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INTRODUCTION

La production d’énergie est un enjeu majeur pour le futur, en effet, la consommation
mondiale pourrait devenir deux a trois fois plus ¢€levée a I’horizon 2050. L’utilisation de
combustibles fossiles (charbon, pétrole et gaz naturel) s’est révélée extrémement
compromettante pour lI'environnement a cause des émissions de dioxyde de carbone et de gaz
a effet de serre, entrainant un déséquilibre climatique de la planete. Le développement de
nouvelles sources d’énergie propres s’aveére donc indispensable. Elles devront satisfaire des
exigences en termes d’environnement, de sireté de fonctionnement, de disponibilité¢ des
ressources et bien sdr étre plus économiques.

La fusion nucléaire est I’'une des voies trés prometteuses explorée aujourd’hui pour la
production d’énergie de demain. La réaction nucléaire de fusion entre le deutérium (D) et le
tritium (T) présente de nombreux avantages : une production d’énergie sans émission de CO»
et des combustibles pratiquement inépuisables.

C’est dans ce contexte que le projet international ITER (International Thermonuclear
Experimental Reactor) a vu le jour officiellement en 1985. Il s’agit d’un nouveau réacteur
tokamak dont la conception met a profit les avancées obtenues sur les différentes machines
déja en exploitation. Sa construction a démarré en 2006. L’objectif d’ITER est de démontrer
la faisabilité scientifique et technologique de la maitrise de la fusion nucléaire afin
d’envisager la production d’énergie par son successeur DEMO (DEMOnstration power
plant). Cependant la mise en ceuvre de la réaction de fusion pour produire de 1’énergie
présente un grand nombre d’obstacles scientifiques a résoudre, en particulier la mise au point
des matériaux qui devront faire face au plasma et donc résister aux conditions extrémes
d’irradiation (neutrons de 14.1 MeV et particules alpha de 3.5 MeV) et de température.

C’est dans ce cadre, que le tungstene a été choisi comme matériau pour recouvrir le
« divertor », un composant crucial du réacteur d’ITER, ainsi que la premiere paroi dans
DEMO. Le divertor assure ’extraction des cendres produites par la réaction de fusion et
permet d’évacuer une partie de la chaleur générée par I’irradiation des particules. Il sera donc
soumis aux conditions de fonctionnement les plus extrémes. Ainsi, le tungstene devra faire
face au bombardement neutronique, aux intenses flux de particules (hélium, hydrogene) et a
des flux thermiques pouvant générer des températures de l’ordre de 1773 K. Le
bombardement neutronique induira des déplacements atomiques dans le tungsténe,
engendrant des modifications de sa microstructure et de ses propriétés physiques, chimiques
et mécaniques. En outre, les flux d’hélium (produit de la fusion ou genéré par transmutation)
et/ou d’hydrogene (combustible ou généré par transmutation), peuvent s’implanter dans le
matériau et sont susceptibles d’entrainer un gonflement ou méme du cloquage.

Il est donc nécessaire d’étudier le comportement du tungsténe dans ces conditions
séveres d’utilisation pour comprendre les mécanismes d’endommagement afin de prévoir sa
durée de vie dans les futurs réacteurs a fusion nucléaire. Différentes approches
complémentaires sont envisageables pour traiter cette problématique. 11 est tout d’abord
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important de noter qu’il n’existe pas actuellement de machine capable de reproduire les
conditions d’usage des matériaux équivalentes a celles de ces réacteurs. La simulation
numerique multi-échelle s’avere d’intérét pour prévoir le comportement de ces matériaux.
Cependant, elle doit s’appuyer sur des données expérimentales a la fois d’entrée mais aussi
de validation.

L’objectif de ce travail est de réaliser des expériences a effets séparés afin d’enrichir la
base de données existante. La démarche mise en ceuvre associe des irradiations aux ions dans
des conditions maitrisées et choisies pour introduire différents types d’endommagement et de
I’hélium a différentes concentrations, suivies de la caractérisation de la microstructure a
I’échelle atomique.

Ce travail fait suite a la these de P.E. Lhuillier [1] dans laquelle, d’une part, les
propriétés de la monolacune (migration, agglomération) ont été mises en évidence, et d’autre
part, le comportement de I’hélium a été étudié.

Ici nous nous focaliserons sur deux aspects :

- La caractérisation de I’endommagement généré par irradiation aux ions dans des
conditions aussi proches que possible de celles que le tungsténe pourra subir dans le
réacteur a fusion.

- L’¢tude des interactions entre les défauts générés par irradiation et I’hélium y
compris les mécanismes de formation des complexes (nHe-mv).

Ce travail de thése est organisé en quatre chapitres :

[ Le premier chapitre présente le contexte général des réacteurs & fusion nucléaire
puis les sollicitations auxquelles les matériaux de la chambre a vide du réacteur
sont soumis. Ensuite, 1’étude bibliographique sur le comportement a différentes
échelles des défauts lacunaires induits par irradiation en présence ou non d’hélium
dans le tungsténe sera détaillée.

[ Le deuxiéme chapitre expose et détaille les techniques expérimentales
principalement utilisées dans ce travail : la Spectroscopie d’Annihilation de
Positons (PAS), la Microscopie Electronique a Transmission (MET) et la technique
de décapage électrolytique. Les différentes techniques expérimentales d’irradiation
et d’implantation utilisées sont aussi présentées brievement. Le choix des
conditions d’irradiation (nature, énergie, fluence des ions et température) est
également expliqué.

(3 Le troisieme chapitre est consacré a I’étude des défauts lacunaires induits par
irradiation aux ions lourds (W 20 MeV, Fe 10 MeV) dans le tungsténe. Dans un
premier temps, nous nous sommes focalisés sur la vérification et la préparation des
différents lots d’échantillons de tungsténe en vue d’éliminer les défauts liés a la
fabrication. Dans un second temps, nous exposerons les resultats PAS et MET
obtenus sur 1’étude de la nature et du comportement en température des défauts
lacunaires induits dans les différentes conditions d’irradiation appliquées.
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O Le quatrieme chapitre présente 1’é¢tude du comportement des défauts lacunaires en
présence d’hélium introduit par irradiation aux ions lourds et/ou légers. Un premier
axe traite de I’impact de 1’évolution de fortes concentrations d’hélium en présence
de défauts lacunaires de type monolacune induits par implantation d’ions 1égers sur
les phénomenes de migration, agglomération et élimination des défauts dans le
tungstene. Un second axe, présente I’effet de la variation du rapport entre la
concentration d’hélium et ’endommagement (dpa) induit par irradiation aux ions
lourds selon les analyses PAS. Finalement, le comportement de ces défauts en
fonction de la température d’irradiation et de recuit est également présenté.

Enfin, une conclusion générale résumant I’ensemble des principaux reésultats obtenus
sera présentée, ainsi que des perspectives a ce travail de these.
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Chapitre | : Synthese bibliographique

I. Synthese bibliographique

Ce chapitre présente une synthése bibliographique sur le contexte de la these. Il
rappellera les principes généraux des réactions de fusion nucléaire (ou thermonucléaire) et
des futurs réacteurs a fusion. Ainsi, nous aborderons les contraintes subies par les matériaux
constituant les parois des réacteurs a fusion tel que le tungstene. En outre, cette synthése
bibliographique balayera une vue d’ensemble sur les résultats expérimentaux et théoriques
collectés dans la littérature qui nous aiderons a mieux comprendre et interpréter les résultats
qui seront présentes dans la suite de ce document.

I.1. Généralités sur les réacteurs a fusion nucléaire

1.1.1. La fusion nucléaire

La fusion nucléaire ou thermonucléaire, est la réaction au cours de laquelle des noyaux
d’atomes légers entrent en collision et fusionnent pour former un noyau atomique plus lourd.
Cette réaction dégage une énorme quantité d’énergie. La réaction de fusion est a 1’ceuvre
naturellement dans le soleil et dans la plupart des étoiles. Au ceeur du soleil, la température
avoisine les 15 millions de degrés kelvin, les atomes d’hydrogéne sont ainsi animés de
mouvement dont la vitesse peut leur permettre de franchir ’intense répulsion due a leurs
charges positives responsable du phénomeéne appelé « barriére coulombienne ». Au cours du
processus, des noyaux d’hydrogéne (1H) vont entrer en collision et fusionner pour donner un
atome d’hélium (3He), des particules (neutrinos...) et de ’énergie. La masse de ’atome
d’hélium obtenue n’est cependant pas strictement égale a la somme des masses des atomes
qui ’ont créé. C’est la petite quantité de masse perdue (m) multipliée par le carré de la
célérité de la lumiéere (c?) qui produit I’énorme quantité d’énergie (E) créée par la réaction de
fusion. C’est la formule d’Einstein :

E = mc? 1.1

Sur la Terre parmi les réactions de fusion qui sont maitrisées en laboratoire, la réaction
entre deux isotopes de I’hydrogéne, le deutérium (2D) et le tritium (3T) (voir Figure 1.1), est
la plus efficace en termes de gain énergétique aux températures les plus basses.

Deutérium (2H) Hélium (He)
“ , \N Energie
. o
Tritium (°H) Neutron (n)
Figure 1.1 : Schéma de la réaction de fusion entre un atome de deutérium et un atome de tritium.

Les produits de la réaction de fusion sont émis avec une énergie cinétique de 14.1 MeV
et 3.5 MeV respectivement pour le neutron (3n) et I’atome d’hélium (3He) [2]. Cette réaction
nécessite néanmoins des températures 10 fois supérieures a celle qui se produit au cceur du
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soleil. A ces températures, la matiere se trouve a 1’état de plasma (gaz électriquement
chargé), les électrons sont séparés des noyaux. Il est donc nécessaire d’éviter tout contact
entre le milieu réactionnel et les matériaux constituant le réacteur, ce qui est possible en
réalisant un confinement du plasma par champ inertiel ou magnétique.

Si cette réaction était mise en ceuvre dans les décennies a venir, elle présenterait de
nombreux avantages. En ce qui concerne les ressources, le deutérium est obtenu par
distillation de 1’eau douce ou de mer, ressources quasi illimitées. Par contre le tritium, qui est
un ¢élément radioactif avec une période de 12.3 ans, n’existe qu’a 1’état de trace dans la
nature. Il peut toutefois étre produit par interaction d'un neutron issu des réactions de fusion
et d'un atome de lithium selon les réactions 1.2 et 1.3 [3]. De plus les réserves de lithium
connus pourraient couvrir plus de mille ans [4].

Li+n— 3T+ *He (+ 4.8 MeV) .2
"Li+n (+2.5MeV) - iT + *He +n 1.3

L’¢énergie produite a partir de 100 kg de deutérium et 300 kg de tritium peut produire
1000 MWe en 1 an, ce qui équivaut a 175 tonnes d’uranium naturel, soit 1.8 million de
tonnes de pétroles ou 2.6 millions de tonnes de charbon [5]. De plus, le futur réacteur a fusion
présentera I’avantage de ne pas dégager de gaz carbonique (CO;) pendant son
fonctionnement et le risque d'explosion est nul car la réaction s’arréte quand elle n’est plus
alimentée en combustibles [4]. D’autre part, les seuls déchets générés par la fusion sont
I’hélium et des matériaux radioactivés par bombardement neutronique. Les radioisotopes
générés sont généralement de courte durée de vie, de I’ordre d’une centaine d’années [6],
contrairement aux déchets issus de la fission nucléaire qui restent radioactifs pendant
plusieurs centaines de millions d’années. Avec de tels atouts, les réacteurs a fusion nucléaire
semblent donc étre une future source d'énergie électrique durable et propre.

1.1.2. Confinement du plasma

Les réactions de fusion nécessitent des températures tres élevés de 1’ordre d’une
centaine de millions de degrés kelvin, pour que les atomes puissent franchir la barriére
colombienne et fusionner dans le plasma. Il est donc évident qu’aucun matériau ne peut
résister pour contenir un plasma aussi chaud. C’est pourquoi il est nécessaire de confiner le
plasma. Pour cela, deux voies de confinement sont actuellement étudiées, le confinement
inertiel et le confinement magnétique.

La fusion par confinement inertiel, est une technique utilisant des lasers de tres haute
puissance permettant de fusionner deux noyaux atomiques légers en un noyau atomique plus
lourd [7]. Ainsi il y a le Laser MégaJoule (LMJ) [8, 9] étudié en France ou son équivalent
américain le NIF (National Ignition Facility) [10, 11], qui devraient produire des plasmas tres
denses mais sur des temps trés courts (de I’ordre de 107 s) [12].
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La fusion par confinement magnétique, utilise un champ magnétique intense pour
confiner le plasma sur un temps assez long (secondes voir minutes). Cette technologie est la
plus avancée et constitue une grande partie des activités de recherches sur la fusion nucléaire
[13]. Dans la suite de ce document nous allons nous intéresser a cette derniere.

1.1.3. Les réacteurs a confinement magnetique

Il existe plusieurs configurations de réacteur a confinement magnétique tels que le
stellarator et le tokamak. Aujourd’hui la configuration la plus répandue et la plus développée
est celle du TOKAMAK (Toroidalnaia KAmeras MAgnitnymi Katushkami, qui signifie
chambre toroidale avec bobine magnétique), inventée par les russes dans les années 1950.

Le champ magnétique dans un tokamak a deux composantes: une composante
toroidale créée par un ensemble de bobines de champ toroidal (bobines rouges, Figure 1.2),
une composante poloidale, perpendiculaire a la composante toroidale, est générée par la
bobine centrale (solénoide centrale bleu, Figure 1.2) et permet d’induire dans le plasma un
tres fort courant. Enfin des bobines supplémentaires, des bobines de champ poloidal
extérieures (bobines vertes, Figure 1.2) permettent d’améliorer la forme et la position du
plasma dans la chambre.

Bobines magnétiques Bohines
paloidales maghetiques
toroidales

Bobine magnetique centrale

Figure 1.2 : Schéma d’un tokamak (http://superconductors.free.fr/tokamaks.php).

Actuellement certains réacteurs de fusion de type tokamak ont atteint des performances
trés intéressantes, comme Tore Supra (tokamak francais) qui détient le record mondial de
duree de décharge plasma de 6 min 18 s [14], JET (tokamak anglais) qui est parvenu a
restituer sous forme d'énergie de fusion prés de 62 % de la puissance qui lui avait eté
apportée [15]. Le futur réacteur ITER bénéficiera du retour d’expériences de toutes les
installations de réacteurs a fusion de type tokamak encore en service.
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1.1.4. Le projet ITER

Le projet ITER (International Thermonuclear Experimental Reactor), est une étape
dans la démonstration de la faisabilité scientifique et technologique de la production de
I’énergie électrique par la fusion (Figure 1.3). Les travaux de construction ont démarré en
2006 sur le site de Cadarache, dans le sud de la France, et devraient prendre fin a I’horizon de
2020 si le calendrier initialement prévu est tenu. Le programme ITER utilise le concept du
confinement magnetique et sera le plus grand et le plus puissant tokamak (Figure 1.1) jamais
construit comme le montrent ses caractéristiques résumées dans le Tableau 1.1. Ce projet
bénéficiera de I’ensemble des avancés technologiques déja obtenues sur les tokamaks actuels.
Les principaux objectifs techniques d’ITER pendant sa phase de fonctionnement sont, dans
un premier temps, de générer une puissance de 500 MW a partir de 50 MW apportés au

Pulssance roeue ) égal & 10 et ce pendant 400 secondes [16].
Dans un second temps, il faudra réussir a maintenir des réactions de fusion avec un facteur Q
de 5 (50 MW fournis, 250 MW produits) pendant 3000 secondes environ [16]. Ces objectifs

seront réalisés si le réacteur ITER reléve les nombreux challenges tels que la stabilité globale
du plasma, une production in situ du tritium et I’auto-entretien de la réaction de fusion.

Puissance de fusion

plasma, c'est-a-dire un facteur Q (=

Si le but du projet ITER est de démontrer la faisabilité scientifique et technologique de
la production d’énergie électrique par la fusion nucléaire, il ne produira cependant pas
d’énergie ¢lectrique. Celui qui en produira sera son successeur appelé DEMO
(DEMOnstartion power plant). Le but avec le réacteur DEMO sera de produire 3300 MW de
puissance en continu [17] avec un facteur Q variant entre 24.4 et 30 [18].

Figure 1.3 : Schéma du réacteur ITER (source site d’ITER : http://www.iter.org/fr/mach).
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Parametres (Unité) Tore Supra JET ITER
Grand rayon du plasma (m) 2.25 3 6.21
Petit rayon du plasma (m) 0.7 1.25 2
Volume du plasma (m%) 25 155 837
Courant plasma MA 1.7 5 15
Champ magnétique (M 4.5 34 53
Type de Plasma D-D D-D/ID-T D-T
Puissance thermonucléaire (MW) 2.5 5x10° - 10 500
durée de décharge () 10 - 400 jusqu'a 1000
Facteur Q 0.7 10

Tableau 1.1 : Principales caractéristiques du tokamak ITER comparées a ceux déja en service
(Tore supra, JET).

1.1.4.1. Problématique des interactions plasma-paroi

Dans les réacteurs a fusion, les matériaux de paroi qui font face au plasma vont subir
des contraintes extrémes et doivent étre capables de les supporter. Les matériaux face au
plasma doivent présenter des caractéristiques d’érosion et de rétention des isotopes
d’hydrogeéne compatibles avec le fonctionnement des réacteurs a fusion. En effet, en plus des
neutrons, des particules animées de quantité de mouvement significative bombarderont les
parois du réacteur malgré le confinement magnétique exercé. Ceci entraine de 1’érosion des
éléments de la surface, soit poussiéres et impuretés, sont arrachés de la paroi, qui peuvent
pénétrer dans le plasma et ainsi le refroidir. Il est donc important que le matériau soit
résistant a 1’érosion pour limiter les pertes de performance du réacteur. De plus, les
températures de fusion des matériaux de la chambre du réacteur doivent étre élevées afin de
pouvoir supporter des températures de fonctionnement prévues entre 673 K et 873 K [19]
pour ITER. En outre, les matériaux de la premiére paroi doivent également avoir une
excellente conductivité thermique pour pouvoir transmettre au mieux 1’énergie qu’ils
recoivent. D’autre part, le taux de rétention des isotopes de 1’hydrogeéne doit étre faible. Le
phénoméne de rétention pose des probléemes de sécurité notamment vis-a-vis de la
radioactivité du tritium. Enfin I’irradiation aux neutrons de fusion de 14.1 MeV affectera
fortement la microstructure et pourra conduire & I’activation des matériaux de paroi du
réacteur.

Dans le cas d’ITER, trois matériaux ont été retenus pour constituer la chambre a vide
du réacteur : le béryllium (Be), les composites a fibres de carbone (CFC) et le tungsténe (W).
Le Béryllium pour sa faible possibilité de rétention du tritium, composera la couverture de la
chambre a vide. Pendant la phase de démarrage, un divertor composé de CFC et de tungstene
sera installé. Enfin, lors de la montée en puissance, il sera remplacé par un divertor en
tungsténe, dont la durée de vie devrait étre plus longue [20].
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1.1.4.2. Le divertor

Le divertor, situ¢ sur le plancher de la chambre a vide est I’'un des composants cruciaux
du tokamak ITER. Il assure I’extraction des cendres, I’hélium, produites par la réaction de
fusion et permet d’évacuer une partie de la chaleur générée par I’irradiation des particules. I
doit remplir ces fonctions tout en maintenant un niveau acceptable d’impuretés au cceur du
plasma. Le divertor d’ITER est composé de 54 éléments « cassettes » [21] qui peuvent étre
extraites par télémanipulation, afin de permettre leur remplacement rapide et leur rénovation
[22, 23]. Chaque cassette comporte trois éléments qui font directement face au plasma,
appelés « cibles » : une cible verticale interne, une cible verticale externe et un déme (voir
Figure 1.4.b). Ces cibles sont a I’intersection des lignes de force du champ magnétique du
plasma d’ITER (Figure 1.4.c). Les matériaux les constituant seront donc soumis a une charge
thermique élevée, un bombardement de particules (neutrons, hélium...) d'une extréme
intensité et devront supporter des températures maximales de fonctionnement avoisinant
1773 K [24].

Seuls quelques tres rares matériaux sont capables de supporter cet environnement
extréme durant les vingt années que devrait durer I'exploitation d'ITER. Le tungsténe a été
choisi comme matériau qui fera face au plasma dans la région du divertor [25]. Ce matériau
présente une faible érosion a la pulvérisation, une bonne conductivité thermique ainsi qu’un
point de fusion élevé [21, 26]. Dans certains modéles de réacteurs DEMO le tungsténe est
également considéré pour recouvrir I’ensemble des parois de I’armure (Blanket) [27, 28].

Le programme WEST [29] prévoit des modifications dans la géométrie du plasma
généré par le tokamak Tore Supra, tout en profitant de sa capacité de longue décharge, pour
tester un divertor en tungsténe dans les conditions qu’il devrait subir dans ITER en prévision
de son utilisation futur sur ce réacteur. Le début d'une série de fabrication industrielle
importante des éléments du divertor d'ITER en tungsténe et leur test dans Tore Supra
permettront de mieux maitriser le début d'exploitation du divertor en tungsténe face au
plasma d’ITER.
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Figure 1.4 : a) Schéma de la section interne de la chambre a vide d’ITER (le Blanket en
béryllium, le divertor en tungsténe) [20]. b) Design d’un élément du divertor d’ITER [30]. c)
Schéma des lignes de force du champ magnétique dans le tokamak d’ITER, les cercles rouges
représentent les particules qui sortent du plasma.

1.2. Le tungsténe (W) et consequences des contraintes subies dans
les réacteurs a fusion nucléaire

Cette section présente d’une part, les propriétés du tungsténe et d’autre part 1’état de
I’art sur les conséquences des contraintes subies par ce matériau dans les tokamaks, plus
précisément I’endommagement induit de la surface jusque dans le volume du matériau.

1.2.1. Les propriétes du tungstene

Le tungstene est un élément chimique du tableau périodique de Mendeleiev de symbole
W et de numeéro atomique 74. C’est un métal rare et peu abondant dans 1’écorce terrestre
(1.25 ppm). Il est présent sous forme d’oxyde dans les sels minéraux exploitables tels que la
scheelite CaWOQ,et la wolframite (Fe,Mn)WOQO, [31, 32]. Le processus de réduction de ces
minerais est complexe et I’on peut intervenir sur de nombreux parameétres pour contrdler la
taille de grain des poudres de tungsténe obtenues, comprise habituellement entre 0.4 a 10 um,
avec des puretés courantes de 99.95 a 99.99% [31]. Le tungstene est un métal dur et cassant.
Il est tres délicat a faconner lorsqu'il est impur, et on emploie généralement les techniques de
frittage, extrusion, forgeage ou laminage pour sa mise en forme.



Le tungsténe (W) et conséquences des contraintes subies dans les réacteurs a fusion nucléaire

Le tungsténe est un métal dense de masse volumique égale & 19.253 g.cm™ [33]. Il est
aussi extrémement réfractaire, étant celui qui a le point de fusion le plus élevé avec 3683 K,
et sa température de recristallisation se situe a 1773 K. Sa structure cristalline est de type
cubique centrée (Figure 1.5), avec un parametre de maille de 0.3165 nm [33]. De plus il a
une bonne conductivité thermique, ainsi que des propriétés meécaniques intéressantes a
améliorer. Le tungsténe est souvent utilisé a haute température. Toutes ces propriétés sont des
atouts trés intéressants qui font du tungsténe un candidat potentiel pour faire face au plasma
d’ITER.

Figure 1.5 : Structure de la maille cristalline du tungsténe (cubique centrée).

Propriété Valeur Unité
Nombre atomique 74
Masse atomique 183.85 [33]
Masse volumique 19.253 [33] | g.cm®
Densité atomique 6.316 x 10%® at.cm™

Structure cristalline cubique centré

Parametre de maille (a) 0.316522 [33] |nm
Température de recristallisation 1773 [33] |K
Température de fusion 3683 [33] K
Température d'ébullition 5973 [33] |K
Conductivité thermique (& 293 K) 145 W.mK*
Emissivité 0.342 [34] [aA=1.6 um

Tableau 1.2 : Propriétés physiques du tungsténe.

1.2.2. Défauts induits par irradiation dans le tungstene

La plupart des matériaux qui seront utilisés dans les réacteurs mettant en ceuvre la
fusion nucléaire entre le deutérium et le tritium seront exposés a des neutrons de 14.1 MeV et
aux flux de particules alpha de 3.5 MeV, qui quittent le plasma. Il est prévu que la puissance
délivrée par les neutrons de 14 MeV sur les matériaux de couverture de 1’enceinte sera
d'environ 1 MW/m? [35, 36] pour une année de fonctionnement du réacteur ITER. Cela
correspond & une fluence de neutrons de 1.4x10% n.m™. Le flux des neutrons en fonction de
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leur énergie a été évalué par simulation pour ITER [37] (voir Figure 1.6). L exposition des
matériaux aux neutrons trés énergétiques entraine des modifications importantes de leur
microstructure et engendre des changements observables dans le dimensionnement des
composants [38] et des modifications des propriétés physiques et mécaniques tels que la
température de transition fragile-ductile (DBTT). L’irradiation neutronique a tendance a
augmenter la DBTT [39], ce qui provoque I’augmentation de la température a laquelle le
matériau reste encore ductile. Certains auteurs ont pu démontrer que I’augmentation de la
DBTT dépend fortement de la température d’irradiation [40], ainsi pour une température
d’irradiation supéricure ou égale a 1180 K, la DBTT du tungstene pourrait ne pas étre
modifiee [41]. D’aprés 1.V. Gorynin et al [42], un recuit & 1473 K pendant une heure peut
partiellement restaurer les propriétés du tungsténe, en particulier sa ductilité.
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Figure 1.6 : Spectre en énergie de flux neutronique sur les matériaux face au plasma d’I TER

[37].

Les processus majeurs induits par des neutrons provoquant une modification des
matériaux face au plasma sont de deux types :

(3 La transmutation des atomes dans le matériau par réactions nucléaires conduira a
I’activation du matériau et a la création d’atomes tels que I’hafnium (Hf), le tantale
(Ta), le rhénium (Re), I'osmium (Os), l’iridium (Ir) et leurs isotopes. lls
constitueront des impuretés dans le tungsténe. Sur la Figure 1.7 sont présentés les
atomes d’impuretés induits dans le tungsténe par les neutrons incidents aprés une
année de fonctionnement du réacteur d’ITER [35]. Les produits de transmutation
primaires pour le tungstene sont Re, Os et Ta. Le réacteur ITER devrait
fonctionner pendant deux ans avec un plasma de Deutérium-Deutérium, suivie de
12 années de fonctionnement avec un plasma de Deutérium-Tritium. Les résultats
des calculs récemment effectués par M.R. Gilbert et al [43], sur la transmutation
du tungstene induite par irradiation neutronique pendant les 14 années de
fonctionnement du réacteur ITER, confirment la présence de ces produits de
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transmutation primaires Hf, Re, Ta et Os (Figure 1.8). De plus, les calculs de ce
dernier révelent la présence d’une concentration d’hélium et d’hydrogéne qui n’a
pas été observée par R. Behrisch et al [35].
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Figure 1.7 : Les produits de réaction, pour un tungsténe pur, apres une année de fonctionnement
a pleine puissance (FPY) du réacteur. Au début, la composition isotopique naturelle est prise,
voir sur le cété gauche [35].
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Figure 1.8 : Transmutation du tungsténe pendant une campagne d’irradiation neutronique dans
ITER pendant 14 années de fonctionnement du réacteur, obtenue par simulation [43].

[ Les neutrons induiront des déplacements atomiques, qui conduiront a un désordre
du réseau des matériaux cristallins de premiére paroi. lls laisseront place a des sites
inoccupés, les lacunes, et introduiront des interstitiels. Ce processus
d’endommagement sera détaillé par la suite. Ces lacunes ou interstitiels peuvent
étre des pieges pour les gaz produits, comme I’hélium et les isotopes de
I’hydrogéne, ce qui peut entrainer un gonflement du matériau [40]. Dans le cas
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d’ITER le niveau de déplacement atomique subi par le tungstene constituant le
divertor est de 1’ordre de 3.5 dpa par an [41] et environ 30 dpa par an pour DEMO

[44].

Tous ces processus vont généralement accroitre la dégradation des propriétés thermo-
physiques et mécaniques des matériaux face au plasma.

Dans cette ¢tude nous nous sommes intéressés particulierement a I’endommagement du
tungstene par déplacements atomiques génerés par 1’irradiation neutronique et I’implantation
de flux intenses de particules alpha conduisant a I’introduction d’hélium.

1.2.3. Processus de création des défauts par irradiation ou par
implantation

Avant d'aborder cette partie, il apparait nécessaire de faire une mise au point sur
I'énergie seuil de déplacement dans le tungsténe.

Energie seuil de déplacement : nommée Eg, c'est I’énergie minimale nécessaire pour
déplacer un atome de son site, en d’autres termes 1’énergie de création d’une paire de Frenkel
constituée d’une lacune et d’un atome en position interstitielle générée lorsqu'un atome quitte
sa position normale pour venir en position interstitielle. Cette énergie (Eq) varie selon la
direction cristallographique du matériau. Dans la littérature, les valeurs de 1’énergie seuil de
déplacement pour le tungsténe sont trés variées, elles sont comprises entre 40 eV et 100 eV
[45-47]. La valeur de 90 eV est celle qui est la plus utilisée et que I’on retrouve dans
plusieurs articles [48, 49], notamment, dans la these de P.E. Lhuillier [1]. Pour cette étude,
nous utiliserons pour Eq4 la valeur de 90 eV.

Lorsqu’une particule (ou un ion) d’énergie initiale E; est projetée sur une cible en
tungsténe et pénetre celui-ci, elle perdra son énergie en interagissant avec les atomes de la
cible par différents processus de collision inélastique (interaction électronique) ou élastique
(interaction nucléaire). Ainsi la perte d’énergie de la particule incidente sera la somme des

. .y . dE dE
pertes d’énergie €lectronique, (—) —) .
dx “Electronique dx “Nucléaire

Le parcours de I’ion incident dépend fortement de sa masse et de son énergie. Un ion lourd
de tungstene (W) de 20 MeV, cédera localement une énergie d’interaction électronique de
9.56 keV/nm (Figure 1.9), beaucoup plus grande que celle d’un ion léger d’hélium (*He) de
20 MeV qui cédera 0.23 keV/nm (Figure 1.10). Ainsi la profondeur d’arrét maximale des
ions va dépendre de la masse et de 1’énergie de 1’ion incident. En fin de parcours, I’ion perdra
son énergie de fagon prépondérante par interaction nucléaire en générant des déplacements
des atomes de la cible.

, et des pertes d’énergie nucléaire, (
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Figure 1.9 : Les pertes d'énergie par interaction nucléaire et électronique dans le tungsténe en
fonction de la profondeur pour un ion lourd de W 20 MeV, calculées avec SRIM.
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Figure 1.10 : Les pertes d'énergie par interaction nucléaire et électronique dans le tungsténe en
fonction de la profondeur pour un ion lourd de *He 20 MeV, calculées avec SRIM.

Dans les métaux, les collisions élastiques sont les principales responsables des défauts
générés par les conditions d’irradiations ou d’implantations investiguées dans ce travail.

Lorsqu’un ion d’énergie incidente E; et de masse M; entre en collision avec un atome
de la cible au repos de masse My, il lui communique une certaine énergie. Cette énergie
nommée E+, dépend de I’angle de diffusion ¢ de I’atome cible et s’écrit :

MM,

WEPCOS(I) .4

ET = 4
Dans le cas ou M; = My, I’énergie transmise est :

Er =E;.cos @ 1.5
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Lorsque le choc est frontal (¢ = m) entre 1’ion incident et 1’atome de la cible, cela
produit le plus grand transfert d’énergie appelé 1’énergie transmise maximale Etmax QuI
s’écrit :

_ M;M,
ETmax_ (M;+M,)? i 1.6
SiM;=Myona:
ETmax= Ei I 7

Les atomes déplacés directement par la particule incidente sont désignés par l'acronyme
PKA qui signifie en anglais « Primary Knock on Atoms ». Si I’énergie E du PKA (Epka) est
inférieure a 1’énergie seuil de déplacement (Eq), I’atome de la cible n’a pas assez d’énergie
pour sortir de son site, dans ce cas il n’y aura pas de création de paire de Frenkel. En
revanche, lorsque Epxa = Eq4, I’atome de la cible sera éjecté de son site et créera une paire de
Frenkel. De plus, si Epxa > Eq4, I’atome de la cible va étre déplace de son site. Ainsi si leur
énergie de recul est assez importante, ces PKAs pourront a leur tour déplacer d’autres atomes
de la cible, ce qui conduit a genérer des cascades de collisions (Figure 1.11) et se traduit par
la formation d'un ensemble d’atomes déplacés dans des zones cristallines plus ou moins
désordonneées.

Particule
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Figure 1.11 : lllustration schématique d'une cascade de collision. La ligne noire épaisse
représente la position de la surface et les lignes plus minces les trajectoires de la particule
incidente et des atomes de la cible déplacés qui collisionnent les autres atomes de la cible. Les
lignes rouges, oranges, bleues, vertes et jaunes illustrent respectivement les KAs (Know-on
Atoms) primaires, secondaires, tertiaires, quaternaires et quinquénaires.

Ci-dessous (Figure 1.12) un exemple de simulation SRIM de I’endommagement induit
par un ion incident (W 150 keV) dans le tungsténe générant des cascades de collisions.
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Depth vs. Y-Axis

Figure 1.12 : Simulation SRIM de la trajectoire des ions de recul dans le cas d’une irradiation
avec un ion W 150 keV dans le tungstene. Les zones colorées en orange et vert représentent des
cascades de collisions générées par les premiers atomes de reculs (PKA)

Ainsi la caractérisation du niveau d’endommagement induit par irradiation se fait en
déterminant le nombre de déplacements par atome (dpa) de la cible. Il peut étre estimé en
utilisant des logiciels de simulation, notamment parmi ceux qui sont les plus utilises,
MARLOWE [50] et SRIM [51], simulant la trajectoire des ions incidents et des pertes
d’énergie dans la matiére. La différence fondamentale entre ces deux logiciels de simulation
est que le code MARLOWE prend en compte I’arrangement cristallographique du matériau
tandis que SRIM ne tient pas compte de cet arrangement. En effet le matériau est considéré
comme étant amorphe tout en respectant la densité de sa structure. Dans ce travail nous avons
particulierement utilisé le logiciel de simulation SRIM pour calculer les niveaux
d’endommagement que nous avons souhaité induire dans les échantillons de tungstene. Entre
outre, le logiciel SRIM permet d’obtenir et d’évaluer les profils d’endommagement en
fonction de la profondeur ainsi que ceux des ions incidents. Le choix de matériau cible dans
SRIM implique un choix de I’énergie seuil de déplacements E4. Notez que les phénoménes
de recombinaisons entre les atomes en position interstitielle et les lacunes ne sont pas pris en
compte, ce qui peut conduire a une augmentation du nombre de lacunes comparé a celui
mesuré aprés irradiation. De plus cet outil ne permet que d’estimer les déplacements
atomiques globaux (et non locaux) en fonction de la profondeur. Les résultats obtenus ne
reflétent pas leur distribution locale ni I’effet des pertes électroniques sur cette distribution.

1.2.4. Défauts d’irradiation connus dans le tungstene

1.2.4.1. Les différents types de défauts ponctuels

L’irradiation ou D’implantation de particules dans les matériaux peuvent induire
plusieurs types de défauts ponctuels. Parmi ces défauts, les plus simples sont cités ci-dessous
(Figure 1.13) :

[ Les lacunes (v): ce défaut correspond & un site atomique vacant du réseau
cristallin.
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[ Les auto-interstitiels (SIA : Self Interstitial Atom) : il s’agit d’un atome qui a été
déplacé de son site et se trouve dans les espaces vides du réseau cristallin.

O Les impuretés : la présence d’une impureté, ¢’est-a-dire un atome dont la nature est
différente des constituants des atomes du réseau cristallin, peut étre en position
interstitielle ou substitutionnelle ou former des complexes avec les lacunes ou les
interstitiels.

90009000
©°e 06:-©09
e%oo00®000 ...
000000800
00000090 90

00000000

A:Lacune

B: Auto-interstitiel (SIA)
C:Atome étranger en interstitiel
D: Atome étranger en substitution

Figure 1.13 : Les types de défauts ponctuels simples dans le tungstene. (A) lacune. (B) Auto-
interstitiel (SIA). (C) Atome étranger en interstitiel. (D) Atome étranger en substitution.

Ces défauts peuvent s’amasser pour former des défauts de taille plus importante. Il
existe des défauts de types boucles de lacunes ou d’interstitiels, amas (clusters) lacunaires
(mv), amas d’interstitiels (impuretés ou non), des défauts complexes (lacunes-impuretés),
puis des défauts tels que les dislocations, les bulles, les cavités, qui sont des défauts plus
étendus.

1.2.4.2. Les énergies de formation des défauts : SIA et monolacune (v)

Les valeurs des énergies de formation des défauts peuvent étre estimées par calcul
numérique en utilisant une méthode ab-initio, telle que la Théorie de la Densité Fonctionnelle
(DFT). Cependant peu de données expérimentales sont disponibles.

Certains auteurs ont réalisé des calculs numériques pour déterminer les énergies de
formation pour différentes configurations des auto-interstitiels (SIA). Les résultats montrent
que les auto-interstitiels en configuration « dumbbell », ou I’atome supplémentaire partage un
site du réseau cristallin avec un autre atome, <110> [52, 53] et <111> [54, 55] sont les plus
stables. De plus, D. Nguyen-Manh et al [54], montrent par des calculs DFT en utilisant le
code PLATO [56], qu’il existe une différence d’énergie de formation entre la configuration
<110> et <111>, avec E£110> -EL,,2=0.29 eV. Récemment, L. Ventelon et al [57], montre
aussi par des calculs DFT en utilisant le code SIESTA [58] que I’auto-interstitiel avec la
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configuration <111> a I’énergie de formation la plus faible, et la configuration <110> devrait

avoir une énergie d’environ 0.3 eV supérieure a celle de la configuration <111>, qui est de
10.53 eV [57].

En ce qui concerne la monolacune (v pour vacancy), 1’énergie de formation a été
déterminée expérimentalement et par calcul (DFT, potentiels empiriques). Les données
expérimentales rapportées dans la littérature montrent que les valeurs de I'énergie de
formation de la monolacune sont tres dispersées et sont comprises entre 3.1 eV [59] et 4.0 eV
[59, 60]. C. Becquart et al [55], ont obtenus par calcul DFT la valeur de 3.11 eV.
Récemment, des valeurs de I’énergie de formation de la monolacune ont été calculées par L.
Ventelon et al [57] par DFT en utilisant les codes SIESTA et PWSCF, ils ont obtenu
respectivement la valeurs 3.22 eV et 3.17 eV. L’article [59], récapitule des valeurs calculées
de I’énergie de formation de la monolacune obtenues par différents auteurs.

1.2.4.3. Les énergies de migration des défauts : SIA et monolacune (v)

L’orientation cristalline ou la configuration de I’auto-interstitiel (SIA) sont des
parameétres importants pour la migration de celui-ci. L’énergie de migration des SIA déduite
expérimentalement par différents auteurs s'étend de 0.08 eV [59] a 0.054 eV [61]. Dans
I’article [61], les auteurs ont déterminé la valeur de 1’énergie de migration des SIA en
mesurant expérimentalement la résistivité apres irradiation avec des électrons de 3 MeV a 4.5
K sur des monocristaux de tungsténe. 1l est intéressant de noter que les calculs DFT réalisés
par D. Nguyen-Manh et al [54], en utilisant le code PLATO, prévoit que I'énergie de
migration de I’auto-interstitiel pour la configuration <111> est de 0.05 eV dans le tungstene.
Cette valeur est en bon accord avec celle mesurée expérimentalement de 0.054 obtenue par F.
Dausinger et al [61]. Les calculs plus récents réalisés par P.M. Derlet et al [62] en utilisant le
potentiel dérivé prévoit une valeur de 0.013 eV pour I’énergie de migration des SIA. H.
Tanimoto et al [63], ont mesuré expérimentalement ’anélasticité dans le tungsténe apres
irradiation avec des électrons de 2 MeV a 5 K et des protons de 20 MeV a 1.5 K. Ces derniers
ont proposé que les interstitiels sont mobiles en-dessous de 1.5 K, ce qui signifie que
I'énergie de la migration est proche de 0 [59].

Concernant I'énergie de migration de la monolacune (v), les données expérimentales
obtenues par certains auteurs varient entre 1.68 eV et 2.02 eV [64]. Cependant, C. Becquart
et al [55] ont obtenus par calcul ab-initio la valeur de 1.66 eV. De plus, L. Ventelon et al [57]
ont obtenus par calculs DFT en utilisant le code SIESTA, une valeur de 1’énergie de
migration de la monolacune qui est en bon accord avec la valeur expérimentale de 1.7 £ 0.1
eV reportée dans I’article [65].

1.2.4.4. Les énergies de liaison entre les défauts (SIA, v) et les impuretés

Dans le tungsténe, les impuretés présentes méme en petite quantité peuvent se lier avec
les monolacunes et les interstitiels et changer leur mobilité. Les énergies de liaison ont eté
déterminées a l'aide de calculs ab-initio réalisés par C. Becquart et al [59, 66] pour quelques
impuretés possibles et fréquentes dans le tungstene commercial et sont présentees dans le
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Tableau 1.3. Parmi toutes les impuretés possibles, le carbone (C) et le Molybdene (Mo) sont
des impuretés natives trouvées dans le tungstene, leur présence étant liée a la technique de
préparation. Le Rhénium (Re) est une impureté qui peut étre obtenue par la transmutation du
tungsténe engendrée par I’irradiation neutronique. L’hydrogene (H) va porter atteinte a la
surface du divertor ainsi que I'hélium (voir section 1.2.5). Ainsi, le carbone (C) se lie
fortement a la fois avec la monolacune (v) et SIA. Le molybdéne (Mo) n'apparait pas établir
des interactions significatives avec v, contrairement au Re. Par contre, Mo et Re établissent
des interactions plus ou moins fortes avec les SIA. En outre, 1’énergie de liaison de H n’est
pas négligeable avec v et SIA. Les valeurs de 1’énergie de liaison de v et SIA avec chaque
impureté, donnent une idée exhaustive de la température (agitation thermique) qu’il faudrait
fournir pour les dissocier.

Impuretés H C Mo Re Unité
Auto-interstitiel (SIA) 0.33 0.62 0.44 0.8 eV
Monolacune (V) 1.22 2.01 0.04 0.23 eV

Tableau 1.3 : Energie de liaison de quelques impuretés liées avec 1a monolacune et I’auto-
interstitiel dans le tungsténe, calculé par C. Becquart et al [59, 66].

Dans une étude précédente [1], I’influence de la concentration des impuretés dans le
tungsténe sur 1’évolution des caractéristiques d’annihilation des positons a été étudiée. Des
échantillons de tungsténe de basse pureté (99.95%. wt: 500 wt. ppm) et de haute pureté
(99.999%. wt : 10 wt. ppm) ont été implantés avec des ions *He 800 keV & la fluence de
5x10% cm?, induisant majoritairement des défauts lacunaires de type monolacune, puis
recuits a différentes températures. Les résultats qui ont été obtenus par Spectroscopie
d’Annihilation de Positons, montrent que la teneur en impureté a des conséquences sur
I’évolution de la distribution en profondeur des défauts et cela s’observe sur les couches de
proche surface et pour des températures de recuits supérieures a 1073 K. Plus la teneur en
impureté est faible, plus 1’élimination des défauts se fait de maniére plus efficace dans la
région de proche surface.

1.2.4.5. Autres types de défauts lacunaires dans le tungsténe : bilacune,
amas lacunaires

La bilacune (2v) et les amas lacunaires (mv) sont des défauts lacunaires qui peuvent
étre créés par la migration et 1’agglomération des monolacunes. La bilacune constituée de
deux lacunes est le défaut le plus simple des amas lacunaires (clusters en anglais). Dans la
littérature, les valeurs théoriques de 1’énergie de liaison de la bilacune dans le tungsténe sont
controversées. En effet, des calculs de potentiels empiriques [67, 68] montre que la valeur de
I’énergie de liaison de la bilacune est positive (attractive) jusqu’a la position du second
voisin, tandis qu’elle devient négative (répulsive) pour le troisieme, cinquiéme et sixieme
voisin selon R.A. Johnson et al [67]. K.C. Mundim et al [69], extraient d'un modéle de
potentiel non-empirique des valeurs de 1’énergie de liaison de la bilacune dans le tungsténe
en fonction de la distance, Figure 1.14. lls ont prédit une énergie de liaison négative pour la
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bilacune en premier voisin. Cette prédiction est en accord avec les calculs ab-initio réalisés
par C. Becquart et al [55], qui prédisent que deux lacunes ont tendance a se repousser 1’une
de ’autre, et cela est valable méme si elles sont situées en cinquiéme voisin. Les calculs DFT
proposés par L. Ventelon et al [57], montrent que les énergies d'interaction sont négatives
entre deux lacunes du premier au cinquiéme voisin et sont donc en tres bon accord avec
celles predites par C. Becquart [55].
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Figure 1.14 : Les valeurs des énergies de liaison pour la bilacune dans le tungsténe a différentes
distances obtenues par simulation utilisant les potentiels non-empiriques [69].

Pour les amas lacunaires (clusters), les calculs de C. Becquart et al [59], prédisent que
I'énergie de liaison entre plus de deux lacunes devient positif que lorsque le nombre de
lacunes formant I’amas est plus grand que 3 et I’énergie de liaison a tendance a augmenter

avec le nombre de lacunes constituant I’amas lacunaire, comme on peut le voir dans la
Figure 1.15.
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Figure 1.15 : Energie de liaison (eV) d'une lacune a un amas lacunaires selon la réaction
(m+1)v+v - mv [59].

D’autre part, C. Becquart, a également déterminé I'énergie de liaison d'un SIA a un
amas de SIA pour une taille de cluster contenant jusqu'a 7 SIA (Figure 1.16), en utilisant le
code VASP (Vienna Ab-initio Simulation Package). Les énergies de liaison sont élevées, ce
qui indique que la dissociation d’un SIA d’un amas de SIA se fait seulement & des
temperatures élevées.
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Figure 1.16 : Energie de liaison (eV) d'un interstitiel (SIA) 4 un amas d’interstitiels, récemment
calculées par C. Becquart.

1.2.4.6. Caractéristiques d’annihilation de positons dans le tungsténe

La Spectroscopie d’Annihilation de Positons (voir chapitre Il, section 11.5 page 63)
est une technique qui permet entre autre d’identifier la nature des défauts de type lacunaires
dans les matériaux solides, en mesurant le temps de vie des positons qui peut varier selon la
densité électronique au niveau du site de l'annihilation et fournit des informations sur le
volume libre des défauts lacunaires. Le Tableau 1.4, résume des valeurs expérimentales et
théoriques des caractéristiques d’annihilation de positons de différents defauts lacunaires
dans le tungstene disponibles dans la littérature.

La valeur expérimentale du temps de vie des positons dans la matrice sans défauts,
« lattice », du tungstene varie entre 102 ps [70, 71] et 116 ps [72]. Dans les articles [70-72],
I’erreur expérimentale n’est pas représentée. Les valeurs théoriques et expérimentales du
temps de vie des positons pour le « lattice » du tungsténe sont en bon accord (Tableau 1.4).

Des expériences ont été réalisées sur un échantillon de tungsténe préalablement recuit a
1873 K pendant une heure sous vide et ensuite irradié avec des ions *He 800 keV a la fluence
de 5x10%* cm™, induisant principalement des défauts de type monolacunes (v) [73]. Il a été
rapporté que la valeur du temps de vie des positons pour la monolacune est de 200 + 0.4 ps.
Cette valeur expérimentale est trés proche de celle qui a été déterminée théoriquement par T.
Troev et al [74] (199.7 ps) et récemment par P. Straikov et al [75] (193 ps).
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Temps de vie des positons (ps)

Expérimental

Théorique

Lattice W
Monolacune (v)
mv (m=2)
Cavité
Dislocation vis
Dislocation coin

Boucle de
dislocation

102 [70, 71] 102+3[76] 105 [77-80] 116 [72]
>165 [76] 190 [81] 200+0.4 [73] 200+2 [1]
424 [77]

150 [82] 153+2 [76]

101 [75, 83] 107.6 [74]
193 [75] 199.7 [74]
226 [75] 230 [74]
>437 [74]

130 [75]

161 [75]

Tableau 1.4 : Valeurs expérimentales et théoriques du temps de vie des positons de différents
types de défauts lacunaires dans le tungsténe.

Le temps de vie des positons des amas lacunaires dans le tungstene en fonction de leur
taille a également été calculé par T. Troev et al [74] (Figure 1.17). Le temps de vie des
positons augmente et tend vers une saturation autour de la valeur de 437 ps correspondant au
temps de vie des positons dans des amas lacunaires contenant 37 lacunes.

450 |

8
|

350 |

250 | f

Positron Lifetime in [ps]

200 m

150 -

100

T T 1
40 60

T T T
80 100

Number of vacancies in W

Figure 1.17 : Corrélation entre le temps de vie des positons et le nombre de lacunes dans un
amas lacunaire dans le tungsténe [74].

1.2.4.7. Evolution des défauts en fonction de la température

La nature et la localisation des défauts induits par irradiation peuvent évoluer sous
I’effet de la température. L’énergie apportée par la température permet aux défauts de
franchir les barriéres de potentiels qui les maintiennent stables et d’accélérer les différents
processus qui peuvent étre divisés en cing stades :

Stade 1 : la recombinaison des paires de Frenkel, c'est-a-dire lorsque des lacunes et
interstitiels se retrouvent au voisinage 1’un de I’autre, et se recombinent.
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Stade 2 : la migration des interstitiels entrainant leur combinaison entre eux ou a plus
grande distance avec des lacunes ou des impuretés.

Stade 3 : la migration des lacunes générant leurs agglomérations entre elles pour
former de plus gros défauts (amas lacunaires).

Stade 4 : mobilité des amas d’interstitiels étendus, dislocation.
Stade 5 : L’élimination des amas lacunaires par dissociation.

Différents auteurs ont étudié par Spectroscopie d’Annihilation de Positons (PAS)
I'évolution de ces défauts d'irradiation dans le tungstene en fonction de la température dans le
cadre de plusieurs travaux de recherches. A. Debelle et al [84] ont étudié par PAS le
comportement en température des défauts lacunaires induits dans des échantillons de
tungsténe par implantation d’ions *He 800 keV avec des fluences variant entre 10** cm™ et
5x10% cm™. Un stade de recuit correspondant & la migration de la monolacune qui se situe
entre 523 et 573 K a été identifié. Par ailleurs, dans la région sondée par les positons, la
présence de défauts de type monolacune a été évoquée dans une de leur précédente étude [85]
et a été récemment confirmée par P.E. Lhuillier [1, 73] en mesurant le temps de vie des
positons dans cette région. Ce stade de recuit a déja été observé dans le passé par plusieurs
auteurs [80, 86-88], mais a des températures allant de 553 K a 873 K. La détermination
exacte de la température de migration de la monolacune semble donc étre difficile.
Cependant, I’écart entre les températures de migration de la monolacune peut étre lié aux
conditions d’implantation ou d’irradiation appliquées. En effet, P.M.G. Nambissam et al
[87], ont étudié par PAS des échantillons de tungstene irradiés avec des particules alpha
d’énergie variable jusqu’a 32 MeV a la fluence de 4.3x10*" cm™a une température avoisinant
373 K. lls ont suggéré une gamme de température allant de 673 K a 773 K, correspondant a
la migration et a I’agglomération de la monolacune. P.E. Lhuillier [1] a montré que dans le
cas des échantillons de tungsténe implantés avec des ions ®He 800 keV, la température &
laquelle la migration/agglomération des monolacunes s’effectue dépend de la fluence
d’implantation et donc de 1’endommagement. Ainsi la migration de la monolacune a été
observée a plus faible température pour 1’échantillon implanté a fort dpa (fluence de 5x10™
cm correspondant & 0.13 dpa), soit & partir de 473 K au lieu de 623 K pour la faible fluence
(10"® cm™ correspondant & 2.5x10° dpa). Cette différence est liée & la concentration initiale
en monolacune libre, permettant I’apparition de stades de migration et d’agglomération a
basse température, lorsque celle-ci est élevée.

Dans les travaux de these de P.E. Lhuillier [1], le comportement en température de la
monolacune dans le tungsténe a été étudié. Une synthése des différentes étapes d’évolution
de la monolacune sont présentées sur la Figure 1.18. Ainsi, trois étapes importantes sont
clairement identifiées : (i) une étape attribuée au stade de migration de la monolacune
suggérée intervenir entre 473 K et 623 K entrainant 1’agglomération des monolacunes entre
elles pour former des amas lacunaires, (ii) une deuxieme étape correspondant a la stabilité
des amas lacunaires entre 623 et 873 K, (iii) et une derniére étape attribuée au stade
d’élimination des amas lacunaires a partir de 873 K.
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Figure 1.18 : Schéma des étapes d’évolution de la monolacune dans le tungsténe [1].

Concernant la migration des interstitiels (SIA), plusieurs auteurs ont étudié les
propriétés énergétiques et cinétiques des SIA dans le tungsténe en réalisant des expériences
de recuits isochrones [61, 89], des observations par microscopie ionique a effet de champ (ou
Field lon Microscopy, FIM en anglais) [90, 91] et des mesures de relaxation mécanique [53].
F. Maury et al [89] ont investigué des recuits isochrones sur des échantillons de tungsténe
monocristallins irradiés avec des électrons d’énergie variant entre 1.4-1.8 MeV et ont conclu
que la migration a longue distance des interstitiels correspond a un pic secondaire
apparaissant a environ 38 K. S. Okuda et al [53] ont rapporté une valeur de 15 K
correspondant a 1’énergie de migration des SIA et une valeur de 30 K qui pourrait
correspondre a la dissociation des interstitiels et des impuretés. Récemment, W.H. Zhou et al
[92], montrent par calculs de Dynamique Moléculaire que les interstitiels peuvent migrer
thermiquement au moins a 12 K. Bien que de nombreuses expériences aient été menées sur le
tungstene, la valeur de I’énergie de migration de I’interstitiel reste encore en débat.

1.2.5. Comportement de I’hélium dans le tungsténe

Dans ITER le tungstene sera exposé a d’intenses flux d’hélium produit par la réaction
de fusion. C’est pourquoi I’étude du comportement de I’hélium dans le tungstene s’avere
primordiale pour tenter de comprendre les processus tels que la migration des atomes
d'hélium, I’interaction de I’hélium avec les défauts présents dans la matrice en fonction de la
température.

1.2.5.1. Energie de migration de I'hélium dans le tungsténe

La migration de I’hélium dans la matrice du tungsténe dépend de la température et de la
structure cristallographique. A ce jour, de nombreuses études théoriques et expérimentales
ont éte consacrées a traiter les propriétés de I'nélium dans le tungstene.
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A. Wagner et al [93], ont mesuré par FIM une énergie de migration de *He entre 0.24
eV et 0.32 eV, ce qui correspond respectivement a 90 K et 110 K. J. Amano et al [94] ont
rapporté que le coefficient de diffusion de *He dans le tungsténe de cristal parfait est :

-0.28

Dsy,, (T)=5.4(£3%¢)x10 exp T 1.8
avec Ds,, en cm”s™, k constante de Boltzmann et T la température en kelvin.

M.J. Baldwin et al [95] ont mesuré les coefficients de diffusion de 1’hélium dans le
tungsténe & 1120 K et 1320 K sont égaux & Dok = (6.6 +0.4)x10"% cm?s! et

Di3ok = (2.6 +0.5)x10 cm?.s! |, respectivement. S. Kajita et al [96] ont étudié la
formation de nanostructure de tungsténe causés par irradiation hélium. Le coefficient de

diffusion de I'hélium qui a été déduite & 1400 K est de Dygpox = (1.0 0.1)x10"! cm?.s7!.
Récemment en 2012, S.J. Zenobia et al [97], ont rapporté que le coefficient de diffusion de

’hélium évalué a 1173 K est de Dy73 =9%107 em?.s™'. Cette valeur du coefficient de
diffusion est beaucoup plus grande que les résultats obtenus par M.J. Baldwin et S. Kajita.
Les résultats expérimentaux sont dispersés et incompatibles dans une simple analyse qui ne
tient pas compte des conditions d’expérience en particulier des sites de piégeage qui sont
présent dans le matériau et/ou auront pu étre crées pendant I’introduction de He.

Entre autre, J. Amano et al [94], ont également déterminés par FIM entre 90 K et 110 K
une valeur de 0.28 eV pour I’énergie de migration de *He. Ainsi, d’aprés A. Warner et al et J.
Amano et al, les atomes *He et “He ne sont pas mobiles en dessous de 90 K, mais ils sont trés
mobiles a 110 K. Les calculs d’atomistiques effectués par K.O.E. Henriksson et al [98] ont
également obtenus une valeurs de 0.29 eV pour I'énergie de migration de hélium.

L’utilisation du code VASP par C. Becquart et al [99], a permis d’évaluer I'énergie de
migration de I'hélium a environ 0.06 eV, beaucoup plus faible que celle obtenue par A.
Wagner et al [93] et K.O.E. Henriksson et al [94]. Cet écart peut s'expliquer par le fait que,
dans les expériences de A. Wagner et al, les atomes d'hélium ont tendance a former des amas
tres facilement grace a la grande énergie de liaison entre atomes d'hélium et la forte
concentration d'hélium implanté qui atteint 5%, par conséquent, 1’énergie de migration de
I'nélium devrait inclure la contribution des amas d'hélium [99]. En outre, il a été constaté que
I'nélium peut devenir mobile méme a des températures inférieures & 6 K dans les résultats
expérimentaux de A.S. Soltan et al [100], ou les concentrations d’hélium dans le tungsténe
étaient largement inférieures a 350 ppm.

1.2.5.2. Piégeage de I'hélium dans le tungsténe

Les atomes d'hélium implantés dans le tungsténe sont donc trés mobiles déja a basse
température. Leur capacité a migrer sur de grandes distances dans la matrice peut les amener
a sortir éventuellement du matériau. Toutefois, I’hélium peut rencontrer et se lier avec des
pieges tels que les défauts et/ou les impuretés qui peuvent étre des piéges plus ou moins
profonds et donc inhiber sa migration. La configuration la plus stable pour I’interstitiel
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d’hélium a été prévue pour étre le site octaédrique d’aprés les calculs numériques de
Dynamique Moléculaire réalisés par K.O.E. Henriksson et al [98]. En 2006, C. Becquart et al
[99], ont calculé par ab-initio I'énergie d'un atome d'hélium dans différents sites
cristallographiques. La position la plus stable pour un atome de He en interstitiel semble étre
le site tétraédrique. Récemment en 2012, J. Wang et al [101] ont calculé le potentiel He-W en
fonction de la distance interatomique. Ces derniers ont rapporté que la configuration la plus
stable obtenue pour interstiticl d’hélium est le site tétraédrique. Ces résultats sont en bon
accord avec les calculs ab-initio effectués par C. Becquart et al [99].

Lorsque des atomes d’hélium sont introduits dans le tungsténe sans qu’ils n’engendrent
de défauts par déplacement atomique, soit < 1000 eV pour “He et < 1400 eV pour *He [1], ils
peuvent former des petits clusters trés stables [99, 102, 103]. Une étude en Microscopie
Electronique & Transmission in situ (MET) réalisé par H. Iwakiri et al [104], a montré que
dans le cas de I’implantation d’ions He d’énergie de 0.25 keV dans le tungstene, le piégeage
d'hélium se produit indépendamment de la présence préexistante de défauts dans le tungstene
et ont pu observé la formation de bulles d’hélium. Les calculs DM et DFT effectuées par
K.O.E. Henriksson et al [98] ont également montré que les atomes d'hélium sont capables de
se regrouper entre eux sans la présence préexistante de défauts dans le tungstene. Ce type de
piégeage de I’hélium avec lui-méme est appelé « self trapping ». De plus, I'énergie de liaison
entre les deux atomes d'hélium (He-He) est élevée, prés de 1 eV. Cette méme valeur a été
obtenue récemment par C. Becquart et al [66, 99] par simulation ab-initio, et les données du
Tableau 1.5 [66], indiquent également qu'un atome d'hélium se lie toujours plus fortement
avec un amas d’hélium quand le nombre d’atome d’hélium augmente.

Réaction Energie de liaison (eV)
He+He ——> 2He 1.03
He + 2He ——> 3He 1.36
He + 3He ——> 4He 1.52
He + 4AHe ——> 5He 1.64

Tableau 1.5 : Les énergies de liaison (eV) d'un atome d’hélium, a un cluster d’hélium, pour des
atomes d’hélium en configurations interstitiels [66].

Les impuretés contenues dans le tungsténe (H, C, Mo et Re) et les auto-interstitiels
peuvent aussi piéger les atomes d’hélium. C. Becquart et al [66], ont calculé les énergies de
liaison d’un atome d’hélium avec les impuretés et les auto-interstitiels par DFT, les valeurs
sont regroupées dans le Tableau 1.6.

Energie de liaison (eV)
SIA H C Mo Re
He 0.94 0.20 0.37 0.21 0.02

Tableau 1.6 : Les énergies de liaison d’un atome d’hélium liés avec des impuretés et auto-
interstitiels (SIA) [59, 66].
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L'énergie de liaison entre un défaut lacunaire de type monolacune (v) et I'hélium est
tres élevée et peut conduire a la forme d’un complexe (He-v) trés stable. Le complexe He-v
possede une énergie de dissociation, déterminée expérimentalement de 4.15 eV [86], ou
calculée qui varie de 4.57 eV [55, 66] a 4.98 eV [101]. La dissociation d'un tel complexe
intervient a des températures élevées. Des études expérimentales de Thermo-désorption de
I’hélium (THDS) ont conduit a la détermination d'une température de dissociation autour de
1520 K [86]. Plus récemment, le suivi par NRA du relachement de I’hélium implanté dans
des échantillons de tungsténe réalisé par P.E. Lhuillier et al [105], a montré une température
de dissociation des complexes He-v autour de 1500-1600 K. Les calculs numériques réalisés
par A. De Backer et al [106], prédisent une valeur plus faible de la température de
dissociation des défauts complexes He-v et est estimée a 1400 K.

Les complexes He-v sont eux aussi des sites de piégeage de I’hélium, mais I’énergie de
dissociation diminue lorsque le nombre d’atomes d’hélium dans une lacune augmente. Pour
le complexe nHe-v, la température de dissociation d’un atome d’hélium du complexe est
autant plus faible que n est grand [55, 86]. Dans le Tableau 1.7, sont représentées les valeurs
de I’énergie de liaison des complexes nHe-v ainsi que leur température de dissociation
associee.

Température
de dissociation (K)

He+v —> He-v 415% 457° 498° 1400° 1520° 1580° 1500-1600'

Réaction Energie de liaison (eV)

He+He-v —> 2He-v 3.11° 1220°
He + 2He-v —> 3He-v 3.28° 1130°
He + 3He-v —> 4He-v 2.61° 1080°
He + 4He-v —> 5He-v 1.44° = 960°
He + 5He-v —> 6He-v 2.08° = 960°

Tableau 1.7 : Energie de liaison et température de dissociation des complexes nHe-v, avec n le
nombre d’atome d’hélium. ( a Ref [86], b Ref [55], ¢ Ref [101], d Ref [106], e Ref [107], f Ref

[105]).

En outre, les atomes d’hélium dans une lacune v révelent un mécanisme tres spécifique
appelé « trap mutation ». L’association des atomes d’hélium dans un volume fini de la lacune
va engendrer une augmentation du champ de contrainte avoisinant le complexe nHe-v. Des
lors ou le remplissage des atomes d’hélium dans la lacune v atteint un certain seuil, le
complexe nHe-v pourrait €jecter un auto-interstitiel dans la matrice par relaxation suivant la
réaction ci-dessous (mécanisme décrit par H. lwakiri et al [104]) :

nHe-v+He — (n+1)He-2v +SIA 1.9

Ainsi une lacune supplémentaire a été piégée par le complexe nHe-v. Ce type de
piégeage est appelé piégeage par trap mutation.

Nous avons vu précédemment que les calculs DFT (ab-initio) ont montré que 1’énergie
de liaison de la bilacune (2v) est négative, ce qui signifie qu’elle n’est pas stable [55].
Néanmoins, C. Becquart et al [66], ont obtenu par calcul ab-initio une énergie de liaison
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d’une lacune v au complexe He-v qui est positive. Ainsi, I’hélium peut jouer un role
important dans la stabilité de la bilacune. La Figure 1.19 [59], représente 1’évolution des
énergies de dissociation d’une lacune (V) ou d’un atome d’hélium (He) sur un complexe de
type nHe-mv en fonction du ratio n/m. On peut également observer que les complexes se
lient fortement aux atomes d'hélium (I'énergie de dissociation est au moins supérieure a 2
eV). Il est également clair que plus le ratio n/m est éleve, plus I'énergie de dissociation d'une
lacune est grande. A contrario, lorsque le ratio n/m augmente, 1’énergie de dissociation d’un
atome d’hélium diminue.
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Figure 1.19 : Energies de dissociation d'un atome d'hélium ou d’une lacune sur un complexe de
type nHe-mv en fonction du ratio n/m [59].

Dans les travaux de these de P.E. Lhuillier [1] des expériences MET réalisées sur un
échantillon de tungsténe implanté & 200 K avec des ions *He 500 keV & 10'® cm™, puis recuit
a 1773 K, ont permis d’observer la présence de cavités ou bulles d’hélium intergranulaires et
intragranulaires. Le diameétre moyen des cavités/bulles est de 36 nm (Figure 1.20). Ces
expériences montrent que certaines de ces cavités/bulles d’hélium peuvent étre stables a
haute température (1773 K). On peut supposer que ces cavités sont des bulles d’hélium car
des mesures de profil d’hélium réalisées par Nuclear Reaction Analysis montrent que la
totalité¢ de I’hélium est restée piégée dans 1’échantillon apres recuit.

Figure 1.20 : Clichés MET de bulles d’hélium (a) de forme ellipsoide situées sur un joint de grain
(intergranulaires), (b) de forme sphérique a ’intérieure d’un grain (intragranulaires), observées
dans un échantillon de tungsténe implanté a 200 K avec des ions *He 500 keV a 10'® cm?, puis
recuit a 1773 K pendant 1h sous Ar & H,

40



Chapitre | : Synthese bibliographique

1.2.6. L’effet des cascades de collisions dans le tungstene

Dans la littérature il existe peu de données sur 1’endommagement genéré dans le
tungstéene par des cascades de collisions. Par contre, il existe de nombreuses études
théoriques et expérimentales pour le fer (Fe). Méme si le Fe et le W ont la méme structure
cristalline, cubique centre, il s’avére qu’ils peuvent présenter des différences, ce qui ne
permet pas de faire des extrapolations avec évidence. Ces différences ont été attribuées aux
différences de point de fusion, des énergies de formation et de migration des défauts, propres
a chaque métal [108]. Néanmoins on peut trouver dans la littérature quelques résultats
théoriques et expérimentaux.

D’un point de vue théorique, I’endommagement généré par irradiation dans le
tungsténe a été évalué par OKMC [106] et DM [108].

A. De Backer et al [106], ont calculé par OKMC I’évolution de la concentration des
monolacunes en fonction de la fluence d’irradiation avec des ions *He 800 keV dans le
tungsténe. Le code OKMC a été paramétré a partir des propriétés des défauts calculées par
DFT. Ces auteurs ont rapporté que la concentration de la monolacune n’évolue pas
proportionnellement avec la fluence d’irradiation, a cause du phénomene de recombinaison
entre les lacunes et les interstitiels (Figure 1.21). De plus, la concentration des amas
lacunaires mv et des autres défauts mixtes (nHe-v, nHe-mv et nHe-ml) n’augmente pas
proportionnellement avec la fluence d’irradiation (voir Tableau 1.8).
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Figure 1.21 : La comparaison entre la concentration de monolacunes dans le tungsténe mesurée
expérimentalement par PAS et celles calculées avec SRIM, Marlowe et le modele OKMC
(LAKIMOCA en utilisant Marlowe) [106].
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Fluence Before the clustering (300 K)

lonsm~2 Concentration of nHe.ml clusters, 10°*m™  Concentrations of vacancy objects, 10** m—3
nHe.ml v mu nHe.v nHe.muv

1017 0.0005 0.165 0.015 D.0028 0.0004

108 0.011 1.31.17 013 0.026 0.003

10 016 6.5 0.7 0.22 0.04

1020 1.7 38 45 1.4 0.26

5 % 1070 6.4 153 23 6.4 1.8

Tableau 1.8 : Evolution de la concentration de la monolacune (v), des amas lacunaires pur (mv)
et des défauts mixtes (nHe-v, nHe-mv et nHe-m1) en fonction de la fluence d’irradiation avec des
ions *He 800 keV dans le tungsténe, calculé par A. De Backer et al [106].

C. Bjorkas et al [108], ont étudié I’endommagent induit par les cascades de collisions
en fonction de 1’énergie de recul entre 0.5 et 20 keV dans plusieurs métaux, soit le W, le Fe et
le V, a I’aide de la simulation DM. Pour une énergie de recul donnée le nombre de paires de
Frenkel (Figure 1.22.b), la fraction de lacunes (Figure 1.23.b) et d’interstitiels (Figure
1.24.b), diminuent en fonction du temps, apres la phase de collisions a environ 1 ps. Cette
diminution est due a la recombinaison entre les lacunes et les interstitiels.
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Figure 1.22 : (a) Le nombre de paires de Frenkel aprées une cascade de collision dans le tungsténe
(W), le Fer (Fe) et le vanadium (v), en fonction de I'énergie de recul. La petite figure insérée en
haut a gauche montre I'efficacité de la cascade (NRT) en fonction de I'énergie de recul. (b) Le
nombre de paires de Frenkel en fonction du temps au cours d’une cascade de collision de 10 keV
dans W, Fe et v [108].

De plus, les résultats de leurs calculs dans le cas du tungstene (W) montrent que le
nombre de paires de Frenkel augmente avec 1’énergie de recul, alors que I’efficacité de la
cascade diminue. Cette efficacité passe de 80% pour une énergie de recul de 0.5 keV a
environ 15% quand 1’énergie de recul est de 10 keV (Figure 1.22.a). La fraction
d’interstitiels agglomérés en fonction de 1’énergie de recul augmente fortement, en passant de
9% pour 0.5 keV a 72% pour 20 keV (Figure 1.24.a), tandis que la fraction de lacunes
agglomérées diminue en fonction de 1’énergie de recul, de 35% pour 0.5 keV et passe & 15%
pour 20 keV (Figure 1.23.a). La diminution de la fraction de lacunes agglomérées dans le
tungsténe a été attribuée au fait que son point de fusion élevé entraine 1’augmentation de la
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vitesse du front recristallisation. Cela conduira a geler les lacunes (v) dans le réseau au lieu

de migrer vers le centre de la cascade pour former des amas mv.
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Figure 1.23 : (a) La fraction de lacunes agglomérées apreés une cascade de collision en fonction de
I’énergie de recul dans W, Fe et v. (b) La fraction de lacunes agglomérées dans W, Fe et v en
fonction du temps pendant une cascade de collisions de 10 keV [108].
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Figure 1.24 : (a) La fraction d’interstitiels agglomérés aprés une cascade de collision en fonction
de I’énergie de recul dans W, Fe et v. (b) La fraction d’interstitiels agglomérés dans W, Fe et v
en fonction du temps pendant une cascade de collisions de 20 keV [108].

Selon les calculs DM effectués par J. Fickar et al [109] sur les cascades de collisions
dans le tungsténe réalisés pour différentes énergie de PKA, soit 10 keV, 20 keV, 50 keV,.et
en utilisant différent potentiels empiriques, ils ont rapporté que la fraction de lacunes
agglomérées a tendance a augmenter entre 20 keV et 50 keV.

M. Fukuda et al [110], ont réalisé des observations par MET afin étudier 1’évolution de
la microstructure de W et W-xRe, ou X est la concentration de Re fixée entre 3 et 26%, apres
irradiation neutronique a des doses de 3.4 et 3.7x10%° nm™ , soit 0.44 et 0.47 dpa. L’¢énergie
des neutrons, E,, est > 0.1 MeV, et la température d’irradiation varie entre 804 et 856 K. Les
résultats résumés dans le Tableau 1.9, montrent que les irradiations induisent différents types
de defauts tels que des « voids », des boucles de dislocations. La densité en nombre des voids
pour les deux cas d’irradiations (voir Tableau 1.9) est significativement plus élevée pour W
que pour W-xRe. Des précipites ont été observes uniquement dans le cas de 1’échantillon W-
26%Re irradié a 0.47 dpa a 856 K. Dans le cas du W pur, lorsque la dose et la température
d’irradiation augmentent, la taille des voids augmente tandis que leur densité en nombre
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diminue. Par contre, la taille et la densité des boucles de dislocations diminuent quand la dose
et la température d’irradiation augmentent.

L Void Dislocation loop Precipitate
Irradiation . . . . . N .
e Specimen Diameter, Density, Diameter, Density, Diameter, Density,
conditions 2 0y oy
d/nm N/10"m d/nm N/10*m d/nm N/10*m
Pure W 1.1 19.0 7.5 13 — —
531°C W-3%Re 14 0.03 3.7 4.6 — —
0.44 dpa W-5%Re 1.7 0.2 29 1.4 — —
W-10%Re 34 0.1 7.1 0.3 — —
Pure W 3.1 12.8 ~3 <0.2 — —
. W-3%Re 1.9 02 21 1.2 — —
S83°C W-5%Re 1.6 0.3 22 13 — —
0.47 dpa
W-10%Re 39 0.05 4.5 0.6 — —
W-26%Re — — — — 28 39

Tableau 1.9 : La taille et la densité en nombre des défauts induits par irradiation neutronique
dans des échantillons de W et W-Re [110].

T. Tanno et al [111], ont réalisé des irradiations dans des eéchantillons de W et W-xRe
(x : concentration de Re 3-26%) avec des neutrons rapides a des doses de 1.3-12.0x10% n'm™
(0.17-1.54 dpa), E, > 0.1 MeV, a des températures variant entre 673-1023 K. Ces derniers ont
pu observer par MET, que la microstructure des échantillons irradiés est trés sensible a la
dose et a la température d’irradiation. Pour la dose d’irradiation de 1.54 dpa a la température
de 1023 K dans W, seul des voids (cavités ou bulles) sont observés. Par contre, a des
températures et doses d’irradiations inférieures, un melange de boucles de dislocation et de
voids (cavités ou bulles) a été observé (voir Figure 1.25). La présence de Re favorise la
formation de précipités (Figure 1.26). Ces observations sont en bon accord avec celles de M.
Fukuda et al [110].

Figure 1.25 : Observations par MET de la microstructure de W irradiés avec des neutrons
rapides (E, > 0.1 MeV) a différentes doses et températures. (a) 0.17 dpa a 673 K. (b) 0.96 dpa a
811 K. (c) 0.40 dpa & 1013 K. (d) 1.54 dpa a 1023 K. Les voids (cavités ou bulles) sur les images

(a) et (d) sont noirs, car celles-ci ont été prises dans la condition de « sur-focalisation »[111].
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C phase

20nm

Figure 1.26 : Observations par MET de la microstructure de W-5%Re (a), (b) et W-10%Re (c),
(d), irradiés avec des neutrons rapides (En > 0.1 MeV) 2 0.96 dpaa 811 K (a), (c) eta 1.54 dpa a
1023 K (b), (d). les zone encerclées correspondent a des précipités en forme de plaques [111].

Récemment, X. Yi et al [112] ont réalisé des observations par MET pour suivre
I’évolution de I’endommagement induit pendant et aprés irradiation avec des ions lourds, W
150 keV, a la température de 773 K dans le W et le W-5%Re. Le flux des ions W 150 keV a
été fixé a 6.25x10'° cm™s™. Ils ont rapporté que le seuil minimum pour que les dommages,
correspondant & des boucles de lacunes, soient visibles pouvait étre estimé & 4.20x10° cm™.
De plus ils ont pu évaluer la fluence limite de 5.09x10™ cm™, au-dela de laquelle les cascades
de collisions devraient se chevaucher. Ils ont observé que la densité de défauts augmente de
facon linéaire avec la fluence jusqu’a 4.0x10"* cm™, soit environ 0.5 dpa, avec un taux deux
fois plus élevé dans le W-5%Re que dans le W. Par contre, pour les fluences supérieures a
4.0x10" cm™ le taux d'accumulation des défauts ralentit (Figure 1.27). Avec une épaisseur
de lame d’environ de 35 nm, la concentration des boucles accumulées est d’environ 10'” cm™
pour 1 dpa. Les boucles peuvent étre mobiles a 773 K par saut, mais semblent accrochées sur
des sites de piégeage.

Ces boucles lacunaires ont aussi €té observées par F. Haussermann et al [113, 114]
dans un échantillon de tungsténe irradié avec des ions Au® d’énergie 60 keV a la température
ambiante avec des densités plus importantes a cause de la température d’irradiation. En effet
dans les expériences de X. Yi et al [112] réalisées a 773 K, les monolacunes sont mobiles
pendant les irradiations et cette migration & longue distance pourrait reduire leur
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concentration dans la cascade qui deviendrait inférieure au seuil nécessaire a la nucléation

des boucles [115].
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Figure 1.27 : Evolution de la densité en nombre des défauts dans W et W-5%Re, pendant et
aprés irradiation avec des ions W d’énergie de 150 keV en fonction de la fluence (dose) [112].
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1.3. Conclusions

Le projet ITER (International Thermonuclear Experimental Reactor) a pour objectif de
maitriser la fusion nucléaire contrdlée par confinement magnétique dans le but de produire de
1I’énergie électrique grace a son successeur DEMO (DEMOnstration power plant). Si cette
technologie est une source d’énergie qui posséde de nombreux avantages, elle est aussi
confrontée & de nombreux obstacles. Les matériaux qui feront face au plasma de la réaction
de fusion sont 1'une des problématiques majeures. Le divertor, un composant essentiel des
réacteurs de fusion de type TOKAMAK, devra résister aux interactions avec le plasma, et
donc au flux de chaleur, de neutrons et de particules alpha. Le tungsténe a été choisi comme
matériau de premiere paroi pour recouvrir le divertor, au regard de ses propriétés physiques
et mécaniques excellentes. Le tungstene sera soumis a un bombardement intense (neutrons,
particules alpha), des flux de chaleur élevés et a des températures de fonctionnement
avoisinant 1773 K. Par conséquent il est nécessaire de connaitre 1’évolution du tungsténe
dans ces conditions d’utilisations séveres, et d’étre capable de prévoir sa durée de vie dans les
futurs réacteurs a fusion.

Au travers de cette étude bibliographique nous avons pu voir que I’irradiation induit
dans le tungsténe des défauts diverses tels que les lacunes, les interstitiels, les dislocations,
les amas lacunaires, les boucles d’interstiticls, les boucles de dislocations (certaines
propriétés de ces défauts sont résumees dans le Tableau 1.10), dont la nature dépend
fortement des conditions d’irradiation appliquées (masse de la particule, énergie, flux,
fluence, température d’irradiation). En outre, les valeurs des énergies de formation, de
migration de certains défauts restent encore en débat au point de vue expérimental et
théorique : la stabilité de la bilacune, le comportement de I’hélium en présence de défauts,
I’effet des cascades de collisions.

Un travail de these a été réalisé par P.E. Lhuillier au laboratoire CEMHTI sur ce sujet
et a été soutenu en 2010. Il a obtenu des résultats expérimentaux intéressants sur les
propriétés fondamentales de la monolacune et de I’hélium dans le tungsténe ainsi que leurs
évolutions en fonction de la température de recuit.

Dans ce travail de thése, les principaux objectifs ont été fixés sur la base des questions
qui restent en suspens notamment la détermination des propriétés fondamentales des défauts
lacunaires de type amas lacunaires, induits dans le tungsténe par différentes conditions
d’irradiations/implantations, en tenant compte de la nature de I’ion incident (ion lourds et/ou
légers), 1’énergie, la fluence et la température. En outre, il est nécessaire de comprendre leur
mécanisme d’évolution en fonction de la température de recuit et d’irradiation en présence ou
non d’hélium. Il est aussi intéressant d’étudier I’effet des cascades de collisions sur la
distribution des défauts induits.

Les données expérimentales issues de cette étude pourront étre comparées a celles de la
simulation numérique pour leur validation et servir a alimenter une base de données qui sera
intégrée dans un code de calcul permettant de prévoir le comportement du tungsténe au sein
des réacteurs a fusion nucléaire.
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Conclusions

Expérimentale

Théorique

Interstitiel (1)

— Température de migration : 1.5 K [63]

— Energie de migration : 0.013 eV [62]

Lacune (V)

— Energie de formation : 3.1-4 eV [59]
— Energie de migration : 1.68-2.02 eV [64]
— Température de migration : 473-623 K [1]

— Energie de formation : 3.11 eV [55]
— Energie de migration : 1.66 eV [55]

migration Elimination
desamas
monolacune lacunaires

T T
A0 0 10 20 0 40 S0 G0 700 800 00 1000 1100 1200 130
Temperature (°C)

W73 w3 413 S3 63 T3 M3 o3 1073 LT3 1218 1373 1473 1573
Temperature (K)

. 2 4 Abinitio
i 15T - - - - Capillary approx.
. — Energie de liaison de V a mV [59 B
Amas lacunaires gie . [59] £ vt e
mv) — Stabilité de la bilacune (2V) ? > 05 L
— Energie de liaison de nV a mV avec (n<m) ? LI .
‘ v T T T T T T
2 3 4 5 6 7 8 9 1
05 i
(Total number of vacancies in the resulting cluster)
He — Energie de migration de l'interstitiel He : 0.06 eV

(Interstitiel)

— Température de mobilité de He : < 6 K [100]

[99]

He

— Formation de bulles d'hélium se produit
indépendament de la presente de défauts [104]

— Energie de liaison de He a nHe [66] :
He+He—2He =1.03 eV
Het+4He—5He = 1.64 eV

Association

Interaction He et V

— Température de dissociation :
He-V— He + V = 1580K [86], 1500-1600K [105]
6He-V— He+5He-V = 960K [86]

— Energie de dissociation [55] :
He-V— He + V=4.57 eV
6He-V— He+5He-V = 2.08 eV

Tableau 1.10 :

Récapitulatif des données expérimentales et théoriques des propriétés des défauts et de I’hélium dans le tungstene, issues de la

littérature.
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I1. Techniques expérimentales

Afin d’étudier a I’échelle atomique les défauts lacunaires induits par irradiation dans le
tungsteéne et de comprendre ’interaction entre 1’hélium et ces défauts lacunaires, nous avons
utilisé la Spectroscopie d’Annihilation de Positons (PAS). C’est 1’'une des seules techniques
qui permettent de donner des informations sur la nature, la taille ou volume libre, des défauts
ponctuels de types lacunaires dans les métaux. Une technique complémentaire telle que la
Microscopie Electronique a Transmission (MET) a aussi été utilisée dans le but d’obtenir des
données quantitatives sur la densité des défauts étendus de type cavité formés dans les
échantillons de tungsténe irradiés.

Dans un premier temps, nous allons décrire les caractéristiques des échantillons de
tungsténe utilisés dans cette étude et les différentes méthodes de préparation des échantillons.
Ensuite la Microscopie Electronique a Transmission et la Spectroscopie d’Annihilation de
Positons seront détaillée, et enfin les outils utilisés pour réaliser les irradiations.

I1.1. Description des échantillons de tungsténe

Dans cette étude nous avons utilisé des lots d’échantillons de tungsténe polycristallin
Goodfellow et EFDA. La taille des échantillons est généralement de 7x7 mm? avec une
épaisseur variant entre 150 um et 500 um. Cependant, le procédé de leur fabrication differe.
Les paragraphes ci-dessous décrivent la méthode de fabrication des échantillons selon leur
provenance.

11.1.1. Echantillons Goodfellow

Les échantillons Goodfellow sont issus de feuilles minces de tungstene polycristallin
obtenues par le procédé de laminage a froid. Le principe consiste a réduire 1’épaisseur d’un
métal par deformation plastique entre deux cylindres en contre-rotation qui constituent le
laminoir. L’épaisseur des échantillons Goodfellow utilisée dans cette étude est de 150 um. La
pureté nominale est de 99.95% en masse. La Figure 11.1 donne la concentration maximale
des impuretés fournie par le fabriquant. Dans le Tableau 1.1, sont listées les impuretés
majoritairement présentes dans les échantillons Goodfellow. Le molybdéne est I’impureté
principale en dehors de 1’hydrogeéne, sa concentration massique et sa teneur atomique sont
respectivement de 300 ppm.wt et de 580 at.ppm. Notons que la concentration de C, O et P
sont non négligeables, étant supérieure a 300 at.ppm. Tous les échantillons de ce lot ont été
regus polis miroir sur une face a I’aide d’une polisseuse mécanique (diamant).
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Figure 11.1 : Concentration maximale des impuretés contenues dans les échantillons de
tungstene polycristallin fournis par Goodfellow. (a) Concentration massique (ppm.wt). (b)
Concentration atomique (at. ppm).

Elément wt.ppm at.ppm
C 30 450
) 30 350
P 50 300
Fe 50 160
Mo 300 580

Tableau I1.1 : Liste des impuretés majoritaires contenues dans les échantillons de tungsténe
polycristallin fournis par Goodfellow.

11.1.2. Echantillons EFDA

Les échantillons de tungstene EFDA ont été fournis par G. Pintsuk (Jilich FZ). Le
procédé de fabrication mis en ceuvre est le frittage, effectué par double forgeage. Le principe
consiste a appliquer une pression verticale et horizontale simultanément dans une enceinte de
forme cylindrique contenant de la nano-poudre de tungsténe (Figure 11.2). La température
dans I’enceinte lors du frittage est maintenue a 1273 K. Le bloc de tungsténe aplati ainsi
obtenu a subit ensuite un traitement thermique a 1873 K pendant 1 heure. Ce traitement
permet la recristallisation du matériau. La Figure 11.3, montre une augmentation de la taille
des grains apres le recuit, avec des grains de taille supérieure a 50 pm.
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Figure 11.2 : Processus de fabrication des échantillons de tungsténe EFDA par la méthode
double forgeage.
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Figure 11.3 : a) Microstructure du bloc de tungsténe EFDA avant recuit. b) Aprés recuit a 1873
K pendant 1 heure.

Les échantillons utilisés dans cette étude ont été découpés sur la face supérieure et dans
la région du centre du bloc (voir Figure 11.4) a I’aide d’un faisceau d’électrons. L’épaisseur
des échantillons ne dépasse pas les 500 um. La pureté est de 99.7% en masse. La
concentration des impuretés n’a pas été fournie par le fabriquant.

Face supérieure

1

Figure 11.4 : lllustration de la face et de la région du bloc qui ont été utilisées pour réaliser la
découpe des échantillons de tungsténe du lot EFDA.

Aprés réception des échantillons du lot EFDA, nous avons effectué un polissage miroir
de tous les échantillons a I’aide d’une polisseuse mécanique (diamant) disponible au

laboratoire CEMHTI.
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I1.2. Conditions de recuit des échantillons : Four a bombardement
électronique

Dans ce travail, les recuits ou le traitement thermique des échantillons de tungstene ont
été réalisés en utilisant le four a bombardement électronique du laboratoire CEMHT]I congu
pour réaliser des recuits a tres haute température sous un vide poussé. Le principe de
fonctionnement est le suivant: les échantillons sont montés sur un porte-échantillon en
tungstene, qui est lui-méme posé au-dessus d’un filament en tungsténe. Un courant électrique
traversant le filament chauffe le support par effet joule. Pour accroitre la température sur le
porte-échantillon, une tension peut étre appliquée entre le filament et celui-ci créant ainsi une
accélération des électrons vers le porte-échantillon. Ce phénoméne de bombardement
¢lectronique permet d’atteindre des températures élevées. Un systéme de pompage assure un
vide de lordre de 5x10° mbar dans I’enceinte avant I’allumage du four. La lecture de la
température se fait a 1’aide d’un pyromeétre visant un échantillon en molybdene poli qui a été
utilisé comme référence pour tous les recuits. L’émissivité de cet échantillon de molybdéne
poli est de 0.344 pour A = 1.55 pm [34]. Le pyrometre est fixé au dessus d’un hublot en
quartz qui absorbe 5% a cette longueur d’onde, ainsi la valeur de 1’émissivité a prendre en
compte est de 0.327. Cette valeur a été arrondie a 0.3 pour des raisons de commaodité. Le four
a bombardement électronique disponible au laboratoire, permet d’atteindre la température
maximale de 2173 K avec des pentes de montée en température allant jusqu’a 600 K/ min.
L’incertitude de mesure de la température est de ’ordre de 50 K a haute température. La
Figure 11.5, montre 1’évolution de la température et de la pression au cours d’un recuit a
1873 K pendant 1 heure sous vide. Nous pouvons observer plusieurs pics sur la mesure de la
pression, liés au dégazage du porte-échantillon et des échantillons pendant la montée en
température, mais sa valeur reste entre 5x10°-2x10° mbar.

Dans cette étude nous avons utilisé ce type de recuit pour la préparation des
échantillons de tungstene (Goodfellow et EFDA) initialement regus et pour suivre 1’évolution
des échantillons de tungsténe implantés en fonction de la température de recuit.
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X
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Figure 11.5 : Evolution de la température et de la pression pendant un recuit a 1873 K durant 1
heure sous vide.
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11.3. Décapage électrolytique

Dans cette étude nous avons eu recours au décapage ¢lectrolytique dans 1’objectif d’une
part, de décaper de fines épaisseurs (environ 800 nm) sur des échantillons de tungsténe de
taille 7x7 mm? ayant des épaisseurs initiales variant entre 150-500 pm. Cela nous permettra
de sonder avec les positons des régions plus profondes dans les échantillons irradiés. En effet
en utilisant un faisceau de positons lents d’énergie variable entre 0.5-25 keV, les positons
peuvent sonder environ les 800 premiers nanomeétres dans les échantillons de tungsténe. Les
profils d’implantations des positons lents sont donnés en section 11.5.1.2, page 64. D’autre
part, cette technique nous permettra de finaliser la préparation des lames minces découpées
par FIB dans des échantillons de tungstene pour la MET, dans le but d’améliorer I’état de
surface de ces lames pour une meilleure observation.

La technique de décapage électrolytique permet de décaper sans écrouissage une fine
épaisseur sur des matériaux conducteurs, tels que le tungsténe. Le principe de fonctionnement
est le suivant : I’échantillon de tungsténe a décaper est relié a 1’anode d’un générateur de
courant et la cathode est connectée a une barre en graphite. Ils sont immergés dans un bain
d’¢lectrolyte (solution de NaOH) comme indiqué sur la Figure 11.6. On applique un courant
continu qui va provoquer la dissolution de I’échantillon sur les deux faces. Aprés avoir
obtenus I’amincissement désiré, on coupe le courant, puis 1’échantillon est rincé dans un bac
de ringage contenant de l’eau distillé puis dans un autre contenant de I’éthanol. Cette
technique est trés intéressante car 1’épaisseur du matériau a décaper peut étre controlée par le
temps.

/AN -0

’ Cathode en \<
Graphite
P e

Générateur

Echantillon
de tungsténe

Solution
d’hydroxyde de —>
sodium

Figure 11.6 : Schéma général d'un bain de décapage électrolytique.

La Figure 11.7 présente les différents outils que nous avons utilisés pour mettre en
ceuvre le décapage électrolytique et listés ci-apres.
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Figure I11.7 : Bain de décapage électrolytique monté au laboratoire.

11.3.1. Parameétres utilisés pour le décapage des échantillons de
tungsténe

Plusieurs campagnes d’expériences ont été réalisées sur des échantillons EFDA et
Goodfellow afin de pouvoir optimiser les différents paramétres pouvant agir sur la vitesse de
décapage qui sont les suivants :

[ La concentration de la solution de soude [NaOH] en mol/L
(3 L’intensité du courant | en Ampére
[ Le temps de décapage t en secondes

Les mesures de I'épaisseur décapée ont été réalisées soit a l'aide d'un profilometre
optique 3D (interférométrie) de la marque Zygo NewView 7100 (avec une résolution en Z de
0.1 nm), disponible au laboratoire CMRD a Orléans, ou soit par I'évaluation des pertes de
masse.
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En fixant certains parameétres du systétme de décapage électrolytique tels que la
concentration de la solution de NaOH (électrolyte) a 0.125 mol/L et I’intensité du courant a
1A, nous avons été en mesure de contrdler la vitesse de décapage a 20 + 2 nm par seconde.

Sur la Figure 11.8, nous pouvons clairement observer 1’épaisseur (environ 873 nm) qui
a pu étre décapée sur un échantillon de tungstene EFDA apres une exposition de 40 secondes
dans un bain électrolytique avec les valeurs des différents parametres citées ci-dessus.

Partie non décapée \ : s \.; o KRN
, : k|

Partie décapée == g Bl \

Figure 11.8 : Image d’un échantillon de tungsténe EFDA décapé par le procédé de décapage
électrolytique sur une partie, obtenue avec le profilométre du laboratoire CRMD.

11.3.2. Parameétres utilisés pour le décapage électrolytique des lames
minces

Dans le cas de la préparation des lames minces pour des observations au Microscope
Electronique a Transmission, 1’épaisseur a décaper est de I’ordre de 10-20 nm. Ainsi la
concentration de la solution de NaOH a été abaissée a 0.06 mol/L et I’intensité a 0.5 A, ce qui
permet d’atteindre une vitesse de décapage plus faible, comprise entre 3 et 5 nm/s.

11.4. Caractérisation des lames minces par MET

La Microscopie Electronique a Transmission (MET) a été utilisée dans notre étude dans
le but de réaliser des observations dans les échantillons de tungstene irradiés. Nous étions
tout particulierement intéressés par I’analyse de la distribution de cavités ou de bulles
d’hélium afin de pouvoir compléter les mesures de Spectroscopie d’Annihilation de Positons
lents pour mieux connaitre les mécanismes de migration, d’agglomération et de dissociation
des défauts de type lacunaires dans le tungsténe.

11.4.1. Principe de la Microscopie Electronique a Transmission

Lorsqu’un faisceau d’électrons arrive dans une lame suffisamment mince, plusieurs
types d’interactions électron-matiere peuvent se produire (voir Figure 11.9). Entre autre, si
les ¢électrons traversent la mati¢re sans subir de déviation de trajectoire, ni de perte d’énergie,
ils formeront le faisceau transmis. Dans le cas ou certains plans cristallographiques de
I’échantillon se trouvent en position de Bragg par rapport au faisceau eélectronique, on
obtiendra des faisceaux diffractés, c'est-a-dire des faisceaux dont les électrons ont subi une
déviation de leur trajectoire, en correspondance avec 1’angle de Bragg, mais sans perte
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d’énergie. L’ensemble, faisceau transmis et faisceaux diffractés, forme le cliché¢ de
diffraction présenté a la Figure 11.10.

Faisceau

transmis Electrons

rétrodiffuses secondaires
Electrons Rayons X
Auger \ /

Electrons » Paires

Electrons

absorhés électrons-trous

Faisceau . l iffusi

diffracté Faisceau Diituston
transmis inélastique

Figure 11.9 : Schémas de I’interaction entre le faisceau d’électrons incident et la lame mince
(matiére).

Figure 11.10 : Cliché de diffraction d’un échantillon de tungsténe Goodfellow irradié avec des
ions Fe 10 MeV a la fluence 6.09x10" cm™.

Dans un MET, on obtient une image ou un cliché de diffraction. Les images sont
formées a partir du faisceau transmis et/ou des faisceaux diffractés. Dans le cas d’image en
champ clair, I’image est formée uniquement a partir du faisceau transmis, c'est-a-dire
uniquement les électrons non diffractés et les régions de I'échantillon diffractant le faisceau
apparaissent plus sombres. Par contre, les images en champ sombres sont formées a partir
d’un faisceau diffracté. L’image est construite uniquement par les électrons diffractés a un
angle spécifique et les régions de 1’échantillon ne diffractant pas ou a des angles différents
apparaissent sombres. Pour sélectionner le faisceau qui servira a faire 1’image, on place un
diaphragme dit « diaphragme objectif ».

Trois MET ont été utilisés dans ce travail :

[J Le MET du PSI en Suisse
(3 Le MET du CSNSM de la plateforme JANNUS d’Orsay
[ Le MET du CME situé sur le campus universitaire d’Orléans
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Le MET du PSI (Paul Scherrer Institut) est un JEOL 2010 équipé d’un filament LaB6.
La tension d’accélération des électrons est de 200 kV. Il est muni d’une caméra CCD Orius
de la marque Gatan. Sa résolution point & point du microscope est de 2.4 A.

Le MET du CSNSM (Centre de Spectroscopie Nucléaires et de Spectroscopie de
Masse) est un TECNAI G220 Twin de la marque FEI. Il est muni d’un filament LaB6 et a été
utilisé a une tension d’accélération des électrons de 200kV. Il est équipé d’une caméra
numérique GATAN ES500W et d’une caméra numérique haute résolution ORIUS 200
GATAN. Sa résolution est de 0.27 nm.

Au CME (Centre de Microscopie Electronique), il s’agit d’un microscope CM 20 de la
marque PHILIPS. 1l fonctionne également a 200 kV et est doté du méme type de filament
LaB6 et d’une caméra numérique GATAN Orius. Sa résolution spatiale est également de
0.27 nm.

11.4.2. Préparation des lames minces

Dans notre étude nous avons eu recours a la technique FIB (FIB : Focused lon Beam)
pour découper des lames minces dans les échantillons de tungsténe. Le but de cette technique
est d’extraire une lame mince a 1’échelle nanométrique et d’épaisseur constante dans une
région bien ciblée de I’échantillon a I’aide d’un faisceau d’ions. Sur la Figure 11.11, nous
avons représenté la lame mince découpée en profondeur dans un matériau irradié. Toute la
zone irradiée de la surface jusqu’a la profondeur maximale d’irradiation peut étre prise en
compte, ce qui nous permettra d’observer toute la région irradiée (Figure 11.12).

FIB

Lamella

Figure 11.11 : Schéma montrant I'orientation relative de la découpe d’une lame mince dans un
échantillon de tungsténe par FIB.
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Figure 11.12 : Schématisation de la coupe longitudinale d’une lame mince découpée dans un
échantillon de W irradié. La courbe en bleu et en noir représentent respectivement la
distribution de I’endommagement (dpa) et celle des ions incidents W 20MeV avec une fluence de
9.98x10% cm?, en fonction de la profondeur dans le matériau.

Les lames FIB ont été préparées a I’aide d’un « Zeiss NVision 40 » Dual Beam
disponible au Centre de Recherche en Physique des Plasmas (CRPP) de 1’école fédérale

polytechnique de Lausanne, grace a une collaboration avec Robin Schaeublin établie depuis
2008.

La Figure 11.13, présente des images sous différents angles de vue d’une lame mince
découpée dans un échantillon de tungsténe par FIB.

126.200 nm
4571 pm

. (a) R ‘ : o) L . 0

Figure 11.13 : Images au Microscope Electronique a Balayage de la fabrication de la lame mince
(a) Vue verticale de la lame mince. (b) Vue de dessus de la lame mince. (¢) Vue de dessus
agrandie au niveau du bord de la lame mince.

11.4.3. Acquisitions d’images

Au cours de notre étude, nous avons voulu observer des cavités (amas lacunaires) ou
bulles d’hélium. Pour cela, il est nécessaire de s’éloigner au maximum des conditions de
diffraction et donc d’incliner I’échantillon afin d’obtenir un cliché de diffraction qui contient
le moins de taches de diffraction possible. Dans ces conditions, le contraste de diffraction est
réduit et on peut mieux voir les cavités. On les met en évidence par le biais d’une série
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focale. En regardant en condition de sur-focalisation, la cavité ou bulle apparait sous forme
de point noir entouré¢ d’un halo blanc tandis qu’en condition de sous-focalisation c’est le

contraire, elle apparait comme un point blanc entouré d’un halo sombre (voir exemple Figure
11.14).

Figure 11.14 : Images (a) sous-focalisée et (b) sur-focalisée obtenues en MET a partir d’une lame
mince issue d’un échantillon de tungsténe Goodfellow irradié avec des ions Fe 10 MeV a la
fluence de 6.09x10™ cm™ puis recuit & 1773 K pendant 1 h sous vide. Les cavités sont entourées
en rouges.

11.4.4. Traitements des images

Les images obtenues par MET sont ensuite traitées a 1’aide du logiciel Digital
Micrograph de la société Gatan. Pour faciliter le traitement, I’image est scindée en plusieurs
rectangles de surface identique. Le choix de la taille des rectangles se fait arbitrairement.

Ensuite, une évaluation du nombre de cavités ou de bulles ainsi que la mesure de leur
diametre sont effectués manuellement dans chaque rectangle sélectionné. Chaque petit trait
représente le diamétre d’une cavité ou d’une bulle (voir exemple Figure 11.15).

Figure 11.15 : Illustration du dépouillement a I’aide du logiciel Digital Micrograph des cavités

présentes dans une image sous-focalisée d’une lame mince issue d’un échantillon de tungsténe

irradié avec des ions Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10" cm™ puis recuit & 1773 K pendant 1 h
sous vide.
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Toutes les données telles que, le numéro de rectangle, le nombre de cavités ou de bulles
par rectangle et le diamétre de chacune d’elle, sont regroupées dans un tableau. Pour étre plus
explicite voici un exemple de résultats obtenus a partir de la Figure 11.15, présentées dans le
Tableau I1.2.

Nombre de
Numero . . -
cavités par Diametres des cavités
rectangle
rectangle
11.17,10.02, 11.89, 9.39, 10.02, 8.76, 10.64, 10.02,
1 9
10.64
2 4 11.89, 8.76, 9.39, 7.51
3 3 10.02, 10.64, 11.27

Tableau 11.2 : Données issues du dépouillement des rectangles définis dans de Figure 11.15 :
Lame mince issue d’un échantillon de tungsténe Goodfellow irradié avec des ions Fe 10 MeV a la
fluence de 6.09x10" cm™ puis recuit & 1773 K pendant 1 h sous vide.

Ces données sont ensuite utilisées pour déterminer le diamétre moyen, la distribution en
taille en fonction de la profondeur et la densité en nombre de la population de cavités ou de
bulles.

11.4.4.1. Diamétre moyen

Le calcul du diametre moyen, d (hm), a été déterminé en réalisant une moyenne des
diametres mesurés pour toutes les cavités ou bulles dénombrées :

d=2% 1.1
N
Avec
d: Diametre moyen (en nm)
di: Diametre de la cavité ou bulle i (en nm)
N : Nombre total de cavités ou de bulles caractérisées

L’incertitude sur le diametre moyen a été calculée en tenant compte de 1’erreur associée
au nombre total de cavités ou de bulles caractérisées et s’exprime :

_ g A
Ad—d><N 1.2

L’erreur liée au nombre total de cavités ou de bulles a été déterminée a ’aide de la

formule aN_ L
N N

11.4.4.2. Densité des cavités ou des bulles

La densité numérique des cavités, D (m™), est definie suivant la relation :
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= Semre 1.3
Avec
N : Nombre total de cavités caractérisées
S: Surface d’un rectangle (en m?)
n: Nombre de rectangle
e: Epaisseur de la lame (en m) approximative de 120 nm

A partir de la relation précédente, I’incertitude sur la densité peut étre déduite par :

1.4

AD = Dx (AN AS  An )

ANyL5 An de
N S n e

L’expression de I’incertitude peut étre simplifiée, car la majorité de 1’erreur associée au
calcul de la densité vient du nombre de cavités et de 1’épaisseur de la lame. On peut alors
écrire que :

AD=D><(%+§) 1.5

. e ci s 1z s AN 1
L’erreur liée a N a été déterminée a 1’aide de la formule N7 Des mesures

d’épaisseur avec le MET en utilisant la technique de la spectrométrie des pertes d'énergie des
électrons (en anglais EELS : Electron Energy Loss Spectrometry) nous ont permis de voir
que ’épaisseur variait de 102 nm au bord de la lame a 130 nm dans la zone plus profonde
(Rp). Nous avons donc choisi de fixer une épaisseur approximative de 120 nm et 1’incertitude

. A
relative liée a 1’épaisseur :e de 20%.
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I1.5. Spectroscopie d’ Annihilation de Positons (PAS)

La Spectroscopie d’Annihilation de positons est un outil trés puissant capable de
détecter des défauts lacunaires a I’échelle atomique dans les matériaux. De plus c’est une
technigque non destructive de caractérisation de la matiere. Dans le cadre de notre étude, nous
avons utilisé la Spectroscopie d’Elargissement Doppler décrite ci-aprées, pour caractériser les
défauts induits par implantation d’ions lourds et/ou légers dans les échantillons de tungstene.

Dans cette partie nous allons détailler en premier lieu la description des propriétés du
positon et les principes de la technique de caractérisation utilisée : 1’élargissement Doppler,
sa mise en ceuvre et le traitement des données qui permet d’établir des conclusions sur la
nature, la taille et la concentration des défauts lacunaires.

11.5.1. Le positon et ses interactions dans la matiere

11.5.1.1. Source de positons

Le positon (e+) est la premiére particule d’antimatiére dont 1’existence a été découverte
expérimentalement en 1932 par Carl David Anderson [116]. Il a les mémes caractéristiques
que I’¢lectron (e) a ’exception de sa charge ¢électrique qui est positive (+1.602X10‘19 C).
Dans le vide, le positon est stable et sa durée de vie est de 4.2x10% ans. A Iinverse, dans la
matiére son interaction avec les électrons améne a la formation de paires e'-e, qui
s’annihilent en provoquant 1’émission de deux ou trois photons gammas. La désintégration p*
d’un noyau radioactif tel que le sodium 22 (*Na), le fluor 18 (*®F), le cobalt 58 (*®Co), est
I’origine principale d’émission de positons. Le processus repose sur la conversion d’un
proton (p) en neutron (n) qui conduit & ’émission d’une particule B* (positon) et d’un
neutrino (ve).

Dans la plus part des laboratoires particulierement au CEMHTI, la source radioactive
utilisée est le ?Na. Sa période de désintégration (demi-vie) est de 2.6 ans [117]. Lors de la
désintégration du ?Na (Figure 11.16), le positon émis s’accompagne d’une émission quasi-
simultanée d’un photon y d’une énergiec de 1274 keV, qui marque la naissance du positon
(et). Cette information est utile pour déterminer le temps de vie d’un positon dans la maticre,
par détection en coincidence du temps séparant I’émission du photon y de 1274 keV et celle
des photons y de 511 keV correspondant a I’annihilation des paires e*-€".
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Figure 11.16 : Schéma du processus de désintégration du sodium 22 (*Na).

11.5.1.2. Pénétration des positons dans la matiéere

Dans la matiére, le libre parcours moyen d’un positon dépend de son énergie. On
distingue deux types de sources de positons : la source de positons rapides, dans le cas des
positons émis directement par la source de *’Na, et I’accélérateur de positons lents
monoénergetique.

Le profil de pénétration ou d’implantation dans le cas des positons émis directement
par la source de 22Na, dont I’énergie maximale des positons est de 541 keV, suit une loi
exponentielle de la forme [118, 119] :

P(Z) = e ™ et a=16-% 1.6
Avec
a: Coefficient d’absorption linéaire (cm™)
z: Profondeur (cm)
p: Densité du matériau étudié (g.cm™)

Emax: Energie maximale des positons émis (MeV)
Si on applique cette loi de pénétration des positons rapides dans le cas du tungstene, la

majorité des positons ne dépasse pas les 100 premiers micromeétres de profondeur (Figure
11.17).
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Figure 11.17 : Profil de pénétration des positons rapides dans le tungstene.

Dans le cas des positons monoénergétiques d’énergie E, tels que le faisceau de positons
lents du CEMHTI d’énergie comprise entre 0.1-25 keV, le profil de pénétration est de type

Makhov [120] :
2

P(2) =di(e(_o)) 1.7
ou Zy = 02‘;6, et on définit la profondeur moyenne d’arrét des positons Zm:%En
Avec
Zm: Profondeur moyenne d’arrét des positons (cm)
p: Densité du matériau étudié (ug.cm™)
E: Energie des positons (keV)

A et n : Constantes qui dépendent peu du matériau

Les valeurs de A et n fréqguemment appliquées sont respectivement 2.95 pg.cm?.keV™"

et 1.7 [121].

La Figure 11.18, présente les profils de pénétration des positons lents dans le cas du
tungsténe. En augmentant I’énergie des positons on peut sonder de plus en plus profond. On
note que pour les positons de 25 keV 1’épaisseur maximale sondée est environ de 800 nm.
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Figure 11.18 : Profil de pénétration des positons lents dans le tungsténe.

Dans la matiére, le positon possédant une énergie initiale E, la perd par des
phénoménes d’ionisation et d’excitation électronique ou phonique au cours de sa
pénétration : c’est le phénoméne de thermalisation, qui se produit treés rapidement de 1’ordre
de 1-2 picoseconde, donc un temps bien inférieur a la durée de vie du positon.

11.5.1.3. Diffusion des positons dans la matiére

Apres thermalisation, le positon diffuse dans le matériau jusqu’a ce qu’il s’annihile ou
se piege dans un défaut. Le coefficient de diffusion D. d’aprés la relation de Nernst-Einstein
s’écrit :

n kgT

D+ = kaT = %Trelaxation 1.8
Avec
[V Mobilité du positon
Kg: Constante de Boltzmann
T: Température en Kelvin
e: Charge ¢élémentaire de 1’¢lectron
ms : Masse effective du positon
Trelaxation - Temps de relaxation pour sa diffusion

Dans les métaux, les valeurs expérimentales du coefficient de diffusion a 300 K sont de
I’ordre de 1-2 cm®.s™[122].
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La longueur de diffusion du positon, L*, correspond & la longueur parcourue par le
positon thermalis¢ dans le matériau avant qu’il ne s’annihile. Dans un matériau sans défaut,
la longueur de diffusion intrinséque du positon L™ s’écrit :

D,
AL

L =

Avec
D.: Coefficient de diffusion du positon
A :  Taux d’annihilation du positon dans le réseau du matériau (sans défaut)

Il est a noter que lorsque le matériau contient une concentration de défauts de type v, la
longueur de diffusion effective du positon L devient :

+ _ [ D+
Lo = ’AL+KV 11.10

Avec Ky le taux de piégeage des positons dans le défaut v (définie a la section
11.5.1.4.2, Page 67)

11.5.1.4. Piégeage et dépiégeage des positons

Le positon étant chargé positivement est de ce fait réceptif au potentiel coulombien du
réseau du matériau dans lequel il se trouve. Il peut étre piégé et s’annihiler avec les électrons
dans un état libre délocalisé dans le réseau du matériau, ou localisé, quand il est piégé dans
un défaut de type lacunaire.

11.5.1.4.1. Etat délocalisé

Le potentiel périodique associ¢ au positon dans une matrice d’un matériau parfait
(cristal parfait) est la fonction de Bloch de la forme :

¥(r) = e*".uy(r) .11

Avec u () une fonction périodique de méme peériodicité que la matrice du matériau
parfait. La répulsion entre les positons et les noyaux atomiques du matériau implique que la
probabilité de présence des positons dans les sites interstitiels est maximale.

11.5.1.4.2. Etat localisé

Les défauts de types lacunaires, soit les lacunes, les amas lacunaires et voids, sont des
régions ou il manque des atomes. Les positons sont particulierement piegés dans ces défauts
car leur état d’énergie est plus bas que dans la matrice du matériau. Ils constituent ainsi des
puits de potentiel attractif pour les positons.
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Lorsque le positon est piégé, il va sonder la densité €lectronique locale et s’annihiler
avec 1’'un des électrons. Dans ce cas le piégeage dans un défaut de type d dépendra d’un
coefficient de piégeage spécifique g qui est lié au taux de piégeage Ky suivant la relation :

Kq=p,.Cq .12
Avec
Kq: Taux de piégeage (s™)
Cq: Concentration du défaut de type d (cm™)
Hd (d=y) - Coefficient de piégeage spécifique (cm*s™)

Dans les métaux les valeurs du coefficient de piégeage spécifique atomique p2t (en s™)
dans les défauts lacunaires de type v déterminées expérimentalement ou par calcul varie entre
10" et 10" s [122].

NB : py = & , avec N* la densité atomique du matériau (atem™), égale & 6.316x10%

at.cm™ pour le tungsténe.
11.5.1.5. Annihilation des paires positon-électron

Lorsqu’un positon, €, rencontre un électron, e, ils forment une paire e*-e" qui
s’annihile en émettant des photons gammas y. Deux modes d’annihilations distincts existent
et dépendent de 1’état du spin de la paire :

[ La paire est dans un état de spin singulier S = 0, para, le nombre de photons y émis
est pair, et I’annihilation se fait en grande partie avec 1’émission de deux photons .

O La paire est dans un état de spin triplet S = 1, ortho, le nombre de photons y émis
est impair, et ’annihilation se fait en grande partie avec I’émission de trois photons
y. L’annihilation a un photon gamma se produit pour des positons possédant une
énergie cinétique trés élevée. Dans notre cas, cet état d’annihilation est peu
probable du fait que I’énergie maximale des positons incidents est de 25 keV

[123].

La probabilité qu’une paire e’-¢ soit dans un état de spin donné est de 25% pour 1’état
de spin singulier (S = 0), et 75% pour 1’état de spin triplet (S = 1). Par contre, la probabilité
d’une annihilation a 3 photons y est 0.27x107 fois plus petite que celle d’une annihilation a
deux photons y [122], elle est donc petite devant cette derniére.

Dans la matiére, suivant la densité électronique environnante, la paire e*-e~ peut
s’annihiler soit a partir d’'une configuration libre ou soit a partir d’une configuration li¢e
appelée positronium (Ps). Cette derniere est particulierement formée dans les régions ou la
densite atomique est faible, soit a la surface des matériaux, ou aux amas lacunaires de grande
taille.
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Lors de 1’annihilation de la paire e*-e” dans la matiére, la quantité de mouvement p des
¢lectrons engendre un ¢largissement de la raie d’annihilation qui n’est que 1’image de la
distribution des moments de la paire e’-e". Le spectre obtenu par la technique de la
Spectroscopie d’¢élargissement Doppler permet d’étudier les défauts qui piégent les positons.

L’annihilation d’une paire e*-e” dans le repére du centre de masse entraine 1’émission
de deux photons gammas y en directions opposées de méme énergie, égale a :

Ey = my.c? =511 keV 1. 13

Avec

Mp:  Masse du positon ou de 1’¢électron (keV'm‘z'sz)
c:  Vitesse de la lumiére (m.s™)

Or dans le repére du laboratoire, I’énergie et 1’angle d’émission des deux photons y
changent. Cela est di a la quantité de mouvement de la paire e+-e- qui est non nulle
provoquant un ¢élargissement Doppler de la raie d’annihilation. Les énergies des deux
photons gammas y émis sont de 511 keV = AE dans des directions quasi-opposées formant un
angle de 180° - 6 (voir Figure 11.19). Ci-dessous les relations décrivant AE et 0 qui
dépendent de la quantité de mouvement de la paire e*-e”:

AE=% 1. 14
9= L1 I1.15
my.c

pL et pr sont respectivement les composantes longitudinale et transverse de la quantité
de mouvement de la paire e*-¢".

¥ 511 keV £ AE

P yia
Pr
7 g
oo
- ¥ 511 keV + AE ;
““Ti
P,

Enregistrement du spectre
d'élargissement Doppler

Figure 11.19 : Schéma de I'annihilation de la paire e+-e- dans un repere lié au laboratoire.

Dans un matériau, le positon se thermalise avant de s’annihiler avec un électron. A ce
stade, 1’énergie cinétique du positon peut alors étre negligée. La quantité de mouvement de la
paire e*-e” provient principalement de 1’électron avec lequel il s’est annihilé. La spectroscopie
d’¢élargissement Doppler qui mesure 1’énergie des photons gamma (y) permet d’étudier la
distribution des moments des électrons qui s’annihilent avec les positons. Elle permet
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d’obtenir des informations sur la densité électronique et aussi sur I’environnement chimique
du positon au moment de ’annihilation.

Le temps de vie du positon dans un matériau équivaut au temps séparant son entrée
dans le matériau de son annihilation. Cette technique permet d’obtenir des informations
spécifiques au reseau du matériau. Si celui-ci contient des défauts de type lacunaires les
positons pourront étre piégés pendant un temps At avant de s’annihiler. Le temps de vie du
positon dans la matiére est inversement proportionnel a la densité électronique vue par le
positon. Ainsi chaque type de défaut lacunaire aura un temps de vie spécifique.

Dans la suite, nous allons nous focaliser sur la description de la technique
d’¢largissement Doppler.

11.5.2. Principe du dispositif DB-PAS et acquisition des données

Dans ce travail la Spectroscopie d’Annihilation de Positons est réalisée par mesure de
I’élargissement  Doppler (DB-PAS: Doppler Broadening Positron  Annihilation
Spectroscopy) grace a un spectrometre couplé a un accélérateur de positons lents
monoénergetiques d’énergie variable.

11.5.2.1. Accélérateur de positons lents couplé au spectrométre
d’élargissement Doppler

L’accélérateur de positons lents du CEMHTI permet d’obtenir un faisceau de positons
monoénergétique d’énergie variable entre 0.1-25 keV. Il est équipé (Figure 11.20) d’une
source de sodium 22 (**Na) qui émet des positons trés énergétiques dont I’énergie maximale
est de 541 keV. lls sont ensuite convertis en un faisceau de positons quasi-monoénergétique
avec une ¢nergie de ’ordre de 3 eV, grace a un modérateur constitu¢ d’une feuille de
tungsténe polycristallin. Un filtre en énergie magnétique de forme coudée (90°), a pour réle
d’¢éliminer les positons qui n’ont pas été suffisamment modérés. Ainsi le faisceau de positons
lents est dirigé et accéléré respectivement par un champ magnétique et électrique vers
I’échantillon a étudier.

Surface détecteur

Moderateur : 2 - Accélérateur echantillon
(W)  Filtred energie N\ | Annibilation

(0.1a25keV)

1
Source . : / :

12Ma

511keV = AE

T —
Positons Réemission
(=3eV) de positon

[ o= = = = e e - Emission de
Ultra vide _! Positronium

Figure 11.20 : Représentation schématique du principe de fonctionnement de I’accélérateur de
positons lents couplé au spectrométre d’élargissement Doppler du CEMHTI.
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Les photons gammas y émis lors de 1’annihilation sont détectés par un détecteur a
jonction p/n d’un cristal de germanium de haute résolution en énergie, maintenu a la
température de 77 K, I’azote liquide, et polarisé par une haute tension de 3.5 kV. Le détecteur
émet des signaux électriques qui passent par un amplificateur. Un systéeme anti-empilement
permet d’exclure les signaux qui résultent de la superposition de plusieurs photons y. Un
analyseur multicanaux trie les signaux suivant leur amplitude dans des canaux correspondant
a I’énergie des photons gamma. Les dérives du pic a 511 keV sont continuellement corrigees
par un stabilisateur de pic. Enfin un convertisseur digital (ADC) va transformer les signaux
analogiques en données numeériques. Toutes ces données constituent un spectre Doppler
(Figure 11.21) dans lequel a été répertorié le nombre de photons y en fonction de leur énergie
détectés dans un intervalle dE, la résolution en énergie en keV/canal.

11.5.2.2. Traitement des données

La Figure 11.21, représente le spectre d’élargissement Doppler enregistré au cours
d’une analyse sur un échantillon de tungsténe Goodfellow vierge. Le premier traitement
consiste a soustraire le bruit de fond di a I’effet Compton. En effet une partie des photons ne
perd pas systématiquement la totalité de leur énergie et donc I’amplitude du pic de détection
des photons est plus faible, conduisant a une asymeétrie du spectre aux faibles énergies. Ainsi
pour chague énergie E est associée une valeur de bruit de fond calculée suivant la relation :

F(E)

BG(E) = A+ (B-A) ——> .16
totale

Avec

BG(E) : Bruit de fond a I’énergie E

A: Moyenne du bruit de fond a droite du pic

B: Moyenne du bruit de fond a gauche du pic

F(E) : Aire du spectre comprise entre E et Enax

Fiotale Aire totale du spectre entre Enin €t Emax
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Figure 11.21 : Spectre d’élargissement Doppler brut d'un échantillon de tungsténe Goodfellow
vierge pour des énergies de positons de 15 keV.

Apres la soustraction du bruit de fond, le spectre obtenu a été normalisé en fonction du
nombre de coups total et est présenté sur la Figure 11.22. Ce spectre est caractérisé par deux
parametres de forme :

[ Le paramétre S ou «Shape »: représente la fraction de positons qui se sont
annihilés avec des électrons de faible moment cinétique, soit les électrons de
valence essentiellement.

O Le parametre W ou « Wing » : représente la fraction de positons qui se sont
annihilés avec des électrons de fort moment cinétique, soit les électrons de cceur
essentiellement.

Il est nécessaire pour le calcul de ces deux parameétres de définir un intervalle au centre
de laraie a 511 keV [- Es ; + Eg] pour S et deux intervalles sur les zones latérales de la raie a
511 keV [-Ewi; -Ewz] et [+Ewi; +Ewz] (Figure 11.22). Les intervalles sont choisis de
maniere a ce que les variations de S et W soient maximales et ils doivent rester constants
d’une sériec de mesure & une autre. Ainsi le parametre S est égal a I’intégrale de 1’aire
comprise dans I’intervalle [- Es; + Es] divisée par I’intégrale de 1’aire totale sous le pic et le
parametre W est la somme des intégrales des aires comprises dans les intervalles [-Ew: ; -Ewz]
et [+Ews ; +Ewz] divisée par I’intégrale de I’aire totale sous le pic.

S et W constituent des caractéristiques d’annihilation du positon dans le matériau. Elles
dépendent de la présence des défauts, de leur nature, concentration et de leur environnement
chimique.
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Figure 11.22 : Spectre Doppler apres soustraction du brut de fond. La courbe verte correspond
au spectre d'un échantillon de tungsténe vierge et la courbe orange a celui d'un échantillon de
tungsténe irradié. La fraction d’annihilation S (resp. W) augmente (resp. diminue) dans le cas de
I’échantillon irradié comparé a celui de I’échantillon vierge.

11.5.3. Exploitation et interprétation des donnees

11.5.3.1. Exploitation des paramétres S et W : concentration et nature des
défauts

Les fractions d’annihilations S et W extraites des spectres d’élargissement Doppler
aprés soustraction du bruit de fond constituent les caractéristiques d’annihilations des
positons. L’analyse des courbes S et W en fonction de 1’énergie des positons puis S en
fonction de W, permettent de déduire des informations sur la distribution et la nature des
défauts lacunaires détectés. Les caractéristiques d’annihilations S et W sont spécifiques a
chaque matériau.

Dans un matériau sans défaut (vierge), les valeurs mesurées sont S; et W,. Elles sont
caractéristiques de 1’annihilation dans le réseau, ou L signifie « Lattice ».

Lorsqu’un matériau comporte des défauts de type lacunaires les caractéristiques
d’annihilation changent. Lorsque le positon est pi€égé dans les lacunes la probabilité pour le
positon de s’annihiler avec un €lectron de coeur est limitée. La probabilité d’annihilation du
positon avec un électron de valence devient plus grande. Ceci entraine une augmentation de
la fraction d’annihilation de positons s’annihilant avec les électrons de valence (S) et une
diminution de la fraction d’annihilation de positons s’annihilant avec les électrons de cceur
(W) par rapport a un échantillon sans défaut (voir Figure 11.22). Par exemple, si un matériau
contient un type de défaut lacunaire tel que la monolacune (v), avec une concentration treés
élevée conduisant a une saturation de piégeage, 100% de piégeage, des positons dans v, les
valeurs des caractéristiques d’annihilation mesurées sont Sy et Wy, et seront caractéristiques
du defaut v.
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Pour un matériau contenant une distribution de defauts, les valeurs mesurées de S et W
correspondent a la somme des caractéristiques d’annihilation de chaque état i, défaut, Lattice,
pondérées par la fraction d’annihilation dans chaque état, c'est-a-dire :

S=2ifiSi W=ZifiWi . 17
Avec

Si, Wi : Caractéristiques d’annihilation spécifiques de 1’état i
fi ©  Fraction de positons s’annihilant dans I’étatiet }}; f; = 1

11.5.3.1.1. Modéle de piégeage : concentration des défauts

Les modeles de piégeage sont utilisés dans le but d’évaluer quantitativement les
concentrations de défauts détectés par la Spectroscopie d’Annihilation de positons (PAS). lls
permettent d’exploiter les paramétres S et W en fonction de la concentration des défauts dans
les échantillons analysés par PAS. L’utilisation de cette méthode de calcul requiert une
connaissance préalable de la nature des défauts présents dans 1’échantillon. Nous présentons
le modéle de piégeage dans le cas le plus simple celui ou I’échantillon ne contient qu’un
piége profond, appelé le modeéle a un piége profond.

Dans un échantillon contenant un piege profond tels que des défauts lacunaires de type
v appelé monolacune, une partie des positons s’annihilent dans un état délocalisé, le réseau,
et I'autre partie des positons dans un état localisé, les défauts v. Le modele peut étre
représenté par le schéma ci-dessous (Figure 11.23) :

Sy n(0) (SLI7)
Ky
L )
M ey |0 v
7\‘V

Figure 11.23 : Représentation schématique du modeéle a un piége profond d’annihilation des
positons dans la matiere cristalline.
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La variation du nombre de positons n dans chacun des états au temps t est commandée
par un systeme d’équations différentielles décrit ci-dessous :

"“L“) + (hy + K)ng(t) = 0

+ hyny(t) = Kyny (V)

dnvm .18

Avec n.(t) la population de positons au temps (t) présent dans le réseau et ny(t) la population
de positons au temps (t) piégé dans le défaut v.

En posant comme conditions initiales :

ou ng est la population de positons dans le réseau a I’instant t=0 11.19

{nL (t=0) =n,
n,(t=0)=0

En effet les positons ne sont pas piégés pendant la phase de thermalisation.

En résolvant le systeme d’équations nous obtenons :

11. 20

ng (t) =n, e'O“L + Kyt
(e Iyt _ (XL + Kv)t)

() =g 7

Le nombre total de positons dans 1’échantillon a I’instant t peut s’écrire de la fagon
suivante n(t) = ng (t) + ny(t), alors :

n(t) — n0 )LL ()vL +)Vv)t+n0 L e')"vt I I. 21
M IV+K M-yt Ky

Ainsi n(t) peut s’écrire :

t t t

n(t)=nyY;Le soit dans notre cas  n(t) =ny(I;e 1 + e 2) 1. 22

Avec 1; les composantes des spectres de temps de vie et I leurs intensités, qui
s’expriment :

1

™=

L .23
Tz=_
My
h:&
- dy Ky 1. 24

— KV
Iz_x At K
L )Vv+ \'4

On peut définir le temps de vie moyen des positons dans 1’échantillon comme suit :

t=[ o (-50) dt= X2, Iy =Ly + L 1. 25
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En remplagant n(t) par n_(t) + ny(t) et en intégrant le taux d’annihilation des positons
dans la formule 11. 25 on peut alors écrire :

T=f 1 +1,7, 1. 26
Avec
_l o) _dnL(t) — AL
fL_xL 0 t( dt )dt fL MKy
1 d ¢ — K. “27
f =_J‘°ot(_L())dt f — v
Vo0 dt Voo t+K,

f1 et fy représentent les fractions des positons qui s’annihilent respectivement dans le
réseau et dans le défaut v. De la méme facon on peut écrire :

{ S=f.S +1,S, 1 28

W= fLWL + fVWV

L’expression des paramétres S et W peut alors s’exprimer en fonction de la
concentration Cy des defauts v en remplagant Ky par py Cy car K, = p C,, voir page 68 :

— AL + 1, Cy
MGl G
Yy C
=Wt oW
M+ Gy M, +p,Cy

1. 29

En appliquant ce modéle dans le cas du tungstene, on obtient la Figure 11.24, qui
présente la courbe théorique de la variation du parametre S en fonction de la concentration de
la monolacune de tungstene.

=== Courbe théorique S =f(C,) Courbe théorique W =1(C,)

l- 14 |j
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Figure 11.24 : Variation théorique des parameétres d’annihilation des positons S et W normalisés
en fonction de la concentration des défauts v dans le tungsténe.
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Il faut noter que la concentration des défauts peut étre déterminée dans un domaine
compris entre 10° m™ et 10®° m®. Au-dela de la concentration maximale de défauts, les
caractéristiques d’annihilation S et W ne varient pratiquement pas. Cela correspond a une
saturation de piégeage des positons dans les defauts.

11.5.3.1.2. Nature des défauts

Si on trace S en fonction de W pour toutes les concentrations on constate que les points
(S,W) correspondent au point (S.,W,) pour les faibles concentrations. Puis ils se déplacent en
suivant un segment de droite Dy et atteignent le point (Sy,Wy) caractéristiqgue de
I’annihilation dans le défaut v lorsque la concentration de v est telle que 100% des
annihilations ont lieu dans le défaut v. Le segment de droite Dy est caractéristique du défaut
V.

La représentation des caractéristiques spécifiques S en fonction de W, (S,W), permet
d’identifier la nature et la taille des défauts présents dans 1’échantillon. Lorsque S augmente
et W diminue, la taille du défaut augmente. La valeur absolue de la pente de la droite
caractéristique augmente avec la taille du volume libre du défaut. Une étude réalisée par
Hakala et al [124] sur le silicium, a pu montrer en calculant les valeurs théoriques de Sy; et
Wy, avec i le nombre de lacunes, qu’il est possible de distinguer des défauts lacunaires de
nature différente par la représentation des points (S,W). Sur la Figure 11.25, la valeur absolue
de la pente de la droite Dy; augmente lorsque la taille ou le volume libre du défaut vi
augmente.

1.08 +

1.06 +

1.02 -

1.00 4

0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
WIW,

Figure 11.25 : Evolution théorigque des fractions d'annihilation des positons S et W en fonction de
la taille des défauts lacunaires dans le silicium [124].

77



11.5.3.1.3. Effet de I’environnement chimique

Il est a noter que I’environnement chimique des atomes du matériau peut modifier les
caractéristiques d’annihilation des positons S et W. La présence d’hélium dans les défauts de
type lacunaire augmente la densité électronique et change la distribution des quantités de
mouvement des paires e*-e” annihilés, provoquant ainsi la réduction de la durée de vie des
positons et du parametre S [125]. De nombreux résultats des temps de vie des positons
comme ceux calculés par Troev et al [74] ont démontré qu’effectivement la présence de
I’hélium dans les défauts lacunaires peut modifier les caractéristiques d’annihilation. Une
étude théorique réalisée par Tang et al [126] dans le Fer montre que la présence d’hélium
dans les lacunes change la distribution des moments des électrons qui s’annihilent avec les
positons. Sur la Figure 11.26 [126], nous pouvons observer gque les points (S,W) tendent vers
une diminution de S et de W, lorsque le nombre d’atome d’hélium augmente dans les amas
lacunaires.
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Figure 11.26 : Evolution théorique des caractéristiques d’annihilation S et W des défauts
lacunaires contenant de différentes nombres d’atome d’hélium, données calculées pour le Fer
par Tang et al [126].

11.5.3.1. Analyse des spectres Doppler en fonction de la profondeur

Le faisceau de positons lents monoénergétiques du CEMHTI permet d’accélérer les
positons entre 0.1-25 keV et de mesurer S (E) et W (E). Dans le tungsténe, ces positons
peuvent sonder jusqu’a 800 nm sous la surface. A chaque énergie d’ implantation les positons
s’implantent suivant une distribution caractérisée par une profondeur moyenne
d’implantation, Figure 11.18. Afin d’ajuster et de modéliser les caractéristiques
d’annihilations S et W en fonction de la profondeur, nous utilisons un programme VEPFIT
[127]. Ce logiciel tient compte de I’implantation et de la diffusion des positons avant leur
annihilation dans le matériau qui est modélisé en une succession de couches homogénes i. La
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variation de S ou W en fonction de 1’énergie incidente E des positons s’écrit alors comme une
somme des caractéristiques d’annihilation a la surface et dans les différentes couches
pondérée par la fraction d’annihilation a la surface et dans chaque couche i pour I’énergie E :

S (E) = fsurface(E)Ssurface + Zi fi(E)Si 11.30
w (E) = fsurface(E)Wsurface + Zi fi(E)Wi 1. 31
Avec
fi(E) Fraction de positons d’énergie E s’annihilant dans la couche i
fsurface(E) Fraction de positons d’énergie E s’annihilant a la surface
S; et W, Caractéristiques d’annihilation dans la couche i
Ssurface €t Wisurface Caractéristiques d’annihilation de surface

Ainsi la modélisation des courbes expérimentales S (E) et W (E) permet de déterminer
pour chaque couche i les caractéristiques d’annihilations S; et W;, 1’épaisseur P; et d’évaluer
la longueur de diffusion effective Ljeff des positons (Figure 11.27).

Surface Couchel  Couche2 «sesssrssrsmseinnnad Couchei
S]_ S2
Ssurf W1 W2
Wart | £8) | £
fsurt(E)
- LT e L3 ert
P; P,

Figure 11.27 : lllustration de la structure en couches homogéenes modélisée par le logiciel
VEPFIT.

I est bien de préciser que I'utilisation du logiciel VEPFIT pour simuler un matériau
endommagé sur plusieurs couches ayant des caractéristiques d’annihilation homogenes peut
devenir contraignante. En effet cela implique d’augmenter le nombre de couches dans le
traitement et le logiciel VEPFIT doit gérer beaucoup de parameétres en méme temps. Dans ce
cas I’idée est de fixer certains paramétres pour effectuer un fit. Or cette méthode peut induire
des erreurs. Il est donc nécessaire de réaliser ces fits avec beaucoup de précaution.

Il est & noter que les valeurs S; et W; peuvent correspondre a 1’annihilation des positons
dans plusieurs états (Lattice, défaut).
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11.5.4. Caractéristiques d’annihilation des positons dans le tungstene

Il existe quelques données expérimentales des caractéristiques d’annihilation S et W
déterminées dans le tungsténe par Spectroscopie d’élargissement Doppler et par mesure des
temps de vie des positons. Ces données ont été obtenues par P.E. Lhuillier pendant la
réalisation de ses travaux de these effectués au laboratoire CEMHTI et publiés en 2010 [1].
La Figure 11.28, regroupent les caractéristiques d’annihilation S et W des échantillons de
tungstene Goodfellow monocristallins et polycristallins vierges correspondant respectivement
aux points (Spm,Wiwm) et (S, Wy). De plus, il a pu déterminer les caractéristiques (Sv,Wy) de la
monolacune de tungstene v, en réalisant des analyses par PAS dans des d’échantillons de
tungsténe polycristallins implantés avec des ions *He d’une énergie de 800 keV a différentes
fluences. Aprés recuits des échantillons implantés a différentes températures, il a mis en
¢évidence les caractéristiques d’annihilation S et W d’un mélange de défauts identifié comme
étant des amas lacunaires de type v, (avec L > 30) de taille supérieure a celle de la
monolacune v et d’autres défauts piéges a positons qui pourraient étre des boucles de
dislocations (A) [1]. La droite Dy est la droite caractéristique de la monolacune de tungsténe
v, elle passe par I’état initial (Lattice) des échantillons de tungstene (S.,W.) et le point
(Sv,Wy). La droite D3 correspond a un mélange de défauts tels que des clusters v, (avec L >
30) et des boucles de dislocations (A).

1.30
@ Lattice W polycristalline virgin
—F(V,_ +A) Lattice W monocritalline virgin
1.254 Monovacancy
$ Vacancy clusters VL (L>30)
1.20 - (presence of dislocation loops)
>
(/)_I
1.15
F) (SW,) =— <—D3
1.10 -
1.05+
1.00 - S W, ) =—0
0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0

WIW__

Figure 11.28 : Evolution expérimentale des caractéristiques d'annihilation S et W en fonction de
la taille des défauts lacunaires dans le tungsténe polycristallin. Toutes les valeurs de S et W ont
été prises dans I’étude précédente [1].

Récemment, K. Heinola a calculé les valeurs des caractéristiques d’annihilation de
positons S, W et le temps de vie des positons (t) de différents états d’annihilation tels que le
réseau, la monolacune et des défauts complexes de type nHe-v (une monolacune de tungsténe
Vv avec plusieurs atomes d’hélium avec n > 1) dans le tungsténe. En comparant 1’évolution des
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caractéristiques d’annihilation S et W théoriques obtenues dans le tungstene par K. Heinola
(Figure 11.29) avec celles obtenus dans le Fer par Tang et al [126] (Figure 11.26), nous
constatons que les valeurs de W augmentent quand le nombre d’atomes d’hélium augmentent
dans le cas de K. Heinola tandis que, les résultats de Tang et al, montrent que les valeurs de
W diminuent quand le nombre d’atomes d’hélium augmente. Mais de maniére générale les
deux auteurs prédisent que la valeur absolue de la pente de la droite caractéristique d’un
défaut nHe-mv (avec m > 1) a tendance a diminuer quand le nombre d’hélium n augmente.
En outre, la diminution du temps de vie théorique des positons dans les défauts de type nHe-v
en fonction du nombre d’atomes d’hélium prédit par K. Heinola (Figure 11.30) est en bon
accord avec celle annoncée dans I’article publié par V.S. Subrahmanyam et al [125].

Nous pouvons constater que les valeurs théoriques S et W du réseau (Lattice) et de la
monolacune (v) ne sont pas égales aux valeurs expérimentales obtenues dans une étude
précédente [1] (voir Tableau 11.3). En effet dans le modele, la résolution du spectrométre
Doppler n’a pas été prise en compte. La représentation des points (S,W) théoriques des
complexes nHe-v (voir Figure 11.29), montre quelles sont largement en-dessous de la droite
Dy. L’augmentation du nombre n d’atomes d’hélium dans la monolacune v, donne une
tendance de variation des caractéristiques d’annihilation (S,W) quasi-linéaire. La valeur
absolue de la pente de la droite qui relie le point « Lattice » et le point caractéristique du
défaut complexe nHe-v diminue quand le nombre n d’atomes d’hélium augmente. Il est
également tres clairement montré que la durée de vie des positons dans les complexes nHe-v
diminue quand le nombre n augmente (Figure 11.30), et pour n > 6 la valeur de la durée de
vie des positons est trés proche de celle du réseau (Lattice), tandis que les valeurs des
caractéristiques d’annihilation S et W sont clairement différentes.

Tungstene
Lattice v He-v 2He-v 6He-v
S 0.394595 0.4572 0.41716 0.408445 0.389499
W 0.048288 0.030739 0.036483 0.037582 0.039773
S/S Lattice 1 1.158656 1.057185 1.035099 0.987085
W W L attice 1 0.636576 0.755529 0.778289 0.823662
7 (ps)
T/T Lattice
§ S 0.367 + 0.002|0.417 + 0.003
o F
5 5 W 0.084 + 0.001 [ 0.057 + 0.002
$3
T =2 SIS atice 1 1.13624
=)
eI
£ = WMW Laice 1 0.678571
Sw
X o
w = 7 (ps) 105 200
o
.
< o Lattice 1 1.904762

Tableau I1.3 : Valeurs théoriques des caractéristiques d’annihilation S et W du réseau, de la
monolacune v et des défauts complexes de type nHe-v calculées dans le tungsténe par K. Heinola
comparées aux valeurs expérimentales obtenues par P.E. Lhuillier [1].
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Figure 11.29 : Variation des caractéristiques d’annihilation S et W des défauts complexes nHe-v

en fonction du nombre n d’atomes d’hélium calculées pour le tungsténe par K. Heinola. Les
caractéristiques d’annihilation (S,W) du point Lattice et de la monolacune dans le tungstene

obtenues expérimentalement [1] sont reportées.
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Figure 11.30 : Evolution de la durée de vie des positons dans des défauts complexes nHe-v en
fonction du nombre n d’atomes d’hélium, calculée pour le tungsténe par K. Heinola.
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11.6. Techniques d’irradiations ou d’implantations

Deux types de dispositifs ont été utilisés afin d’induire de I’endommagement dans des
échantillons de tungstene ou d’introduire de 1’hélium. Ces dispositifs sont décrits dans cette
section avec les conditions d’irradiation ou d’implantation utilisées.

11.6.1. Irradiation aux ions lourds et légers de haute énergie: la
plateforme JANNuS

Pour simuler I’endommagement induit par les reculs de noyaux engendrés par
irradiation aux neutrons de fusion, nous avons réalisé des irradiations avec des ions W d’une
énergie de 20 MeV dans des eéchantillons de tungsténe (EFDA, Goodfellow).

Pour induire I’endommagement attendu par irradiation aux neutrons et étudier le role
de I’hélium produit par transmutation et/ou par implantation sur la nature des défauts, des
irradiations simultanées d’ions W 20 MeV et “He 850 keV ont été réalisées dans des
échantillons de tungsténe (EFDA, Goodfellow).

Ces irradiations ont éte réalisées sur la plateforme JANNuS (Jumelage d’ Accélérateurs
pour les Nanosciences, le Nucléaire et la Simulation) située sur le site de Saclay. Cette
plateforme (Figure 11.31) dispose de trois accélérateurs de particules couplés dont les voies
convergent vers la méme cible. Le porte-échantillon (Figure 11.32) est monté dans la partie
arriere de la chambre sur une plaque en platine dont la température peut étre régulée entre
I'azote liquide jusqu’a 1073 K [128]. Un thermocouple fixé dans le porte-échantillon permet
de suivre la température des échantillons au cours de 1I’implantation.

Nous avons utilisé soit I’accélérateur Epiméthée pour les irradiations avec les ions W
20 MeV, simultanément les accélérateurs Epiméthée et Yvette pour des irradiations avec
respectivement des ions W 20 MeV et *He 850 keV. Tous les échantillons de tungsténe
utilisés pour ces irradiations ont été préalablement recuits a 1873 K pendant 1 h sous vide.
Les conditions d’irradiation sont résumées dans le Tableau 11.4.
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Figure 11.31 : Schémas d’ensemble de I’installation du dispositif JANNuS (a gauche) et vue de
face de la chambre a vide du dispositif JANNuUS (a droite), installé au CEA de Saclay [128].
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Figure 11.32 : Design du porte-échantillon utilisé pour nos implantations sur le dispositif
JANNuUS du CEA-Saclay.
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Irradiations JANNUS du 10 au 13 Octobre 2011

Irradiations voulues

Réalisations

Echantillons " y 2 - R ,
W 20 MeV |*He 850 keV dpa* Température Temps (min) Flux cm2.s™) Fluence (cm’?) Température
Nom Taille Lot B SRIM) d'irradiation . . . d'irradiation
(mm?) Fluence (cm™) (K) w He w He w He (K)
W-P-H-R02 Goodfellow
W-P-H-R03 7x7 | Goodfellow | 4.50 x 10'° 12 93 472 1.58 x 10 4.49x10" 91
DF-W-A-C-A01 EFDA
W-P-H-P04 Goodfellow
DF-W-A-C-A05 | 7x7 EFDA | 3.70x 10 1 93 138 4.47 x 10" 3.70 x 10 91
DF-W-A-C-A06 EFDA
W-P-H-P03 Goodfellow
DF-W-A-C-A02 | 7x7 EFDA 9.40 x 10*2 0.025 93 4,70 3.54 x 10'° 9.98 x 10*? 91
DF-W-A-C-A04 EFDA
Irradiations JANNUS du 01 Mars 2013
DF-W-A-C-A23 EFDA
DF-W-A-C-A24 | 7x7 EFDA | 4.50x 10%° 12 873 281 2.66 x 10 4.48 x10%° 873
W-P-H-R09 Goodfellow
DF-W-A-C-Al19a EFDA
DF-W-A-C-A19b| 7x3 EFDA | 4.50x10%° 12 873 281 2.66 x 101 4.48 x10%° 873
W-P-H-Q13b Goodfellow
Irradiations JANNUS 18 Juillet 2012
DF-W-A-C-A15 EFDA
DF-W-A-C-A16 | 7x7 EFDA | 450x 10" | 453x10™ | 12 91 302 184 [2.48x10'|4.12x10°]|4.49 x10*° 455 x 10™| 128
W-P-H-R04 Goodfellow
DF-W-A-C-A03a EFDA
DF-W-A-C-A03b| 7x3 EFDA | 450x10" | 453x10™ | 12 91 302 184 [2.48x10"|4.12x10'|4.49 x 10™° | 4.55 x10™* 128
W-P-H-R07a Goodfellow
Irradiations JANNUS 12 Juillet 2012
DF-W-A-C-A17 EFDA
DF-W-A-C-A18 | 7x7 EFDA | 450x10" | 453x10™ | 12 673 388 160  [1.87 x10"|4.87 x 10'°|4.36 x 10'° | 4.68 x 10" | 673<T<678
W-P-H-R06 Goodfellow
DF-W-A-C-A09%, EFDA
DF-W-A-C-A0%| 7x3 EFDA | 450x 10" | 453x10™ | 12 673 388 160  [1.87 x10"|4.87 x 10'°4.36 x 10'° | 4.68 x 10" | 673<T<678
W-P-H-R07b Goodfellow
Irradiations JANNUS 27 fevrier 2013
DF-W-A-C-A21 EFDA
DF-W-A-C-A22 | 7x7 EFDA | 450x10% | 453x10* | 12 873 305 164 [2.46 x10"|4.64 x10"°|4.50 x 10*°[4.56 x 10™| 873
W-P-H-R08 Goodfellow
DF-W-A-C-Al4a EFDA
DF-W-A-C-Al4b[ 7x3 EFDA | 450x 10" | 453x10™ [ 12 873 305 164 [2.46 x10'!|4.64 x10'°|4.50 x 10*°|4.56 x 10™| 873
W-P-H-Q13a Goodfellow

Tableau 11.4 : Récapitulatif de toutes les conditions d’irradiations aux ions lourds et/ou légers
réalisées a JANNuS.

Le flux d’irradiation des ions W d’une énergie de 20 MeV est de 3.5x10™ cm™?s™ pour
les faibles fluences et reste limité & 2.66x10" cm™s™ pour les plus fortes fluences.

Dans le cas des irradiations simultanées (W 20 MeV + “He 850 keV), le flux des ions
*He 850 keV issu de Yvette n’a pas pu étre adapté aux flux des ions W 20 MeV pour pouvoir
respecter les rapports d’irradiation He/dpa souhaités. 11 a été nécessaire d’arréter le faisceau
des ions “He 850 keV par intermittence. Ainsi pendant 20 minutes I’échantillon a été irradié
seulement avec des ions W 20 MeV et les 20 minutes suivantes avec les 2 faisceaux d’ions W
20 MeV + “He 850 keV (Figure 11.33).
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Figure 11.33 : Schéma de la méthode d’irradiation simultanée avec des ions W 20 MeV + “He 850
keV dans le tungstene réalisé sur la plateforme JANNuS.

Les profils d’endommagement et d’implantation des ions calculés par SRIM sont
données au début de chaque chapitre traitant des résultats expérimentaux.

11.6.2. Implantation “He 60 keV

Pour étudier le comportement en température des défauts lacunaires de type
monolacune en présence d’hélium, nous avons choisi de réaliser des implantations avec des
ions hélium de faible énergie. Pour cela, des échantillons de tungsténe (Goodfellow) ont été
implantés par des ions *He avec une énergie de 60 keV. Ces implantations ont été réalisées
sur I’implanteur du laboratoire Pprime de Poitiers, qui est un accélérateur de type EATON
NV 3206 fonctionnant avec une tension accélératrice pouvant atteindre 200 kV. Pendant
I’implantation la température des échantillons n’a pas dépassé 333 K. Dans le Tableau 11.5,
sont présentées les conditions d’implantation des échantillons de tungstene Goodfellow avec
des ions “He 60 keV a différentes fluences. Les échantillons de tungsténe ont été recuits a
1873 K pendant 1 heure sous vide avant les implantations.

Echantillons Implantations
Taille , Energie Flux Fluence
Nombre Nom Lot Particule
(mn®) keV) | em?shH | (em?d
W-P-H-Q03
W-P-H-Q04
4 Goodfellow | 7x7 4 60keV | ~ 12 ta
W-P-H-QO5 He 1x10 1x10
W-P-H-Q06
W-P-H-Q07
2 Goodfellow| 7x7 & 60keV | ~ 12 1
W-P-H-Q10 He 1x10 1x10

Tableau I1.5 : Résumé des conditions utilisées pour les implantations avec les ions He 60 keV
dans des échantillons de tungsténe Goodfellow réalisées au laboratoire Pprime de Poitiers.
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11.7. Résumé

Dans ce travail nous avons étudié I’endommagement induit par les ions lourds et/ou
Iégers, son évolution en fonction de la fluence, de la température d’irradiation ou de recuit et
de la présence de 1’hélium. Deux lots d’échantillons de tungsténe ont été utilisés, EFDA et
Goodfellow. lls ont été recuits préalablement & 1873 K pendant une heure sous vide. Nous
avons utilisé principalement la Spectroscopie d’Annihilation de Positons pour sonder les
défauts lacunaires. L accélérateur de positons lents du CEMHTI nous permettra de sonder les
défauts lacunaires d’une part dans les premiers 800 nm des échantillons de tungsténe et
d’autre part de suivre leurs évolutions en fonction de la température de recuit et d’irradiation.
Afin d’étudier les défauts lacunaires engendrés au-dela des 800 premiers nanomeétres, nous
utiliserons la technique de décapage électrolytique que nous avons mise au point pour
décaper sans induire des défauts supplémentaires dans les échantillons de tungsténe irradiés.
Enfin, nous avons réalisé quelques observations MET sur les lames minces découpés par FIB
dans des échantillons de tungsténe irradiés.
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Qualité initiale des échantillons recus

I11. Création et comportement des défauts induits par irradiation
dans le tungsténe

Le divertor du réacteur ITER, est un composant essentiel, il assurera 1’extraction des
cendres du réacteur. Le tungstene a été choisi comme matériau constituant ce divertor ou il
subira un endommagement pendant la phase de fonctionnement di au bombardement
neutronique et des particules alpha, créant ainsi des défauts. Dans ce chapitre nous allons
nous focaliser sur 1’étude de la nature et du comportement des défauts induits par
I’endommagement neutronique subi par le tungsténe dans le réacteur d’ITER. Afin de
simuler cet endommagement neutronique, nous avons reéalisé des irradiations avec des ions
lourds tels que des ions Fe et W.

Dans un premier temps, il était nécessaire de détenir des échantillons de tungsténe de
bonne qualité, c'est-a-dire des échantillons ayant un état initial sans défauts. Nous avons
utilisé la Spectroscopie d’Annihilation de Positons réalisé¢ avec le faisceau de positons lents
du CEMHTI, pour vérifier la qualité des échantillons avant et aprés irradiation. Ensuite le
comportement des défauts induits en fonction de la température a aussi été étudié. Enfin
quelques observations en Microscopie Electronique a Transmission ont aussi pu étre
réalisées.

I11.1. Qualité initiale des échantillons recus

Les différents lots d’échantillons de tungsténe utilisés pour cette étude proviennent de
deux fournisseurs différents : Goodfellow et EFDA.

I11.1.1. Caractérisation des échantillons initialement recus

Les échantillons de tungsténe des différents lots ont été analysés avec 1’accélérateur de
positons lents du CEMHTI: le DB-PAS (Doppler Broadening Positron Annihilation
Spectroscopy).

La Figure I11.1, présente les caractéristiques d'annihilation d’un échantillon EFDA
dans I'état tel que recu, puis poli, comparés a celles d’un échantillon poli Goodfellow tel que
recu. Le profil de la fraction d’annihilation de faible moment en fonction de 1’énergie des
positons S (E) (resp. la fraction d’annihilation de fort moment en fonction de 1’énergie des
positons W (E)) de I'échantillon W EFDA tel que recu décroit (resp. croit). Les valeurs S (E)
et W (E) restent au-dessus (resp. en-dessous) de celles mesurées dans I'échantillon poli
Goodfellow pour les énergies de positons variant entre 0.5-18 keV. En revanche, I'échantillon
poli Goodfellow présente un plateau pour S (E) et W (E) sur toute la gamme d'énergie de
positons comprise entre 0.5-25 keV ou S et W restent constants égaux a : S = 0.4167 + 0.0001
et W =0.05867 + 0.00008. Cela suggere que I’échantillon W EFDA tel que regu contient plus
de défauts en surface ou présente un état de surface oxydé. Notez que lorsque I'énergie des
positons est au-dessus de 18 keV, les positons commencent a sonder en profondeur a environ
450 nm et nous pouvons observer que les profils S (E) et W (E) de échantillon EFDA tel que
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recu, viennent pratiquement se superposer sur ceux de I'échantillon poli Goodfellow. Aprés
avoir poli I'échantillon EFDA, nous pouvons constater que les profils S (E) et W (E)) mesurés
changent d’allures, ils présentent un plateau et sont quasi-superposés a ceux de 1I’échantillon
poli Goodfellow. De plus les valeurs de S = 0.4149 £ 0.0001 et de W = 0.0621 + 0.0003, sont
trés proches de celles obtenues pour I'échantillon Goodfellow poli. Tous les points S (W),
plus précisément dans le cas des échantillons polis, se regroupent pratiquement au méme
endroit et sont proches du point caractéristique correspondant a I’annihilation dans les défauts
lacunaires de type monolacune de tungstene [1]. Il est intéressant de noter que le méme type
de profil de S (E) et de W (E) a déja été observé sur des échantillons de tungsténe
Goodfellow, dans une étude précédente [1, 73]. Nous pouvons conclure que les échantillons
EFDA aprés polissage présentent des défauts natifs similaires a ceux observés dans
I'échantillon poli Goodfellow.
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Figure 111.1 : Les caractéristiques d’annihilations S et W mesurées dans un échantillon W EFDA
tel que recu, puis poli, et dans un échantillon W Goodfellow poli, en utilisant DB-PAS. Les
points (S,W) du Lattice du tungstene polycristallin vierge (S.,W,) et de la monolacune (Sy,Wy)
sont issus de I’étude précédente [1].
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111.1.2. Elimination des défauts natifs

Les échantillons de tungstene tel que recus, contiennent des défauts natifs induits lors
du processus de fabrication. Quel que soit le fournisseur EFDA ou Goodfellow, les
échantillons W apres polissage, présentent pratiquement les mémes types de défauts natifs.
Afin d’éliminer ces défauts, les échantillons vont subir un traitement thermique a 1873 K
pendant 1 heure sous un vide poussé¢ a 1’aide du four a bombardement ¢électronique du
laboratoire CEMHTI. Le choix de la température et du temps de traitement ont fait I’objet
d’une étude au laboratoire CEMHTI et le détail des résultats de cette étude peut étre consulté
dans le rapport de thése de P.E. Lhuillier publié en 2010 [1].

La Figure 111.2, présente les caractéristiques d’annihilation des échantillons W EFDA
et Goodfellow recuit a 1873 K pendant 1 heure sous vide, comparés a celles des échantillons
W EFDA et Goodfellow non recuits. Les profils S (E) (resp. W (E)) des échantillons W
EFDA et Goodfellow, recuits a 1873 K sont pratiguement semblables. S décroit (resp. W
croit) quand 1’énergie des positons augmente. Cela suggere qu’il n’y a pas de différence entre
un échantillon EFDA poli puis recuit et un échantillon Goodfellow poli puis recuit. Les
données expérimentales des échantillons recuits ont été fittées avec le logiciel VepFit en
utilisant un modele a une seule couche homogene. Dans le Tableau 111.1, sont reportées les
valeurs calculées Sguk, Wauik €t la longueur effective de diffusion des positons.de cette
couche. Les valeurs Sgyik et Wgyk déterminées pour les échantillons EFDA et Goodfellow
sont trés proches et les valeurs moyennes sont les suivantes : S = 0.3684 + 0.0002 et pour W
= 0.0845 + 0.0002. Les longueurs effectives de diffusion L dans les échantillons EFDA et
Goodfellow sont proches et leur valeur moyenne est de 106 + 2 nm. Cette valeur est proche
de celle obtenue par P.E. Lhuillier (LY = 107 nm) et incluse dans le domaine de longueur
de diffusion disponible dans la littérature comprise entre 80-140 nm [1]. Ces valeurs de
longueurs de diffusion effectives sont proches de la longueur de diffusion intrinseque
calculée dans le tungsténe sans défaut qui est de 139 nm [129]. Cela indique que la
concentration des défauts dans les échantillons recuits est faible. Nous considererons que le
traitement thermique réalisé sur ces échantillons efface une grande partie des défauts natifs,
ainsi ils seront considérés comme vierges vis-a-vis de la technique de détection des défauts
par DB-PAS.

Ainsi, les valeurs moyennes Sgik et Wgyik des échantillons EFDA et Goodfellow seront
prises comme les valeurs caractéristiques d’un échantillon de tungsténe vierge. Ces
caractéristiques seront nommeées S, et Wy_ (L signifie Lattice) dans cette étude.
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recuits & 1873 K/1h/v, comparés a ceux avant recuit, mesurée par la DB-PAS.

. Température L et
Echantill . S W e
chantiion de Recuit bulk bulk (nm)
WEFDA | 1873 pendant 0.3695 + 0.0002 0.0833 + 0.0001 107 + 2
W Goodfellow | 1hsousvide 0.3674 + 0.0003 0.0858 + 0.0002 105 + 2

Tableau I11.1 : Valeurs calculées par VepFit des caractéristiques d’annihilation des échantillons
W EFDA et Goodfellow.
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I11.2. Défauts lacunaires induits par irradiation avec des ions
lourds

L'objectif de cette étude est d'observer l'effet de la masse des ions incidents sur la
nature des defauts lacunaires induits dans le tungsténe. Les ions W (ou Fe) incidents ont été
choisis pour simuler I’endommagement induit par les atomes de recul qui pourraient étre
géneérés au cours des irradiations neutroniques dans les réacteurs a fusion.

Pour ITER les calculs réalisés par J. Marian et al [130] en utilisant le code SPECTER,
prédisent une distribution en énergie des PKA allant de 107 & 10° keV dont 30% ont une
énergie supérieure a 1 keV.

Pour simuler ces conditions d’irradiations neutroniques, nous avons choisi d’utiliser des
ions lourds. La nature des ions a été choisie en fonction des faisceaux disponibles & JANNuS.
Les premiéres irradiations ont été réalisées avec des ions Fe. Puis aprés une mise au point des
faisceaux d’ions W a JANNUS et notre contact avec O. Ogorodnikova, les irradiations ont été
réalisés uniquement avec des ions W.

L’énergie a été choisie afin de pouvoir faire des irradiations triple faisceaux hydrogene
(H) + hélium (He) + tungsténe (W), pour étudier les synergies de la présence de H, He et dpa
sur 1’évolution de la microstructure du tungsténe. Etant donné les caractéristiques des
différentes machines de la plateforme JANNuS, nous avons donc irradié pour obtenir un
maximum de dpa dans la zone ou H et He peuvent étre implantés (~ 1.5 pm).

Ainsi différents paramétres ont été investigués tels que la fluence (dose d’irradiation),
la température d’irradiation, afin d’étudier les différents types de défauts induits dans le
réseau du tungstene, en utilisant la technique de la Spectroscopie d’Annihilation de Positons.

Dans ce chapitre nous discuterons dans un premier temps les résultats obtenus dans le
cas des irradiations d’ions W d’une énergie de 20 MeV avec une faible fluence induisant
dans le tungsténe un faible niveau de déplacement atomiques (dpa) dans la région sondée par
les positons c'est-a-dire dans les 800 premiers nanomeétres sous la surface. Ces résultats
seront ensuite comparés a ceux obtenus par irradiation d’ions *He d’une énergie de 800 keV,
issue d’une étude précédente [1, 73]. Dans un second temps, nous présenterons d’une part, la
nature des défauts créés dans le cas des irradiations avec des ions W d’une énergie de 20
MeV et dans le cas des irradiations avec des ions Fe 10 MeV (réalisées pendant la thése de
P.E. Lhuillier) avec de fortes fluences, induisant dans le tungsténe des forts niveaux de dpa
dans la région sondée par les positons. D’autre part, nous étudierons le comportement de ces
défauts en fonction de la température de recuit et de la température d’irradiation. Enfin, nous
présenterons les résultats sur ’influence des déplacements atomique (dpa) en fonction de la
profondeur d’implantation dans un méme échantillon.
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111.2.1. Irradiation avec des ions lourds a faible dpa

Dans cette partie, nous allons étudier en utilisant la Spectroscopie d’Annihilation de
Positons lents, les défauts lacunaires induits par irradiations d’ions W d’une énergie de 20
MeV a faible fluence induisant ainsi des faibles niveaux de dpa (0.025-0.100 dpa).

Il a été déja montré par Spectroscopie d’ Annihilation de Positons lents et par la mesure
du temps de vie des positons [73], la présence de défauts de type monolacune dans des
échantillons de tungsténe irradiés avec des ions *He d’une énergie de 800 keV avec des
fluences induisant des niveaux de dpa similaires a ceux induits avec les ions W 20 MeV.

Dans le cas des irradiations *He 800 keV, les caractéristiques d’annihilations S et W
évoluent avec la fluence d’irradiation pour atteindre un maximum (saturation de piégeage
dans les monolacunes) a la fluence de 5.00x10'® cm™, correspondant & 0.130 dpa dans la
région sondée par les positons. Ainsi, les valeurs caractéristiques S et W de la monolacune de
tungsténe ont pu étre déterminées. Dans ce chapitre, nous allons utiliser ces données pour
discuter de I’effet de I’ion incident sur la nature des défauts induits dans le tungsténe en
fonction de la fluence d’irradiation.

111.2.1.1. Conditions expérimentales et simulation SRIM

Des échantillons W (EFDA et Goodfellow) polis puis recuits a 1873 K pendant 1 heure
sous vide, ont été irradiés avec des ions W d’une énergie de 20 MeV a la fluence de
~1.00x10" cm? avec un flux moyen de 3.54x10'° cm®?/s* (voir Tableau 111.2). Ces
irradiations ont été réalisées a JANNUS en utilisant 1’accélérateur Epiméthée. Le porte-
échantillon sur lequel les échantillons sont déposés, est refroidi a 1’azote liquide et sa
température n’a pas dépassé¢ 91 K pendant I’irradiation. L’échantillon de tungstene Bl
provient de Max-Planck-institut fur Plasmaphysik (IPP.mgp) et a été irradié avec des ions W
d’une énergie de 20 MeV 4 la fluence de 3.70x10™ cm?a 293 K (voir Tableau 111.2).

w 3.54 x 10*°[1.00 x 10*3
w 20 91 354x10°[1.00x 10| 16 0.025
w 20 293 inconnu |3.70 x 10*2 1.6 0.100

Tableau I11.2 : Conditions d’irradiations des échantillons de tungsténe avec des ions W 20 MeV
a différentes fluences. (dpa* correspond au dpa dans la région sondée par les positons c'est-a-
dire entre 0-800 nm).

Le profil en profondeur des ions W 20 MeV implantés, ainsi que le profil de la
distribution en profondeur des déplacements atomiques (dpa) générés lors de 1’irradiation
dans les échantillons, ont eté simulés avec le logiciel SRIM [51] et sont représentés sur la
Figure 111.3. Ces calculs ont été effectués en fixant 1’énergie seuil de déplacement des
atomes de tungstene a la valeur de 90 eV [49]. Les ions W 20 MeV s’implantent & une
profondeur moyenne de 1.6 pm avec une concentration atomique maximale de 1.80x10™
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at.% et 7.00x10™ at.% respectivement pour les fluences d’irradiations de ~1.00x10"° cm™ et
3.70x10" cm™. Le niveau d’endommagement généré par les irradiations atteint un maximum
de l'ordre de 0.056 dpa et 0.210 dpa a la profondeur de 1.3 pm respectivement pour les
fluences de 1.00x10™ cm™ et 3.70x10™ cm™. On remarque que ’endommagement estimé par
SRIM est proportionnel a la fluence d’irradiation. Ce logiciel SRIM ne tient pas compte des
phénomenes de recombinaisons entre lacunes et auto-interstitiels au cours de I’irradiation.
Les valeurs de dpa marquée par une étoile (dpa*) mentionnées dans le Tableau I11.2,
représentent les valeurs de dpa prisent pres de la surface dans la région sondée par les

positons (zone hachurée sur la Figure 111.3). 1l faut noter que la valeur de dpa dans cette
région varie d’un facteur d’environ 1.7,
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Figure 111.3 : Simulation SRIM des profils de déplacement atomique et d'ions W en fonction de
la profondeur, dans le cas d’une irradiation avec des ions W 20 MeV a différentes fluences dans
le tungsténe.

111.2.1.2. Caractérisation des défauts induits

111.2.1.2.1. Interprétation des résultats obtenues par PAS

Aprés irradiation, tous les échantillons ont été analysés par Spectroscopie
d’Annihilation de Positons en utilisant 1’accélérateur de positons lents du CEMHTL
L’énergie des positons varie entre 0.5 et 25 keV, ce qui permet de sonder les défauts induits
dans les 800 premiers nanomeétres sous la surface. Nous avons comparé les caractéristiques
d’annihilation S et W mesurés dans trois échantillons de tungstene initialement recuit a 1873
K pendant 1 heure sous vide, puis irradiés avec des ions W 20 MeV a deux fluences
différentes : deux échantillons & 1.00x10* cm?etun échantillon & 3.70x10* cm™.

La Figure I11.4, présente les fractions d’annihilation S et W en fonction de 1’énergie
des positons E, des échantillons de tungstene irradiés : deux échantillons de tungstene, un
EFDA et un Goodfellow, irradiés avec des ions W 20 MeV avec une faible fluence
correspondant a 0.025 dpa* et un échantillon de tungstene B1 provenant de Max-Planck-
institut fur Plasmaphysik, irradié avec des ions W 20 MeV a une fluence correspondant a 0.1
dpa*. De plus, les caractéristiques d’annihilation S et W d’un échantillon tungsténe
Goodfellow vierge (poli et recuit a 1873 K pendant 1 heure sous vide) sont aussi reportées.
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Les profils S (E) (resp. W (E)) des échantillons EFDA et Goodfellow irradiés a 0.025
dpa* présentent pratiquement un plateau entre 0.5 et 25 keV. Une tres légére augmentation
(resp. diminution) de S (E) (resp. W (E)) est visible, cela pourrait étre dii a I’augmentation des
dpa quand la profondeur augmente. Les profils S (E) (resp. W (E)) sont au-dessus (resp. en-
dessous) de ceux de I’échantillon vierge sur toute la gamme d’énergie des positons. Cela
signifie que les positons détectent une concentration de défauts dans les deux échantillons
aprés irradiation. Nous pouvons constater une légere différence entre les caractéristiques
d’annihilation de positons S et W mesurés pour 1’échantillon EFDA et 1’échantillon
Goodfellow apreés irradiation. Elle pourrait étre due a la différence de leur microstructure de
départ ou de leur concentration d’impuretés. Dans tous les cas, les valeurs moyennes des
caractéristiques d’annihilation de positons dans les échantillons de W (EFDA et Goodfellow)
irradiés avec des ions W 20 MeV a 0.025 dpa* sont : S = 0.420 + 0.007 et W = 0.059 £ 0.002.

Dans le cas de 1’échantillon irradié¢ a 0.1 dpa*, le profil S (E) (resp. W (E)) présente un
plateau entre 0.5 et 25 keV. Les valeurs des caractéristiques d’annihilation de positons sont :
S =0.4313 £ 0.0002 et W = 0.0533 + 0.0005. Cette valeur de S (resp. W) est supérieure (resp.
inférieure) a celle obtenue pour les échantillons irradiés a 0.025 dpa*. Ce qui signifie que la
concentration et/ou la nature des défauts a évolué lorsque la fluence d’irradiation augmente.
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Figure 111.4 : Caractéristiques d’Annihilation des positons dans des échantillons de tungsténe
irradiés avec des ions W 20 MeV a la fluence de 1.00x10" cm (0.025 dpa*) et 3.70x10" cm? (0.1
dpa*). (a) S en fonction de I’énergie des positons E. (b) W en fonction de I’énergie des positons E.

La Figure 111.5, présente le tracé des valeurs S en fonction de W, des échantillons de
tungsténe décrits ci-dessus. En dehors des valeurs expérimentales, sont également données
les caractéristiques (Sv,Wy) de la monolacune de tungsténe (v), identifiés dans une étude
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précédente [73]. Ainsi la droite Dy, qui passe par 1’état initial des échantillons (S.,W,) et le
point (Syv,Wy), est la droite caractéristique de 1’annihilation des positons piégés dans la
monolacune de tungsténe. De plus la droite D3, correspond & un mélange de défauts tels que
des clusters v, (avec L > 30) et des boucles de dislocations (A). La droite D3 est issue de
1’étude précédente [73].

Pour les échantillons de tungstene irradiés a 0.025 dpa*, les points (S,W) forment un
agglomerat et sont légérement au-dessus de la droite Dy caractéristique de la monolacune de
tungsténe. En observant de plus pres le comportement des points (S,W) correspondant aux
énergies de positons comprises entre 15-25 keV, on remarque qu’ils sont 1égérement au-
dessus du point (Sy,Wy) et sont légerement décalés vers la droite, particuliérement pour
I’échantillon Goodfellow. Cela signifie que, pour les énergies comprises entre 15-25 keV, les
positons détectent des défauts lacunaires de taille supérieure a celle de la monolacune de
tungstene dans les échantillons (EFDA, Goodfellow) irradiés a 0.025 dpa*.

Dans le cas de I’échantillon B1 irradié a 0.1 dpa*, tous les points (S,W) sont clairement
au-dessus de la droite Dy et restent en-dessous de la droite D3 entre 0.5-25 keV. Les valeurs
de S (resp. W) deviennent plus élevées (resp. plus faibles) que celles des échantillons irradiés
a 0.025 dpa*. Cela signifie que les positons détectent une nouvelle distribution de défauts
lacunaires dans les échantillons irradiés a 0.1 dpa* dont la concentration est plus élevée que
celle détectés dans le cas des échantillons irradiés & 0.025 dpa*. Par contre leur taille n’a
pratiquement pas évolué, car les points S (W) des échantillons irradiés 0.025 dpa* et 0.1 dpa*
s’alignent pratiquement sur la méme droite D6.
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Figure 111.5 : Caractéristiques d’ Annihilation de positons S en fonction de W, dans les
échantillons de W irradiés avec des ions W 20 MeV a la fluence de 1.00x10* cm™ (0.025 dpa*),
3.70x10" cm™? (0.1 dpa*).
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111.2.1.2.2. Discussions des résultats

Dans cette partie, nous nous sommes intéressés a 1’étude des défauts lacunaires induits
par irradiation avec des ions W 20 MeV a faible dpa dans des échantillons de tungsténe. La
mesure des caractéristiques d’annihilation de positons S et W sur ces échantillons montre
clairement la création de défauts lacunaires dont la concentration et/ou la taille évolue avec la
fluence d’irradiation (ou dpa). Pour mettre en évidence ’effet de 1’ion dans la création des
défauts, nous allons comparer nos résultats avec ceux obtenus par P.E. Lhuillier [1] dans le
cadre de sa thése sur I’implantation avec des ions légers : *He d’une énergie de 800 keV avec
des fluences de 1.00x10" cm™ et 5.00x10"® cm™ correspondant & 0.025 dpa * et 0.13 dpa*
dans la région sondée par les positons. Ces irradiations générent principalement des
monolacunes de tungstene dont la concentration augmente avec la fluence (ou dpa).

Sur la Figure 111.6, sont comparées les caractéristiques d'annihilation mesurées dans
les échantillons de tungstene implantés avec des ions W de 20 MeV a faible fluence
correspondant a un niveau dpa* de 0.025 dpa* et 0.1 dpa*, avec celles mesurées dans les
échantillons de tungsténe implantés avec des ions ®He de 800 keV a des fluences de
1.00x10" cm™ et 5.00x10"® cm™ correspondant & 0.025 dpa* et 0.13 dpa™.
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Figure 111.6 : Caractéristiques annihilation de positons des échantillons de tungsténe irradiés
avec des ions W 20 MeV & 1.00x10" cm™ (0.025 dpa*), 3.70x10" cm™ (0.1 dpa*) et des ions *He
800 keV & 1.00x10® cm™ (0.025 dpa*), 5.00x10™ cm™ (0.13 dpa*).

Pour la méme valeur de dpa*, les profils S (E) (resp. W (E)) obtenus pour les
échantillons irradiés avec les ions W 20 MeV sont au-dessus (resp. en-dessous) de celles
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mesurées dans les échantillons W implantés avec des ions *He 800 keV. Cela confirme que le
niveau d’endommagement créé par les ions W 20 MeV est supérieur a celui créé par les ions
*He 800 keV. Les défauts lacunaires détectés dans les échantillons irradiés avec les ions W
20 MeV a 0.1 dpa* ont une taille supérieure a celle de la monolacune et les échantillons
irradiés avec des ions W 20 MeV a 0.025 dpa* présentent également une petite concentration
de petits amas lacunaires de taille supérieure a celle de la monolacune.

Ces mesures d’Elargissement Doppler ne nous permettent pas d’identifier la
distribution en taille des amas lacunaires observes.

D’aprés les calculs prédits par le logiciel SRIM (voir Figure 111.7), le profil du niveau
des dpa induit par les ions *He 800 keV dans la région sondée par les positons présente un
gradient croissant plus marqué que celui induit par les ions W 20 MeV. Cela nous permet de
dire que la taille des défauts ne dépend pas seulement du nombre de dpa induits par
irradiation.
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0.5 0.5 . . .
Layer probed W 20 MeV ions irradiated on W:
%) by positrons [ 2 13 2
g 0.44 Lo4 S ﬂbl.OOXlO13 <:m2
g I © —A—3.70x10™ cm’
> 0.3 0.3 MI 3 . .
o I 2 He 800 keV irradiated on W:
S . Loz © —w— 1.00x10"° em®
© 6 -2
L o 5.00x10"" cm
0.1- / A L0.1

0 300 600 900 1200 1500 1800 2100 2400
Depth (nm)

..
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Figure 111.7 : Simulation SRIM des profils des déplacements atomiques des irradiations d’ions
W 20 MeV et des ions *He 800 keV a différentes fluence dans le tungsténe.

Ainsi, méme si les irradiations avec des ions lourds ou des ions légers génerent un
méme nombre de dpa dans I’échantillon, la nature des défauts induits est différente. En effet
I’énergie transmise par un ion lourd aux premiers atomes choqués PKA (Primary Knock on
Atoms) est plus grande que celle d’un ion léger, a énergie incidente égale. Dans la Figure
111.8, sont reportés les spectres de la distribution en énergie des PKA, P (E,T), générés dans
les deux conditions d'irradiations : W 20 MeV et *He 800 keV. Ces données ont été obtenues
a I’aide du logiciel SRIM, en choisissant le parametre de simulation « full cascade » et en
cochant sur « collision détails ».
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Figure 111.8 : Distribution en énergie des PKA calculée avec le logiciel SRIM pour les
irradiations avec des ions W 20 MeV et *He 800 keV dans le tungsténe.

Nous pouvons observer que le spectre PKA généré par les ions *He 800 keV différe
fortement de celui induit par les ions W 20 MeV. Posons que Ty, (voir Figure 111.8) comme
une grandeur physique qui correspond a I’énergie pour laquelle la moiti¢é des PKA ont une
énergie inferieure.

Nous pouvons observer que la moitié des PKA créés par les ions *He 800 keV ont une
énergie inférieure a 180 eV et ceux créés par les ions W 20 MeV ont une énergie inférieure a
490 eV. L’énergie Ty, transmise par les ions W est environ 3 fois plus élevée que celle
transmise par les ions *He. La formation de cascade de déplacement est favorable uniquement
si I'énergie transmise par les ions incidents est supérieure a cing fois I'énergie de déplacement
des atomes de la cible [131]. Dans le cas des atomes de tungsténe cette valeur correspond a
450 eV. Le spectre P (E,T) peut étre représenté en fonction du nombre d'atomes déplacés (N)
par cascade en appliquant la formule de Kinchin et Pease [132] :

_ 08E

1.1
2E4
Avec
N Nombre d’atomes déplacés par cascade
E Energie transmise par ions incidents aux premiers atomes de recul (PKA)

Eq Energie seuil de déplacement des atomes de la cible (Eq = 90 eV)

La Figure 111.9, présente la distribution des PKA en fonction du nombre d’atomes de
W déplacés par cascade, calculé dans le cas des irradiations avec des ions W 20 MeV et *He
800 keV dans le tungsténe. On remarque que dans le cas des ions *He 800 keV, 82% des
PKA créés n’induisent que des paires de Frenkel et seulement 18% des PKA genérerons des
cascades de déplacement, tandis que 53% des PKA créés par les ions W 20 MeV

100



Défauts lacunaires induits par irradiation avec des ions lourds

participeront a la formation des cascades de déplacements. De plus, le nombre d’atomes
déplacés par les ions ®He 800 keV dans une cascade est beaucoup plus faible que celui que
peuvent déplacer les ions W 20 MeV. Dans le cas des ions *He 800 keV, seulement 17% des
PKA pourront générés des cascades dont le nombre maximal d’atomes déplacés restera
limiter a 9 (voir Figure 111.9). Tandis que, dans le cas des ions W 20 MeV, 52% des PKA
pourront générer des cascades (voir Figure 111.9), le nombre d’atomes déplacés pourra
atteindre 1200. Ainsi la formation et la concentration de petits amas lacunaires seront plus
importantes dans le cas des irradiations avec les ions W 20 MeV que dans celles réalisées
avec les ions *He 800 keV.

1.0 — —

——°He 800 keV
J — w20 Mmev

0.84

0.24

0.1 1 10 100 1000 10000

Nombre d'atomes W déplacés par cascade

Figure 111.9 : Distribution des PKA, P (E,T), en fonction du nombre d’atomes de W déplacés par
cascade, obtenus a I’aide du logiciel SRIM.

De plus, les calculs SRIM prévoient que plus de 10% des PKA se voient transmettre
une énergie supérieure a 10 keV pour les irradiations W 20 MeV, contre 0.15% pour les
irradiations *He 800 keV.

J. Fikar et al [109] ont réalisé des simulations en Dynamique Moléculaire (DM) de
cascades de collisions pour différentes énergies de PKA (10 keV, 20 keV et 50 keV) dans le
tungsténe. lls ont montré que des clusters de lacunes pouvaient se former dans les cascades
induites pour ces énergies. Selon les potentiels utilisés la fraction de lacunes dans ces clusters
peut atteindre 17% a 31%. Cela signifie qu’a coté de ces amas environ 70% a 80% de
monolacunes sont générés. Il est donc possible que les caractéristiques d’annihilations
mesurees apres irradiation aux ions lourds correspondent a la détection d’amas lacunaires et
de monolacunes isolées. Il n’est pas possible de déterminer la distribution en taille de ces
défauts lacunaires avec ces mesures Doppler.

Cependant, les calculs DFT prédisent que la bilacune n’est pas stable dans le tungsténe
et que la trilacune a une énergie de liaison proche de 0 [59]. Il est donc probable que la taille
des amas lacunaires formés soit supérieure ou égale a V.
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111.2.1.2.3. Conclusions

Cette étude nous a permis de mettre en évidence que la nature et la distribution des
défauts induits par irradiation dans les échantillons de tungsténe dépendent de la nature des
ions incidents. En effet, les défauts lacunaires induits par les irradiations avec les ions W 20
MeV sont différents de ceux induits par les ions *He 800 keV. Pour un niveau de dpa
équivalent, une prépondérance de monolacunes a été observé dans le cas des irradiations *He
800 keV. Dans le cas des irradiations W 20 MeV, les mesures d’Elargissement Doppler
montrent la formation de petits amas lacunaires déja a une faible dose d’endommagement a
0.025 dpa* et plus clairement a 0.1 dpa*. Il a été démontré que cette différence est
probablement due a I’énergie des PKA qui est beaucoup plus élevée dans le cas des ions W
20 MeV que pour les ions *He 800 keV.

Les calculs de DM prédisent la formation de ces amas avec une proportion non
négligeable de monolacunes. Cela suggére que les caractéristiques d’annihilation S et W
mesurées correspondent a la détection d’amas lacunaires et de monolacunes comme nous le
verront dans 1’étude de 1’évolution de ces défauts en fonction de la température de recuit.

En perspectives, il serait important de faire des mesures de durée de vie de positons
afin de déterminer la taille et la fraction de ces amas lacunaires et de vérifier si ces défauts
sont détectables par MET (Microscopie Electronique a Transmission). Enfin, ces résultats
expérimentaux pourraient bénéficier de la comparaison avec de nouvelles simulations des
cascades de collisions en Dynamique Moléculaire.
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111.2.2. Irradiations avec des ions lourds a fort dpa

Cette section présente les résultats de 1’étude sur la nature des défauts créés par
irradiations avec des ions lourds a fort dpa. Nous étudierons aussi le comportement de ces
défauts en fonction de la température de recuit (dans la section 111.3) et de la température
d’irradiation (dans la section 111.5).

111.2.2.1. Conditions expérimentales et simulations SRIM

Le Tableau 111.3, résume les conditions des irradiations effectuées a JANNuS (CEA
Saclay) avec des ions W 20 MeV a la fluence de 3.70x10" cm™ et 4.49x10* cm™ sur des
échantillons de tungsténe EFDA et Goodfellow vierges (préalablement recuits a 1873 K
pendant 1 heure sous vide), et avec des ions Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10"* cm™ sur
des échantillons de tungstene Goodfellow vierges. L'échantillon de tungsténe nommeé Al, a
été fourni par Max-Planck-Institut fir Plasmaphysik (IPP.mgp) et a été irradié avec des ions
W d’une énergie de 20 MeV a la fluence de 2.00x10* cm.

______ Eihfiti_ugn_ ———— Particule Energie T dirradiation Flux Fluence Rp dpa* (0-800 nm)
EFDA | Goodfellow | Autre (MeV) (K) (em?s™) (em?) (um) SRIM
‘ W 20 293 inconnu 2.00 x 10** 1.6 056
W 20 91 4.47x10%° | 3.70x 10" 1.6 1.00
Fe 10 201 5.00 x 10*? | 6.09 x 10*° 18 2.50
W 20 91 158 x 10** | 4.49x 10" 1.6 12.00

Tableau 111.3 : Conditions d’irradiations des échantillons de tungsténe avec des ions W 20 MeV
et Fe 10 MeV a différentes fluences. Les valeurs de dpa marquées par une étoile (dpa*) dans le
tableau sont prisent proche de la surface dans la zone sondée par les positons (0-800 nm).

La Figure 111.10, présente le profil des déplacements par atomes et le profil
d'implantation des ions dans le tungstene, calculés a I’aide du logiciel SRIM pour chaque ion
et a différentes fluences. L’irradiation avec les ions W 20 MeV génére un niveau de dpa a Rp
(1.3 um) qui est de l'ordre de 1.2 dpa, 2.2 dpa et 25.0 dpa respectivement pour les fluences
2.00x10" cm, 3.70x10™ cm™ et 4.49x10" cm™. Dans le cas de I’irradiation avec les ions Fe
10 MeV, on obtient 9.0 dpa & Rp (1.5 um) pour la fluence de 6.09x10™ cm™. Nous avons vu
précédemment que 53% des PKA créés par les ions W 20 MeV générent des cascades de
déplacements dans le tungstene. Dans le cas des ions Fe 10 MeV, les calculs SRIM montrent
que 46% des PKA créés pourront participer a la formation des cascades de déplacements
(Figure 111.12). De plus, le nombre d’atomes déplacés varie entre 2 et 335 dans le cas des
ions Fe 10 MeV (Figure 111.12) alors que dans le cas des ions W 20 MeV, il atteint une
valeur environ 4 fois supérieure. En revanche, les ions Fe 10 MeV générent beaucoup plus de
cascades de déplacement d’atomes de W que ceux générés par les ions *He 800 keV (entre 2
et 9, voir Figure 111.9). De plus pour les irradiations Fe 10 MeV, les calculs SRIM prévoient
qu’environ 7% des PKA se voient transmettre une énergie supérieure a 10 keV, contre 0.15%
et 10% respectivement pour les irradiations avec les *He 800 keV et les ions W 20 MeV.
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Il est trés probable qu’une concentration moins importante d’amas lacunaires puissent
étre induite dans les échantillons de tungsténe, au cours de I’irradiation avec les ions Fe 10
MeV comparée a celle induite par irradiation avec les ions W 20 MeV.

Aprés irradiation,

tous les échantillons ont été caractérisés par Spectroscopie
d’Annihilation de Positons avec 1’accélérateur de positons lents du CEMHTIL.
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Figure 111.10 : Simulation SRIM des profils des déplacements atomiques et d'ions des
irradiations avec les ions W 20 MeV et Fe 10 MeV dans le tungsténe.
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Figure 111.11 : Distribution en énergie des PKA calculées avec les données obtenus par le logiciel
SRIM pour les irradiations avec des ions Fe 10 MeV dans le tungsténe.
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Figure 111.12 : Distribution des PKA, P (E,T), en fonction du nombre d’atomes de W déplacés
par cascade, obtenus a I’aide du logiciel SRIM.

111.2.2.2. Caractérisation des défauts d’irradiation

111.2.2.2.1. Résultats PAS

Sur la Figure 111.13, sont tracés les profils S (E) (resp. W (E)) des échantillons irradiés
avec des ions W 20 MeV a 0.56 dpa*, 1.00 dpa* et 12.00 dpa* et avec des ions Fe 10 MeV a
2.50 dpa*. lls sont tres semblables et présentent tous un plateau entre 6-25 keV avec une
valeur moyenne de S = 0.4398 = 0.0002 et une valeur de W = 0.05176 + 0.00006. Cela
signifie que les positons détectent une distribution de défauts semblables dans les
échantillons irradiés avec des ions W 20 MeV a 0.56, 1.00, 12.00 dpa* et dans les
échantillons irradiés avec des ions Fe 10 MeV a 2.50 dpa*. Il faut noter que les valeurs des
caractéristiques d’annihilation S (resp. W) obtenues, sont supérieures (resp. inférieures) a
celles mesurées dans le cas des échantillons irradiés avec des ions W 20 MeV a faibles
fluences correspondant a 0.025 dpa* et 0.100 dpa*. Nous constatons que les profils S (E) et
W (E) (voir Figure 111.13) ne présentent pas de plateau entre 0.5 keV et 6 keVV comme ceux
des échantillons irradiés 0.025 dpa* (voir Figure 111.6). Ceci est surement lié a un probleme
de diffusion des positons, car la surface présente des caractéristiques d’annihilation
spécifiques qui dépendent de son état. Dans la majorité de ces échantillons, les
caractéristiques de surface sont de I’ordre de S ~ 0.42 et W = 0.056. Pour les faibles énergies,
une fraction des positons peut s’annihiler a la surface par rétrodiffusion. Cela explique
pourquoi S augmente et W diminue dans le domaine d’énergie 0.5-6 keV.
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Figure 111.13 : Caractéristiques annihilation de positons S et W en fonction de 1’énergie des
positons E, dans les échantillons de tungsténe implantés avec des ions W 20 MeV et Fe 10 MeV a
différentes fluences de 2.00x10" cm™ & 4.49x10" cm™ (0.56 dpa* & 12.00 dpa*).

Sur la Figure 111.14, les points (S,W) de tous les échantillons de tungsténe irradiés se
regroupent sur les mémes tendances. Cela signifie que les défauts détectés par les positons
semblent étre de méme nature pour tous les échantillons irradiés aux ions lourds. De plus, les
points (S,W) correspondant aux énergies de positons comprises entre 6-25 keV (voir Figure
111.15) sont au-dessus du point caractéristique de la monolacune de tungstene et se décalent
vers la droite, c'est-a-dire sont au-dessus de la droite Dy (droite caractéristique de la
monolacune). Ceci indique que la taille moyenne des défauts lacunaires détectés dans les
échantillons irradiés a fort dpa* est supérieure a celle de la monolacune de tungstene (v). Les
irradiations avec des ions lourds a fort dpa* induisent des défauts complexes susceptibles
d’étre des amas lacunaires. De plus les points (S,W) sont aussi situés en-dessous de la droite
D3. Cela suggére que la taille des amas lacunaires est plus petite que celle des défauts
obtenus apres recuit dans une étude précédente [73], identifiés comme étant des amas
lacunaires V3o en présence de boucles de dislocations, en utilisant la spectroscopie de temps
de vie des positons.
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Figure 111.14 : Caractéristiques annihilation de positons S en fonction de W, dans les échantillons

de tungsténe implantés avec des ions W 20 MeV et Fe 10 MeV a différentes fluences de 2.00x10*
cm™ & 4.49x10" cm™ (0.56 dpa* & 12.00 dpa*).
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Figure 111.15 : Caractéristiques annihilation de positons S en fonction de W prises aux énergies
de positons comprises entre 6-25 keV, dans les échantillons de tungstene implantés avec des ions
W 20 MeV et Fe 10 MeV a différentes fluences de 2.00x10" cm™ & 4.49x10" cm™ (0.56 dpa* &
12.00 dpa*).

Toutes les données expérimentales des échantillons irradiés avec des ions W 20 MeV a
0.56 dpa*, 1.00 dpa* et 12.00 dpa* et avec des ions Fe 10 MeV a 2.50 dpa* ont pu étre fittées
a I’aide du logiciel VepFit avec une structure a une seule couche homogeéne, cela confirme le
fait que ’augmentation de S et la diminution de W entre 0.5-6 keV soit liée a un probléme de
rétrodiffusion des positons vers la surface. Les données sont résumées dans le Tableau 111.4
et les courbes S (E) et S (W) correspondant au Bulk des échantillons irradiés (800 nm sous la
surface) ont été tracées respectivement sur la Figure 111.13 et Figure 111.16. Nous pouvons
constater que les points (Sguik, Wauik) de tous les échantillons irradiés avec les ions W 20 MeV
et Fe 10 MeV se regroupent pratiquement au méme endroit (voir Figure 111.16).
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Figure 111.16 : Les points S en fonction de W fittés pour les échantillons de tungsténe implantés
avec des ions W 20 MeV et Fe 10 MeV & différentes fluences de 2.00x10* cm? & 4.49x10" cm™

(0.56 dpa* a 12.00 dpa*).
Surface "Bulk™ (800 nm sous la surface)
) Condition L'
Echantillon d'irradiation S surface w surface S bulk w bulk (nrer:;

Al :\2)25% ZA;;: 0.425 + 0.001 0.0530 + 0.0005 0.4370 + 0.0002 0.05124 + 0.00006 |[10.91+0.8

EO5 W 20 MeV 0.414 + 0.002 0.058 + 0.001 0.4411 + 0.0002 0.05068 + 0.00006 | 5.89+0.3
a1dpa*

GP04 0.414 + 0.002 0.0587 + 0.0007 0.4412 + 0.0002 0.05067 + 0.00006 | 7.56 +0.3

GHO08 I;ezlé) (?SZY 0.4244 + 0.0006 0.0547 + 0.0003 0.4403 + 0.0002 0.04983 + 0.00005 |12.32+0.4

EO1 W 20 MeV 0.429 + 0.002 0.0518 + 0.0008 0.4397 + 0.0002 0.05105 + 0.00006 | 7.00+0.9
a 12 dpa*

GR03 0.410 + 0.003 0.059 + 0.002 0.4398 + 0.0002 0.05108 + 0.00006 | 7.02+0.3

Tableau I11.4 : Valeurs calculées par VepFit des caractéristiques d’annihilation des échantillons
de tungstene (EFDA, Goodfellow) irradiés avec des W 20 MeV a 0.56 dpa*, 1 dpa*, 12 dpa* et
un échantillon de tungsténe Goodfellow irradié Fe 10 MeV a 2.5 dpa*.

111.2.2.2.2. Discussions des résultats

Les données obtenues par Spectroscopie d’Annihilation de Positons, nous donnent des
informations intéressantes sur la nature des défauts induits par irradiation avec des ions
lourds (W 20 MeV, Fe 10 MeV) a fort dpa*. Les profils S (E) et W (E) sont pratiquement
identiques dans le cas des echantillons (EFDA, Goodfellow, etc....) irradiés avec des ions
lourds entre 0.56-12.00 dpa*. Nous pouvons remarquer que 1’allure de la courbe de S (E) et
W (E) est différente selon la profondeur sondée par les positons. Pour les énergies de positons
comprises entre 0.5-6 keV (proche surface), le profil S (E) (resp. W (E)) est croissant (resp.
décroissant), tandis que, entre 6-25 keV (en profondeur) les profils S (E) et W (E) présentent
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un plateau. Les résultats VEPFIT nous indiquent que les positons voient les 800 nm sous la
surface comme une couche homogene. La variation des S (E) et W (E) observée entre 0.5 keV
et 6 keV peut donc correspondre a la variation de la fraction de positons s’annihilant a la
surface. Celle-ci dépend du profil d’implantation des positons a ces énergies et de la longueur
de diffusion effective dans la couche sous la surface. Pour les énergies de positons
supérieures a 6 keV, tous les points (S,W) se regroupent au méme endroit et sont clairement
au dessus de Dy. Cela signifie que, les positons détectent des défauts lacunaires de types
amas lacunaires dont la distribution moyenne en taille est supérieure a celle de la
monolacune. En outre, le fait que les valeurs de S et W n’évoluent pas entre 0.56 dpa* et
12.00 dpa*, suggére que la distribution en taille des défauts n’évolue plus a partir de 0.56
dpa*, qui pourraient représenter un niveau de piégeage maximal des positons dans un ou
plusieurs types de défauts lacunaires (mv).

Une étude expérimentale réalisée par N. Igata et al [133] a montré que le gonflement
du tungsténe (W) AV/v a tendance a saturer a partir de 0.50 dpa dans le cas des irradiations
avec des ions O" et Ar* d’une énergie de 300 keV dans le tungsténe.

De méme A.L. Suvorov et al [134], a pu observer par Microscopie lonique a effet de
Champ, des cavités dans des échantillons de tungstene W-1.5% ThO, et W-5% Re irradiés
respectivement avec des ions Ni* 35 keV & la fluence de 5.00x10** ions/cm? générant 1.3 dpa
a Rp = 6 nm et avec des ions La* 35 keV & la fluence de 1.00x10% ions/cm? générant 43 dpa
a Rp = 4 nm. Dans ces deux echantillons, les défauts induits correspondaient a des amas
lacunaires contenant entre 10 et 20 lacunes (voir Figure 111.17). Cette expérience montre que
les mémes types de défauts sont observés entre 1.3 dpa et 43 dpa. Cela signifie que la
saturation en taille des défauts est déja atteinte a 1.3 dpa au moins.

Amas lacunaires contenant
chacun de 10 a 20 lacunes
ont été observés

Figure 111.17 : Images obtenues par microscopie ionique de champ [134]. a) image
correspondant a I’alliage W 1,5% ThO2 qui a éte irradié par des ions Ni+ avec une énergie de 35
keV & une fluence de 5.00x10™ ions/cm? (correspond & 1.3 dpa & Rp = 6 nm). b) image
correspondant a I’alliage W-5% Re qui a été irradié par des ions La+ avec une énergie de 35
keV a la fluence de 1.00x10" ions/cm? (correspond & 43 dpa a Rp = 4nm).

Il faut aussi noter les résultats des travaux de X. Yi et al [112]. Ces auteurs ont réalisé
des expériences de MET in situ sous irradiation avec des ions W 150 keV a des fluences
correspondant a 0.01 dpa et 1 dpa dans des lames minces de tungsténe (W). lls ont observé la
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formation de boucles de lacunes avec des densités de 10'” cm™ pour 1 dpa. Bien que ces
expeériences soient réalisées a des températures élevees (de 1’ordre de 773 K), X. Yi a aussi
observé comme F. Hdussermann [113, 114] la formation de ces boucles a RT, c’est le
premier défaut observé dés 0.01 dpa. Nous ne pouvons pas écarter la probabilité que ce type
de défauts contribue a la distribution détectée par les positons. En effet les positons peuvent
étre piégés dans ce type de défaut qui correspond a un arrangement 2D de lacunes. Il est
probable que les caractéristiques d’annihilation de ces défauts soient proches de celles des
monolacunes. Ainsi la distribution de défauts observés dans les échantillons de tungsténe
irradiés W 20 MeV a fort dpa peut étre comprise des monolacunes, des boucles de lacunes et
des amas lacunaires de type 3D avec des tailles de 10-20 lacunes. Cette distribution
correspond a une méme valeur de S et W pour des irradiations réalisées & une dose
d’endommagement variant de 0.56 dpa a 12 dpa. Il se peut cependant que les fractions de
chaque type de défauts ne soient pas équivalentes.

En comparant ces résultats a ceux obtenus pour des irradiations a faible dpa ont
constate que la distribution en taille des amas lacunaires est différente. Il semble que les
positons détectent plus d’amas lacunaires que de monolacune et/ou des amas lacunaires plus
gros, dans le cas des irradiations a des fort dpa. Cette différence de concentration et/ou de
taille des amas lacunaires dans les deux cas d’irradiations (faible et fort dpa) est surement due
a une accumulation de cascades de déplacements atomiques favorisant une augmentation de
la densité locale des défauts. L’accumulation de cascades augmente avec la fluence
d’irradiation. Ainsi la concentration et/ou taille des amas lacunaires peuvent évoluer suivant
les conditions d’irradiations tant que la saturation de formation des défauts n’est pas atteinte.

111.2.2.2.3. Conclusions

Les irradiations avec des ions W 20 MeV a 0.56, 1.00 et 12.00 dpa* et des ions Fe 10
MeV a 2.50 dpa*, induisent dans les échantillons tungsténe des défauts complexes de type
amas lacunaires de taille supérieure a celle de la monolacune dans la région sondée par les
positons (0-800 nm). Nous avons vu qu’a partir de 0.56 dpa* les caractéristiques
d’annihilation S mesurées ne varient plus indiquant que la distribution en taille moyenne des
défauts lacunaires reste la méme. Cette distribution est cependant bien différente de celle
observée a faible dpa. Les amas lacunaires dans le cas des irradiations a forts dpa sont a priori
plus gros et/ou de concentration plus élevée (avec un rapport amas lacunaire/monolacune
plus grand) que ceux qui ont éte détectés par les positons dans le cas des irradiations a faibles
dpa.

Il'y a peu de variation de la distribution en taille des défauts lacunaires, mais il semble
que I’irradiation avec les ions W 20 MeV (0.56 dpa*) et celle avec les ions Fe 10 MeV (2.5
dpa*) conduisent a une distribution en amas lacunaires différente qui est légerement
inferieure en terme de concentration et/ou en taille pour cette derniére. Nous verrons plus tard
que les recuits réalisés apres irradiation mettront en évidence des différences que les mesures
Doppler effectuées directement apres irradiation distinguent difficilement.
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En perspective, il serait nécessaire de réaliser des investigations en mesurant le temps
de vie des positons sur les échantillons de tungsténe irradiés avec des ions lourds a fort dpa.
Les calculs théoriques des caractéristiques S et W ainsi que 1’évolution du temps de vie des
positons [74] dans les défauts lacunaires nous permettraient d’obtenir des informations sur la
nature des amas lacunaires induits aprés irradiations aux ions lourds a fort dpa. De plus des
expériences MET sont en cours pour étudier la distribution des gros défauts.
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111.2.3. Nature des défauts lacunaires en fonction de la profondeur

Cette section présente les résultats de 1’étude sur la nature des défauts lacunaires dans
les échantillons de tungstene induits par irradiation avec des ions lourds dans la région
profonde proche de Rp (1300 nm).

Ces investigations ont été réalisées sur les echantillons de tungsténe irradiés avec des
ions W 20 MeV a la fluence de 1.00x10™ cm™ et de 4.49x10™ cm™.

111.2.3.1. Conditions expérimentales et simulation SRIM

Les échantillons de tungsténe vierges (recuits a 1873 K pendant 1 heure sous vide) ont
été irradiés par des ions W 20 MeV  la fluence de 1.00x10™ cm™ et 4.49x10" cm™, grace au
dispositif JANNuS de Saclay (Tableau I11.5). Dans un premiers temps, ces échantillons
irradiés ont été analysés sur une profondeur d’environ 800 nm par PAS en utilisant
I’accélérateur de positons lents du CEMHTI. Dans un second temps, nous avons réalisé un
décapage électrolytique sur chaque échantillon afin d’éliminer les premiers 800 nm (voir
conditions du décapage chapitre Il section 11.3.1 page 55 ). Ensuite, les échantillons sont
analysés par PAS en utilisant 1’accélérateur de positons lents du CEMHTI, pour pouvoir
sonder cette fois-ci la profondeur comprise en 800-1600 nm.

La Figure 111.18 et la Figure 111.19, présentent le profil d’implantation des ions et le
profil de déplacement d’atomes calculés par SRIM respectivement pour la fluence de
1.00x10" cm? et de 4.49x10®° cm? Nous allons nous intéresser aux doses
d’endommagement générées dans la région comprise entre 800-1600 nm, la partie sondée par
les positons hachurée en rouge. Dans cette région le niveau du dpa moyen est environ de
0.056 dpa et 25 dpa respectivement pour la fluence de 1.00x10™* cm™ et 4.49x10" cm™, soit
en moyenne 2 fois supérieur a celui induit dans la région comprise entre 0-800 nm. Cette
différence du niveau de dpa en fonction de la profondeur peut avoir un impact ou non sur la
distribution (concentration, taille, nature) des défauts lacunaires.

Conditon d'irradiation

Echantillon . Fluence ] Epaisseur
particule | E"ET9e ) Température| e canse (nm)
(MeV) (cm®) (K)
DF-W-A-C-A04 | E04 100 x 102
W 20 91 800
W-P-H-R03 GRO3 4.49 x 105

Tableau I11.5 : Conditions d’irradiations et épaisseur décapée sur les échantillons de tungsténe
irradiés W 20 MeV a différentes fluences.
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Figure 111.19 : Simulation SRIM du profil des déplacements d’atomes et celui des ions W en
fonction de la profondeur, dans le cas d’une irradiation avec des ions W 20 MeV a fluence de

4.49x10% cm.

111.2.3.2. Résultats

111.2.3.2.1. Cas des irradiations W 20 MeV a faible fluence

La Figure 111.20, présente les profils S et W en fonction de I’énergie des positons E, et
les points S en fonction de W, pour les échantillons irradiés avec des ions W 20 MeV a la
fluence de 1.00x10™ cm™ correspondant respectivement a 0.025 dpa et & 0.056 dpa avant et
apres décapage. Le profil S (E) (resp. W (E)) dans le cas de 1’échantillon irradié puis décapé
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sur 800 nm, est au-dessus (resp. en-dessous) de celui de 1’échantillon irradié, pour 1’énergie
des positons comprise entre 0.5-21 keV. Cela signifie que la concentration et/ou la taille des
défauts lacunaires détectés dans I’échantillon irradié puis décapé sur 800 nm sont supérieures
a celles de I’¢échantillon irradié et non décapé. Pour les énergies de positons variant entre 21-
25 keV, les profils S (E) (resp. W (E)) sont pratiqguement superposés.

Les points (S,W) dans le cas de I’échantillon irradié puis décapé sont décalés vers le
haut comparé a ceux de I’échantillon irradié et non décapé et sont légeérement au-dessus de la
droite Dy, pour les énergies de positons comprises entre 0.5-25 keV. Cela suggére que les
positons détectent une distribution de défauts lacunaires dans 1’échantillon irradi¢ puis
décapé (c'est-a-dire dans la zone 800-1600 nm) différente de celle détectée dans 1’échantillon
irradié et non décapé (c'est-a-dire dans la zone 0-800 nm). Cependant les points (S,W) sont
sur la méme droite quelle que soit la profondeur sondée. Cela suggére que seule la
concentration des défauts augmente légérement quand la zone profonde est sondée.
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Figure 111.20 : Caractéristiques annihilation de positons avant et apres décapage électrolytique
(sur 800 nm) de I’échantillon de tungsténe irradiés avec des ions W 20 MeV a la fluence de
1.00x10* cm™. (a) Le profil S en fonction de E. (b) Le profil W en fonction de E. (c) Les points S
en fonction de W.

Finalement sur toute la profondeur endommagée (0-1600 nm) les caractéristiques
d’annihilation des positons S et W ne varient que trés peu pour une augmentation du niveau
de dpa d’un facteur 2.3. Cela peut étre di a la technique de mesure. En effet nous avons vu
qgu’au Chapitre 11, section 11.5.3.1.1, page 74, que S et W ne varient que tres peu lorsque le
piégeage des positons approche la saturation méme si la concentration de défauts augmente
de facon non négligeable. Sur la Figure 11.24, nous pouvons voir que AS = 0.002, pour une
concentration qui varie d’un facteur 10 (de 10% m* & 107 m™). De plus, les calculs OKMC

114



Défauts lacunaires induits par irradiation avec des ions lourds

de A. De Backer et al [106], montrent que dans le cas des implantations *He 800 keV dans le
tungsteéne, quand la fluence d’implantation augmente, la concentration des monolacunes [V]
ne croit pas de maniére linéaire, cela est di au phénomene de recombinaison des défauts.
Lorsque le niveau de dpa augmente, le taux de recombinaison augmente ce qui entraine la
formation de moins de monolacunes par rapport aux amas lacunaires.

111.2.3.2.2. Cas des irradiations W 20 MeV a forte fluence

La Figure 111.21, présente les profils S et W en fonction de I’énergie des positons E, et
les points S en fonction de W, pour les échantillons irradiés avec des ions W 20 MeV a la
fluence de 4.49x10" cm™ correspondant respectivement & 12 dpa et & 25 dpa avant et aprés
décapage.
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Figure 111.21 : Caractéristiques d’annihilation de positons avant et aprés décapage électrolytique
(sur 800 nm) de I’échantillon de tungsténe irradiés avec des ions W 20 MeV a la fluence de
4.49x10" cm™. (a) Le profil S en fonction de E. (b) Le profil W en fonction de E. (c) Les points S
en fonction de W.

Les profils S (E) et W (E) présentent un plateau entre 2-25 keV, pour I’échantillon
irradié puis décapeé sur 800 nm. Cela suggere que la distribution des défauts est pratiquement
constante sur toute la profondeur sondée par les positons entre 2-25 keV. De plus, le profil S
(E) (resp. W (E)) dans le cas de I’échantillon irradié¢ puis décapé, est au-dessus (resp. en-
dessous) de celui de I’échantillon irradi¢ entre 0.5-8 keV. Cela suggere que les
caractéristiques d’annihilation de surface entre les deux échantillons irradiés puis décapé ou
non décapé sont différentes. Entre 8-25 keV, les profils S (E) et respectivement W (E) sont
quasi-superposés.
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En comparant les points (S,W) avant et aprés décapage de I’échantillon irradi€¢, on
constate qu’ils se superposent pour les énergies de positons comprise entre 8-25 keV. Nous
pouvons alors dire que la concentration et/ou la taille des défauts lacunaires détectés dans
I’échantillon irradié puis décapé sur 800 nm semblent étre les mémes que ceux detectés par
les positons dans 1’échantillon irradié et non décapé entre 8-25keV.

Ces résultats confirment la saturation du signal des caractéristiques d’annihilation S et
W qui semble étre di a une distribution d’amas lacunaires qui ne varie plus en fonction des
dpa (entre 12 dpa et 25 dpa).

111.2.3.3. Discussions des résultats

Le décapage électrolytique nous a permis d’analyser les échantillons de tungsténe
irradiés avec des ions W 20 MeV a la profondeur ou I’endommagement (dpa) est maximal.

Dans le cas de l’irradiation W 20 MeV a faible fluence, le niveau d’endommagement
proche surface avant le décapage est de I’ordre de 0.025 dpa (dans la région 0-800 nm),
tandis que la valeur maximale de dpa est de 0.056 dpa (entre 800-1600 nm) apres décapage,
soit environ 2 fois plus. Les résultats PAS, montrent que les valeurs des caractéristiques
d’annihilation S et W de I’échantillon irradié et non décapé sont inférieures a celles de
I’échantillon irradié puis décapé. Cela signifie que, entre 0.025 et 0.056 dpa, la distribution

en termes de concentration a tendance a augmenter quand le niveau de dpa augmente.

Dans le cas de 1’échantillon irradié avec des ions W 20 MeV a forte fluence, le niveau
de dpa proche de la surface avant décapage est de ’ordre de 12 dpa, alors que la valeur
maximale d’endommagement est de 25 dpa aprés décapage. Les données PAS, montrent que
les caractéristiques d’annihilation des positons S et W sont pratiquement similaires, sauf en
proche surface pour 1’échantillon irradié et non décapé ou les valeurs des caractéristiques
d’annihilation S (rep. W) sont supérieures (resp. inférieures). Les données expérimentales ont

été fittées a I’aide du logiciel VepFit avec une structure a une seule couche homogeéne
(Figure 111.22) et les résultats sont résumés dans le Tableau 111.6.

Surface "Bulk" (800 nm sous la surface)
. Condition Décapage L'etr
Echantill S W S W €
chanttfion d'irradiation  |électrolytique surface surface bulk bulk (nm)
W 20 MeV avant
GR03 R 5 . 0.411 £ 0.002 0.0581 + 0.001 0.4402 + 0.0002 0.05143 + 0.00005 6+1
24.49x10™ cm décapage
W 20 MeV décapé sur
GR03 . 5 0.431 + 0.002 0.053914 + 0.0006 0.4431 + 0.0002 0.04982 + 0.00005 3+1
44.49x10™° cm 800 nm

Tableau I11.6 : Valeurs calculées par VepFit des caractéristiques d’annihilation S, W et la
longueur de diffusion effective L. avant et aprés décapage électrolytique de 1’échantillon
Goodfellow irradié avec des ions W 20 MeV & 4.49x10" cm™,

116



Défauts lacunaires induits par irradiation avec des ions lourds

m L 7 L) L) M L) iAAAMI :AAAAAZ L) L) L) L) L)
5044 P Wa’ 1
o
2 A
©
IIo.42- A/ 4
= A
S '%QQ
+0.404 Qo E
[
(3]
S %o
o CQQ)
€ 0.384 Qup -
= 00000,
8 05%H
() (c)
0.08 4-=r—————————+—————————————————————
004 005 0.06 0.07 0.08
2 o) High momentum Fraction W
c oppmelete)
.90.08+ jelopgele) -
= a0 o
e s —(O- Virgin W sample
& Y
w W irradiated W 20MeV 4.49x10" cm?
£ 0071 1| -4 dataGRO3 Fit_data GR03
> K
= W irradiated W 20MeV 4.49x10" cm®
UEJO 064 i and etched on 800 nm
5 ) -/\ data GRO3 Fit_data GRO3
€ @ Lattice W polycristalline Virgin
90,05 JRreanitt 4 i <] Monovacancy
I (b) = Vacancy clusters V, (L > 30)
L
0 3 6 9 12 15 18 21 24 27 (+ Presence of dislocation loops)
Positron energy (keV)

Figure 111.22 : Comparaison des spectres théoriques calculés a partir des données
expérimentales mesurées avant et aprés décapage électrolytique de I’échantillon de tungstene
irradiés avec des ions W 20 MeV a la fluence de 4.49x10" cm™. (a) Le profil S en fonction de E.
(b) Le profil W en fonction de E. (c) Les points S en fonction de W.

Nous pouvons constater que, apres le décapage, la valeur S dans le Bulk (Sgui) (resp.
Wayik) est 1égérement supérieure pour 1’échantillon irradié puis décapé comparée a celle de
1’échantillon non décapé. Cela suggére que la concentration et/ou la taille des amas lacunaires
est légerement supérieure aprés décapage. Ce qui est sirement di a 1’augmentation du niveau
d’endommagement (dpa) dans la zone sondée par les positons (12 dpa avant décapage contre
25 dpa apres décapage). L’augmentation de S et la diminution de W est corrélée avec la
diminution de la longueur de diffusion effective Ly qui indique que le taux de piégeage a
Iégerement augmenté quand la zone profonde est sondée. Mais de facon générale nous
constatons qu’entre 12 dpa et 25 dpa, la concentration et/ou la taille des défauts évoluent tres
peu. En effet il se peut que la distribution des défauts differe 1égérement, c'est-a-dire que la
probabilité de présence de petit défauts lacunaires tels que la monolacune soit plus faible
entre 800 nm et 1600 nm que dans la zone proche de la surface (0-800 nm). De plus la valeur
de S a la surface (Ssurface) (resp. Wsurface) Mesurée aprés décapage est supérieure (resp.
inferieure) a celle mesurée avant décapage. Cela suggere que 1’état de surface apres décapage
est différent de celui existant juste apres I’irradiation.

Notons que I’évolution trés faible des caractéristiques d’annihilation aprés décapage
dans le cas des irradiations a forte fluence, ne s’explique pas par le fait les caractéristiques
d’annihilation S et W aient atteint leur maximum, mais plutét par le fait que la saturation de
piégeage des positons dans les amas lacunaires formes soit atteinte. Nous allons voir plus loin
dans la prochaine partie sur « I’étude du comportement des amas lacunaires en fonction de la
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température de recuit », que les valeurs de S (resp. W) peuvent encore évoluer vers de plus
grandes (resp. petites) valeurs.

111.2.3.4. Conclusions

Dans cette section, 1’é¢tude des défauts lacunaires en fonction de la profondeur et du
niveau de dpa dans les échantillons de tungsténe irradiés avec des ions lourds, montrent que
la distribution des défauts lacunaires évolue avec le niveau de dpa, et est clairement visible
dans le cas de I’irradiation a faible fluence (entre 0.025 dpa et 0.056 dpa). Cependant dans le
cas de I’irradiation a forte fluence, I’augmentation du niveau du niveau de dpa entre 12 dpa et
25 dpa ne modifie que de trop peu la concentration et/ou la taille des défauts lacunaires, ce
qui signifie qu’il existe un niveau de dpa pour lequel la saturation de piégeage des positons
est atteinte. Cela confirme les résultats qui ont été obtenus dans la zone proche de surface sur
des échantillons irradiés a différentes fluences (section 111.2.2).

En perspective, il serait intéressant de réaliser des irradiations avec des fluences
moyennes afin de pouvoir déterminer le niveau de dpa a partir duquel la saturation de
piégeage des positons est atteinte.
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111.3. Comportements des amas lacunaires en fonction de la
température de recuit

Nous avons vu que les irradiations avec les ions lourds (W 20 MeV et Fe 10 MeV) a
fort dpa*, induisent dans les échantillons de tungsténe des défauts complexes de type amas
lacunaires. Dans cette section, nous allons focaliser notre étude sur le comportement de ces
amas lacunaires en fonction de la température de recuit, afin de pouvoir identifier les
différents phénomenes physiques tels que la migration, 1’agglomération, 1’¢limination ou la
dissociation de ces amas lacunaires. Pour réaliser ces investigations, des échantillons de
tungstene irradiés avec des ions W 20 MeV et Fe 10 MeV a différentes fluences, ont été
recuits a plusieurs températures et analysés par Spectroscopie d’Annihilation de Positons
avec ’accélérateur de positons lents du CEMHTIL.

111.3.1. Méthode de traitement appliquée

Pour étudier I’influence de la température de recuit sur I’évolution des amas lacunaires
induits dans les échantillons de tungsténe par irradiation aux ions lourds, nous avons choisi
de suivre la méthodologie suivante : Un seul échantillon irradié aux conditions données a été
recuit a différentes températures pendant 1 heure sous vide dans un four a bombardement
électronique du CEMHTI (décrit au Chapitre 11, section 11.2 page 53) entre la température
ambiante (RT) et 1923 K. Entre chaque recuit, I’échantillon est caractérisé par Spectroscopie
d’Annihilation de Positons (PAS). Dans la suite, sont présentés les résultats obtenus pour les
échantillons de tungsténe (EFDA) irradiés avec des ions W 20 MeV a la fluence de 3.70x10*
cm?, 4.49x10™ cm™ (correspondant & 1.00 dpa*, 12.00 dpa*) et un échantillon de tungsténe
(Goodfellow) irradié avec des ions Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10" cm™ (correspondant
a 2.50 dpa*).

111.3.2. Stades de recuit des amas lacunaires induits par les ions W

Ici sont présentés les résultats des mesures PAS sur 1’échantillon de tungsténe irradié
avec des ions W 20 MeV a la fluence de 3.70x10* cm™ (générant 1 dpa* dans la région
sondée par les positons) et recuit a différentes températures allant de RT a 1923 K pendant 1
heure sous vide. Sur la Figure 111.23, les profils S en fonction de 1’énergie des positons E et
S en fonction de W, mesurés entre chaque recuit sont présentés. De plus, ces résultats sont
comparés a ceux obtenus sur un échantillon de tungsténe EFDA vierge (recuit a 1873 K
pendant 1 heure sous vide). Les points (S,W) de la monolacune et du mélange de défauts (v,
+ A) identifié comme étant des amas lacunaires v, (avec L > 30) en présence de boucles de
dislocations [73], sont aussi reportés.

Entre RT et 623 K, les courbes S (E) présentent la méme forme avec un plateau pour
les énergies de positons comprises entre 6-25 keV. Le niveau du plateau augmente
rapidement avec la température de recuit (voir Figure 111.23.a). Cela signifie que la
distribution en termes de concentration et/ou de taille des défauts a changé entre RT et 623 K.
Les points (S,W) se déplacent de plus en plus vers la droite D3 quand la température
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augmente. A 523 K, les points (S,W) passent au-dessus du point (v + A) et de la droite D3 et
a 623 K, cette évolution est encore plus marquée (voir Figure 111.23.b). Ceci implique que la
nature des défauts a changé au cours des recuits.

Entre 623 K et 1023 K, les courbes S (E) présentent un plateau pour les énergies de
positons comprises entre 6-25 keV. Quant a la valeur, elle varie peu. A 823 K, le profil S (E)
atteint un maximum et reste quasi-identique jusqu’a 1023 K (voir Figure 111.23.c). Les
points (S,W) continuent de s’écarter de la droite D3 jusqu’a 823 K. Entre 823 K et 1023 K
tous les points (S,W) se regroupent pratiquement au méme endroit et s’alignent sur une droite
D4, dont la valeur absolue de la pente est supérieure a celle de D3 (voir Figure 111.23.d).
Cela signifie qu’a partir de 823 K jusqu’a 1023 K, les positons détectent une nouvelle
distribution d’amas lacunaires dont la taille moyenne est supérieure a celle identifiée au point
(v + A). Il faut noter que les défauts identifiés au points (v + A) dans I’étude précédente
[73], constitue un mélange de défauts, ce qui ne nous permet pas de savoir si les défauts
détectés dans nos échantillons ont une taille supérieure aux amas lacunaires v, (avec L > 30).

Entre 1023 K et 1423 K, le niveau des courbes S (E) diminue a partir de 1123 K. De
plus I’allure des profils S (E) a changé et ne présentent plus de plateau sur toute la gamme
d’énergie des positons a partir de 1123 K (Figure 111.23.e). Ce qui signifie que la distribution
en profondeur des défauts a changé et que la concentration et/ou la taille des défauts détectés
sont plus importantes dans la région profonde que dans la région proche de la surface de
I’échantillon. Les points (S,W) quittent la droite D4 et se dirigent vers Dy au fur et a mesure
que la température augmente (Figure 111.23.f). Cela suggére que la distribution en taille des
défauts tend vers des plus faibles tailles quand la température augmente.

Au-dela de 1423 K et jusqu’a 1923 K, le niveau des courbes S (E) continue a diminuer
(Figure 111.23.g). L’allure des profils S (E) change de nouveau pour devenir décroissante et
se rapproche de celle de 1’échantillon vierge au fur et a mesure que la température de recuit
augmente. Entre 1823 K et 1923 K, les profils S (E) sont quasi-superposés pour les énergies
de positons comprises entre 0.5-25 keV. Entre 0.5-12 keV ils se superposent a celui de
I’échantillon vierge alors qu’entre 12-25 keV, ils sont Iégérement au-dessus de celui-ci. La
plupart des points (S,W) (Figure 111.23.h) passent en-dessous de la droite D3 a partir de 1523
K. Entre 1823-1923 K, les points (S,W) s’alignent sur la droite Dy, comme celui de
I’échantillon vierge, a la seule différence qu’ils sont légérement plus ¢éloignés du point Lattice
(SL, WL). Cela signifie que la nature et la concentration des défauts a fortement évolué dans
ce domaine de température comprise entre 1823-1923K, et les caractéristiques d’annihilation
des positons se rapprochent de celles mesurées dans un échantillon vierge sans atteindre la
méme qualité.
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Figure 111.23 : Evolution des caractéristiques d’annihilation en fonction de la température de
recuit (RT-1923 K) mesurées sur un échantillon de tungstene EFDA irradié avec des ions W 20
MeV & la fluence de 3.70x10* cm™ (correspondant & 1 dpa*). a), c), e) et g) les profils S en
fonction de I’énergie des positons E. b), d), f) et h) les points S (W) dépendant de la température

de recuit.
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111.3.3. Etude des défauts en fonction de la profondeur

Pour observer plus clairement le comportement des défauts en fonction de la
température de recuit et de la profondeur, nous avons représenté les courbes S en fonction de
la température de recuit et les points (S,W) dépendant de la température de recuit pour trois
énergies de positons différentes : 3 keV, 9 keV et 24 keV. Les différentes énergies de
positons ont été choisies de maniére a ce qu’a 3 keV, les positons ne sondent que la région
proche de la surface avec une profondeur moyenne d’environ 10 nm. A 24 keV, les positons
sondent la zone profonde & une profondeur moyenne d’environ 340 nm. Ensuite, une énergie
intermédiaire de 9 keV correspondant a une profondeur moyenne de 64 nm, sera aussi
étudiée. Pour limiter I’influence de la dispersion des mesures, nous avons choisi de faire une
moyenne de 3 points consécutifs des valeurs de S et W calculée selon les équations ci-
dessous :

Sm(E) = Xp s S(E) 1. 2
Wn(E) = ; XE0S W(E) 1. 3

111.3.3.1. Cas des échantillons irradiés avec les ions W 20 MeV

Dans un premier temps nous décrirons les résultats des caractéristiques d’annihilation S
et W obtenues pour I’énergie des positons prise a 24 keV, puis & 9 keV et enfin a 3 keV pour
I’irradiation a 1 dpa*.

111.3.3.1.1. Caractéristiques d’annihilation S et W a 24 keV pour 1 dpa*

La Figure 111.24, présente les courbes S en fonction de la température de recuit (T) et
les points (S,W) dépendant de la température de recuit pour les échantillons irradiés avec des
ions W 20 MeV a la fluence de 3.70x10™ cm™, correspondant & 1 dpa*. Les valeurs de S et W
sont prises pour 1’énergie des positons a 24 keV. En dehors des valeurs expérimentales, sont
également données les caractéristiques (Sv,Wy) de la monolacune de tungsténe (v), ainsi que
la droite Dy, caractéristique de la monolacune de tungsténe. De plus la droite D3,
correspondant a la détection d’un mélange de défauts tels que des clusters v, (avec L > 30) et
des boucles de dislocations (A).

Nous remarquons que pour 1’échantillon irradi¢ a 1 dpa*, 1’évolution de S en fonction
de la température de recuit n’est pas monotone et est marquée par la présence de plusieurs
stades de recuit.
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Figure 111.24 : Evolution des caractéristiques d’annihilation S et W en fonction de la
température de recuit (RT-1923 K) mesurées sur I’échantillons de tungsténe EFDA irradié avec
des ions W 20 MeV a 1 dpa*. (a) le profil S en fonction de la température de recuit. (b) les points
S en fonction de W dépendant de la température de recuit. Les valeurs de S et W sont prises pour

I’énergie des positons a 24 keV.

Stade 1 : entre RT-473 K, nous observons une légere augmentation de S, qui indique
une évolution de la distribution des défauts lacunaires. Les points (S,W) se dirigent vers la
droite D3. Cela signifie que la distribution moyenne en taille des amas lacunaires détectés par
les positons a augmenté.

Stade 2 : entre 473-823 K, nous constatons une augmentation brutale de S jusqu’a 623
K, puis entre 623 K et 823 K, cette augmentation devient plus douce quand la température
augmente. Cela signifie que la distribution des défauts lacunaires a continué a évoluer. Les
points (S,W) se positionnent au dessus de la droite D3 a partir de 523 K. Lorsque la
température de recuit augmente, les points (S,W) se dirigent vers une droite nommée D4 pour
se positionner sur cette droite quand la température atteint 823 K. La valeur absolue de la
pente de la droite D4 est supérieure a celle de la droite D3. Cela suggére que la taille
moyenne des amas lacunaires a augmenteé et est supérieure a celle identifiée sur la droite D3.

Stade 3 : entre 823-1123 K, les valeurs de S sont relativement constantes. De plus les
points (S,W) restent pratiqguement au méme endroit sur la droite D4, cela suggere que la
distribution en termes de concentration et de taille des défauts lacunaires varie peu. Cette
observation doit étre nuancée pour la température de recuit a 923 K. La valeur de S (resp. W)
diminue (resp. augmente). Nous discuterons plus tard de ce constat.

Stade 4 : entre 1123-1523K, nous remarquons une diminution brutale de S, cela
indigue une décroissance importante de la concentration et/ou de taille des amas lacunaires.
Les points (S,W) évoluent sur la droite D4 et se dirigent vers le point Lattice entre 1123-1323
K. Cela suggere que, la concentration des amas lacunaires détectés par les positons diminue
aprés le recuit des échantillons entre 1123-1323 K. A partir de 1423 K, les points (S,W) se
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dirigent vers la droite D3 et & 1523 K les points (S,W) se positionnent sur la droite D3. Cela
signifie que la taille des amas lacunaires diminue a nouveau.

Stade 5 : entre 1523-1923 K, la valeur de S diminue encore mais plus lentement que
dans le stade précédent. Les points (S,W) évoluent sur la droite D3 et se rapprochent de plus
en plus du point Lattice (S.,W.) quand la température augmente. Cela suggére que la
distribution en termes de concentration et de taille des défauts a diminué, mais la taille reste
supérieure a celle de la monolacune.

111.3.3.1.2. Caractéristiques d’annihilation S et W a 9 keV pour 1 dpa*

Sur la Figure 111.25, nous remarquons qu’a 9 keV, I’évolution des caractéristiques
d’annihilation S et W est globalement équivalente a celle mesurée a 24 keV et les stades de
recuit 1-3 sont identiques alors que les stades de recuit 4 et 5 sont différents.
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Figure 111.25 : Evolution des caractéristiques d’annihilation S et W en fonction de la
température de recuit (RT-1923 K) mesurées sur I’échantillons de tungsténe EFDA irradié avec
des ions W 20 MeV a 1 dpa*. (a) le profil S en fonction de la température de recuit. (b) les points
S en fonction de W dépendant de la température de recuit. Les valeurs de S et W sont prises pour

I’énergie des positons a 9 keV et a 24 keV.

Le stade 4: s’étend de 1023-1423 K, au lieu de 1123-1523 K pour I’énergie de
positons de 24 keV. Nous constatons une diminution tres rapide de S. Les points (S,W)
évoluent en-dessous de la droite D4 puis passent légérement en-dessous de la droite D3 entre
1323-1423 K en se dirigeant vers le point Lattice. Notons que les valeurs de S prises a 9 keV
sont plus faibles comparées a celles prises a 24 keV. Cela suggere que la décroissance de la
concentration et de la taille des amas lacunaires intervient a plus faibles températures de
recuit dans le cas des amas lacunaires détectés a 9 keV.

Le stade 5 : se situe entre 1423-1923 K, au lieu de 1523-1923 K pour I’énergie de
positons de 24 keV. Les valeurs de S diminuent plus lentement par rapport au stade 4 comme
pour les mesures a 24 keV. Les points (S,W) evoluent en-dessous de la droite D3 (au lieu de
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rester sur la droite D3 comme observé a 24 keV) et se dirigent de plus en plus vers le point
Lattice (S.,W.) quand la température augmente. Cela signifie que la concentration des amas
lacunaires continue a diminuer et que leur taille devient de plus en plus petite quand la
température augmente. Notons que les valeurs de S sont plus élevées a 9 keV qu’a 24 keV
entre 1723 K et 1923 K, cela est surement di a la fraction d’annihilation des positons a la
surface qui est plus importante pour des positons de 9 keV, liée a leur diffusion vers la
surface rendue possible par la faible concentration de pieges.

111.3.3.1.3. Caractéristiques d’annihilation S et W a 3 keV pour 1 dpa*

Sur la Figure 111.26, Les caractéristiques d’annihilation S et W mesurées a 1’énergie
des positons de 3 keV ont la méme tendance d’évolution que celles mesurées a 9 keV. Le
stade 4 est décalé vers de plus faibles températures, 1023-1323 K au lieu de 1023-1423 K
dans le cas de I’énergie de 9 keV. De plus, a 3 keV un changement majeur peut étre observé,
les valeurs de S sont plus faibles a 3 keV qu’a 9 keV et 24 keV et les points (S,W) se
positionnent en-dessous de ceux mesurés a 9 keV. Au stade 5, notons que les valeurs de S
mesurées a 3 keV sont plus élevées que celles mesurées a 9 keV entre 1723 K et 1923 K, ce
qui s’explique par une plus grande fraction d’annihilation des positons a la surface.
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Figure 111.26 : Evolution des caractéristiques d’annihilation S et W en fonction de la
température de recuit (RT-1923 K) mesurées sur I’échantillons de tungsténe EFDA irradié avec
des ions W 20 MeV a 1 dpa*. (a) le profil S en fonction de la température de recuit. (b) les points
S en fonction de W dépendant de la température de recuit. Les valeurs de S et W sont prises pour

I’énergie des positons a 3 keV, 9 keV et a 24 keV.
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111.3.3.1.4. Discussions des stades de recuit obtenus avec les irradiations W 20
MeV a 1 dpa*

Pour comprendre les différents stades de recuit constatés précédemment, nous allons
discuter des différents processus qui pourraient étre mis en jeu a chaque stade.

Enerqgie des positons de 24 keV

Les stades de recuit 1 et 2, montrent une légere augmentation de la valeur de S entre
RT et 473 K. Cette augmentation est beaucoup plus marquée entre 473-623 K. De plus les
points (S,W) se decalent de plus en plus vers la droite D3 et passent au-dessus de celle-ci
quand la température de recuit atteint 523 K pour les énergies de positons de 24 keV.
Lorsque la température de recuit atteint 823 K, les valeurs de S atteignent un niveau
maximum. Les points (S,W) se positionnent sur la droite D4 (de pente supérieure a celle de
D3) uniquement pour 1’énergie de positon de 24 keV. Cela suggére que la concentration et la
nature des défauts ont évolué entre RT-823 K, et que les positons détectent des amas
lacunaires dont la distribution moyenne en taille est supérieure a celle détectée au point
(vL+A) correspondant a un mélange de défauts de type amas lacunaire v (L > 30) en
présence de boucles de dislocation.

Ces amas lacunaires peuvent étre formés dans la mesure ou la température de recuit
peut favoriser la mobilité des petits défauts lacunaires. Ainsi ils pourront s’agglomérer entre
eux ou avec d’autres petits amas lacunaires pour former de gros amas lacunaires. Cependant
il est intéressant de noter que ce phénomene de migration/agglomération se produit dans le
méme domaine de température que celui ou a été observé 1’agglomération des monolacunes
entre 473 K et 623 K [1, 73]. Ainsi, nous proposons que la formation des gros amas
lacunaires dans nos échantillons de tungsténe irradiés avec des ions W 20 MeV a 1 dpa*,
vient du fait que I’irradiation induit dans les échantillons non seulement une concentration de
petits amas lacunaires, mais aussi une quantité non négligeable de défaut simple telle que la
monolacune, qui peuvent migrer puis s’agglomérer entre elles et/ou avec les petits amas
lacunaires existant aprés irradiation.

Au stade de recuit 3, nous avons noté que pour les positons de 24 keV, les valeurs de
S sont quasi-monotones et que les points (S,W) se regroupent pratiguement au méme endroit
entre 823-1123 K, sauf pour la température de recuit a 923 K. Cela suggére que soit la
concentration et la distribution moyenne en taille des défauts lacunaires sondées par les
positons varie trées peu ou que la technique n’est plus sensible a ces évolutions. Nous
supposons que la température de recuit de 923 K, pourrait étre favorable a la dissociation de
certains amas lacunaires dont la quantité est non négligeable pour que les positons puissent
détecter une baisse de leur concentration et/ou taille. Les lacunes ainsi libérées peuvent a
leurs tours s’agglomérer avec d’autres amas lacunaires plus stables.

Aux stades de recuit 4 et 5, nous avons observé une diminution rapide de S entre
1123-1523 K suivie d’une diminution plus lente de S entre 1523-1923 K pour I’énergie de
positons de 24 keV. Les points (S,W) se déplacent sur la droite D4 et en direction du point
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Lattice caractéristique de 1’état vierge des échantillons de tungsténe entre 1123 K et 1323 K.
Ce comportement suggére que la distribution en taille moyenne des amas lacunaires ne
change pas ou que la technique n’est plus sensible aux variations de taille, et que la
concentration en amas lacunaires diminue. Ces changements de distribution pourraient étre
soit liés a la dissociation des amas lacunaires qui a lieu pour des températures de recuit
supérieures a 1123 K, suivie de leur élimination a la surface ou aux joints de grain ou a une
agglomeération des amas lacunaires pour former des cavités, induisant une réduction de leur
densite. Si les valeurs de S et W correspondent a la saturation de piégeage des positons dans
ces amas lacunaires (saturation en taille), on ne peut plus observer de variation de S et W dans
le cas ou I’agglomération se poursuit aprés 1123 K. A partir de 1423 K jusqu’a 1923 K, nous
observons que les points (S,W) passent en-dessous de D4 pour se positionner sur D3 a partir
de 1523 K. Entre 1823-1923 K, les points (S,W) se positionnent sur D3, mais sont tres
proches du point Lattice (S.,W,), il est donc difficile de savoir si ces points appartiennent a
une droite spécifique puisque 1’écart entre les droite Dy, D3 et D4 est trés serré. De plus, pour
un échantillon vierge les points (S,W) a 24 keV sont a peu prés au méme endroit que ceux des
échantillons irradiés puis recuits entre 1823-1923 K. Ce qui suggere que la concentration de
pieges est faible aprés ces recuits a hautes température.

Différence entre I’énergie des positons de 9 keV et de 24 keV

L’évolution des caractéristiques d’annihilation des positons mesurés a 9 keV en
fonction de la temperature montre une nette différence au niveau des stades de recuit 4 et 5.

La diminution des valeurs de S est décalée vers de plus faibles températures de 1023 K
a 1423 K au lieu de 1523 K pour I’énergie de 24 keV. Les points (S,W) se déplacent vers la
droite Dy et en direction du point Lattice a partir de 1023 K et a 1323 K ils se positionnent
sur la droite D3 tandis que pour I’énergie de 24 keV les points (S,W) se positionnent sur la
droite D3 qu’a partir de 1523 K. Cela suggére que la diminution de la concentration et/ou de
la distribution moyenne en taille des gros amas lacunaires a lieu a des températures plus
basses quand 1’énergie de positons devient plus faible, c'est-a-dire plus pres de la surface.

Nous pouvons noter aussi que les valeurs de S a 9 keV sont supérieures a celles de S a
24 KkeV entre 1823-1923 K. Ce constat est logique si I’on compare les profils S (E) et W (E)
obtenus pour 1’échantillon irradié¢ puis recuit (1823-1923 K) et ceux mesurés dans un
échantillon de tungsténe vierge (voir Figure 111.23.a et Figure 111.23.h). En effet les valeurs
des caractéristiques d’annihilation S sont plus élevées en proche surface que dans le Bulk.
Cela est dO au fait que, prés de la surface, la fraction d’annihilation a la surface devient de
moins en moins négligeable quand la concentration de piéges a positons devient faible, de
plus la probabilité pour la formation des positroniums devient plus grande, ce qui peut
entrainer une augmentation de la valeur de S.
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Différence entre I’énergie des positons de 3 keV et de 9 keV

Dans le cas de I’énergie des positons de 3 keV, I’évolution des caractéristiques
d’annihilation des positons mesurés en fonction de la température montre plusieurs
différences aux différents stades de recuit.

Aux stades de recuit 1 et 2, I’évolution des valeurs de S en fonction de la température
est nettement plus faible comparées a celles mesurées a plus forte énergie de positons (24
keV et 9 keV). Les points (S,W) se placent en-dessous de la droite D4, mais ils restent
largement au-dessus de la droite D3. Cela suggére que la concentration et/ou la distribution
moyenne en taille des gros amas lacunaires formés a 823 K détectée par les positons est
d’autant plus petite a 3 keV qu’a 9 keV ou a 24 keV. Or les données expérimentales mesurées
dans I’échantillon irradié W 20 MeV a 1 dpa* puis recuits entre 473 K et 823 K, ont pu étre
modeélisées avec une structure a une couche homogéne, voir a I’Annexe 1 (Al-Figure. 1 et
Al-Tableau. 1, page 215). Cela indique gque la diminution des valeurs de S mesurées pour
I’énergie des positons de 3 keV comparées a celles mesurées a 9 keV ou 24 keV, vient du fait
qu’a 3 keV, la fraction d’annihilation des positons a la surface est plus importante,
contribuant ainsi a la diminution des valeurs de S proche de la surface. Ce qui signifie que la
taille moyenne des défauts pourrait étre la méme avec des concentrations plus ou moins
égales. Au stade de recuit 3, nous observons une diminution de la valeur de S entre 823-
1023 K. Or dans le cas des énergies des positons de 24 keV et de 9 keV, nous avons observé
une diminution de S qu’a la température de 923 K. Il est donc probable que lors de la
dissociation de certains gros amas lacunaires a 923 K, les lacunes ainsi libérées entre en
compétition entre leurs éliminations en surface et leurs piégeages par d’autres amas
lacunaires plus gros et plus stables. Nous pouvons noter que cette compétition a tendance a
favoriser 1’élimination des lacunes libérés en proche surface. Aux stades de recuit 4 et 5, les
points (S,W) se positionnent pratiquement sur la droite D3 et en direction du point Lattice a
partir de 1223 K, contrairement & 1323 K pour 9 keV et & 1523 K pour 24 keV. Cela suggeére
que lors de la dissociation des gros amas lacunaires, les lacunes libérées ont plus tendance a
s’¢liminer en surface qu’a étre piégées une seconde fois par d’autres amas lacunaires plus
stable, c’est pourquoi le phénomeéne d’élimination devient visible & des températures plus
basses lorsque que I’on sonde les défauts en proche surface. Notons que les valeurs de S a 3
keV sont supérieures a celles de S a 9 keV et de S a 24 keV entre 1823-1923 K. Ce constat a
déja été expliqué pour 1’énergie des positons de 9 keV (paragraphe ci-dessus).

Modélisation des données expérimentales du recuit a 1923 K

Les données expérimentales des caractéristiques d’annihilation de 1’échantillon irradié
W 20 MeV a 1 dpa* puis recuit a 1923 K ont été modélisées a 1’aide du logiciel VepFit avec
une structure a une couche homogéne (Annexe 2, A2-Figure 1, page 216). La longueur de
diffusion effective est de 56 + 1 nm (Tableau 111.7), au lieu de 106 = 2 nm dans le cas d’un
échantillon de tungsténe vierge. Ceci implique I’existence d’une concentration de défauts
dans 1’échantillon irradié avec des ions W 20 MeV a 1 dpa* méme aprés recuit a 1923 K
pendant 1 heure sous vide.
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Surface ""Bulk' (800 nm sous la surface)
. . |Température L et
Echantillon | Irradiation de recuit (K) S urface W gurface S bulk W puik (o)
W 20 MeV
E2 31 dpai 1923 0.4041 + 0.0004(0.0657 + 0.0002(0.3803 + 0.0002(0.0791 £ 0.0001| 56+1

Tableau I11.7 : Valeurs calculées par VepFit des caractéristiques d’annihilation de I’échantillon
de tungsténe EFDA irradié avec des ions W 20 MeV a 1 dpa*, puis recuit a 1923 K pendant 1

heure sous vide.
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111.3.3.1.5. Echantillons irradiés avec les ions W 20 MeV a 12 dpa*

Les figures S (E), W (E) et S (W) mesurées a toutes les températures de recuits sont
reportées en Annexe 3, A3-Figure. 1, page 219.

La Figure 111.27, compare les caractéristiques d’annihilation des positons S et W des
échantillons de tungsténe EFDA irradiés avec des ions W 20 MeV a 12 dpa* et 1 dpa* aux
énergies de positons prises a 3 keV, 9 keV et a 24 keV.

473 K 823 K' ‘ 1023 K I ‘ 1523 K I ‘ 1923 K

S
©
u
=
Il

o
D
[ee)
N

o
N
a1
N

©
~
N

—l—W 20 MeV (1dpa*) 3keV
1 —M—W 20 MeV (1dpa*) 9keV
0.394 —H—W 20 MeV (1dpa*) 24keV
—{—W 20 MeV (12dpa*) 3keV
4 —{—W 20 MeV (12dpa*) 9keV
—{— W 20 MeV (12dpa*) 24keV

Low momentum Fraction

0.36

300 600 900 1200 1500 1800 2100 004  0.05 006 _ 007 0.8
Annealing temperature (K) Higth momentum Fraction W

Figure 111.27 : Evolution des caractéristiques d’annihilation S et W en fonction de la
température de recuit (RT-1923 K) mesurées sur I’échantillons de tungsténe EFDA irradié avec
des ions W 20 MeV a 12 dpa* et 1 dpa*. (a) le profil S en fonction de la température de recuit.
(b) les points S en fonction de W dépendant de la température de recuit. Les valeurs de S et W
sont prises pour I’énergie des positons a 3 keV, 9 keV et a 24 keV.
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Figure 111.28 : Agrandissement de la Figure 111.27.b.

Dans une premiere lecture des données obtenues par PAS, nous pouvons dire que les
irradiations générant 12 dpa* ont les mémes stades de recuit que ceux observés pour
I’irradiation générant 1 dpa*. Par contre, des différences sont observées sur les niveaux des
valeurs des caractéristiques d’annihilation S et W mesurées pour chaque énergie de positons.
Trois différences essentielles sont observées :

(3 Pour les stades de recuit 1, 2 et 3, les valeurs de S sont plus faibles pour 12 dpa*
quand I’énergie des positons devient plus faible et que les positons sondent plus
prés de la surface. Les points (S,W) n’atteignent pas la droite D4, indiquant que
méme si ’agglomération a lieu, la taille atteinte par les amas lacunaires détectée,
est plus faible pour la plus forte fluence. A 923 K, nous pouvons constater que la
déflection de S est plus marquée pour 12 dpa* qu’a 1 dpa*.

(3 Pour le stade de recuit 4, la diminution de S est Iégerement moins prononcée et les
points (S,W) tendent moins rapidement vers la droite D3 pour 12 dpa*. Cela
indiqgue que la concentration et/ou la taille des amas lacunaires détectés dans
I’échantillon irradié a 12 dpa* est légerement plus élevée comparée a celle mesurée
dans I’échantillon irradié¢ a 1 dpa*.

(3 Pour le stade de recuit 5, les valeurs de S sont moins élevées et les points (S,W)
sont plus proches du points Lattice quand la température de recuit augmente (1523-
1923 K) pour 12 dpa*, indiquant que la concentration des défauts est moins
importante.
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Les données expérimentales des caractéristiques d’annihilation de 1’échantillon irradié
W 20 MeV a 12 dpa* puis recuit a 1923 K ont été fittées a I’aide du logiciel VepFit avec une
structure a une couche homogéne (Annexe 2, A2-Figure 2, page 217). La longueur de
diffusion effective est de 82 £ 1 nm (Tableau 111.8). Elle est inférieure a celle observée dans
les échantillons vierges (106 + 2 nm). Cela signifie que le recuit a 1923 K. n’éliminent pas la
totalité des défauts dans 1’échantillon irradié¢ avec des ions W 20 MeV a 12 dpa*. Cependant
la longueur de diffusion effective obtenue pour ces conditions d’irradiation est plus longue
que celle obtenue pour un recuit a la méme température d’un échantillon irradi¢ a plus faible
fluence correspondant a 1 dpa* (56 + 1 nm). Cela indique que la concentration de défauts
présents dans cet échantillon irradié & 12 dpa* est plus faible que celle détectée dans
I’échantillon irradié¢ a 1 dpa*.

Surface ""Bulk' (800 nm sous la surface)
. ... |Température L
Echantillon Irradiation| mp§ui (<) S qurface W gurface S buik W puik (n;:;
W 20 MeV
E5 312 dpa* 1923 0.3999 £+ 0.0003]0.0678 + 0.0002| 0.3718 £ 0.0002 | 0.0843 £ 0.0002| 82=*1

Tableau I11.8 : Valeurs calculées par VepFit des caractéristiques d’annihilation de I’échantillon
de tungsténe EFDA irradié avec des ions W 20 MeV a 12 dpa*, puis recuit a 1923 K pendant 1
heure sous vide.

L’ensemble de ces différences pourraient étre dues a une différence de distribution des
défauts générée dans les échantillons par irradiation avec les ions W 20 MeV a 1 dpa* et 12
dpa*. Nous avons vu précédemment a la section 111.2, que cette distribution pouvait étre
constituée de monolacunes, de boucles de lacunes (qui peuvent avoir des caractéristiques
d’annihilation de positons trés proches de celles de la monolacune) et d’amas lacunaires 3 D.
Il semblerait que la fraction de monolacunes soit plus importante dans les irradiations a 1
dpa* comparée a 12 dpa*, ce qui favoriserait la formation de plus gros amas lors des recuits
qui seraient plus stables. Cela pourrait aussi expliquer la plus faible concentration/taille des
amas lacunaires observée prés de la surface dans les irradiations a 12 dpa*.

Entre outre, il a été rapporté dans les travaux de X. Yi et al [112] réalisés sur des
échantillons de tungstene irradiés aves des ions W 150 KeV, que la densité des défauts
augmente de facon linéaire avec la fluence jusqu’a 4.0x10™ cm™ (environ 0.4 dpa) et pour les
fluences supérieures jusqu’ a 10*® cm™ (1 dpa), le taux d'accumulation des défauts ralenti.
Cela peut étre di a ’augmentation de la probabilité de chevauchement des cascades de
collisions qui estimé & 5.09x10** cm™ (0.05 dpa) favorisant ’augmentation du taux de
recombinaison entre les lacunes et les interstitiels.

Pour pouvoir estimer la fluence des ions W 20 MeV a partir de laquelle la probabilité
de recouvrement des cascades pourrait étre atteinte, nous avons réalisé a 1’aide de SRIM une
simulation de la trajectoire d’un ion W d’énergie de 20 MeV dans le tungsténe (Figure
111.29), ainsi nous avons pu estimer la taille moyenne des cascades de collision que
pourraient induire un ion W 20 MeV, elle serait environ de 20 nm de diamétre. Donc, le
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nombre d’ions qui pourrait étre introduit dans un carré d’une surface de 1 cm® sans qu’il y ait
un recouvrement des cascades est de ’ordre de 3.2x10™. Ceci implique que lorsque la
fluence d’irradiation avec des W 20 MeV dans le tungsténe est supérieure a 3.2x10™ cm™
(correspondant a environ 0.001 dpa), il pourrait y avoir une probabilité de recouvrement des
cascades.

-- Target Depih --

Figure 111.29 : Simulation SRIM de la trajectoire des ions de recul dans le cas d’une irradiation
avec un ion W 20 MeV dans le tungsténe. Les zones encerclées en blanc représentent des
cascades de collisions générées par les premiers atomes de reculs (PKA)

Cette méthode d’estimation de la fluence seuil des cascades de collisions a été vérifiée
en utilisant un ion W 150 keV. Nous avons pu estimer un diamétre moyen de 4.1 nm et une
fluence limite de 7.2x10% cm™ au-dela de laquelle les cascades de collisions devraient se
chevaucher, qui est en bon accord avec celle obtenue par X. Yi et al (5.09x10* cm) [112].

Ainsi, on peut s’attendre dans notre cas a ce que la distribution en terme de proportion
de chaque défauts 1 induits apres irradiation dans 1’échantillon irradi¢ W 20 MeV a 12 dpa*
soit différente de celle de 1’échantillon irradi¢ W 20 MeV a 1 dpa*. Si la proportion de petits
défauts lacunaires de type monolacune est différente dans les échantillons irradiés et varie
selon la dose d’irradiation : nous pouvons supposer que I’irradiation W 20 MeV a 1 dpa*
dans le tungsténe induit une quantité de petits défauts (monolacune) supérieure a celle de
’irradiation W 20 MeV a 12 dpa* dans le tungsténe. Il semble que I’agglomération pourrait
se produire un peu difféeremment avec des valeurs de S plus faibles, car on peut s'attendre a ce
que I'énergie de migration des défauts lacunaires pourrait dépendre de leur taille et pourrait
étre la plus basse pour la monolacune.

111.3.3.2. Echantillons irradiés avec les ions Fe 10 MeV

Les figures S (E), W (E) et S (W) mesurées a toutes les températures de recuits sont
reportées en Annexe 3, A3-Figure. 2, page 220.

La Figure 111.30, présente les courbes S en fonction de la température de recuit (T) et
les points (S,W) dépendant de la température de recuit pour I’échantillon irradié¢ avec des ions
Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10" cm™, correspondant & 2.5 dpa*. Les caractéristiques
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d’annihilation (Syv,Wy) de la monolacune de tungstene (v), ainsi que la droite Dy, et D3 sont
également représentées.
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Figure 111.30 : Evolution des caractéristiques d’annihilation S et W en fonction de la
température de recuit (RT-1923 K) mesurées sur un échantillon de tungsténe irradié avec des
ions Fe 10 MeV a 2.5 dpa*. (a) le profil S en fonction de la température de recuit. (b) les points S
en fonction de W dépendant de la température de recuit. Les valeurs de S et W sont prises pour
I’énergie de positons a 3 keV, 9 keV et 24 keV.
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Figure 111.31 : Agrandissement de la Figure 111.30.b.
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Nous constatons que 1’allure de la courbe S (T) évolue avec I’énergie des positons. Elle
est proche de celle obtenue pour les irradiations W 20 MeV a 24 keV et devient plus
complexe pour les faibles énergies lorsque les positons sondent plus prés de la surface. En
particulier le petit changement observé a environ 923 K pour les irradiations W 20 MeV est
ici tres marqué. Ainsi 7 stades de recuit peuvent étre distingués pour cette irradiation Fe 10
MeV au lieu de 5 identifiés dans les échantillons irradiés avec des ions W 20 MeV. Dans la
suite, les stades de recuit sont décrits successivement pour les 3 énergies des positons : 24
keV, 9 keV et 3 keV.

Pour I’énergie des positons de 24 keV

Stade 1’ et stade 2’ : S augmente et les points (S,W) se décalent vers la droite D3 pour
se positionner pres de la droite D4 a la température de recuit de 543 K, cela indique que la
concentration et la taille moyenne des défauts ont évolué et a 543 K des amas lacunaires de
grande taille se sont formés.

Stade 3’ : entre 543-723 K, les valeurs de S n’évoluent pratiquement pas. Les points
(S,W) restent au méme endroit Iégerement en-dessous de la droite D4, ce qui signifie que la
taille moyenne et en concentration des amas lacunaires ne change pratiqguement pas.

Stade 4’ : entre 723 K et 923 K, les valeurs de S diminuent, et les points (S,W) se
dirigent a nouveau vers la droite D3 en direction du point Lattice (S.,W,.). Cela suggére que
la distribution des amas lacunaires en termes de concentration et/ou de taille diminue.Stade
5’ : entre 923-1223 K, les valeurs de S ont une légére tendance a augmenter et les points
(S,W) se décalent 1égerement vers la droite D4 et se positionnent sur celle-ci entre 1023 K et
1223 K. Cela suggére que la distribution en termes de concentration et/ou de taille des
défauts a encore évolué vers la formation d’amas lacunaires plus gros que ceux qui ont été
détectés par les positons dans 1’échantillon irradié Fe 10 MeV (2.5 dpa*) puis recuit a 543 K
et 723 K.Stade 6’ : entre 1223-1523K, nous remarquons une diminution brutale de S et les
points (S,W) évoluent d’abord sur la droite D4 et se dirigent vers le point Lattice. Cela
indique que, la concentration des amas lacunaires détectés par les positons diminue apres le
recuit des échantillons entre 1223-1323 K. Entre 1323-1523 K les points (S,W) se décalent
vers la droite D3 et se dirigent vers le point Lattice, indiquant que la taille moyenne des gros
amas lacunaires diminue.

Stade 7’ : entre 1523-1923 K, les valeurs de S diminuent Iégerement et les points (S,W)
évoluent sur la droite D3 et sont proches du point Lattice a 1923 K. Ces évolutions suggerent
que la concentration des défauts lacunaires diminue.

Différence entre les énergies des positons de 9 keV et 24 keV

135



Chapitre I11 : Création et comportement des défauts induits par irradiation dans le tungstene

L’évolution des caractéristiques d’annihilation S et W mesurés a 9 keV sont
pratiqguement identiques a ceux mesurés a 24 keV spécialement pour les stades de recuit 1,
2’ et 3°. Des différences sont observables a partir du stade de recuit 4°.

Au stade de recuit 4°, entre 723 K et 923 K nous constatons que la diminution des
valeurs de S est plus prononcée a 9 keV qu’a 24 keV et les points (S,W) mesurés a 9 keV se
positionnent en-dessous de ceux mesurés a 24 keV. Cela signifie que la concentration et/ou la
taille moyenne des amas lacunaires diminue d’autant plus que les positons sondent pres de la
surface.Au stade de recuit 5°, les valeurs de S ont une légere tendance a augmenter de
nouveau et les points (S,W) varient peu entre 923 K et 1123 K au lieu de 1223 K pour 24
keV. Cela suggére qu’a 9 keV la concentration et/ou la taille moyenne des amas lacunaires
ont une légere tendance a augmenter entre 923 K et 1023 K par rapport a celle mesurée au
stade 4°. De plus, les valeurs de S sont plus faibles a 9 keV qu’a 24 keV et les points (S,W) se
positionnent en-dessous de ceux mesurés a 24 keV. Cela signifie qu’a 9 keV la concentration
et/ou la taille moyenne des amas lacunaires est inférieure a celle mesurée a 24 keV.

Au stade de recuit 6°, la diminution des valeurs de S est décalée vers de plus faibles
températures de 1123 K a 1423 K au lieu de 1223 K-1523 K pour I’énergie de 24 keV. Les
points (S,W) évoluent vers la droite D3 en se dirigeant vers le point Lattice puis passent en-
dessous de celle-ci a partir de 1423 K, contrairement & 24 keV a cette méme tempeérature, les
points (S,W) se placent au-dessus de la droite D3. Cela indique que la concentration et/ou la
taille moyenne des amas lacunaires diminue et est plus faible que celle mesurée a 24 KeV.

Le stade de recuit 7°, se situe entre 1423 K et 1923 K au lieu de 1523-1923 K pour
I’énergie de positons de 24 keV. Les valeurs de S varie peu et les points (S,W) évoluent en-
dessous de la droite D3 et se dirigent vers la droite Dy, au lieu de rester sur la droite D3
comme nous avons pu I’observer a 24 keV. Cela signifie que la concentration des amas
lacunaires continue a diminué et que leur taille devient de plus en plus petite quand la
température augmente. Il est important de noter que les valeurs de S sont plus élevées a 9 keV
qu’a 24 keV entre 1723 K et 1923 K, cela est surement di a la fraction d’annihilation des
positons a la surface qui est plus importante pour des positons de 9 keV.

Différence entre I’énergie des positons de 3 keV et 9 keV

Les stades de recuit 1°, 2°, 3°, 4°, 5°, et 6° pour I’énergie des positons de 3 keV sont
identiques a ceux observes a 9 keV, mais les valeurs de S sont largement plus faibles et les
points (S,W) se positionnent en-dessous de ceux mesurés a 9 keV. Par contre pour le stade de
recuit 7°, la gamme de température de recuit ne change pas (1423 K-1923 K), mais les
valeurs de S sont supérieures a celles mesurées a 9 keV et les points (S,W) sont décalés vers
le haut et se positionnent sur la droite Dy pour la plus haute température de recuit (1923 K).

Ces différences d’évolutions des caractéristiques d’annihilation en fonction de la
température, indiquent que la concentration et/ou la taille des défauts n’est pas homogene sur
toute la profondeur sondée par les positons avant et apres recuit et elle a tendance a étre plus
faible lorsque les positons sondent prés de la surface.
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Modélisation des données expérimentales du recuit & 1923 K

Les données expérimentales des caractéristiques d’annihilation de 1’échantillon irradié
Fe 10 MeV a 2.5 dpa* puis recuit a 1923 K ont été modélisées a ’aide du logiciel VepFit
avec une structure a une couche homogene (Annexe 2, A2-Figure 3, page 218). La longueur
de diffusion effective est de 79 £ 1 nm (Tableau 111.9). Cette valeur de longueur de diffusion
effective est relativement plus proche de celle calculée pour 1’échantillon irradié W 20 MeV a
12 dpa* (82 = 1 nm) qu’a 1 dpa* (56 £ 1 nm). Cela indique que la concentration de défauts
restante dans 1’échantillon irradié¢ avec des ions Fe 10 MeV a 2.5 dpa* puis recuit a 1923 K
est beaucoup plus proche a celle de I’échantillon irradi¢é W 20 MeV a 12 dpa* puis recuit a

1923 K qu’a celle de I’échantillon irradié W 20 MeV a 1 dpa* puis recuit a 1923 K.

Surface "Bulk' (800 nmsous la surface)
. .. |Température L
Echantillon| Irradiation| ref)cuit ) S qurface W grface S ik W ik (nrer:;
Fe 10 MeV
E5 ;2 5 de* 1923 0.4085 + 0.0004|0.0629 + 0.0002]0.38256 + 0.0002( 0.0789 + 0.0002| 791

Tableau I11.9 : Valeurs calculées par VepFit des caractéristiques d’annihilation de I’échantillon
de tungstene Goodfellow irradié avec des ions Fe 10 MeV a 2.5 dpa*, puis recuit a 1923 K
pendant 1 heure sous vide.
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111.3.3.3. Comparaison entre les échantillons irradiés W 20 MeV et Fe 10
MeV

Sur la Figure 111.32, nous pouvons remarquer que, dans le cas de 1’échantillon irradié
Fe 10 MeV (2.5 dpa*), I’évolution de S en fonction de la température de recuit est marquée
par la mise en évidence de 2 stade de recuit entre 723 K et 1223 K qui sont moins visibles
pour les échantillons irradiés W 20 MeV (1 dpa* et 12 dpa*). De plus, sur la Figure 111.32.a,
ont été ajoutes les valeurs de S mesurées pour des positons de 24 keV en fonction de la
température de recuit (RT-1773 K) pour I’échantillon irradi¢ avec des ions *He 800 keV a la
fluence de 10'® cm™ (correspondant & 0.025 dpa*) [1].

—l—W 20 MeV (1dpa*) 3keV

0.514 1IN\N—D4 —l- W 20 MeV (1dpa*) 9keV
(7p] —- W 20 MeV (1dpa*) 24keV
c ~ (O Fe 10 MeV (2.5dpa*) 3keV
o @ Fe 10 MeV (2.5dpa*) 9keV
= 0.48+ 1 @ Fe 10 MeV (2.5dpa*) 24keV
% —He 800 keV (0.025 dpa*) 24keV
S
L
c 0.45 < E
S (VL +A)
)
S 0.42
g .
o
E 0.39
; . - -
S !

(@) (b) Lattice ————=
0.36

300 600 900 1200 1500 1800 2100 0.04 005 006 007  0.08
Annealing temperature (K) Higth momentum Fraction W

Figure 111.32 : Comparaison des évolutions des caractéristiques d’annihilation S et W en
fonction de la température de recuit (RT-1923 K) mesurées sur un échantillon de tungstene
irradié avec des ions Fe 10 MeV a 2.5 dpa* et un échantillon de tungsténe irradié avec des ions
W 20 MeV a 1 dpa*. (a) le profil S en fonction de la température de recuit. (b) les points S en
fonction de W dépendant de la température. Les valeurs de S et W sont relevées pour I’énergie
des positons de 3 keV, 9 keV et 24 keV. La courbe noire sur la figure (a) représente les valeurs
de S prise a I’énergie des positons de 24 keV en fonction de la température de recuit (RT-1773
K) pour un échantillon de tungsténe irradié *He 800 keV a la fluence de 10" cm™ (correspondant
a0.025 dpa*)
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0.514 —- W 20 MeV (1dpa*) 3keV
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= 0.48 O Fe 10 MeV (2.5dpa*) 3keV
s @ Fe 10 MeV (2.5dpa*) 9keV
E ] @ Fe 10 MeV (2.5dpa*) 24keV
LL
= 0.454
= (v, +A)
S

0.42 <
&
o d
&
= 0.39-
(@)
1 d

(a)
0.36- ' v ' v ' v ' v ' v
0.04 0.05 0.06 0.07 0.08

Higth momentum Fraction W

Figure 111.33 : Agrandissement de la Figure 111.32.b.

Les évolutions des caractéristiques d’annihilation S et W relevées au stade 1’ et au
stade 2’ sont pratiguement les mémes que celles constatées au stade 1 et au stade 2, a une
différence prés: le niveau maximal des valeurs (S,W) est atteint a 543 K dans le cas de
irradiation Fe 10 MeV contrairement, a 823 K dans le cas des irradiations W 20 MeV.

De plus, le niveau maximal atteint par les points (S,W) dans le cas de I’irradiation Fe 10
MeV est légérement inferieur a celui atteint par les points (S,W) dans le cas des irradiations
W 20 MeV, indiquant que la taille des amas lacunaires et la température de recuit a la quelle
ils se forment sont différentes. Cela peut s’expliquer part le fait que, I’irradiation avec les
ions Fe 10 MeV induit une distribution de défauts lacunaires différente de celle induite par
les ions W 20 MeV. Comme nous 1’avons vu pour I’irradiation W 20 MeV, la distribution des
défauts varie en fonction du dpa, il est aussi possible que selon I’ion incident et a dpa égal, la
distribution des défauts lacunaires induite puisse étre influencée. En effet nous avons vu a la
section 111.2.2.1 (page 103), que les calculs SRIM prévoient que I’énergie des PKA est plus
faible pour les ions Fe 10 MeV. Les calculs DM [108] montre la fraction de clusters
lacunaires ou d’interstitiels varient en fonction de 1’énergie des PKA. Cela suggére que la
distribution en taille des défauts lacunaires est différente entre les irradiations Fe 10 MeV et
W 20 MeV.

Pour les irradiations Fe 10 MeV la phase d’agglomération des défauts lacunaires sature
a 543 K soit a une température environ 300 K plus faible que dans le cas des irradiations W
20 MeV. Cela suggere que la concentration de monolacunes mobilisable est plus grande dans
le cas de 1’échantillon irradié Fe 10 MeV. Nous pouvons aussi constater que cette
température est plus élevée pour les irradiations *He 800 keV [1]. Cela suggére que dans
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I’échantillon irradié Fe 10 MeV, les germes de nucléation des amas lacunaires sont déja
présents apres irradiation facilitant la formation de plus gros amas contrairement aux
irradiations He 800 keV pour lesquelles I’instabilité des bilacunes en particulier peut limiter
la cinétique de formation d’amas lacunaires plus gros.

Des expeériences FIM réalisée par D. Pramanik et al [135] dans des échantillons de
tungstene irradiés avec différent monomeres et dimere, montrent que la distribution de la
fraction de lacunes dans les amas lacunaires génerés est différente. En comparant W et Ag on
constate que plus la masse de I’ion incident est petite, plus la fraction des monolacunes est
importante tandis que moins la fraction des gros amas lacunaires est importante.

e . —

M, 1 2 i 4 23

Ag 032 0.09 .04 0,001 063
Ag, 0.237 0.0 0,02 0.023 .65
W 0.12 t.023 0.019 0.019 0.81
W, 0.09 0.04 (.00 0.00 (.84
Mo 0.2 (L7 0.035 000 .68

—_— —————
————

Tableau 111.10 : Fraction de lacunes dans les amas lacunaires (mv) induits par irradiation avec
différents monomeres ou diméres dans le tungstene, observée par FIM [135].

Cela nous méne a conclure que dans le cas des irradiations avec les ions Fe 10MeV, la
fraction élevée de monolacunes va entrainer la saturation en taille des gros amas lacunaires a
plus basse température.

Le stade 4’ et le stade 5°, montrent clairement une diminution de la distribution en
taille et en concentration des défauts lacunaires a partir de la température de recuit de 723 K
jusqu’a 923 K. Puis entre 923-1223 K, la distribution (concentration et taille) des amas
lacunaires a tendance a croitre.

Cette évolution est trés marquée lorsque les positons sondent prés de la surface. Nous
avons vu que la distribution aprés irradiation pouvait étre constitué de monolacunes, de
boucles de lacunes et d’amas lacunaires. Apres le recuit a 543 K, nous supposons qu’une
large partie des monolacunes a disparue par agglomération. La distribution de défauts est
donc essentiellement constituée d’amas lacunaires et peut étre de boucles lacunaires. La
présence de cavités a été observée dans des échantillons de tungsténe (W) irradiés Fe 10
MeV et recuits a 1773 K (section 111.4 page 144). Cependant, le comportement des boucles
lacunaires en fonction de la température n’est pas encore connu. Lorsque la température
augmente dans le stade 4°, les positons détectent une distribution en taille et concentration
réduite. Cette évolution est essentiellement observée pres de la surface (positons de 3 keV) et
peut s’expliquer essentiellement de 2 fagons : soit par recombinaison des défauts lacunaires
avec les interstitiels, soit par la dissociation de certains amas lacunaires.

D’apres les calculs utilisant le potentiel dérivé réalisés par P.M. Derlet et al [62], les
interstitiels sont tres mobiles dans le tungsténe a la température ambiante (Egj,=0.013 eV).
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Une grande partie peut s’éliminer par diffusion surtout pres de la surface ou des joints de
grain, d’autres pourraient former des clusters comme cela est attendu par les calculs de
dynamique moléculaire de C. Bjorkas et al [108] et observé par MET (boucles d’interstitiels)
par X. Yi et al [112]. De plus la fraction des clusters de SIA dépend de 1’énergie des PKA
[108], elle croit quand I’énergic des PKA augmente. La diminution de la taille et de la
concentration des défauts lacunaires est plus marquee pres de la surface dans la région ou la
fraction d’interstitiels devrait étre la plus faible et de facon plus marquée dans les irradiations
Fe 10 MeV pour lesquelles 1’énergie des PKA est plus faible. Cela suggére que les
recombinaisons v-SIA ne sont pas le phénoméne majeur qui conduit a ce stade 4°. Il
semblerait donc qu’il soit reli¢ a une dissociation de certains amas lacunaires ou a leur
mobilité.

L énergie de dissociation des amas lacunaires depend du nombre de lacunes contenues
dans I’amas, elle a tendance a croitre avec le nombre de lacunes constituant 1’amas lacunaires
[59]. Ainsi, si I’échantillon irradié avec les ions Fe 10 MeV et recuit a 923 K contient des
amas lacunaires de taille plus faible que pour les échantillons irradiés W 20 MeV, leur
dissociation sera possible a plus basse température. Ce phénomene est tres clairement
observé par les irradiations ®He 800 keV pour lesquelles la température de dissociation est
observée dés 673 K [1].

Ce stade 4’ de recuit n’existe pas ou est difficilement observable dans le cas des
échantillons irradiés avec les ions W 20 MeV (1 dpa* et 12 dpa*) surtout pour les énergies de
positons de 24 keV et 9 keV. A 923 K, nous pouvons voir que la valeur de S diminue
Iégerement puis elle augmente de nouveau jusqu’a 1223 K. Il se peut qu’il s’agisse du méme
phénomeéne observé dans le cas de ’irradiation Fe 10 MeV, mais de faible intensité.

Le stade 6’ et le stade 7’ sont respectivement comparables au stade 4 et au stade 5.
Ces stades sont marqués par une diminution forte puis lente de la valeur de S et des points
(S,W) qui se rapprochent de ceux d’un échantillon vierge sans les atteindre strictement. Il est
fort probable d’une part qu’entre 1223-1923 K, une grande partie des amas lacunaires
puissent se dissocier puis s’éliminer a la surface des échantillons et d’autre part qu’une partie
des amas lacunaires puissent continuer a grossir pour former des défauts plus étendus tels que
des cavités. C’est ce que nous tenterons de vérifier par des observations MET et les resultats
seront présentés dans la prochaine section 111.4.
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111.3.3.4. Résumé

L’étude du comportement des petits amas lacunaires induits dans des échantillons de
tungstene par irradiation aux ions lourds (W 20 MeV et Fe 10 MeV) en fonction de la
température de recuit a permis de mettre en évidence différents stades de leur évolution.
Nous avons pu identifier le stade de migration des défauts entre 473-823 K dans le cas des
irradiations W 20 MeV et entre 423-543 K dans le cas de I’irradiation Fe 10 MeV, qui
entraine I’agglomération de monolacunes et de petits amas lacunaires pour former de gros
amas lacunaires. Nous pouvons aussi noter que la taille moyenne des gros amas lacunaires
dépend de la distribution initiale des defauts lacunaires induit aprés irradiation, elle a
tendance a étre plus grande pour les échantillons irradié W 20 MeV.

Cependant la migration des défauts lacunaires dans cet intervalle de température peut
étre associée a celle des monolacunes qui peuvent étre créés conjointement avec les petits
amas lacunaires apres irradiation. De plus, la répartition locale des défauts lacunaires dans
I’échantillon aprés irradiation, peut favoriser ou non la formation de gros amas lacunaires a
plus basse température de recuit. En effet dans le cas des échantillons irradiés avec des ions
Fe 10 MeV (2.5 dpa*), la taille maximale des gros amas lacunaires est atteinte a la
température de recuit de 543 K au lieu de 823 K dans le cas des échantillons irradiés avec les
ions W 20 MeV (1 dpa* et 12 dpa*). Cela est d0 a la fraction de monolacunes qui est plus
importante dans le cas des échantillons irradiés avec les ions Fe 10 MeV.

A partir de 723 K jusqu’a 923 K, nous observons clairement une dissociation des amas
lacunaires les moins stables dans le cas de I’irradiation Fe 10 MeV. Dans le cas des
échantillons irradiés W 20 MeV, la dissociation de ces amas lacunaires existe peut-étre a la
température de 923 K, mais est difficilement observable, indiquant une plus faible proportion
de ces amas.

A partir de 1123 K dans le cas des irradiations W 20 MeV et 1223 K dans le cas de
I’irradiation Fe 10 MeV, nous constatons une diminution de la concentration et de la taille
des amas lacunaires par dissociation ou migration. Les lacunes libérées par dissociation
peuvent a leur tour migrer puis s’éliminer a la surface ou aux joints de grain ou contribuer a
former des cavités, jusqu’a 1523 K.

Enfin, entre 1523-1923 K, on constate que les caractéristiques d’annihilation S et W se
rapproche de celles d’un échantillon vierge, mais sans les atteindre. Nous supposons qu’il
reste encore une petite concentration de défauts dans le cas des échantillons irradiés avec des
ions W 20 MeV et de ceux irradiés avec des ions Fe 10 MeV. Il est fort probable que des
complexes lacunes-impuretés, du Fe dans le cas de 1’échantillon irradié avec des ions Fe 10
MeV, des défauts plus étendues, soit des cavités, stables a haute température se soient
formés.

En perspective, cette étude doit s’orienter vers des mesures de temps de vie des
positons sur les échantillons irradiés aux ions lourd a fort dpa. Cela pourrait nous aider a
déterminer la taille des petits amas lacunaires et la fraction de monolacunes, de boucles de
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lacunes induites juste apres irradiation, ainsi que la taille des gros amas lacunaires détectée
apres recuits. Il serait intéressant de réaliser des expériences en MET & des températures
specifiques qui viendront compléter les interprétations des résultats obtenus par PAS. En
outre, il serait aussi intéressant de calculer les valeurs des énergies de migration et de
dissociation des amas lacunaires et de modéliser ces expériences avec des codes tels que la
dynamique des clusters par exemple, parce que les calculs OKMC seraient limités en raison
du nombre élevé d'objets qui doivent étre impliqués et suivis pour ces irradiations a avec des
ions lourd & fort dpa.
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I11.4. Microscopie Electronique a Transmission : distribution des
cavités

A fin de compleéter les caractérisations des défauts induits et en particulier de voir si des
cavités sont observées dans les échantillons de tungsténe irradiés avec des ions lourds puis
recuits a haute température (1523-1923 K), nous avons réalisé des observations au
Microscope Electronique a Transmission (MET).

111.4.1. Echantillon de tungstene irradié Fe 10 MeV

111.4.1.1. Clichés MET obtenus

L’échantillon de tungstene irradi¢ avec des ions Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10"
cm?, puis recuit & la température de 1773 K, a été observé par MET. Les images sous-
focalisées et sur-focalisées sont données dans la Figure 111.34. 1l nous a été possible de
mettre en évidence la présence d’une majorité de cavités de forme sphérique et quelques
cavités de forme facettée (Figure 111.35) dans cet échantillon. En effet les cavités
apparaissent sous forme d’un point blanc entouré d’un halo sombre ou sous forme d’un point
noir entouré d’un halo blanc respectivement en condition de sous-focalisation ou de sur-
focalisation.

Figure 111.34 : Clichés obtenus par MET réalisés sur un échantillon de tungsténe irradié a 201 K
avec des ions Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10"™ cm, puis recuit & la température de 1773 K
pendant 1h sous vide. a) En condition de sous-focalisation échelle 0.1 um. b) En condition de
sous-focalisation échelle 50 nm. ¢) En condition de sur-focalisation échelle 50 nm.

Figure 111.35 : Image d’une cavité facettée (encerclée en jaune) obtenue par MET en condition

de sous-focalisation réalisées dans un échantillon de tungsténe irradié a 201 K avec des ions Fe

10 MeV a la fluence de 6.09x10™ cm™, puis recuit & la température de 1773 K pendant 1h sous
vide.
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La Figure I11.36, présente une image reconstruite a partir d’un ensemble de clichés
obtenus par MET sur toute la région irradiée de la surface jusqu’a 2250 nm de profondeur.
Nous pouvons constater que la présence de cavité est pratiquement inexistante pour des
profondeurs supérieures a 1500 nm sous la surface.

Volume

100 (i)
S —

Surface

Figure 111.36 : Image reconstruite a partir d’un ensemble de clichés MET obtenus sur un
échantillon de tungsténe irradié & 201 K avec des ions Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10% cm™,
puis recuit a la température de 1773 K pendant 1 heure sous vide.
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111.4.1.2. Caractérisations de la distribution des cavités

L’image reconstruite avec les clichés MET réalisés sur I’échantillon de tungsténe
irradié avec des ions Fe 10 MeV a été caractérisée par la méthode de dépouillement décrite
dans le Chapitre 11, section 11.4.4 (Figure 111.37). Les valeurs de diamétres moyens et de
densités obtenues dans la région d’intérét sont rassemblées dans le Tableau I11.11. Pour
calculer la densité des défauts, nous avons fait une approximation sur 1’épaisseur de la lame
mince a 120 nm, car elle a été mesuré par EELS et varie entre 102 nm (au bord) et 130 nm (a
RP du profil d’endommagement prédit par SRIM, environ & 1500 nm) et I’incertitude

relative % = 20%.

Volume

Surface —

Figure 111.37 : dépouillement de ’image reconstruite a partir de clichés MET effectuées sur un
échantillon de tungsténe irradié & 201 K avec des ions Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10" cm™,
puis recuit a 1773 K pendant 1 heure sous vide.
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NUMEro Noml?re de _ » Diametre r.n(,)yen des
rectangles cavités par Diametres des cavités cavités _
rectangle Valeur Incertitude

1 3 8.00, 9.33, 10.67 9.33 5.39

2 5 10.67, 9.33, 9.33, 8.00, 8.00 9.07 4.06

3 5 8.00, 8.00, 9.33, 10.67, 5.33 8.27 3.70

4 1 223 ;302399323 9.33, 12.00, 9.33, 8.00, 10.67, 9.57 289

5 1 6.67 6.67 6.67

6 3 8.00, 6.67,9.33 8.00 4.62

7 3 9.33, 8.00, 9.33 8.89 5.13

8 2 12.00, 10.76 11.34 8.02

9 5 10.67, 9.33, 6.67, 9.33, 12.00 9.60 4.29

10 3 6.67,9.33,8.00 8.00 4.62

11 2 9.33, 10.67 10.00 7.07

12 2 10.67, 10.67 10.67 7.54

13 4 9.33, 8.00, 10.67, 9.33 9.33 4.67

14 4 10.67, 8.00, 10.76, 10.76 10.00 5.00

15 3 9.33, 12.00, 9.33 10.22 5.90
Nomt;:ilittc;tal de 56 Diametre moyen de toutes les cavités 9.31+1.24 1.24

Tableau I11.11 : Diamétre moyen et densité en nombre de la population de cavités dans la région
d’intérét de I’échantillon de tungsténe irradié a 201 K avec des ions Fe 10 MeV a la fluence de
6.09x10™ cm™, puis recuit & 1773 K pendant 1 heure sous vide.

111.4.1.2.1. Distribution en taille des cavités

Le diamétre moyen des cavités en fonction de la profondeur est présenté sur la Figure
111.38. Le résultat obtenu montre que les valeurs du diametre moyen des cavités en fonction
de la profondeur sont relativement proches compte tenu de la barre d'erreur. La valeur du
diametre moyen est 9.31 + 1.24 nm.

La Figure 111.39, représente la distribution des cavités en fonction de la taille pour
I’échantillon de tungsténe irradié Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10™ cm™, puis recuit &
1773 K. D’une maniere générale, la distribution en taille des cavités varie entre 5-14 nm,
avec une majorité de cavités, environ 80%, qui ont une taille comprise entre 8-11 nm.
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Average diameter

'6'_ ------- Upper estimation of average diameter

84 | e Lower estimation of average diameter

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600

Depth (nm)

Figure 111.38 : Diamétre moyen des cavités observées dans I’échantillon de tungsténe irradié a
201 K avec des ions Fe 10 MeV & la fluence de 6.09x10™ cm, puis recuit & 1773 K pendant 1

heure sous vide.
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Figure 111.39 : Nombre de cavités (en%o) en fonction de taille des cavités observées dans
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’échantillon de tungsténe irradié a 201 K avec des ions Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10" cm?,
puis recuit a 1773 K pendant 1 heure sous vide.

Concernant les cavités de forme facettée, leur diamétre moyen est proche des cavités de
forme sphérique et est environ égal a 9 + 2 nm. Malheureusement nous n’avons pas assez

d’image MET pour pouvoir déterminer leur densité en nombre.
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111.4.1.2.2. Distribution de la densité des cavités en profondeur

La Figure 111.40 représente la distribution de la densité en fonction de la profondeur,
obtenue a partir de la méthode de calcul de la densité décrite dans le chapitre 11, page 61.
Les résultats montrent que la densité moyenne en nombre est de 5.15x10%° + 1.72x10*°m™.
De plus la distribution de la densité en fonction de la profondeur est pratiguement constante,
en prenant en compte la barre d’erreur. A la profondeur de 400 nm, la densité des cavités est
relativement élevée (1.52x10%*' +7.61x10°° m?), avec une valeur 2 fois supérieure a la
valeur de la densité moyenne des cavités. Cette surconcentration de la densité des cavités a la
profondeur de 400 nm peut étre liée au phénomene de migration des amas lacunaires de la
zone profonde vers la surface de 1’échantillon.
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Figure 111.40 : Profil de la densité des cavités en fonction de la profondeur mesurés dans
’échantillon de tungsténe irradié a 201 K avec des ions Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10" cm?,
puis recuit a 1773 K pendant 1 heure sous vide.

111.4.2. Echantillons de tungsténe irradiés W 20 MeV

L’échantillon de tungsténe irradié avec des ions W 20 MeV 4 la fluence de 3.70x10™
cm™ a été observé par MET. Sur la Figure 111.41, nous n’observons pas une réelle différence
au niveau de la microstructure entre la zone irradiée et non irradiée. En grandissant 1’échelle
dans la zone irradiée (Figure 111.42) et non irradiée (Figure 111.43), nous constatons une
forte présence de défauts « Blacks dots », en revanche, aucune cavité n’a €té détectée. La
présence de « Blacks dots » sur I’ensemble de la lame mince est sans doute induite pendant la
découpe de la lame mince par FIB. C’est pourquoi, la préparation des lames minces est une
étape délicate pour obtenir des images de qualité. Nous n’avons pas pu observer des cavités
dans I’échantillon irradiée W 20 MeV et non recuit, il se peut que la qualité de la lame mince
ne soit pas suffisante (exemple : lame trop épaisse) ou a ce stade la taille des défauts soit
inférieure a la limite de détection de la technique MET (2 nm).
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Malheureusement, toutes les autres investigations sur les échantillons de tungsténe
irradiés avec des W 20 MeV a la fluence de 3.70x10™ cm™ et de 4.49x10" cm™, puis recuit &
haute température, n’ont pas été concluantes a cause des difficultés liées a la préparation des

lames minces.

Limite entre la
zone irradiée et no n irradiée

Z0O0OM

Surface Zone
non irradiée

Zone irradié¢ = 2000 nm Zoomsur la zone
(correspond au profil SRIM) non irradié / irradié

Figure 111.41 : Clichés MET obtenus sur un échantillon de tungsténe irradié a 91 K avec des ions
W 20 MeV a la fluence de 3.70x10* cm™.

Figure 111.42 : Clichés MET de la zone irradiée, obtenus dans I’échantillon irradié a 91 K avec
des ions W 20 MeV 3.70x10* cm™. (a) Echelle & 0.2 um. (b) Echelle &4 0.1 um. (c) Echelle 4 50 nm
d) échelle a 20 nm.
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Figure 111.43 : Clichés MET de la zone non irradiée, obtenus dans I’échantillon irradié¢ a 91 K
avec des ions W 20 MeV 3.70x10™ cm™. (e) Echelle & 50 nm. (f) Echelle & 20 nm.

111.4.3. Discussions

Les observations réalisées par MET, conforte I’hypothése que nous avons émise a partir
des résultats PAS obtenus sur les échantillons de tungsténe irradiés avec les ions lourds, puis
recuit a haute température (1523-1923 K). En effet, pour ces échantillons, nous avons
constaté que les caractéristiques d’annihilation S et W se rapprochent, sans les atteindre, de
celles de I’échantillon vierge. Nous avons suggéré qu’a ces stades de recuit les positons
pourraient détecter des défauts stables tels que de gros amas lacunaires (cavités). L’analyse
par MET de I’échantillon irradi¢ avec des ions Fe 10 MeV, puis recuit a 1773 K, met en
évidence D’existence d’une population de cavités pratiquement homogene de la surface
jusqu’a 1500 nm de profondeur, avec une forte densité de cavités a la profondeur de 400 nm.
Elle pourrait étre liée & la migration des amas lacunaires de la zone profonde vers la surface.
Cette supposition pourrait étre confortée, si nous arrivons a obtenir des clichés MET dans des
échantillons irradiés puis recuit a une température plus élevée (1923 K), I’existence d’une
surconcentration de cavités a une profondeur inferieure a 400 nm. La densité moyenne en
nombre des cavités est de 5.15x10% + 1.72x10%° m™, avec un diamétre moyen de 9.31 + 1.24
nm pour la température de recuit de 1773 K. Nous pouvons supposer que le recuit a 1923 K,
la densité moyenne en nombre des cavités serait plus faible. Cela a été clairement montré par
les expériences de M. Fukuda, A. Hasegawa et al [136]. En effet, ces derniers ont réalisé des
irradiations avec des neutrons (E, > 0.1 MeV) dans des échantillons de tungsténe pur et dopés
au La et K. La température d’irradiation, la fluence des neutrons et I’endommagement (dpa)
étaient dans la gamme de 804-1029 K, 3.3-3.7x10%" cm™ et 0.42-0.47 dpa, respectivement.
Nous pouvons observer sur la Figure 111.44 que la taille moyenne des cavités a tendance a
augmenter quand la température d’irradiation augmente, tandis que la densité en nombre des
cavités a tendance a diminuer.
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Figure 111.44 : Evolution de taille moyenne (échelle de gauche) et de la densité en nombre
(échelle de droite) des cavités [136].

111.4.4. Conclusions

Dans cette partie, nous avons voulu corréler les résultats PAS avec des observations
MET. Nous avons pu mettre en évidence par MET la présence de cavités dans un échantillon
de tungsténe irradié avec des ions Fe 10 MeV a la fluence de 6.09x10™ cm™, puis recuit &
1773 K. En outre, méme si nous n’avons pas pu obtenir des clichés MET de la présence de
cavités sur les échantillons irradiés W 20 MeV & différente fluence (3.70x10%* cm™ et
4.49x10™ cm™) puis recuit & haute température, mais il est probable qu’une distribution
d’amas lacunaires (cavités) soit aussi présente. Néanmoins, en se basant sur les valeurs des
caractéristiques d’annihilation S et W, nous supposons que la densité moyenne et/ou le
diametre moyen des cavités semblent étre plus faibles que celles identifiées dans le cas de
I’irradiation Fe 10 MeV, car leurs caractéristiques d’annihilation S et W sont plus proches de
Dy et du point Lattice (S.,W,).

En perspective, il serait intéressant de réaliser dans un premier temps des observations
MET sur les échantillons irradiés avec des ions W 20 MeV a différente fluence (3.70x10**
cm? et 4.49x10" cm™) puis recuits & 1773 K. Ensuite & des températures spécifiques,
notamment a 823 K et a 1923 K. Cela nous permettrait de corréler les informations et
interprétations issues des résultats des deux techniques PAS et MET, sur I’évolution des amas
lacunaires (cavités) et des autres défauts de types boucles lacunaires ou d’interstitiels. Il serait
donc important de poursuivre I’optimisation des paramétres du décapage électrolytique pour
affiner et éliminer les défauts sur les lames minces de tungsténe induits par le découpage FIB,
afin d’obtenir des lames minces de qualité permettant une meilleure observation au MET.
Entre autre, il serait aussi intéressant de réaliser des observations MET in-situ en cours
d’irradiations, en particulier pour suivre 1’évolution des amas d’interstitiels pour mieux
comprendre s’ils sont impliqués dans 1’évolution des amas lacunaires et comment.
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I11.5. Nature des défauts en fonction de la température
d’irradiation

Dans cette section nous avons étudié 1’effet de la température d’irradiation sur la nature
et le comportement des défauts induits dans le tungsténe. La température d’irradiation a été
choisie de fagon a ce qu’on soit dans I’intervalle de température qui permettra de déclencher
le phénomene de migration des monolacunes pendant I’irradiation. Ces conditions
d’irradiations ont été réalisées dans le but de se rapprocher de 1’environnement du réacteur a
fusion nucléaire c'est-a-dire un bombardement neutronique (neutron de 14.1 MeV) et des
températures maximales de fonctionnement avoisinant 1773 K [24] subi par le divertor
d’ITER. Aprés irradiation les échantillons ont ¢été analysés par la Spectroscopie
d’Annihilation de Positons en utilisant 1’accélérateur de positons de lents du CEMHTL

111.5.1. Conditions expérimentales et simulation SRIM

Des échantillons de tungstene EFDA et Goodfellow polis et recuits a 1873 K pendant 1
heure sous vide ont été irradiés a la température de 873 K avec des ions W d’une énergie de
20 MeV a la fluence de 4.48x10™ cm™ (voir Tableau 111.12). Ces irradiations ont été
réalisées @ JANNUS en utilisant ’accélérateur Epiméthée. Le porte-échantillon sur lequel les
¢échantillons sont fixés, est chauffé a 873 K pendant I’irradiation, portant ainsi la température
des échantillons a 873 K par conductivité thermique.

Irradiation a JANNUS
REALISATIONS
Energie .
. . . Température o 1, |Temps 2 Rp dpa dpa*
Echantillons Date Particule p?’\r/ltz:\L/ll)e ) Flux (cm™.s™) (min) Fluence (cm™) (m) aRrp (region 700nm)

DF-W-A-C-A23 | E23 |01/03/2013| W 20 2.66x10" 281 4.48x10"°
DF-W-A-C-A24 | E24 |01/03/2013 w 20 873 2.66x10" 281 4.48x10"° 1300 25 12

W-P-H-R09 G9 |01/03/2013 W 20 2.66x10* 281 4.48x10"°

Tableau 111.12 : Conditions d’irradiations des échantillons de tungsténe irradiés a la
température de 873 K avec des ions W 20 MeV a la fluence de 4.48x10" cm™. Les valeurs de dpa
marquées par une étoile (dpa*) dans le tableau sont prisent proche de la surface dans la zone
sondée par positrons (0-800 nm).

Le calcul de I’endommagement (dpa) a été réalisé a 1’aide du logiciel SRIM (voir
section 111.2.2.1, Figure 111.10, page 104). Il est a noté que le logiciel de simulation SRIM
ne tient pas compte de la température imposée a 1’échantillon au cours de I’irradiation, qui
peut modifier le profil de ’endommagement en fonction de la profondeur. Les valeurs de dpa
marquées par une étoile (dpa*) dans le Tableau I11.12 sont la moyenne en proche surface
dans la zone sondée par positrons (0-800 nm).
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111.5.2. Caractérisation des défauts induits par irradiation en
température

111.5.2.1. Interprétation des résultats PAS

La Figure I11.45, présente les profils S et W en fonction de 1’énergie E des positons,
puis les points S en fonction de W, des échantillons de tungsténe (EFDA et Goodfellow)
irradiés a 873 K avec des ions W 20 MeV  la fluence de 4.48x10"° cm™ (12 dpa*). Pour les
échantillons de tungsténe EFDA irradiés, les profils S (E) (resp. W (E)) sont pratiqguement
superposés et ont une allure croissante (resp. décroissante), tandis que dans le cas de
I’échantillon Goodfellow irradié, le profil S (E) (resp. W (E)) est légerement au-dessus (resp.
Iégerement en-dessous) de ceux des échantillons EFDA. De plus pour tous les échantillons,
les profils S (E) (resp. W (E)) sont au-dessus (en-dessous) de celui de 1’échantillon vierge.
Cela signifie que les positons détectent une distribution (en terme de concentration et/ou de
taille) de défaut équivalente dans les échantillons EFDA irradiés et Iégérement supérieure
dans le cas de I’échantillon Goodfellow irradié.

Les points (S,W) pour les trois échantillons de tungsténe irradiés s’alignent tous sur la
droite D5 qui passe par les points (Sy,Wy). De plus, entre 7-25 keV les points (S,W) sont au-
dessus du point (v + A). Ceci indique que la taille moyenne des défauts lacunaires détectés
dans les trois échantillons est supérieure a celle qui a été détectée au point (v + A) identifiée
comme étant un mélange de défauts tels que des amas lacunaires v, (L > 30) en présence de
boucle de dislocation (A).
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Figure 111.45 : Les caractéristiques d’annihilation de positons S et W en fonction de I’énergie des

positons E, dans les échantillons de tungsténe (EFDA, Goodfellow) irradiés a la température de

873 K avec des ions W 20 MeV a 12.00 dpa*. (a) Le profil S en fonction de I’énergie des positons
E. (b) Le profil W en fonction de I’énergie des positons E. (¢) Les points S en fonction de W.
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111.5.2.2. Comparaison entre les échantillons irradiés en température et
ceux recuits apres irradiations

Pour tenter de comprendre I’influence de la température d’irradiation sur 1’évolution
des défauts lacunaires, nous avons compares les mesures PAS obtenues pour les échantillons
de tungsténe EFDA irradiés a la température de 873 K avec des ions W 20 MeV a 12 dpa* et
I’échantillon de tungsténe EFDA (E5) irradié avec des ions W 20 MeV a 12 dpa* et a 91 K
puis recuit a 823 K.

Sur la Figure 111.46, nous constatons que les profils S (E) (resp. W (E)) des
échantillons EFDA irradiés a la température de 873 K sont largement en-dessous (resp. au-
dessus) de celui de I’échantillon EFDA irradié a 91 K puis recuit a 823 K. Cela signifie que
la concentration des défauts dans les échantillons irradiés a 873 K est inferieure a celle de
I’échantillon irradié a 91 K puis recuit a 823 K. De plus les points (S,W) des échantillons
irradiés a 873 K se positionnent en-dessous de ceux de I’échantillon irradié a 91 K puis recuit
a 823 K. Cela suggere que la taille moyenne des défauts détectés dans les échantillons
irradiés a 873 K avec des ions W 20 MeV (12 dpa*) est inferieure a celle de 1’échantillon
irradié avec des ions W 20 MeV (12 dpa*) a 91 K puis recuit a 823 K.
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Figure 111.46 : Comparaison des caractéristiques d’annihilation de positons S et W en fonction
de I’énergie des positons E, entre les échantillons de tungsténe EFDA irradiés a 873 K avec des
ions W 20 MeV & 12.00 dpa* et les échantillons de tungstene EFDA irradiés avec des ions W 20
MeV a 12 dpa* puis recuits a 823 K. (a) Le profil S en fonction de I’énergie des positons E. (b)
Le profil W en fonction de I’énergie des positons E. (¢) Les points S en fonction de W
correspondants.
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111.5.2.3. Discussions des résultats

Tout d’abord les résultats concernant les échantillons irradiés a 873 K avec des ions W
20 MeV (12 dpa*) montrent que la distribution en termes de concentration et de taille des
défauts lacunaires détectés par les positons est plus grande que celles des échantillons irradiés
avec les ions W 20 MeV (12 dpa*) a 91 K (voir pages 103-105). Cette différence est liée a la
température a laquelle les échantillons ont été irradiés. A 873 K, ’agglomération des défauts
lacunaires est possible puisque la monolacune est mobile a partir de 423 K. Nous observons
une légere différence dans la distribution des défauts entre les échantillons EFDA et
Goodfellow apreés irradiation a 873 K par des ions W 20 MeV et est Iégerement plus élevée
dans le cas de I’échantillon de tungsténe Goodfellow. Cette différence peut étre due a la
microstructure des échantillons EFDA qui est certes peu différente de celle des échantillons
Goodfellow.

De plus, la comparaison entre I’échantillon irradié avec des ions W 20 MeV (12 dpa*)
a 91 K puis recuit a 823 K et les échantillons irradiés a 873 K avec les mémes ions et a la
méme dose, révele une différence notable de la distribution en terme de concentration et de
taille moyenne des défauts lacunaires détectés par les positons. Nous observons clairement
que la concentration et/ou la taille moyenne des défauts lacunaires sont largement supérieures
dans le cas des échantillons irradiés avec des ions W 20 MeV (12 dpa*) a 91 K puis recuit a
823 K par rapport a celles des échantillons irradiés a 873 K.

Pendant I’irradiation, différent processus sont mis en jeu et déterminent la distribution
des défauts apres irradiation en fonction de la température :

(3 Création des défauts simples ou complexes dans les cascades de déplacements
atomiques

[ Recombinaison des lacunes avec les interstitiels
(3 Elimination sur les puits de potentiels tels que les joints de grain, la surface
(3 Agglomération / dissociation

Ces différents processus se produisent avec différentes constantes de temps qui dépendent de
la température. Il faut noter que la création des défauts est un processus treés court, soit
quelques picosecondes selon les calculs de cascades de collisions. De plus 1’agglomération est
fortement liée a la probabilité pour que les défauts se rencontrent et donc a la densité locale
des défauts augmentant la probabilité pour qu’elle se produise. Ainsi la concentration des
différents défauts a la fin de I’irradiation va dépendre de la température, du flux et de la durée
de I’irradiation.

Dans le tungsténe irradié a 91 K, seuls les interstitiels sont mobiles [59] pendant
I’irradiation. Ils participent a la formation de clusters d’interstitiels et & la recombinaison
d’une fraction de lacunes. Les différents recuits effectués sur les échantillons irradiés a 91 K
modifient (comme nous 1’avons vu a la section 111.3, page 119) la distribution des défauts.
Dés que la température devient suffisante pour que la probabilité de migration des
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monolacunes soit élevée (> 423 K), I’¢limination des monolacunes devient possible et leur
agglomération entre elles ou sur des amas déja existants conduisent a augmenter la taille
moyenne de la distribution des amas lacunaires. Il faut noter ici que la durée des recuits
réalisés dans ces ¢études est de 1 heure, il est probable que 1’équilibre de toutes les
transformations possibles ne soient pas atteint pour toutes les réactions possibles. Notons tout
d’abord que I’ion, son énergie et les flux d’irradiation pour les deux températures sont
proches (1.58x10™ cm™?s™ pour I’irradiation & froid, 91 K, et 2.66x10™ cm?s™ pour celle
effectuée a 873 K) et donc la création des défauts est donc similaire.

Dans le tungstene irradié a 873 K, les interstitiels et les lacunes sont mobiles des le
début de I’irradiation. L’¢limination des lacunes sur les puits (joints de grain, surface...) est
donc possible, et la probabilité de recombinaison lacunes / interstitiels est plus importante
gu’a 91 K. Enfin, la densité locale de monolacunes sera donc plus faible que celle accumulée
a 91 K et disponible pour s’agglomérer pendant le recuit. L’agglomération de ces
monolacunes sera donc moins probable pendant I’irradiation a haute température et la
distribution des défauts a la fin de I’irradiation sera donc différente.

Nous supposons que, I’écart de la distribution (concentration, taille) entre les
échantillons irradiés a 873 K et celle de I’échantillon irradié¢ a 91 K puis recuit & 823 K, vient
probablement de la compétition entre 1’agglomération et élimination des défauts lacunaires.
Cette compétition peut s’orienter en faveur de I’agglomération des défauts lacunaires lorsque
la concentration initiale des défauts lacunaires est grande.

111.5.2.4. Conclusions

Dans cette partie, nous avons voulu comparer I’évolution des défauts lacunaires, induits
par irradiation avec des ions lourds, en fonction de la température imposée pendant ou apres
irradiation. Nous constatons qu’a fluence d’irradiation et de température de recuit (823-873
K) pratiquement égales, le phénomene de migration entrainant les processus d’agglomération
et d’élimination des défauts lacunaires est déclenché dans les deux cas de figures. Par contre,
nous remarguons que la concentration et la taille des défauts lacunaires détectés par PAS sont
plus faibles lorsque la température est imposée pendant I’irradiation. Cela est sans doute lié a
une compétition entre 1’agglomération des défauts lacunaires entre eux et 1’élimination des
défauts lacunaires aux joints de grain ou en surface, au cours de la migration des défauts. La
concentration initiale des défauts lacunaires est un paramétre important qui va favoriser I’un
des processus au détriment de 1’autre. Lorsque la concentration initiale des défauts lacunaires
est ¢levée, les défauts ont plus tendance a s’agglomérer entre eux.

Il faudrait confirmer cette hypothése en modélisation en utilisant le code OKMC
(Object Kinetic Monte Carlo) ou dynamique des clusters. Les caractéristiques d’annihilation
S et W donnent des informations sur la taille moyenne de défauts et la mesures de temps de
vie des positons donnent des informations sur la nature des défauts, cela pourrait nous
permettre d’essayer de mieux connaitre la distribution en taille.
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I11.6. Conclusions du chapitre 111

Dans ce chapitre, ’investigation s’est portée sur les défauts lacunaires induits par
irradiation avec des ions lourds (W 20 MeV, Fe 10 MeV) dans des échantillons de tungstene
(EFDA, Goodfellow) et sur les mécanismes d’évolutions de ces défauts en fonction de la
température.

Dans la premiére section, nous avons caractérisé les échantillons de tungstene de
différents fournisseurs : EFDA et Goodfellow. Apres le traitement thermique a 1873 K
pendant une heure sous vide, les résultats obtenus par Spectroscopie d’Annihilation de
Positons, montre que les échantillons peuvent étre considérés comme vierges de défauts.

La seconde section, porte sur I’étude de la distribution des défauts lacunaires en termes
de concentration et de taille générés dans le tungstene par différentes conditions
d’irradiations. La nature des défauts lacunaires induits par irradiation dépendent non
seulement du niveau de dpa mais aussi de 1’énergie des PKA générés par 1’ion incident. Nous
avons pu le constater en comparant les défauts lacunaires induits avec des ions W 20 MeV ou
avec des ions *He 800 keV & dpa égal. Des petits amas lacunaires ont tendance & se former
dans les échantillons de tungsténe lorsque 1’énergie des PKA générés par les ions est
importante méme a faible dpa. L’irradiation aux ions lourds (W 20 MeV et Fe 10 MeV) dans
les échantillons de tungstene montre clairement que entre 0.1 dpa et jusqu’a 12 dpa, des petits
amas lacunaires se forment et la saturation en taille est atteinte des 0.56 dpa.

Le suivi du comportement des défauts lacunaires en fonction de la température de
recuits, met en évidence différents stades de leur évolution. Le stade d’agglomération des
défauts lacunaires s’effectue entre 473-823 K dans le cas des irradiations W 20 MeV et entre
423-543 K dans le cas de I’irradiation Fe 10 MeV, soit pratiguement la méme gamme de
température que celui de la monolacune de tungsténe, ceci est lié a la migration des
monolacunes comme cela a déja été observé pour former de gros amas lacunaires. A plus
forte température, 823 K pour la zone proche de la surface et profonde dans le cas de
I’échantillon irradi¢ Fe 10 MeV et 1223 K pour la zone profonde dans le cas de I’échantillon
irradié W 20 MeV, la concentration et la taille des gros amas lacunaires diminue. A plus
haute température, 1923 K, les caractéristiques d’annihilation sont proches de celles d’un
échantillon vierge mais sans les atteindre. Des observations MET montrent la présence d’une
densité non négligeable de cavités, dans 1’échantillon irradié Fe 10 MeV recuit a 1773 K.

Nous constatons aussi que lors de la migration et de 1’agglomération des défauts, la
taille moyenne des amas lacunaires formés est supérieure a celle atteinte par les monolacunes
seules : un mélange de défauts tels que des amas lacunaires v (L > 30) en présence de
boucles de dislocations. De plus, méme si les caractéristiques d’annihilation S et W des
échantillons irradiés entre 0.56 dpa et 12 dpa sont semblables, nous remarquons que, au cours
des recuits la distribution initiale des défauts lacunaires est différente en fonction du niveau
de dpa et de énergie des PKA. Celle-ci, tend vers une distribution de plus en plus importante
de gros défauts lacunaires quand le niveau de dpa et/ou 1’énergie des PKA augmente.

158



Conclusions du chapitre 111

Ensuite, I’étude de I’évolution des défauts lacunaires, induits par irradiation en
température avec des ions lourds, nous a permis de montrer que, le phénomeéne de migration
et d’agglomération et d’élimination des défauts lacunaires est déclenché quand la température
imposée pendant I’irradiation devient supérieure au seuil de ces processus. Par contre, la
concentration et la taille des défauts lacunaires sont plus élevées lorsque la température est
imposée aprés irradiation. C’est la compétition entre les processus d’agglomération et
d’élimination des défauts lacunaires qui dirige la distribution finale.

En perspective, il serait intéressant de réaliser des mesures de temps de vie des positons
pour permettre I’identification de la nature des amas lacunaires. De plus, il faut compléter ces
caractérisations avec des analyses MET pour déterminer la population des autres défauts tels
que les boucles lacunaires ou d’interstitiels et la densité des cavités générées. Ces
informations pourront étre utilisées pour obtenir par le biais de la simulation avec la
dynamique des clusters, des valeurs des énergies de migration et de dissociation des amas
lacunaires.
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Chapitre IV : Etude de I’interaction de I’hélium et des défauts lacunaires dans le tungsténe

V. Etude de Pinteraction de I’hélium et des défauts lacunaires
dans le tungsténe

Le tungsténe, candidat potentiel pour recouvrir les premiéres parois du divertor
d’ITER, sera soumis d’une part a d’intense bombardement neutronique et d’autre part exposé
a des flux de chaleur et de particules intenses telles que des ions d’hélium (He) produits par
la réaction de fusion.

L'implantation d'hélium dans les matériaux peut induire des changements dans la
microstructure et donc déteriorer les propriétés mécaniques du matériau. De nombreuses
études portant sur le comportement de I'hélium implanté dans le tungsténe ont déja été
publiés. Par exemple, V.N. Chernikov et al [137] et D. Nishijima et al [138] montrent que,
lorsque des ions (He) sont introduits a faible énergie incidente (< 50 eV) avec une grande
fluence (~ 10%° cm™) dans des échantillons de tungsténe, des bulles d'héliums sont observées
a proximité de la surface. Le mécanisme de formation de bulles et de defauts complexes
(lacune et hélium) n'a pas encore été completement compris. En 2009, C. Becquart et al [66]
ont publié des résultats sur le comportement de 1’hélium dans le tungsténe en utilisant la
modélisation OKMC, il a été démontré que la présence d'hélium joue un réle majeur dans
I'agglomeration de défauts lacunaires et donc la formation de bulles / cavités.

Le but de cette étude est d’obtenir des informations sur les différents mécanismes tels
que la migration, la diffusion, la formation de bulles d’hélium, en présence des défauts
lacunaires simples ou amas lacunaires. Différentes conditions d’implantations de I’hélium ont
été investiguées afin d’étudier dans un premier temps I’influence de I’hélium sur I’évolution
des défauts simples (He/dpa) puis en fonction de la température de recuit. Dans un second
temps, nous étudierons le comportement des amas lacunaires induits par les ions lourds en
présence d’hélium avec un rapport He/dpa proche de celui attendu par le divertor d’ITER.

IV.1. Implantation de He a fort He/dpa

L'objectif de la présente étude est d'étudier par Spectroscopie d'Annihilation de
Positons, l'interaction entre les lacunes et I'hélium. Nous étudierons ’effet de 1’introduction
de I’hélium sur les défauts lacunaires de type monolacunes en implantant dans le tungsténe
des ions “He 60 keV a différente fluence. Ensuite nous suivrons leurs évolutions en fonction
de la température de recuit. Entre autres la distribution, la concentration et la nature des
défauts induits apres implantation seront comparées avec celles obtenues par la modélisation
en utilisant le modéle OKMC développée par C. Becquart et al. L’analyse et 1’interprétation
des résultats de I'évolution de la nature des défauts en fonction de la température de recuit
seront complétées avec celles obtenues dans une étude précedente dans laquelle le
relachement de hélium a été mesuré par NRA (Analyse par réaction Nucléaire) dans des
échantillons de tungsténe implantés avec des ions *He 60 keV a différentes fluences [1].
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Implantation de He a fort He/dpa

IV.1.1. Conditions expérimentales et simulation SRIM

Echantillon et préparation

Les échantillons utilisés dans ce travail sont découpés dans des feuilles de tungstene
polycristallin laminées a froid d’une épaisseur de 150 pm avec une pureté nominale de
99.95% en masse. Les échantillons ont été polis mécaniquement sur une face et recuits a
1873 K pendant 1 heure sous vide poussé (5x107°-2x10° mbar) dans un four & bombardement
électronique du CEMHTI. Le traitement thermique a été effectué dans le but d'induire une
recristallisation et de réduire la concentration importante de défauts induits par le laminage /
polissage dans la région proche de la surface des échantillons. La qualité des échantillons a
été vérifiee par DB-PAS aprés recuit a 1873 K durant 1 heure sous vide. Les résultats ont
montré que la préparation est reproductible et qu’elle conduit & une concentration de défauts
négligeable (voir chapitre 111, section 111.1, page 89).

Implantation d’hélium 60 keV et simulation SRIM

Les implantations d'hélium sont effectuées avec des ions “He d’une énergie de 60 keV &
deux fluences différentes (10** cm? et 10 cm™) avec le méme flux de 10 cm?s™. Les
implantations ont été réalisées avec 1’accélérateur électrostatique 200 kV de Pprime de
Poitiers. Pendant les implantations, la température du support d'échantillons est maintenue en
dessous de 333 K. Pour alléger la lecture de ce document, les deux cas de fluence seront
libellés respectivement en Basse Fluence (BF) pour 10 cm™ et Haute Fluence (HF) pour
10" cm™ dans le texte ci-apreés.

La Figure 1V.1, présente les profils de I'nélium et des déplacements par atome (dpa)
calculés en utilisant le logiciel SRIM [51]. La concentration maximale de 1’hélium est située
a environ 160 nm de profondeur ot elle atteint 8.9x10 at.% pour BF et 8.9x10 at.% pour
HF. Le maximum de I’endommagement (dpa) est situé a environ 120 nm de profondeur ou la
dose est estimée & 2.5x10° dpa pour BF et & 2.5x10 dpa pour HF.
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? ]
o\ -3
?} 8_0)(10'3. ./.. " —.—4He Concentration - 2.5x10
LU/ / / ] \ —Jl- Displacement profile
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© [ \ 9 keV
= / Lo | — kv L 15x10° o
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Figure IV.1 : Simulation SRIM du profil de déplacement par atome (dpa) et du profil des ions
*He d’une énergie de 60 keV avec une fluence de 10* cm™ dans le tungsténe. De plus, les profils
d'implantations des positons entre 5-25 keV dans le tungsténe y sont représentés.
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Chapitre IV : Etude de I’interaction de I’hélium et des défauts lacunaires dans le tungsténe

Dans une étude expérimentale précédente réalisée par Spectroscopie d’ Annihilation de
Positons (PAS) dans des échantillons de tungsténe irradiés avec des ions ®He d’une énergie
de 800 keV [1], et récemment confirmée par la modélisation en utilisant le code Objets
Kinetic Monte Carlo (LAKIMOCA) [106], il a eté démontré que SRIM surestime la
concentration de lacunes présentes dans les matériaux a la fin de I'implantation. On peut
estimer que la production de lacunes est reliée a un coefficient d'efficacité qui est le rapport
entre la concentration de lacunes obtenue expérimentalement (pour implantation avec les ions

est

*He 800 keV) et la concentration de lacunes calculée par SRIM : [V]exp/[V]SRIM .l a été
démontré que ce rapport évolue avec la fluence : [v] / [V]grpv @ Une valeur de 0.080 pour la

exp

by

dose d’endommagement estimée a 2.5x10° dpa et diminue & 0.017 pour la dose
d’endommage dix fois plus élevée (2.5x107 dpa) [1].

En utilisant ce coefficient d'efficacité, nous avons évalué la valeur du ratio

[He]SRH\/I/[v]Zf:p a laquelle on pouvait s'attendre a Rp dans les échantillons de tungsténe

implantés avec des ions “He d’une énergie de 60 keV pour les deux fluences. Ces valeurs
sont données dans le Tableau 1V.1, avec celles du niveau d’endommagement (en dpa). Pour
BF le ratio [Helgg \,/ [V]sxp st inférieur a 1 et pour HF, le ratio [Helgp,,/[V]ex, st supérieur
a 1. De plus sur la Figure 1V.2, on peut observer que ce ratio est toujours supérieur a 1 méme
en proche surface (> 20 nm) pour HF, et dans le cas de BF il devient supérieur a 1 a partir de
190 nm de profondeur.

dpa  |[*Helsriv | Mo FHe] ™ Observation

SRIM) | (em?) cm®) GRIMLYexp | qualitative
W Goodfellow | *He 60 333 1.00x10"* | 1.00x10™ | 2.50x10 | 5.70x10"® | 1.32x10™ 0.43 <1
W Goodfellow | *He 60 333 1.00x10"* | 1.00x10™ | 2.50x102 | 5.70x10"° | 2.80x10™ 2.04 >1

Tableau V.1 : Les valeurs des dpa et le rapport en fonction de la fluence pour les implantations
réalisées dans des échantillons de tungsténe avec des ions “He d’une énergie de 60 keV.
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Figure V.2 : Ratio [He]srv (at.%)/[V]), (at.%) en fonction de la profondeur, pour les
échantillons de tungsténe implantés avec des ions “He 60 keV a la fluence de 10* cm®et 10" cm™.
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Implantation de He a fort He/dpa

Pour évaluer ce ratio nous avons utilisé la concentration d’hélium calculée par SRIM.
Dans une étude précédente [1], le profil des ions *He implantés & 500 keV dans le tungsténe
calculé par SRIM a été comparé a celui mesuré par NRA (Figure 1V.3). Le maximum du pic
mesuré par NRA est a la méme profondeur que celui calculé par SRIM et la concentration est
inférieure d’un facteur d’environ 0.73. Méme si une telle différence existait pour les
conditions d’implantation utilisées dans nos échantillons, il faut noter que le ratio [He]/[v]™

exp
serait encore supérieur a 1 pour I’implantation a HF.
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Figure 1V.3 : Distribution d’hélium en profondeur mesurée expérimentalement sur un
échantillon de tungsténe Goodfellow poli et non recuit, implanté avec des *He 500 keV a la
fluence de 10" cm™ par NRA (Analyse par Réaction Nucléaire), comparée a celle calculée par
SRIM [1].

Dans la Figure 1V.4, le profil d’implantation des positons en fonction de la profondeur
dans le tungsténe est tracé pour plusieurs énergies de 5 a 25 keV avec I'évolution du ratio
[He](at.%)/dpa en fonction de la profondeur, tel que calculé par SRIM. Pour les énergies de
positons de 5 keV et 15 keV correspondant respectivement a la profondeur d'implantation
moyenne de 20 nm et 130 nm, les positons sondent des zones ou le ratio [He](at.%)/dpa
varie de 1.5 a 4.5 (at.%)/dpa, respectivement pour les deux fluences BF et HF. Le ratio
[He](at.%)/dpa varie donc d'un facteur 3, c'est-a-dire qu’a 15 keV les positons vont sonder
une région qui contient trois fois plus d'hélium qu’a 5 keV.
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Figure 1V.4 : Profils des positons et du ratio [‘He] at.% / dpa en fonction de la profondeur,
obtenus a I’aide du logiciel SRIM pour les échantillons de tungsténe implantés avec des ions “He
d’une énergie de 60 keV a la fluence de 10" cm™.

Des expériences d’Analyse par Réaction Nucléaire (NRA) ont été réalisées dans une
étude précédente [1, 139] sur des échantillons de tungsténe implantés avec des ions *He
d’énergic 60 keV avec des fluences allant de 2.00x10™ & 1.00x10™ cm™. La quantité
d'’hélium mesurée juste apres implantation est tres proche de la quantité introduite
initialement. Ceci indique qu’aucune désorption n’a été détectée et toute la quantité d’hélium
implantée a été piégée. La Figure 1V.5, illustre la fraction d'hélium libérée en fonction de la
température de recuit des échantillons de tungsténe implantés avec des ions *He 60 keV a
différentes fluences, allant de 2.00x10™ & 1.00x10'® cm™. Ces données seront examinées plus
loin dans ce chapitre et corrélées avec les résultats obtenus par Spectroscopie d’Annihilation
de Positons, en particulier pour les deux fluences connues 10'* cm™ et 10*° cm™.
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Figure V.5 : Fraction d'hélium libéré aprés recuit pour des implantations d’ions *He d’une
énergie de 60 keV a différentes fluences dans des échantillons de tungsténe [1].

IV.1.2. Identification des défauts apres implantation

IV.1.2.1. Description des résultats

La Figure 1V.6, présente les profils S (E) et les points (S,W) pour les échantillons
implantés a BF et HF. Sont également mentionnés les caractéristiques (S,W) du point Lattice
et de la monolacune de tungsténe (v), identifiés dans une étude précédente [1, 73] ainsi que la
droite Dy caractéristique de I'annihilation des positons dans la monolacune.

Sur la Figure 1V.6.a, pour les deux fluences, les profils S (E) apres implantation, sont
au-dessus de celui mesuré dans I'échantillon vierge lorsque 1’énergie des positons est
supérieure a 3 keV. Cela signifie que les échantillons implantés présentent des défauts de
types lacunaires. De plus, le profil S (E) de I’échantillon implanté a BF est en-dessous de
celui obtenu pour I’échantillon implanté a HF. Cela suggére que 1’échantillon implanté a HF
présente une concentration de défauts lacunaires plus élevée que celui implanté a BF. Les
points (S,W) (voir Figure 1V.6.b) décrivent un segment de droite D1 pour BF et D2 pour HF.
De plus, les deux droites D1 et D2 présentent une pente dont la valeur absolue est plus faible
que celle de la droite de la monolacune Dy, particulierement dans le cas de 1’échantillon
implanté a BF (D1). Ces résultats suggérent que la nature des défauts détectés est différente
de la monolacune v et que le volume libre apparent est plus petit que celui de v.
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Figure 1V.6 : Caractéristiques d'annihilation de positons S et W mesurées dans les échantillons
de tungsténe implantés avec des ions *He 60 keV a la fluence de 10" cm™ (BF) et 10*° cm™ (HF).

(a) Le profil S en fonction de I'énergie des positons E. (b) Les points S en fonction de W.

1\V.1.2.2. Discussions des résultats

Les données expérimentales des échantillons implantés ont été modelisées a I’aide du
logiciel VepFit (Figure 1V.7) avec une structure a deux couches homogénes et les résultats
ont été résumés dans le Tableau 1V.2. Pour I'échantillon implanté a BF, la premiére couche
s'étend entre 0 a 136 = 11 nm et la longueur de diffusion effective dans cette zone est de 58
nm. La seconde couche a une longueur de diffusion effective de 107 nm. Dans le cas de
I'échantillon implanté a HF, la premiére couche s'étend entre 0 a 133 + 6 nm et présente une
longueur de diffusion effective de 20 nm. La seconde couche a une longueur de diffusion

effective de 106 nm.

Surface Couche 1 (L1) Couche 2 (Bulk)
s w s w Lt Wit s w L
Echantillon (nm) (nm) (nm)
W vierge 04041 | 0.0656 03674 | 00858 | 105%1
W implanté
*He 60 k(eE\B/F;-OM cm? | 04011 | 00649 | 0.4036 | 0.0639 58 136+11 | 03718 | 00816 | 107:1
As-implanted
W implanté
*HeBOkeV 10 em? | os | 00671 | 04007 | 00615 20 133+6 | 03667 | 00861 | 106+1
As-implanted

Tableau V.2 : Modélisation par le logiciel VepFit des caractéristiques d'annihilation des

échantillons de tungsténe polycristallins implantés avec des ions “He 60 keV & la fluence de 10

cm™ et 10°° cm?,
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Figure IV.7 : fraction d’annihilation a faible moment S (a) en fonction de I’énergie des positons

(b) en fonction de la fraction d’annihilation a fort moment W, mesurées dans les échantillons de

tungsténe implantés avec des ions “He 60 keV a la fluence de 10 cm™ et 10" cm™. Les données
expérimentales sont fittées a I’aide du logiciel VepFit.

Dans la premiere couche (L1) des échantillons implantés, les valeurs de S et W varient
Iégerement avec la fluence d’implantation, S augmente et W diminue lorsque la fluence
augmente, ce qui est cohérent avec la diminution de la longueur de diffusion effective L;;ff.
Les points (S.1,W.1) sont en-dessous de la droite Dy et cela est Iégerement plus marqué pour
I’échantillon implanté BF. Ces données suggeérent que, apres implantation, les échantillons
présentent une zone endommageée sur une profondeur d'environ 135 nm dans laquelle le taux
de piégeage des positons augmente avec la fluence d'implantation. Cette configuration a deux
couches homogenes ne refléte pas exactement les résultats des calculs SRIM qui situent la
couche endommagée sur une profondeur d’environ 300 nm. Cette couche endommagée sur
300 nm prédit par SRIM peut cependant ne pas étre homogene. En effet, nous pouvons
constater que a partir de 140 nm de profondeur jusqu’a 300 nm, la concentration d’hélium
devient élevée (Figure V.1 et Figure 1V.4). Il se peut que lorsque le ratio [He](at.%)/dpa
devient supérieur a un certain seuil (4.5 (at.%)/dpa), les caractéristiques d’annihilation S et W
des défauts détectés par les positons se rapprochent de ceux du réseau du tungstene.

Dans ce qui suit, nous mettrons 1’accent sur les données mesurées dans la région
d'intérét, de la surface a Rp. Nous allons étudier les données obtenues pour les énergies de
positons de 5 £ 0.5 keV et 15 + 0.5 keV, notés respectivement Ssyey, Siskev COrrespondant
respectivement a des profondeurs moyennes sondées de 20 nm et 130 nm et pour les

différents ratios [He]gg,/[VIo:

exp

supérieur a 1 dans le cas de I’implantation HF (voir section 1V.1.1).

: ce ratio est inférieur a 1 dans le cas de I’'implantation BF et

Nous observons (voir Tableau 1V.3) que la valeur de S mesurée a 1’énergie de positons

5 keV (Seh.y=0.4002 + 0.0002 pour BF et Stt.,=0.4087 + 0.0001 pour HF) est supérieure &
celle mesurée a D’énergie de positons de 15 keV (St4.v=0.390+0.001 pour BF et
HE ev=0.3952 + 0.0009 pour HF) aprés implantation, contrairement & ce que I’on pouvait
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attendre en considérant le profil d'endommagement prédit par SRIM (voir Figure 1V.1). Cela
suggeére qu’a 15 keV les positons détectent une distribution (en termes de concentration et/ou
de taille) de défauts lacunaires différente de celle a 5 keV.

Energie des positons
5 keV 15 keV
Echantillon S W S W

echantillon de W implanté
He 60 keV 10* cm®
(BF)
As-implanted

0.4002 + 0.0002 | 0.0653 + 0.0001 0.390 + 0.001 0.0718 + 0.0004

Echantillon de W implanté

15 -2
He 60 keV 107 cm™ 4 4587 40,0001 | 0.0622 + 0.0001 | 0.3952 +0.0009 | 0.0694 + 0.0004

As-implanted

Tableau IV.3 : Les valeurs de S et W mesurées pour 1’énergie de positons 5 + 0.5 keV et 15 £ 0.5
keV dans les échantillons implantés avec les ions “He 60 keV a la fluence de 10 cm™ et 10" cm™.

Les points (S,W) décrivent un segment de droite D1 pour BF et D2 pour HF toutes deux
situées en-dessous de la droite de la monolacune Dy, particuliérement dans le cas de BF. Ces
résultats suggeérent que la nature des défauts détectés est différente de la monolacune v et que
le volume libre apparent est plus petit que celui de v. De nombreux résultats de calculs de
temps de vie des positons comme ceux obtenus par Troev et al [74] démontrent que la
présence de I’hélium dans les défauts lacunaires peut modifier les caractéristiques
d’annihilation. Une étude théorique réalisée par Tang et al [126] dans le Fer montre que la
présence d’hélium dans les lacunes change la distribution des moments des électrons qui
s’annihilent avec les positons et entraine la diminution des caractéristiques d’annihilation de
S et W. Plus récemment, des calculs effectués par K. Heinola dans le tungsténe, montrent que
les caractéristiques d’annihilation des positons (S,W) pour les défauts de type nHe-v ont
tendance a se positionner de plus en plus en-dessous du point (Sy,Wy) caractéristique de
I’annihilation des positons dans la monolacune (V) et cela d’autant plus que le nombre n
d’hélium augmente (voir chapitre I, section 11.5.4, page 80, Figure 11.30). Cela suggere
que dans les échantillons implantés avec des ions *He 60 keV, les positons s’annihilent dans
des défauts lacunaires contenant de I’hélium de type nHe-mv. En comparant la pente des
points (S,W) pour les deux fluences d’implantation, on remarque que celle correspondant a
HF est plus proche de Dy que celle mesurée pour BF. Cette différence peut s’expliquer par le
fait que la densité de lacunes étant supérieure et le rapport [He]srim/[V]es, > 1 (voir section
IV.1.1) dans le cas de HF, il est possible que le nombre de lacunes (m) et d’hélium (n) dans
les complexes nHe-mv formés soient plus élevés pour HF que pour BF.

La Figure 1V.5 issue de travaux antérieurs [1], présente la fraction d’hélium relachée
apreés recuit pour des échantillons implantés avec des ions *He d’énergie 60 keV a différentes
fluences, mesurée par NRA. Nous observons que la désorption commence a des températures
Iégerement supérieures a 1580 K. Cette température correspond a la température de
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dissociation de défauts complexes He-v en v et He correspondant a I’énergie de dissociation
de 4.57 eV [66]. Cela indique que, aprés implantation I’hélium est piégé dans des défauts
lacunaires.

Ainsi les résultats PAS et NRA suggeérent que des defauts de type He-v peuvent étre

détectés apres implantation. Pour BF, étant donné que le rapport [He]SRIM/[v]Zi;q (voir

section 1V.1.1) on ne peut pas écarter I’hypothése que des monolacunes v soient aussi
présentes apres implantation. Pour HF, la population de défauts lacunaires est plus diversifiée
et en dehors des défauts lacunaires He-v et v, il est probable que des défauts lacunaires
complexes de type nHe-mv (avec m > 1) soient formés comme nous I’avons indiqué au
paragraphe précédent et que la concentration de monolacunes v vides soit plus limitée en
proportion que pour BF.

Les résultats expérimentaux obtenus par PAS sont comparés avec des résultats obtenus
par calculs OKMC appliqués a la modélisation de la microstructure du tungsténe apres
implantation avec des ions *He 60 keV & différentes fluences, réalisés par A. De Backer et C.
Becquart, en utilisant le code de calcul LAKIMOCA. Les calculs OKMC mettent en
évidence la présence de complexes nHe-mv apres implantation. La Figure 1V.8 présente la
concentration des clusters lacunaires (amas) purs de type mv et mixtes de type nHe-mv et des
clusters d’interstitiels mixtes nHe-ml en fonction du nombre de lacunes (a gauche) et des
atomes d’hélium (a droite), aprés implantation a 300 K pour différentes fluences.
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Figure 1V.8 : Description de la microstructure a 300 K respectivement pour les lacunes et les
atomes d'hélium (de gauche a droite) induites par les ions *He d’une énergie de 60 keV a
différentes fluences 10’-10®° m™ (ou 10*%-10'® cm™) dans le tungsténe. La concentration des
clusters sont tracés en fonction du nombre de lacunes et d’atomes d'hélium dans les clusters,
pour des clusters purs (mv) et mixtes (nHe-mv ou nHe-ml).

Nous observons sur la Figure 1V.8.(a) et Figure 1V.8.(b) que la concentration des
défauts de type mv est maximale pour m = 1, elle avoisine 4x10** m™ pour BF et 1x10%® m?
pour HF. Dans le cas des défauts de type nHe-mv, la concentration maximale est aussi
observée pour m = 1 (environ 8x10*® m™ pour BF et 5x10** m™ pour HF) et est aussi
maximale pour un nombre de He, n =1 (environ de 5x10%* m™ pour BF et 3x10%* m™ pour
HF). De plus la concentration des defauts de type mv (C(mv)) et nHe-mv (C(nHe-mv)),
augmente avec la fluence d’implantation. C(mv) est superieure a C(nHe-mv) pour les petits
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amas lacunaires dont le nombre de lacunes reste inférieur a 5. En outre, C(mv) diminue

. C .
rapidement quand le nombre de lacunes (m) augmente, avec un rapport% pouvant varier

entre 9-16 quand m augmente de 1 pour 1 <m <5 (voir Figure 1V.8.(a)), alors que C(nHe-
C(He-mv)
C(nHe-mv)
pouvant varier entre 1-2.5 quand n augmente de 1 pour 1 <m <5 (voir Figure 1V.8.(b)).
Cela indique que plus la taille des amas lacunaires (m) augmente, plus ils contiennent de
I’hélium et que des amas lacunaires plus gros sont observés quand la fluence augmente. Ces
données suggerent que la concentration des défauts complexes de type nHe-mv contenant
plus d’une lacune et au moins 1 hélium est supérieure dans le cas de I’implantation HF par
rapport & BF. Ces complexes existent dans 1’échantillon implantés a BF mais leur
concentration est plus faible, ils seront plus difficiles a détecter en PAS par rapport aux autres
défauts lacunaires.

mv) diminue plus lentement quand le nombre de He (n) augmente, avec un rapport

De plus, la Figure 1V.9, présente la distribution des défauts complexes (nHe-mv) en
fonction de la profondeur, réalisé par A. De Backer et C. Becquart a I’aide de 1la modélisation
OKMC dans le cas de I’implantation “He 60 keV & la fluence de 10** cm™ et 10* cm™ dans
le tungstene. 1l faut noter que ces calculs ne tiennent pas compte de I'effet du trap mutation,
c'est-a-dire 1I’émission d'interstitiel (I) a partir du complexe nHe-mv quand le ratio Helv
devient supérieur a un certain seuil. Nous pouvons constater que la concentration des défauts
complexes de type nHe-v augmente avec la fluence d’implantation. Entre outre, le nombre
d’hélium n est d’autant plus élevé que la fluence d’implantation est grande ainsi que la
profondeur. De plus, pour les deux fluences d’implantation (10 cm™? et 10 cm™) Ia
formation des défauts nHe-v pressurisés devrait permettre I'émission d'interstitiels (1) et
augmenter la proportion des complexes hélium-lacune contenant plus de lacunes, soit nHe-
mv.
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Figure IV.9 : Distribution des défauts complexes (nHe-mv) en fonction de la profondeur apres
implantation d’ions “He 60 keV dans le tungsténe réalisé a I’aide de la modélisation OKMC par
A. De Backer et C. Becquart. Attention, ces calculs ne tiennent pas compte de I'effet du trap
mutation.

Ces informations suivent la logique des interprétations données aux résultats obtenus
par PAS. Nous pouvons conclure que la nature et la distribution des défauts présents dans les
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échantillons de tungsténe implantés avec des ions “He 60keV évoluent avec la fluence
d’implantation. Nous proposons que les positons détectent des défauts lacunaires de type He-
V + V de facon prépondérante dans I’échantillon implanté BF. Dans le cas de I’échantillon
implanté HF, les positons détectent plut6t de facon prépondérante des défauts de type nHe-
mv (avec m > 1) + He-v + v.

IV.1.3. Evolution en fonction de la température de recuit des défauts
lacunaires en présence d’hélium

IV.1.3.1. Traitements thermiques apres implantation

Aprés implantation, les échantillons ont été recuits étape par étape avec un pas de 100
K pendant 1 heure sous vide entre 423 K et 2173 K dans un four a bombardement
électroniqgue du CEMHTI. La rampe de montée en température est de 5.6 KI/s. Les
échantillons ont été caractérisés par Spectroscopie d’Annihilation de Positons avec
I’accélérateur de positons lents du CEMHTI entre chaque étape de recuit afin de suivre
I'évolution des défauts lacunaires en fonction de la température en présence d'hélium.

1V.1.3.2. Résultats et discussions

Toutes les courbes de S (E), W (E) et les points S (W) mesurés dans les échantillons de
tungsténe implantés avec des ions “He 60 keV a la fluence de 10* cm™ (BF) et 10" cm™
(HF) puis recuit entre 423-2173 K, sont données en Annexe 4, A4-Figure. 1, page 221 et
A4-Figure. 2, page 222, respectivement pour BF et HF.

IV.1.3.2.1. Résultats dans le cas de I’implantation a BF

La Figure 1V.10 présente les caractéristiques d’annihilations des positons S (E) et S
(W) mesurées dans les échantillons de tungsténe implantés avec des ions *“He 60 keV a la
fluence de 10 cm™ (BF) puis recuit entre 423 K & 2173 K. Par souci de clarté de lecture
nous n’avons représenté que quelques températures.

Les températures de recuits reportées ici, ont été choisies car des évolutions notables se
produisent :

[ 723 K: température a laquelle le phénoméne de migration de la monolacune
entrainant leur agglomération pourrait étre observé [1, 73].

[ 1623 K : température a laquelle le phénoméne de dissociation des complexes He-v
en He + v pourrait se produire [1, 66].

[J 1823-2173 K : températures auxquelles la recristallisation du tungsténe pourrait
s’effectuer [1].
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Figure 1V.10 : Evolutions des caractéristiques d'annihilation S et W en fonction de la
température de recuit mesurées dans les échantillons de tungsténe implantés avec des ions “He
60 keV a la fluence de 10" cm™. (a) La courbe S en fonction de I'énergie de positons E. (b) La
courbe S en fonction de W.

Pour I’échantillon de tungsténe implanté a BF puis recuit a 723 K, 1623 K, 1823 K,
2023 K et 2173 K, les profils S (E) (resp. W (E)) évoluent avec la température de recuit et
tendent vers celui de I’échantillon vierge quand la température de recuit augmente. En
regardant de plus pres les résultats pour la température de recuits de 723 K, on remarque que
pour les énergies de positons comprises entre 3-25 keV, le profil S (E) (resp. W (E)) est en-
dessous (resp. au-dessus) de celui mesuré dans 1’échantillon apres implantation. Pour le recuit
a 1623 K, on distingue clairement deux domaines d’énergie de positons : pour 1’énergie de
positons variant entre 0.5 keV et 10 keV, la courbe S (E) (resp. W (E)) est au-dessus (resp.
en-dessous) de celle de 1’échantillon implanté puis recuit @ 723 K, puis entre 10 keV et 24
keV, la courbe S (E) (resp. W (E)) passe trés légérement en-dessous (resp. au-dessus). A plus
haute température de recuits, pour les positons d’énergie comprise entre 3-25 keV, les valeurs
de S sont plus faibles que celles obtenues pour le recuit a 1623 K. Cependant les profils S (E)
(resp. W (E)) des échantillons implantés puis recuit entre 1823 K et 2173 K restent trés
Iégerement au-dessus (resp. en-dessous) de celui mesurés dans I’échantillon vierge.

Apreés le recuit a 723 K, les points (S,W) sont au-dessus de la droite Dy pour les
énergies de positons comprises entre 3-25 keV, cela signifie que, entre RT et 723 K la
distribution moyenne en taille ou le volume libre des défauts détectés par les positons a
augmenté et est devenu supérieur a celui de la monolacune de tungstene. Pour le recuit a
1623 K, les points (S,W) sont alignés sur la droite Dy et sont décalés vers le haut par rapport
a ceux mesurés pour le recuit a 723 K, spécialement pour les positons d’énergie entre 0.5-6
keV. Lorsque 1’énergie des positons varie entre 6 et 12 keV les points (S,W) passent en-
dessous de ceux mesurés pour le recuit a 723 K puis entre 12-25 keV ils sont quasi-
superposés. A plus haute température de recuit (1823 K, 2023 K et 2173 K) les points (S,W)
mesurés entre 0.5-25 keV sont quasi-superposés et s’alignent tous sur la droite Dv et se
rapprochent des points (S,W) de 1’échantillon vierge. Nous pouvons aussi noter qu’entre 0.5-2
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keV les points (S,W) pour les recuits a partir de 1873 K sont Iégérement décalés vers le bas
par rapport a ceux mesurés pour le recuit a 1623 K. Ces différentes évolutions des
caractéristiques d’annihilation S et W entre 723 K et 2173 K indiquent que la nature des
défauts et leur distribution en profondeur changent au cours des recuits et se rapprochent de
ceux de I’échantillon vierge a partir de la température de recuit de 1823 K et ne les atteignent
pas strictement méme jusqu’a 2173 K.

IV.1.3.2.2. Discussions des résultats dans le cas de I’implantation a BF

Apres recuit de I’échantillon implanté BF a 723 K, nous avons vu précédemment que
les points (S,W) évoluent au-dessus de la droite Dy entre 3-25 keV. En effet les monolacunes
de tungsténe sont mobiles a partir de 423 K [73, 134], elles peuvent s’agglomérer entre elles
ou avec les defauts complexes de type He-v pour former de plus gros défauts.

Les données expérimentales S (E) et W (E) ont été modélisées a 1’aide du logiciel
VepFit [118], les résultats sont présentés dans le Tableau 1V .4.

Surface I Layer 1 (L1) Layer 2 (Bulk)
s W s W L'err | Width s w Lert
Echantillon (nm) (nm) (nm)

W virgin 0.4041 £ 0.0003|0.0656 + 0.0002 0.3674 £ 0.0003(0.0858 + 0.0002| 105 + 1
W implanté
*He 60 keV 10™ cm
(BF)
As-implanted
W implanté
*He 60 keV 10™ cm
(BF)
Annealed at 723 K
W implanté
*He 60 keV 10™ cm
(BF)
Annealed at 1623 K
W implanté
“He 60 keV 10™ cm?
(BF)
Annealed at 1823 K
W implanté
*He 60 keV 10™ cm2
(BF)
Annealed at 2023 K
W implanté
*He 60 keV 10™ cm™
(BF)
Annealed at 2173 K

0.4011 £ 0.0004 {0.0649 + 0.0002 §0.4036 + 0.0004(0.0639 + 0.0003( 58 + 1 |136 + 11 §0.3718 + 0.0004 (0.0816 + 0.0002( 107 + 1

0.4039 + 0.0004(0.0657 + 0.0002 §0.3925 + 0.0005|0.0749 + 0.0003| 63 + 1 {150 + 35 §0.3689 + 0.0004|0.0843 + 0.0002( 99 + 1

0.409 +0.002 (0.0613 +0.0007 g 0.394 +0.002 |0.0729 +0.0008| 25+ 1 | 53 + 27 Q0.3715+ 0.0002|0.0843 + 0.0002| 98 + 1

0.4019 + 0.0003(0.0661 + 0.0002 0.3693 + 0.0002(0.0836 + 0.0002| 110 + 1

0.4023 + 0.0003/0.0660 + 0.0002 0.3672 £+ 0.0003(0.0845 + 0.0002| 114 + 1

0.4039 £ 0.0003(0.0647 + 0.0002 0.3687 + 0.0003(0.0838 £ 0.0002( 117 + 1

Tableau V.4 : Modélisation par le logiciel VepFit des caractéristiques d'annihilation S et W des
échantillons de tungsténe implantés avec des ions “He 60 keV a la fluence de 10" cm™ (BF) puis
recuits a différentes températures.

Pour les échantillons recuits a 723 K et 1623 K, les résultats expérimentaux ont été
fittés avec des modéles a deux couches comme pour I’échantillon « as-implanted ». La
premiére couche est comprise entre 0-150 nm et 0-53 nm respectivement selon la température
de recuit de 723 K et de 1623 K.

Dans le cas du recuit a 723 K, la premiére couche s’arréte a une profondeur proche du
pic maximal du profil de concentration de I’hélium (160 nm) calculé par SRIM pour
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I’échantillon implanté a BF. Il est intéressant de noter que la longueur de diffusion effective
issue du fit est de 63 + 1 nm pour cette premiére couche, ce qui montre que la densité de
piéges est aussi importante en proche surface qu’avant recuit (L de la premiére couche de
I’échantillon « as-implanted » est de 58 + 1 nm). Pour la deuxiéme couche correspondant ici
a la couche profonde de I’échantillon (Bulk), la longueur de diffusion effective est de 99 + 1
nm, légérement inferieure a celle d’un échantillon vierge (105 = 1 nm). Cette diminution peut
s’expliquer soit par une diffusion de défauts vers le volume (Bulk) ou soit par I’existence
d’une troisiéme couche supplémentaire entre la premiére et la deuxiéme couche qui s’avere
tres difficile a fitter.

Pour le recuit & 1623 K, la longueur de diffusion effective dans la premiére couche est
de 25 + 1 nm et est nettement plus faible que celle obtenue apres recuit & 723 K. Par contre
dans la deuxiéme couche elle est comparable a celle obtenue pour le recuit a 723 K (98 =+ 1
nm au lieu de 99 = 1 nm). La diminution de la longueur de diffusion effective dans la couche
proche surface (premiére couche) entre les recuits a 723 K et a 1623 K, montre que le taux de
piégeage a augmenté entre les deux températures de recuit. De plus la largeur de cette couche
endommagée détectée par les positons diminue entre le recuit a 723 K et 1623 K. Cela
signifie que les défauts ont migré vers la surface au cours des recuits successifs et que leur
piégeage est plus efficace, soit parce que leur concentration est plus élevée ou que leur taille
a augmentg.

Pour les recuits & 1823 K, 2023 K et 2173 K un modele a une seule couche homogene a
permis de fitter les données expérimentales. Les longueurs de diffusion effectives obtenues
sont proches de celles observées dans un échantillon vierge (106 nm), elles sont
respectivement de 110 nm, 114 nm, 117 nm. De plus les valeurs (Ssurr, Wsur) €t (Ssuik, Wauik)
sont trés proches de celles d’un échantillon vierge. Nous supposons que, soit les défauts
présents dans les échantillons de tungsténe implantés “He 60 keV 10** cm™ (BF) ont disparu
(guérison de 1’échantillon implantés) aprés les recuits a hautes températures supérieures a
1823 K, soit les défauts se sont agglomérés pour former de gros défauts complexes dont la
concentration est inferieure a la limite de détection de la technique PAS ou la concentration
de He dans ces défauts est importante.

IV.1.3.2.3. Résultats dans le cas de I’'implantation a HF

Dans le cas de I’implantation HF (Figure 1V.11), le profil S (E) (resp. W (E)) aprés
recuit a 723 K est quasi-identique a celui de 1’échantillon implanté. Pour le recuit a 1623 K,
le profil S (E) (resp. W (E)) passe au-dessus (resp. en-dessous) de celui mesuré pour
I’échantillon « as-implanted ». Par contre & 1823 K, les valeurs de S (E) sont plus faibles
entre 0.5-12 keV par rapport a I’échantillon implanté puis recuit a 1623 K, mais elles
deviennent légérement supérieures entre 12-25 keV. A plus haute température de recuits
entre 2023-2173 K les valeurs de S (E) deviennent a nouveau plus faibles que celles mesurées
pour le recuit @ 1623 K pour les énergies de positons comprises entre 3-25 keV, mais restent
supérieures a celles obtenues pour le matériau vierge. Ces résultats montrent que la
distribution des défauts a changé au cours des différents recuits, et a tres haute température
elle se rapproche de celle de 1’échantillon vierge.
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Les points (S,W) pour I’échantillon implanté puis recuit a 723 K sont pratiquement sur
la droite Dy. A 1623 K on peut clairement observer que les points (S,W) passent largement
au-dessus de Dy et a 1823 K ils se positionnent pratiqguement au-dessus de D3 entre 12-25
keV. Par contre lorsque la température devient supérieure a 1823 K, les valeurs de S
deviennent plus faibles et les points (S,W) se rapprochent de Dy. Cela suggere que la taille
des défauts a tres Iégerement augmenté dans un premier temps entre RT et 723 K : le volume
libre détecté par les positons est comparable a celui de la monolacune de tungstene. Puis dans
un second temps, la taille des défauts devient tres supérieure a celle de la monolacune quand
la température de recuit est fixée entre 1623 K et 1823 K. A plus haute température les points
(S,W) viennent de nouveau se positionner sur la droite Dy. Cela suggere que, la taille ou le
volume libre des défauts a diminué.
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Figure 1V.11 : Evolutions des caractéristiques d'annihilation S et W en fonction de la
température de recuit mesurées dans les échantillons de tungsténe implantés avec des ions “He
60 keV a la fluence de 10™ cm™. (a) La courbe S en fonction de I'énergie de positons E. (b) La
courbe S en fonction de W.

IV.1.3.2.4. Discussions des résultats dans le cas de I’implantation a HF

Les données expérimentales ont été modélisées avec le logiciel VEPFIT par un modele
a deux couches pour les échantillons recuits a 723 K et a 1623 K puis par un modele a une
seule couche homogéne pour 1’échantillon recuit a 2173 K (voir Tableau 1V.5).

Pour le recuit a 723 K, les caractéristiques d’annihilation (S,W) a la surface, de la
premiere couche ainsi que du volume (Bulk), sont légérement différentes de celles de
I’échantillon « as-implanted ». Sur la Figure 1V.12, on peut clairement observer que le point
(Ssurt, Weure) de 1’échantillon recuit a 723 K reste pratiquement sur le méme alignement que
celui de I’échantillon « as-implanted » et est décalé vers le haut tandis que le point (S 1,W\1)
de la premiére couche L1 se décale légérement vers la droite Dy par rapport a celui de
I’échantillon « as-implanted ». De plus, la valeur de S;1 (resp. Wi1) de I’échantillon recuit a
723 K est légérement supérieure (resp. inférieure) a celle de 1’échantillon « as-implanted ».
Cela signifie que la concentration des défauts a tendance a diminuer tandis que la taille
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moyenne des défauts augmente dans cette couche L1 aprés le recuit a 723 K. La longueur de
diffusion effective dans la premicre couche de 1’échantillon recuit a 723 K est légerement
plus élevée (37 £ 1 nm) que celle de I’échantillon « as-implanted » (20 + 1 nm). Cette
augmentation de la longueur de diffusion effective est en bon accord avec la diminution de la
valeur de S.

Pour le recuit a 1623 K, le point (Ssurr,Wsurf) € positionne sur la droite Dy et est décalé
vers le bas par rapport a I’échantillon recuit a 723 K (Figure 1V.12). La premiére couche de
I’échantillon recuit a 1623 K est comprise entre 0-192 £ 25 nm et est plus épaisse que celle
de I’échantillon recuit a 723 K qui est de 131 + 23 nm (Tableau 1V.5). Dans cette couche la
valeur de la longueur de diffusion effective passe a 47 + 1 nm (au lieu de 37 £ 1 nm). Le
point (Sp1,Wi1) de I’échantillon recuit a 1623 K est décalé vers la droite et vers le haut par
rapport a celui de 1’échantillon recuit & 723 K. Pour la deuxieme couche la longueur de
diffusion effective est de 98 + 1 nm, plus faible que celle de 1’échantillon recuit a 723 K (112
+ 2 nm). Le point (Sguik, Wauik) de 1’échantillon recuit a 1623 K est décalé vers la droite et
vers le haut comparé a celui de I’échantillon recuit a 723 K. Ces changements pourraient
s’expliquer par la diffusion (migration) des défauts vers le volume (Bulk) ou I’existence
d’une troisiéme couche dans le cas de 1’échantillon recuit a 1623 K. De plus, pendant le
recuit & 1623 K nous pouvons clairement observer que la taille et la concentration des défauts
ont augmenté dans la premiére couche comparée a celles de I’échantillon recuit a 723 K.
Cette augmentation de taille et de concentration des défauts lacunaires peut se justifier par le
fait qu’a 1623 K la dissociation des complexes He-v en He + v est amorcée [1, 66], ainsi les v
libérés peuvent migrer et s’agglomérer avec d’autres défauts complexes de type nHe-mv
stables a haute température.

Dans le cas de I’échantillon recuit a 2173 K, le point (Ssurt, Wsurf) (resp. (Sguik, Wauik)) s
positionne légérement en-dessous (resp. au-dessus) de celui de I’échantillon vierge (Figure
IV.12). La longueur de diffusion effective est de 96 nm et est légérement inferieure a celle
d’un échantillon vierge (Tableau 1V.5). Nous pouvons alors dire que pour le recuit a 2173 K,
une grande partie des défauts ont été éliminés dans I’échantillon implanté a HF.
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Surface Layer 1 (L1) Layer 2 (Bulk)
S W S W L't | Width s w Lot
Echantillon (nm) (nm) (nm)
W virgin 0.4041 + 0.0003|0.0656 + 0.0002 0.3674 + 0.0003(0.0858 + 0.0002 | 105 + 1

W implanté

4 15 -2
He 60 keV 10™ em™ | 4025 + 0,002 [0.0671 + 0.0006 0.4097 + 0.0002[0.0615 = 0.0008| 20+ 1 | 133+ 6 J0.3667 = 0.0003[0.0861 + 0.0002 106 + 1

As implanted
W implanté
*He 60 keV 10" cmi?

0.4146 + 0.0006(0.0610 + 0.0003 0.4033 + 0.0004 (0.0656 + 0.0002| 37 + 1 | 131 + 23 §0.3737 = 0.0004|0.0815 + 0.0003| 112 + 2
Annealed at 723 K
W implanté
*He 60 keV 10*° cmi?

0.4118 + 0.0005|0.0610 + 0.0003 @ 0.4069 0.0004 | 0.0667 0.0002 | 47 +1 (192 + 25 0.3795 + 0.0005(0.0805 + 0.0003| 98 + 1

Annealed at 1623 K
W implanté
*He 60 keV 10" cmi?

0.4024 + 0.0003(0.0663 + 0.0002 0.3699 + 0.0003(0.0843 + 0.0002| 96 + 1

Annealed at 2173 K

Tableau IV.5 : Modélisation par le logiciel VepFit des caractéristiques d'annihilation S et W des
échantillons de tungsténe implantés avec des ions “He 60 keV a la fluence de 10" cm™ (HF) puis
recuits a différentes températures.
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B 1623K
2173 K
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723 K
A 163K
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2173 K

SFit/ Sref
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Figure 1V.12 : Caractéristiques d’annihilations S en fonction W de différentes couches
déterminées par modélisation a I’aide du logiciel VepFit réalisé sur 1’échantillon de tungsténe
implanté “He 60 keV a la fluence de 10 cm™, puis recuits a différentes températures.

IV.1.3.3. Comparaison des stades de recuit des échantillons implantés BF
et HF

Pour pouvoir décrire la tendance d’évolution sur I’ensemble des températures de recuits
réalisés entre RT-2173 K sur les échantillons implantés “He 60 keV avec une fluence de 10*
cm? (BF) et 10" cm™ (HF), nous avons représenté dans les Figure 1V.13 et Figure 1V.14
respectivement, les courbes S en fonction de la température de recuit et les points (S,W)
correspondant. Les valeurs de S et W sont prises a 5 £ 0.5 keV et 15 + 0.5 keV pour les deux
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conditions d’implantation BF et HF. Notons que pour ces énergies 5 keV et 15 keV, le
rapport entre la concentration d’hélium et I’endommagement (dpa) varie d’un facteur 3 (voir
section 1V.1.1, Figure 1V.4). De plus sur la Figure 1V.13.a, sont reportés les profils S (T)
mesurés & 5 keV et 15 keV, d’un échantillon de tungsténe implanté en ions *He d’énergie 800
keV & une fluence de 10%° cm™, qui induit 2.5x10 dpa entre 0-800 nm soit la méme dose
d’endommagement que celle calculée pour 60 keV a la fluence de 10** cm™ et pour lequel la
nature des défauts présents correspond a la monolacune de tungstene [1].

800 keV *He at 2.5x10°° dpa (E=SkeV)
 ——800 ke *He at 2.5x10° dpa (E=15keV)

*He implantation 60 keV 10** cm™ (BF)
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Figure 1V.13 : Evolution des caractéristiques d'annihilation S et W mesurées dans les
échantillons de tungsténe implanté *“He 60 keV fluence 10" cm™. (a) La courbe S en fonction de
la température de recuit. (b) Les points (S,W) en fonction de la température de recuit.
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Figure 1V.14 : Evolution des caractéristiques d'annihilation S et W mesurées dans les
échantillons de tungsténe implanté “He 60 keV fluence 10" cm™. (a) La courbe S en fonction de
la température de recuit. (b) Les points (S,W) en fonction de la température de recuit.

Cinq étapes de recuit sont identifiables sur les courbes S (T) pour les implantations BF
et HF, dont quatre sont communes (voir Figure 1V.13.a et Figure 1V.14.a) :
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Stade 1, RT-600 K : S augmente légérement. Cette augmentation est plus marquée
asSkeVqualskeV

Stade 2, 600-900 K : S diminue

Stade 3, 900-1223 K : S est quasi constant (aucun changement n’est-observeé)

gaa A

Stade 4, 1223-1650 K: les valeurs de S augmentent a nouveau. Cette
augmentation est plus marquée a 5 keV qu’a 15 keV dans le cas de I’implantation a
BF alors que pour HF c’est le contraire.

a

Stade 5, 1650-2173 K: une diminution franche de S est observée pour
I’implantation HF, alors que pour BF, une diminution est observée uniquement
entre 1623-1823 K et entre 1823-2173 K S est quasi-constant.

Nous pouvons constater que les stades 1 et 2 sont présents sur les profils S (T) mesurés
dans le cas ou I’échantillon ne contient pratiquement que des monolacunes avec une tres
faible concentration d’hélium (implantation *He 800 keV [1, 84], avec un ratio
[He](at.%)/[v]™ (at.%) moyen environ égal & 0.15). Mais I'augmentation et la diminution de

exp
S est beaucoup moins prononcée pour les échantillons implantés “He 60 keV, spécialement &
haute fluence (HF). La non présence de pic dans les courbes S (T) des échantillons implantés
*He 60 keV vient du fait que la concentration des monolacunes est beaucoup plus faible
comparé & celle de 1’échantillon implanté *He 800 keV et que le nombre de complexes nHe-
mv est important. Le stade 4 n’est pas observé pour la monolacune quand la concentration
d’hélium est trés faible. En outre les profils S (T) de la monolacune ne s’arrétant qu’a la
température de 1573 K, 1’étape 5 ne peut pas étre comparée ici.

Les points (S,W) dans le cas de I’implantation a BF, Figure 1V.13.b, évoluent vers la
droite avec une pente qui augmente et a 723 K ils sont au-dessus de la droite Dy, pour ceux
mesurés a 5 keV et pratiquement sur la droite D3 pour ceux mesurés a 15 keV. De plus entre
723-1223 K, on remarque que les points (S,W) se dirigent vers le point Lattice (S_,W.) quand
la température augmente en gardant pratiquement la méme pente. Ces deux étapes
d’évolutions ont été observées pour la monolacune dans le tungstene a des températures tres
similaires [73, 84, 106], elles ont été expliquées comme étant respectivement le résultat de la
migration/agglomération des monolacunes en clusters de type mv et ensuite de 1’élimination
(recuit) des clusters de type mv. Entre 1223-1623 K, S augmente et W diminue quand la
température augmente, pour se positionner pratiquement sur la droite Dy et au-dessus de Dy a
1623 K respectivement, pour 1’énergie des positons de 5 keV et de 15 keV. Cela signifie que
la distribution des défauts détectés change et leur volume libre diminue quand la température
de recuit augmente entre 1223-1623 K. A 1823 K les points (S,W) mesurés a 5 keV et 15 keV
se positionnent sur la droite Dy, ce qui suggére qu’a ce stade la taille apparente des défauts
détectée par les positons est comparable a celle de la monolacune de tungsténe. Leur
concentration reste quasi-constante entre 1823 K et 2173 K particulierement a 15 keV.

Ces changements de nature peuvent s’expliquer par plusieurs combinaisons de réaction
possible. Nous proposons ainsi pour I’implantation a BF : qu’a RT aprés implantation les
positons détectent des defauts de type He-v et une faible concentration i de v. Entre RT-723
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K, les lacunes v migrent et s’agglomerent entre elles ou avec les complexes He-v pour former
des défauts de type amas lacunaires iv ou des défauts complexes He-(i+1)v en plus de ceux
déja existant apres implantation (comme I’indiquent les résultats de la simulation OKMC,
Figure 1V.8). Entre 723-1223 K, la concentration des défauts diminue par dissociation, nous
proposons que les défauts lacunaires qui se dissocient sont plutdt des amas lacunaires iv, car
les défauts complexes He-(i+1)v sont stables a haute température [66]. Entre 1223-1623 K,
les monolacunes v libérés lors de la dissociation des clusters iv, s’agglomérent avec une
petite partie des défauts complexes He-v pour former des complexes plus gros He-iv (avec i
> 1). A partir de 1623 K, les complexes He-v peuvent se dissocient en He + v, comme
I’indique les calculs [55, 86, 101] et les expériences [105, 107] de certains auteurs (la
température de dissociation des complexes He-v varie entre 1500-1600 K) et comme le
montre les résultats de désorptions de He (Figure 1V.5), justifiant ainsi 1’augmentation de S
et la diminution de W obtenues par PAS. Enfin entre 1623 K et 2173 K, une derniére phase
d’agglomération des monolacunes v (libéré par dissociation) + He + He-iv pour former des
complexes de type nHe-mv. Les complexes nHe-mv formés sont a priori la combinaison de
plusieurs v et de plusieurs He, avec un volume libre plus grand (comparable ou plus grand a
celle de la monolacune de tungsténe) que He-v. Nous supposons de ce fait que le rapport m/n
des complexes nHe-mv formés est supérieur a 1, donc stable a treés haute température [66].
D’aprés les résultats de désorption de 1’hélium (Figure 1V.5) pour I’échantillon implanté
avec des ions *He 60 keV a la fluence de 10* cm™, nous pouvons observer environ 10% de
désorption d’hélium a partir de la température de recuit a 1573 K. Entre 1573-2173 K, la
désorption de I’hélium augmente et atteint environ 80%. Il reste encore environ 20%
d’hélium piégés dans 1’échantillon, probablement dans des piéges nHe-mv plus profonds,
avec m/n>1. Nous supposons d’apres les résultats PAS qu’une faible concentration de v
existe apres l'implantation BF et puisse migrer et s'agglomérer avec He-v pour former des
complexes nHe-mv (m / n >1) plus stable & haute température.

Dans le cas de ’implantation a HF, Figure 1V.14.b, les points (S,W) se décalent vers
la droite entre RT-623 K et passent au-dessus de la droite D1 a 623 K, particulierement pour
les énergies de positons de 5 keV pour lequel le rapport [He]/dpa est le plus faible comparé a
15 keV. Cette évolution a été observée dans le cas de I’implantation a BF et a été expliquée
comme étant liée a la migration des monolacunes. Entre 623 K-1423 K, les points (S,W) se
dirigent vers le point Lattice (S.,W.). Cela signifie que la concentration des amas lacunaires
formés iv diminue par dissociation. Entre 1423-1623 K, on remarque que les points (S,W) se
décalent vers le haut. Il est fort probable qu’a ce stade, les lacunes v libérés par dissociation
s’agglomeérent avec les complexes He-v pour former des défauts de type He-iv et de cet fait
augmente la concentration des défauts complexes. Entre 1623-1823 K, les points (S,W) se
décalent vers la droite D3, particulierement pour les énergies de positons de 15 keV. Cela
suggére que la taille ou le volume libre des défauts ont augmente. En effet, la tempeérature de
dissociation des complexes He-v étant de 1500-1600 K [105], les lacunes v libérées peuvent
alors migrer et s’agglomérer pour former des clusters mv ou des complexes nHe-mv avec
m/n>1, dont la taille est maximale a 1823 K. Pour 1’énergie des positons de 15 keV les
points (S,W) sont sur la droite D3, ce qui signifie que I’agglomération est beaucoup plus forte
a 15 keV qu’a 5 keV, cela est sGrement di a la compétition entre 1’agglomération et
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I’élimination des défauts, notamment en proche surface celle-ci tend en faveur de
I’élimination des défauts a la surface. En poursuivant les recuits, on remarque que la
concentration des defauts diminue entre 1823 K et 2023 K. De plus entre 2023-2173 K, on
constate une diminution de la taille (ou volume libre) et de la concentration des defauts
détectés.

D’aprés la Figure 1V.5, I’échantillon implanté en *He 60 keV 10" cm™, la désorption
maximale de I’hélium est inférieure a 20% pour la température de recuit la plus haute (2173
K). II se peut d’une part que pendant la dissociation des complexes He-v, une partie des v et
He libérés puissent former avec les défauts complexes nHe-mv restant, de nouveaux
complexes xHe-yv avec y/x >> 1 qui s’éliminent par la suite ou pour lesquels le volume libre
diminue par introduction d’hélium et pour lesquels les caractéristiques d’annihilation des
positons pourrait étre proche de celles du Lattice du tungsténe

Dans une étude précédente [1], les observations MET réalisées sur des échantillons de
tungsténe irradiés avec des ions *He 500 keV & 10™ cm™ et recuit & 1773 K, révélent la
présence d’une distribution de bulles d’hélium dont le diamétre moyen peut atteindre jusqu’a
36 nm. Cependant, il est probable que dans le cas des implantations “He 60 keV, la présence
d’une distribution de bulles d’hélium soit aussi présente pour les hautes températures de
recuits dont la taille et la concentration des bulles different entre les deux fluences.

1VV.1.4. Conclusions

Le comportement des défauts lacunaires dans le tungstene en présence de I'hélium a été
étudié par Spectroscopie Annihilation des Positons en utilisant 1’accélérateur de positons
lents du CEMHTI. Deux échantillons de tungsténe implantés en “He 60 keV, I’un avec une
fluence de 10™ cm™? (BF) et I’autre & 10" cm (HF) ont été investigués. La comparaison
entre des données obtenues par PAS et ceux obtenues par la simulation OKMC, nous a
permis de proposer que les positons détectent des défauts lacunaires de types He-v + v de
facon prépondérante dans le cas de 1’échantillon implanté BF et dans le cas de 1I’échantillon
implanté HF, les positons détectent plutdt de fagon prépondérante des défauts plus complexes
de type nHe-mv (avec m > 1) + He-v + v.

De plus les résultats des recuits apres implantation montrent des tendances d’évolutions
différentes selon la fluence d’implantation.

Dans le cas de I’'implantation a basse fluence (BF), une faible concentration de lacunes
existent apres irradiation, migrent et s’agglomérent pour former des petits clusters mv entre
RT-723 K. Entre 723-1623 K la concentration des clusters mv diminue par élimination et
laisse place a la formation de complexe He-iv (avec i > 1) de volume libre plus grand que He-
v, et a 1623 K la dissociation des complexes He-v va entrainer la désorption d’une grande
partie de I’hélium (80% a 2173 K) , le reste est surement piégé dans des pieges plus profonds
nHe-mv (avec m/n>1).
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Pour la plus haute fluence (HF), on observe un stade de migration et d’agglomération
débutant a partir de 1623 K (dd a la dissociation des complexes He-v) pour former des
défauts complexes xHe-yv (avec y/x >>1) plus gros que He-v, dont la concentration et/ou la
taille diminuent entre 1823 K et 2173 K. La diminution de la concentration et de la taille des
défauts formés peut se justifier soit par leur élimination ou soit par une introduction plus
grande d’hélium dans les complexes (plus de 80% d’hélium reste piégé a 2173 K).

Nous pouvons conclure que le rapport [He] / [v], est un paramétre trés important qui
peut modifier les intervalles de températures d’apparition des différents phénomenes :
migration, agglomération et élimination.

En perspective, Il serait intéressant de réaliser des observations a I’aide d’un
Microscope Electronique & Transmission, dans le but d’obtenir des compléments
d’informations sur les défauts existant a trés haute température de recuits, trés probablement
des bulles d’helium.
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IV.2. Comportement des amas lacunaires en présence d’hélium

M. Gilbert et al [28] a calculé que dans DEMO, la dose d’endommagement (dpa) regue
par le tungstene devrait atteindre environ 4.5-14.5 dpa pour une année de fonctionnement et
la concentration en hélium devrait étre d'environ de 3 appm, cela donne un ratio He/dpa
moyen d’environ 0.30 appm/dpa.

L'objectif de ce travail est d'étudier par Spectroscopie d'Annihilation de Positons
(PAS), I'interaction entre I’endommagement induit par I’irradiation aux ions lourds qui
permettra de simuler I’irradiation aux neutrons et I'nélium dans le tungsténe en fonction du
ratio He/dpa et de la température d’irradiation. Des échantillons de tungsténe EFDA et
Goodfellow ont été irradiés simultanément avec des ions W 20 MeV et “He 850 keV a
différentes fluences et températures. Ces irradiations ont eté effectuées sur la plateforme
JANNUS en Juillet 2012. Les résultats préliminaires seront comparés a ceux des échantillons
de tungsténe qui ont été irradiés avec des ions W 20 MeV a la méme fluence et a la méme
température.

IV.2.1. Conditions expérimentales d’irradiation

Le Tableau IV.6, résume les conditions d’irradiations simultanées avec des ions W 20
MeV et “He 850 keV réalisées dans des échantillons de tungsténe (EFDA, Goodfellow) &
JANNUS (CEA Saclay) en juillet 2012.

Les échantillons de tungsténe ont été irradiés en utilisant simultanément I'accélérateur
Epiméthée pour I’irradiation avec les ions W 20 MeV et 1’accélérateur Yvette pour
I’irradiation avec les ions “He 850 keV. Le porte-échantillon utilisé a été concu au laboratoire
CEMHTI, il est fixé sur un support qui permet le refroidissement des échantillons a 91K et le
chauffage des échantillons jusqu’a 1073 K. Le courant du faisceau produit par les
accélérateurs a été fixé a une valeur Iégerement supérieure a la valeur seuil basse de la
machine, afin d'assurer sa stabilité pendant toute la durée de I’irradiation. Il était difficile de
trouver un compromis entre le flux des ions W 20 MeV (correspondant en fait au taux de
dpa/s) et le flux minimum des ions “He 850 keV délivré par 1’accélérateur Yvette. Etant
donné le courant minimum des deux accélérateurs, le ratio He/dpa induit s’est révélé trop
élevé par rapport a celui attendu par les calculs de M. Gilbert. Ainsi, le courant du faisceau
des ions hélium a été fixé & son minimum et irradiation avec les ions “He 850 keV a été
effectuée sur un cycle par intermittence de 1/2 (voir chapitre 11, section 11.6.1, page 83).

Trois différentes températures d’irradiations ont été utilisées : la basse température de
128 K, permettant de réduire au maximum l'interaction des défauts lors de l'irradiation,
ensuite a 673 K et a 873 K, pour permettre au moins la migration et 1’agglomération des
défauts lacunaires comme nous avons pu le voir au chapitre 111, section 111.3.3.1.5, page
130.
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Irradiations a JANNUS
Echantillons Temps (min) Flux (cm?.s™) Fluence (cm?) T?mpé.rat.ure dpaaRp| dpa*
d'irradiation SRIM SRIM
Nombre Nom Abrégé | Fournisseur ' ‘He W ‘He w “He (K) ( )| ¢ )
DF-W-A-C-A15| E15 EFDA
3 DF-W-A-C-Al6| E16 EFDA 302 184 |2.48 x 10" |4.12 x 10'°| 4.49 x 10*° | 4.55 x 10** 128 25 12
W-P-H-R04 GR04 | Goodfellow
DF-W-A-C-A17|  E17 EFDA
3 DF-W-A-C-A18| E18 EFDA 388 160 |1.87 x10'|4.87 x10*°|4.36 x 10*° | 4.68 x 10** 673 25 12
W-P-H-R06 GR06 | Goodfellow
DF-W-A-C-A21| E21 EFDA
3 DF-W-A-C-A22 E22 EFDA 305 164 2.46 x 10** 4.64 x 10*°| 4.50 x 10*°| 4.56 x 10** 873 25 12
W-P-H-R08 GR08 | Goodfellow

Tableau 1V.6 : Conditions d'irradiations simultanées avec des ions W 20 MeV et “He 850 keV
dans des échantillons de tungsténe EFDA et Goodfellow, effectuées a JANNuUS au CEA de
Saclay. Le dpa marqué par une étoile (dpa*) correspond au dpa pris proche de la surface dans la
région sondée par les positons (0-800 nm).

1VV.2.2. Simulation SRIM

Le profil de déplacements d’atomes pour les ions W 20 MeV & la fluence de 4.49x10%
cm? et le profil des ions “He 850 keV 4 la fluence de 4.55x10* cm™ ont été calculés a I’aide
du logiciel SRIM et sont reportés sur la Figure 1V.15. Le niveau d’endommagement (dpa) au
maximum (1300 nm) est de I'ordre de 25 dpa et la concentration en “He est d'environ 200
appm a Rp (1300 nm). Sur la Figure 1V.16, est tracée le ratio He (appm)/dpa obtenu pour les
conditions de double faisceau : irradiations avec des ions W 20 MeV a la fluence de
4.49x10" cm™ et avec des ions “He 850 keV & la fluence de 4.55x10™ cm™. Il est & noter que
la dose d’endommagement (dpa) induite par les ions *He est négligeable comparée a celle
induite par les ions W 20 MeV. Comme nous sommes capables de sonder environ 800 nm
sous la surface les échantillons de tungsténe en utilisant 1’accélérateur de positons lents du
CEMHTI, il est possible d'étudier le ratio He/dpa a partir de la valeur de 0.03 appm He/dpa
pres de la surface jusqu'a 0.80 appm He/dpa a 800 nm. La valeur moyenne du ratio He/dpa
dans la région comprise entre 0-800 nm est de 0.22 appm He/dpa. Cette valeur est proche de
celle qui a été calculée par M. Gilbert. Ensuite par le procédé de décapage électrolytique nous
pouvons retirer une épaisseur d’environ 800 nm afin d’étudier la région ou le ratio He/dpa
varie entre 0.80 appm He/dpa et 8 appm He/dpa au maximum a la profondeur de 1300 nm.

I1 faut noter que le rapport He/dpa pour ces conditions d’irradiations est environ 5000
fois plus faible que celui atteint pour les implantations “He 60 keV, traité dans la section
précédente (section IV.1 page 161).
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Figure 1V.15 : Simulation SRIM du profil de déplacement par atome (dpa) généré avec des ions
W 20 MeV a la fluence 4.49x10" cm™ et le profil des ions *“He 850 keV a la fluence de 4.55x10"
cm, dans le tungsténe.
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Figure 1V.16 : Le ratio “He/dpa en fonction de la profondeur obtenue pour les deux conditions
de faisceau : W 20 MeV a 4.49x10" cm™ et “He 850 keV & 4.55x10™ cm™, selon les calculs SRIM.
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1VV.2.3. Défauts induits a 128 K

1V.2.3.1. Résultats

La Figure 1V.17 présente les caractéristiques d'annihilation des échantillons de
tungstene Goodfellow et EFDA (préalablement polis et recuits a 1873 K pendant 1 heure
sous vide) irradiés simultanément avec des ions W 20 MeV & la fluence & 4.49x10™ cm™ et
avec des ions *He 850 keV a la fluence de 4.55x10™ cm™ & la température de 128 K.
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Figure 1V.17 : Caractéristiques d’annihilation de positons mesurées dans les échantillons de
tungsténe (EFDA, Goodfellow) irradiés simultanément avec des ions W 20 MeV a 4.49x10" cm™
+ “He 850 keV a 4.55x10" cm™ & 128 K. (a) Le profil S en fonction de I’énergie des positons E.
(b) Le profil W en fonction de I’énergie des positons E. (¢) Les points S en fonction de W.

Les profils S (E) et W (E), respectivement Figure 1V.17.a et Figure 1V.17.b, sont
identiques pour les trois échantillons de tungsténe (Goodfellow, EFDA) et présentent un
plateau pour les énergies de positons entre 6-25 keV. De plus, les profils S (E) (resp. W (E))
sont au-dessus (resp. en-dessous) de ceux de 1’échantillon vierge. Les points (S,W), Figure
IV.17.c, de tous les échantillons de tungstene irradiés se regroupent pratiquement au méme
endroit. Cela suggere que dans les trois échantillons irradiés les positons détectent des défauts
lacunaires dont la concentration et/ou la taille paraissent similaires.

De plus, les points (S,W) sont placés au-dessus du point (Sy,Wy), ils se positionnent au-
dessus de la droite Dy caractéristique de la monolacune de tungstene et en dessous de la
droite D3, pour les énergies de positons comprises entre 6-25 keV. Cela indique que la taille
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des défauts lacunaires détectés dans les échantillons irradiés est supérieure a celle de la
monolacune de tungstene (V).

1\V.2.3.2. Discussions

Dans ce paragraphe, nous comparons les échantillons de tungsténe (EFDA,
Goodfellow) irradiés simultanément avec des ions W 20 MeV + *He 850 keV respectivement
a la fluence de 4.49x10" cm™ et de 4.55x10™ cm™ & 128 K et les échantillons de tungsténe
(EFDA, Goodfellow) irradiés uniquement avec des ions W 20 MeV & la fluence de 4.49x10"
cm? 291 K (voir Figure 1V.18).
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Figure 1V.18 : Comparaison des caractéristiques d’annihilation de positons mesurées dans les
échantillons de tungsténe (EFDA, Goodfellow) irradiés simultanément a 128 K avec des ions W
20 MeV la fluence de 4.49x10™ cm™ + des ions “He 850 keV & la fluence de 4.55x10* cm™ et les
échantillons de tungsténe (EFDA, Goodfellow) irradiés a 91 K avec des ions W 20 MeV a la
fluence de 4.49x10" cm™. (a) Le profil S en fonction de I’énergie des positons E. (b) Le profil W
en fonction de I’énergie des positons E. (¢) Les points S en fonction de W.

Nous constatons que les profils S (E) et W (E) et les points (S,W) sont quasi-superposés.
Cela signifie que la distribution en termes de concentration et/ou de taille des défauts
lacunaires detectés dans la region sondée par les positons (entre 0-800 nm) sont semblables
pour les deux conditions d’irradiations.

Comme nous 1’avons vu au Chapitre 111, pour des irradiations uniquement avec des ions
W. Des petits amas lacunaires se sont formés pendant I’irradiation simultanée avec des ions
W 20 MeV et “He 850 keV dans les échantillons de tungsténe (EFDA, Goodfellow). De plus,
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nous n’observons pas de différences des caractéristiques d’annihilation de positons entre les
échantillons EFDA et Goodfellow, de ce fait nous supposons que les echantillons EFDA et
Goodfellow présentent la méme distribution de défauts lacunaires (petits amas lacunaires)
apres l'irradiation simultanée. Nous pouvons dire que la différence de microstructure entre les
échantillons EFDA et Goodfellow ne jouent aucun rdle dans la formation et la distribution
des défauts lacunaires dans le tungstene, ou que les positons n’y sont pas sensibles.

En outre, le ratio He/dpa qui varie entre 0.03 et 0.80 appm He/dpa (avec une valeur
moyenne de 0.22 appm He/dpa) dans la région sondée par les positons est probablement trop
faible pour voir une réelle différence sur les caractéristiques d’annihilation mesurées pour les
deux conditions d’irradiations ou la Spectroscopie d’Annihilation de Positons (PAS) n'est pas
assez sensible pour détecter de petits changements dans la distribution des défauts lacunaires
en présence d’une faible concentration d’hélium. Comme nous avons pu le voir au Chapitre
I11 le recuit des échantillons peut mettre en évidence des différences non détectables juste
apres irradiation.

1VV.2.4. Evolution de la nature des défauts en fonction de la
profondeur et du ratio He/dpa

Afin de pouvoir étudier I’influence de 1’évolution du ratio He/dpa sur la nature des
défauts lacunaires induits dans les échantillons de tungsténe irradiés simultanément par des
ions W 20 MeV + “He 850 keV, nous avons effectué un décapage électrolytique pour étudier
la région profonde située environ entre 600-1400 nm ou ce ratio He/dpa est plus élevé.

IV.2.4.1. Conditions expérimentales: décapage électrolytique et
simulation SRIM

Pour réaliser cette expérience, nous avons effectué un décapage électrolytique sur
I’échantillon de tungsténe E15 (irradié simultanément a 128 K avec des ions W 20 MeV a la
fluence de 4.49x10™ cm™ + “He 850 keV a la fluence de 4.55x10* cm™). Les conditions de
décapage utilisées sont celles décrites dans le Chapitre 11, section 11.3.1, page 55. Le temps
de décapage était environ de 40 s. L’épaisseur décapée sur 1’échantillon E15 est de 630 nm.
La mesure de 1’épaisseur décapée a été effectuée a 1’aide du profilometre du CRMD.

La Figure 1V.19, présente la variation du ratio He/dpa en fonction de la profondeur
obtenue a I’aide de SRIM, pour la condition d’irradiation simultanée avec les ions W 20 MeV
a 4.49x10" cm™? + *He 850 keV & 4.55x10™ cm™. Apres le décapage électrolytique de
I’échantillon sur 630 nm, le ratio He/dpa dans la nouvelle région sondée par les positons
(630-1430 nm) varie de 0.3 appm He/dpa (630 nm) a 7.98 appm He/dpa (1300 nm) puis
décroit a 4 appm He/dpa (1430 nm). La valeur moyenne du ratio He/dpa dans la région
comprise entre 630-1430 nm est de 3.41 appm He/dpa.

Notons que dans cette région, la concentration d’hélium est en moyenne 10 fois plus
importante que celle prévue dans les conditions dans le réacteur DEMO.
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Figure 1V.19 : Le ratio *He/dpa en fonction de la profondeur obtenue pour les deux conditions
de faisceau : W 20 MeV a la fluence de 4.49x10" cm™ et “He 850 keV a la fluence de 4.55x10"
cm™. La région barrée en rouge est celle qui sera caractérisée par PAS dans I’échantillon décapé
sur 630 nm d’épaisseur.

1V.2.4.2. Résultats et discussions

La Figure 1V.20, montre les caractéristiques d’annihilation S et W, avant et apres
décapage électrolytique sur 630 nm d’un échantillon de tungstétne EFDA irradié
simultanément & 128 K avec des ions W 20 MeV & 4.49x10™ cm™ + He 850 keV & 4.55x10"
cm? (échantillon E15, voir les conditions d’irradiations dans le Tableau I1V.6).

Les profils S (E) (Figure 1V.20.a) et W (E) (Figure 1V.20.b) aprés décapage présentent
un plateau entre 3-25 keV. De plus, ils sont quasi-superposés a ceux de 1’échantillon avant
décapage entre 6-25 keV. Cela suggere que la concentration et /ou la taille des défauts
lacunaires détectés dans 1’échantillon E15 avant ou aprés décapage sont similaires. De plus,
les points (S,W) de I’échantillon E15 avant et aprés décapage se regroupent pratiquement au
méme endroit pour les énergies de positons comprises entre 6-25 keV. Cela indique que la
taille moyenne des défauts lacunaires détectés avant et apres décapage semble étre identique.

Cependant, pour les faibles énergies de positons (0.5-6 keV), nous remarquons que les
valeurs de S (resp. W) mesurées pres de la surface de 1’échantillon irradi¢ E15 aprés décapage
sont plus élevées (resp. plus faibles) que celles de I’échantillon irradi¢ E15 avant décapage.
En effet le décapage change les caractéristiques d’annihilation de la surface, comme nous
I’avons déja observé au Chapitre 111, section 111.2.3.2.2, page 115.

Les données expérimentales de 1’échantillon E15 avant et aprés décapage ont été
modélisées a I’aide du logiciel VepFit avec une structure a une seule couche homogeéne et les
résultats des valeurs de S et W calculées, la longueur de diffusion effective (Lis), sont
résumees dans le Tableau I1V.7.

190



Chapitre IV : Etude de I’interaction de I’hélium et des défauts lacunaires dans le tungsténe

La longueur de diffusion effective est de 2.19 + 1 nm pour I’échantillon irradié et non
décapé et est de 2.07 £ 1 nm aprés décapage. De plus, les valeurs calculées de Sgui (resp.
Wayik) de échantillon irradié puis décapé ou non sont trés proches (voir Tableau 1V.7). Nous
pouvons dire qu’il n’y a pas de différence notable de concentration et/ou de taille des défauts
lacunaires détectés dans 1I’échantillon E15 avant ou apres décapage puisque leur longueur de
diffusion effective est trés proche. D’une maniere plus explicite, 1’augmentation du ratio
He/dpa (en moyenne 10 fois plus élevé) n’a pas d’effets notables sur les caractéristiques
d’annihilation de positons S et W.
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Figure 1V.20 : Caractéristiques d’annihilation de positons avant et aprés décapage sur 630 nm
d’épaisseurs d’un échantillon de tungsténe EFDA irradiés simultanément avec des ions W 20
MeV a la fluence de 4.49x10™ cm™ + des ions *He 850 keV a la fluence de 4.55x10* cm? & 128 K.
(a) Le profil S en fonction de I’énergie des positons E. (b) Le profil W en fonction de I’énergie des
positons E. (¢) Les points S en fonction de W.
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Surface Couche 1 (Bulk)

L err
- S surf w surf S bulk w bulk £
Echantillon (nm)

W irradié
W 20 MeV & 4.49x10'° cmi? +

*He 850 keV & 4.55x10"* cm?
(avant décapage)

0.417 + 0.002 | 0.0563 + 0.0006 § 0.4407 + 0.0002 {0.05049 + 0.00006{ 2.19 + 1.00

W irradié
W 20 MeV & 4.49x10"° cm® +

*He 850 keV a 4.55x10™* cm?
(Apres décapage sur 630 nm)

0.433 £ 0.002 | 0.0531 + 0.0009 § 0.4412 + 0.0001 [0.04999 + 0.00005| 2.07 + 1.00

Tableau V.7 : Modélisation par le logiciel VepFit des caractéristiques d'annihilation avant et
apres décapage sur 630 nm d’un échantillons de tungsténe E15 irradié simultanément par des
ions W 20 MeV a 4.49x10" cm™ + “He 850 keV a 4.55x10™ cm™,

IV.2.5. Influence de la température de recuit sur I’évolution des
défauts lacunaires en présence ou non d’hélium

Dans cette section, nous nous sommes intéressés a 1’étude de I’influence de Ia
température de recuit sur 1’évolution des défauts lacunaires induits en présence d’hélium dans
un échantillon de tungstene EFDA (E15) ou le ratio He/dpa est le plus élevé (région
profonde). La région profonde de I’échantillon E15 a été précédemment caractérisée par PAS
(voir section 1V.2.4.1, page 189 et 1V.2.4.2, page 190). Les résultats PAS des recuits de
I’échantillon E15 seront comparés a ceux d’un échantillon de tungsténe Goodfellow (GR03)
irradié uniquement avec des ions W 20 MeV & 4.49x10* cm™ puis décapé sur 800 nm. Les
conditions expérimentales et les résultats PAS de I’échantillon GRO3 apres décapage ont déja
été détaillés au Chapitre 111, section 111.2.3.1, page 112 et section 111.2.3.2.2, page 115.

1V.2.5.1. Résultats et discussions

La Figure 1V.21, présente les profils S (E) et la courbe S (W) mesurés a différentes
températures de recuits (723 K, 1523 K et 1623 K) pour un échantillon de tungsténe EFDA
(E15) irradié¢ simultanément avec des ions W 20 MeV & 4.49x10" cm™ + He 850 keV a
4.55x10™ cm?4a 128 K puis décapés sur 630 nm et un échantillon de tungsténe Goodfellow
(GRO3) irradié uniquement avec des ions W 20 MeV & 4.49x10" cm™ & 91 K puis décapé sur
800 nm.
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Figure 1V.21 : Caractéristiques d’annihilation de positons mesurées dans un échantillon de
tungsténe EFDA irradiés a128 K simultanément avec des ions W 20 MeV a 4.49x10" cm™ + des
ions “He 850 keV & 4.55x10™ cm™, puis décapé sur 630 nm et recuit a différentes températures et
dans un échantillon de tungsténe Goodfellow irradiés & 91 K avec des ions W 20 MeV a 4.49x10%
cm, puis décapé sur 800 nm et recuit a différentes températures. (a) Le profil S en fonction de

I’énergie des positons E. (b) Les points S en fonction de W.
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Figure 1V.22 : Agrandissement de la Figure 1V.21.b.

Apres décapage, les profils S (E) présentent pratiquement un plateau entre 3 keV et 25
keV et sont quasi-superposés pour les deux échantillons (E15 et GR03). Les points S (W) se
regroupent pratiqguement au méme endroit. Cela suggére que la concentration et la taille des
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défauts lacunaires détectés par les positons dans les deux échantillons en présence ou non
d’hélium paraissent équivalentes.

Apres le recuit a 723 K, les profils S (E) présentent aussi un plateau entre 3 keV et 25
keV, et passent au-dessus de ceux obtenus avant recuit pour les deux échantillons (E15 et
GRO03). De plus, nous pouvons observer que le profil S(E) de I’échantillon EI5 est
légerement inférieur a celui de I’échantillon GRO3, indiquant que la concentration et/ou la
taille des défauts dans I’échantillon E15 est 1égérement plus faible que celle de 1’échantillon
GRO03. Les points S (W) se décalent vers le haut et vers la droite D4, et se positionnent trés
Iégerement en-dessous de D4 pour I’échantillon E15 et sur D4 pour 1’échantillon GR03. Cela
signifie que la taille moyenne des défauts lacunaires a augmenté apres le recuit a 723 K dans
les deux échantillons et a tendance a étre 1égérement plus petite dans le cas de I’échantillon
E15 comparée a celle mesurée dans 1’échantillon GR03. Cette différence pourrait étre lié a la
présence d’une concentration d’hélium qui peut étre pié¢geé et s’agglomérer avec les défauts
lacunaires pour former des défauts complexes de type nHe-mv, comme cela a été démontré
par calcul OKMC [55, 59]. Ainsi le volume libre moyen des défauts détectés dans
I’échantillon E15 pourrait étre plus faible que celui mesuré dans 1’échantillon GR03 qui ne
contient pas d’hélium.

En poursuivant le recuit a une température plus élevée (1523 K), nous observons que
I’allure des courbes S (E) change et ne présente plus de plateau (tendance croissante) comme
nous 1’avons déja observé au Chapitre I11. Les courbes S (E) passent en-dessous de celles
des echantillons irradiés non recuits pour se rapprocher de celle de 1’échantillon de tungsténe
vierge apres recuit a 1623 K. Notons que les valeurs de S mesurées dans I’échantillon E15
sont plus élevées que celles mesurées dans 1’échantillon GRO3 entre 9-25 keV.

Pour les échantillons E15 et GRO3 recuit a 1523 K, la position des points (S,W) dépend
de I’énergie des positons. Les points se situent sur la droite D3 pour des faibles énergies de
positons correspondant a des profondeurs sondées faibles et se déplacent vers la droite D4
quand I’énergie des positons augmente. Cela indique que la distribution des défauts
lacunaires varie en fonction de la profondeur comme nous 1’avons déja observé au Chapitre
I11. La concentration et/ou la taille des défauts lacunaires est plus faible pres de la surface a
cause de la perte par diffusion des monolacunes vers la surface quand les amas lacunaires se
dissocient. De plus méme si 1’allure des profils S (E) mesures dans les deux échantillons E15
et GRO3 est similaire, les valeurs atteintes a 25 keV sont tres différentes. S (25keV) est plus
¢élevée dans I’échantillon irradié double faisceau W + He (E15) que dans celui irradié simple
faisceau W (GRO3). D’aprés la positon des points (S,W) 1’échantillon E15 contient une
concentration plus importante d’amas lacunaires comparé a 1’échantillon GRO3.

Deux paramétres changent dans la mesure des échantillons E15 et GRO3 :

- Laprésence de I’hélium
- L’¢épaisseur décapée, 630 nm pour E15 et 800 nm pour GR03
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Or cette différence d’épaisseur correspond a des valeurs de dpa (calculées avant recuit)
a la surface (aprés décapage) légerement différentes et a des profils en fonction de la
profondeur décalés de 170 nm (voir Figure 1V.23).
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Figure 1V.23 : Les profils de dpa (obtenus par SRIM) dans I’échantillon de tungsténe E15
irradié en double faisceau (W 20 MeV +He 850 KeV) apres décapage sur 630 nm et celui de
I’échantillon GRO03 irradié en simple faisceau (W 20 MeV) apreés décapage sur 800 nm. Le profil
d’implantation des positons d’une énergie de 25 keV est aussi tracé.

Donc pour une méme énergie, on pourrait s’attendre a ce que les positons sondent une
région avec une concentration de défauts plus importante dans 1’échantillon GRO3. En
particulier ces différences devraient étre plus grande prés de la surface la ou les valeurs de
dpa se distinguent le plus. Les valeurs de S sont trés proches dans cette région alors que les
différences observées entre 10 et 25 keV suggérent que la concentration des amas lacunaires
est nettement supérieure pour I’échantillon E15 irradié en double faisceau.

Nous pouvons en conclure que la différence observée pour ces échantillons E15 et
GRO3 apres décapage et recuit a pourrait étre liée a la présence de I’hélium. Elle apparait
essentiellement a partir d’une énergie de 9 keV soit dans la région ou le ratio He/dpa devient
supérieur a 1 appm He/dpa.

Pour le recuit a 1623 K, les profils S (E) obtenus pour les échantillons E15 et GR03
sont pratiqguement superposés jusqu’a 15 keV. Au dela de 15 keV, les valeurs de S sont
supérieures pour 1’échantillon E15. Pour les deux échantillons les points (S,W) évoluent en
fonction de 1’énergie et se décalent vers la droite D3 quand I’énergie augmente. Pour
I’échantillon E15, les points (S,W) restent sur la droite D3 quand 1’énergie dépasse 15 keV,
alors pour I’échantillon GRO3 ils dépassent cette droite et tendent vers les valeurs (S_,Wy).
Cela suggere que la taille des amas lacunaires est plus grande dans GR03 que dans E15. De
plus la taille des amas obtenus aprés recuit a 1623 K est plus faible pour E15 et GR0O3 par
rapport a ceux detectés apres recuit a 1523 K. Cette différence de distribution en taille
pourrait peut étre s’expliquer par la présence de I’helium dans ces amas lacunaires réduisant
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leur volume libre apparent pour les positons. La concentration plus élevée dans 1’échantillon
contenant de 1’hélium pourrait étre dd a la grande stabilité des complexes nHe-mv par rapport
aux amas lacunaire mv.

1\V.2.5.2. Conclusions

Dans cette section, 1’étude du comportement en tempeérature des défauts lacunaires
induits dans la zone des cascades par irradiation avec des ions W 20 MeV en présence ou non
d’hélium dont le ratio He/dpa varie entre 0.3-7.98 appm He/dpa, montre que I’hélium joue un
role dans la migration, I’agglomération et 1’élimination des défauts lacunaires. La taille et la
concentration des amas lacunaires formés au cours de la phase de migration/agglomération
des défauts a tendance a étre plus faible quand I’hélium est présent dans 1’échantillon.
L’¢limination a haute température des amas lacunaires formés jusqu’a 1523 K est
relativement plus difficile pour I’échantillon contenant 1’hélium. Mais aprés le recuit a 1623
K, Ieffet de la présence de I’hélium dans les défauts restant ne permet pas de conclure sur
leur taille / concentration.

Il serait intéressant de continuer les recuits a des températures plus élevées et ensuite
faire des mesures PAS entre chaque recuit. Cela nous permettrait de comparer 1’évolution de
la distribution des défauts présente dans les deux échantillons E15 (irradié W 20 MeV + *He
850 keV) et GRO3 (irradiés W 20 MeV) apres recuit a tres haute température (1723-2173 K).
De plus des observations MET sont indispensables pour Vérifier la taille et la densité des
amas lacunaires apres recuits.
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IVV.2.6. Evolution des défauts lacunaires en présence d’hélium en
fonction de la température d’irradiation

La Figure 1V.24, compare les échantillons de tungsténe (EFDA, Goodfellow) irradiés a
la température de 128 K, 673 K et 873 K, simultanément avec des ions W 20 MeV a la
fluence de 4.49x10™ cm™ + *He 850 keV 4.55x10** cm™ (voir Tableau 1V.6).

Les profils S (E) (Figure 1V.24.a) et W (E) (Figure 1V.24.b) sont quasi-Superposes,
dans le cas des échantillons (EFDA, Goodfellow) irradiés simultanément avec des ions W +
*He a la température de 673 K et respectivement & 873 K. Cela signifie que la concentration
et/ou la taille des défauts lacunaires détectés par les positons dans les deux lots de trois
échantillons sont tres similaires. De plus, les profils S (E) (resp. W (E)) sont au-dessus (resp.
en-dessous) de ceux des échantillons irradiés simultanément par des ions W + “He & 128 K.
Cela suggere que la concentration et/ou la taille des défauts lacunaires détectés par les
positons dans les échantillons irradiés a 673 K et 873 K sont plus grandes que celles détectés
dans les échantillons irradiés a 128 K.

En outre, les points (S,W) (Figure 1V.24.c) des échantillons irradiés simultanément par
des W + He a 673 K et 873 K sont au-dessus et se décalent vers la droite comparés a ceux
mesurés dans les échantillons irradiés a basse température (128 K). De plus, les points (S,W)
des échantillons irradié a 673 K et 873 K, sont au-dessus de la droite D3, ce qui signifie que
la distribution moyenne en terme de taille des défauts lacunaires détectés dans les
échantillons irradiés a 673 K et 873 K est plus grande que celle qui a été identifié au point (v
+ A), étant un mélange de défauts lacunaires de type v, (avec L > 30) en présence de boucle
de dislocation [1]. Nous pouvons dire que la taille moyenne des amas lacunaires tend vers
une valeur plus grande lorsque les irradiations ont été effectuées a 673 K et 873 K comparé a
celles réalisées a plus basse température (128 K). Cela peut étre expliqué par le phénomene
de migration des défauts lacunaires qui peut se produire a une température plus basse que 673
K, tel que démontré dans le chapitre 111, section I11.3. Ce phénomeéne de migration peut
engendrer I’agglomération des défauts lacunaires entre eux, pour former de plus gros défauts.

Dans le cas des échantillons irradiés simultanément par des ions W + *He a la
température de 873 K, nous observons que les points (S,W) sont décalés vers la droite par
rapport aux irradiations a 673 K, et se trouvent pratiquement sur la droite D4. Cela signifie
que la taille moyenne des défauts lacunaires détectés par les positons dans les échantillons
irradiés a 873 K est Iégerement plus grande que ceux détectés dans les échantillons irradiés a
673 K, par contre la concentration des défauts lacunaires est 1égérement plus faible dans le
cas des échantillons irradiés a 873 K comparée a celle des échantillons irradiés a 673 K.

En outre, nous pouvons constater que la taille moyenne des amas lacunaires détectés
par les positons dans les échantillons irradiés simultanément par des ions W 20 MeV + “He
850 keV a la température de 673 K et 873 K sont différentes de celles détectée dans les
échantillons irradiés avec des ions W 20 MeV a la fluence de 4.49x10™ cm™ puis recuits a la
température de 623 K et 823 K, comme cela a déja été observé au Chapitre 11l quand les
échantillons ne contiennent pas d’hélium. Il serait utile de poursuivre ce travail en mesurant
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les caractéristiques d’annihilation des positons dans les échantillons irradiés double faisceau
W + He en température aprés décapage pour investiguer la région ou le rapport He/dpa est
plus grand.
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Figure 1V.24 : Caractéristiques d’annihilation de positons des échantillons de tungsténe (EFDA,
Goodfellow) irradiés a la température 128 K, 673 K et 873 K, simultanément avec W 20 MeV +
*He 850 keV. Pour chaque température d’irradiation, la fluence des ions W 20 MeV et “He 850
keV sont approximativement de 4.49x10" cm et 4.55x10™ cm™, respectivement. (a) Le profil S
en fonction de I’énergie des positons E. (b) Le profil W en fonction de I’énergie des positons E.

(c) Les points S en fonction de W.
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IV.2.7. Conclusions du chapitre 1V

Dans cette partie, nous avons voulu étudier I’interaction entre les défauts lacunaires en
présence d’hélium. Nous avons observé que la faible concentration d’hélium en présence de
petits amas lacunaires (0.03-0.80 appm He/dpa) n'a pas d'influence visible sur la
concentration et la taille des défauts lacunaires détectés par PAS. De plus, méme dans la
région ou le ratio He/dpa est en moyenne 10 fois plus élevé (0.3-7.98 appm He/dpa) les
caractéristiques d’annihilation S et W restent pratiquement inchangees.

Nous avons pu constater que des différences apparaissent lorsque les échantillons sont
recuits. L’effet de la présence d’hélium conduit a la formation d’amas lacunaires plus gros et
avec une plus grande concentration a 1523 K. Une fraction de 1’hélium reste piégé dans ces
amas jusqu’a 1623 K.

Ensuite, pour les rapports He/dpa tres faibles induits par implantation simultanée d’ions
de W 20 MeV et de 4He 850 keV, lorsque les échantillons sont irradiés a 673 K et a 873 K,
des amas lacunaires de grande taille sont détectés par PAS. Cette agglomération est
probablement due a la migration de la monolacune de tungsténe (> 473 K) et/ou de petits
amas lacunaires qui sont créés dans des cascades de collision induits par les ions incidents
(W 20 MeV et “He 850 keV).

Cette étude pourrait se poursuivre par la réalisation d’autres irradiations simultanées
avec des ions W et *He a JANNUS, qui seraient effectuées & plus hautes températures pour
étre au plus proche possible des conditions de température que subit le divertor d’ITER. Il
serait intéressant d'étudier la région a partir de 800 nm de profondeur afin de sonder la
distribution des défauts lacunaires présente pour un ratio He/dpa plus élevé. Pour réaliser ces
expériences, il faudra mesurer les caractéristiques d'annihilation dans les échantillons irradiées
aprés décapage électrolytique sur les 800 premiers nanomeétres. Enfin, des expériences MET
a différentes profondeurs dans la zone irradiée viendront compléter les études de PAS.
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V. Conclusions générale et perspectives

Ce travail de these a été mené dans le but de réaliser des investigations expérimentales
pour extraire des données fondamentales sur les propriétés des défauts lacunaires et de
I’hélium dans le tungsténe.

Pour étudier les défauts lacunaires induits par irradiation en présence ou non d’hélium
dans le tungstene, nous avons principalement utilisé la Spectroscopie d’Annihilation des
Positions par Elargissement Doppler (DB-PAS) mise en ceuvre grace a 1’accélérateur de
positons lents du CEMHTI. Nous avons également utilisé la Microscopie Electronique a
Transmission (MET) pour obtenir des informations complémentaires (données quantitatives)
telles que la densité et la taille des défauts étendus.

Dans un premier temps, nous nous sommes attachés a la caractérisation des différents
lots d’échantillons de tungsténe a notre disposition: EFDA et Goodfellow. Apres le
traitement thermique a 1873 K pendant une heure sous vide, nous avons constaté que la
majeure partie des défauts natifs liés a la fabrication ont été éliminés. De plus, il n’y a pas de
différence notable entre les deux lots d’échantillons apres le traitement thermique. Ainsi, vis-
a-vis de la technique PAS, les deux lots d’échantillons recuits a haute température peuvent
étre considérés comme vierges et ont permis de réaliser des caractérisations cohérentes des
défauts engendrés par irradiation/implantation.

Dans le chapitre 3, I’étude s’est portée sur I’identification de la nature des défauts
lacunaires induits par les ions lourds (W 20 MeV, Fe 10 MeV) dans les échantillons de
tungstéene (EFDA, Goodfelow). Les ions W (ou Fe) incidents ont été choisis pour simuler
I’endommagement induit par les atomes de recul qui pourraient étre généres au cours des
irradiations neutroniques dans les réacteurs a fusion. Une large gamme de conditions
d’irradiations a été appliquée, a savoir la nature des ions incidents, 1’énergie des ions
incidents, la fluence et la température d’irradiation/d’implantation.

Nous avons pu constater par PAS, en comparant les irradiations réalisées a dose égale
avec des ions W 20 MeV et ®He 800 keV, que la nature des défauts lacunaires dépend non
seulement de la dose mais aussi de I’énergie des PKA générés par I’ion incident. La
formation de petits amas lacunaires est observée dans les échantillons de tungsténe irradiés
avec les ions W 20 MeV, lorsque 1’énergie des PKA est importante, et méme a faible dpa. De
plus, ces irradiations aux ions lourds montrent clairement la formation de petits amas
lacunaires des 0.1 dpa et jusqu’a 12 dpa. La saturation des signaux positons est atteinte a
partir de 0.56 dpa. Cette saturation correspond a une distribution de défauts qui peut étre
différente comme les recuits peuvent le mettre en évidence.

Le suivi du comportement des défauts lacunaires en fonction de la température de
recuit met en évidence différents stades d’évolution. Le stade d’agglomération des défauts
lacunaires s’effectue entre 473-823 K dans le cas des irradiations W 20 MeV et entre 423-
543 K dans le cas de I’irradiation Fe 10 MeV. Il est essentiellement 1i¢ a la migration des
monolacunes dans le cas des irradiations Fe 10 MeV et des petits amas dans le cas des

200



Chapitre IV :Conclusions générale et perspectives

irradiations W 20 MeV. De plus, dans ces derniers la taille moyenne des amas lacunaires
formés est supérieure a celle atteinte par 1’agglomération des monolacunes seules. A 723 K
dans le cas de I’échantillon irradié Fe 10 MeV et a 1223 K dans le cas de I’échantillon irradié
W 20 MeV, la concentration et la taille des gros amas lacunaires diminuent par dissociation.
A 1923 K, les caractéristiques d’annihilation S et W sont proches de celles d’un échantillon
vierge mais sans les atteindre. Des observations MET montrent la présence d’une densité non
négligeable de cavités, dans I’échantillon irradi¢ Fe 10 MeV et recuit a 1773 K.

L’analyse de la microstructure depuis la surface jusqu’a Rp a mis en évidence les effets
liés a la proximité de la surface, en particulier la perte des monolacunes devenues mobiles par
diffusion ou dissociation.

Les recuits révelent la présence de défauts qui dépendent des conditions d’irradiation
initiales. Il s’agit de monolacunes, d’amas lacunaires de type boucles lacunaires et d’amas
3D. lIs dépendent de la dose et de I’énergie des PKA, méme si les caractéristiques
d’annihilation S et W des échantillons irradiés entre 0.56 dpa et 12 dpa sont semblables. Il y a
formation de plus en plus importante de gros défauts lacunaires quand la dose et/ou 1’énergie
des PKA augmente.

Il a été également observé que lorsque la température d’irradiation est élevée, le
phénoméne de migration et d’agglomération et d’élimination des défauts lacunaires est
déclenché, si cette température d’irradiation devient supérieure au seuil de ces processus. La
concentration et la taille des défauts lacunaires sont plus élevées apres un recuit pour la
méme que celle de D’irradiation en température. Cela est surement dd a la perte des
monolacunes pendant 1’irradiation quand la température est suffisante pour que ces défauts
migrent vers la surface.

Le quatrieme chapitre, porte sur 1’étude par PAS, de la nature et du comportement des
défauts lacunaires en présence d’hélium dans le tungstene.

Les implantations avec les ions “He 60 keV induisent dans le tungsténe une distribution
de défauts complexes de type nHe-mv dont la taille moyenne est inférieure a celle de la
monolacune de tungstene, ainsi qu’une faible concentration de monolacunes V. Cette
distribution varie en fonction de la fluence d’implantation, et elle tend vers une augmentation
de la fraction des défauts complexes (nHe-mv) quand la fluence augmente et correspond a
une majorité de complexes He-v pour la faible fluence. De plus I’étude de I’évolution de la
nature et de la distribution des défauts en fonction de la température de recuit révele des
différences selon le ratio [He]/[v]. 1l s’avére que lorsque [He]/[V] est proche de 1, le premier
stade de recuit des défauts lacunaires (aux environs de 450K) est a peine visible en positons
car il est masqué par la présence de 1I’hélium dans les défauts lacunaires. Pour un ratio
[He]/[v] supérieur & 1, un stade d’agglomération des défauts est clairement observé a partir
de 1623 K. Dans le cas ou ce ratio est inférieur a 1 1’agglomération est beaucoup moins
efficace. Nous pouvons dire que le ratio [He] / [v], est un paramétre trés important qui peut
modifier les intervalles de températures d’apparition des différents phénomeénes : migration,
agglomeération et élimination.
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Enfin nous avons étudié D’interaction des amas lacunaires avec 1’hélium pour des
rapports de He/dpa proches de ceux attendus dans le réacteur (DEMO) par irradiation /
transmutation. Pour une gamme du rapport He/dpa allant de 0.03 & 8 appm/dpa, la signature
positon apres irradiation est similaire a celle mesurée dans des échantillons seulement
endommagé dans des conditions equivalentes mais sans introduire de 1’hélium. Par contre,
pour les échantillons irradiés et décapés d’environ 700 nm et donc 1’investigation de rapports
variant de 0.3 a 8 appm He/dpa, les recuits révelent des différences de distribution en taille et
en concentration des défauts lacunaires. D’une part, la présence d’hélium dans les amas
lacunaires modifie les caractéristiques d’annihilation des positons. D’autre part, la présence
d’hélium et la formation de complexes nHe-mv favorisent la stabilisation des amas
lacunaires.

En perspectives

Dans ce travail nous avons vu que la Spectroscopie d’Elargissement Doppler est une
technique tres puissante capable de sonder des défauts lacunaires de tres petite taille bien
inférieure au nm en fonction de la profondeur pres de la surface. Cependant cette technique
donne une information globale sur la nature de ces défauts et il peut étre difficile de
distinguer des défauts qui présentent des signatures équivalentes comme c’est le cas des
monolacunes et probablement des boucles lacunaires par exemple. La mesure du temps de
vie des positons pourrait aider a lever certaines de ces incertitudes. Elle pourrait en particulier
permettre de quantifier la fraction des défauts présents. Nous avons pu constater tout au long
de ce travail que les observations MET donnent des informations complémentaires trés
intéressantes (taille, densité, nature) sur les défauts de taille nanométrique. Elle présente
cependant la difficulté liée a la préparation des lames minces de qualité en particulier dans le
tungstene.

Tout au long de chaque chapitre nous avons précisé les expériences pertinentes qui
seraient intéressantes d’entreprendre pour compléter ce travail.

En ce qui concerne les études reportées au Chapitre 111, il serait important de faire des
mesures de temps de vie des positons afin de déterminer la taille et la fraction des amas
lacunaires induits dans les échantillons de tungstene par irradiations aux ions lourds a fort
dose (dpa). De plus de nouvelles conditions d’irradiation avec des ions lourds a des fluences
moyennes nous permettraient de pouvoir déterminer la dose a partir de laquelle la saturation
de piégeage des positons est atteinte. Par ailleurs, il serait capital de compléter ces
caractérisations avec des analyses MET pour déterminer la population des autres défauts tels
que les boucles lacunaires ou interstitielles et la densité des cavités générées. Des expériences
de MET in situ sous irradiation permettraient d’étudier I’endommagement au fur et a mesure
de I’accumulation de dose. De plus, il serait aussi intéressant de calculer les valeurs des
énergies de migration et de dissociation des amas lacunaires et de modéliser ces expériences
avec des codes tels que la dynamique des clusters.

Dans le Chapitre 1V, dans le cas des implantations He 60 keV, il serait également
intéressant de réaliser des observations a 1’aide d’un Microscope Electronique a
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Transmission, dans le but d’obtenir des compléments d’informations sur les défauts existants
a haute température de recuit. De plus ce travail expérimental devrait étre complété par des
simulations OKMC sur la base de la paramétrisation déja engagée en collaboration avec C.
Becquart.

Enfin, cette étude pourrait se poursuivre par la réalisation a JANNuS d’irradiations
simultanées par des ions W et “He, effectuées & des températures plus élevées pour se
rapprocher des conditions du divertor d’ITER. Il faudrait tout particulierement étudier par
PAS la région a partir de 800 nm de profondeur afin de sonder la distribution des défauts
lacunaires présents pour un ratio He/dpa plus élevé. Pour réaliser ces expériences, il faudrait
mesurer les caractéristiques d'annihilation dans les échantillons irradiés aprés décapage
électrolytique sur les 800 premiers nanomeétres. Enfin, il est indispensable de compléter ces
caractérisations PAS par des expériences de MET pour des conditions d’intérét identifiées au
cours de ces études PAS. Elles devraient permettre de vérifier la présence de défauts étendus
et de quantifier leur densité a différentes profondeurs dans la zone irradiée dans différentes
conditions et en fonction de la température de recuit.
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Al-Figure. 1 : Les caractéristiques d’annihilation mesurées dans 1’échantillon de tungstene
EDFA (EO05) irradié avec des ions W 20 MeV a 1 dpa*, puis recuit a différentes températures
(RT-823 K). (a) Les profils S en fonction de I’énergie des positons E. (b) Les profils W en
fonction de I’énergie des positons E. (¢) Les points (S,W) dépendant de la température de recuit.

Surface "Bulk" (800 nm sous la surface)
. Condition | Température L e
Echantillon d'irradiation de recuit (K) S surface Wsurface S bulk \ bulk (nm)
RT 0.425 + 0.001 0.0530 + 0.0005 0.4370 £ 0.0002 | 0.05124 + 0.00006
473 0.425 + 0.002 0.053 + 0.001 0.4561 + 0.0002 | 0.04591 + 0.00005| 4.5+0.2
EFDA (E05) V\;iodlg/;iv 523 0.384 + 0.004 0.067+0.002 0.4824 £ 0.0002 | 0.03875 +0.00005| 3.3+0.2
623 0.397 £ 0.003 0.066 + 0.001 0.4944 +0.0002 | 0.03608 +0.00005| 3.4+0.2
723 0.380 + 0.003 0.068+0.001 0.5014 + 0.0002 | 0.03548 + 0.00005| 2.8+0.2
823 0.380 £ 0.003 0.067 + 0.002 0.5026062 + 0.0002( 0.03526 + 0.00005| 2.9 +0.2

Al-Tableau. 1 : Valeurs calculées par VepFit des caractéristiques d’annihilation mesurées sur
I’échantillon EFDA (E05) irradié W 20 MeV a 1dpa* puis recuits a différentes températures
(RT-823 K).
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A2-Figure 1 : Caractéristiques d’annihilation expérimentales et modélisées (VepFit) d’un
échantillon de tungsténe vierge et d’un échantillon de tungsténe irradié avec des ions W 20 MeV
a la fluence de 3.70x10" cm™ (correspondant & 1 dpa*). (a) S en fonction de I’énergie des

positons E. (b) S en fonction de I’énergie des positons E. (c) S en fonction de W.
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A2-Figure 2 : Caractéristiques d’annihilation expérimentales et modélisées (VepFit) d’un
échantillon de tungsténe vierge et d’un échantillon de tungsténe irradié avec des ions W 20 MeV
a la fluence de 4.49x10% cm™ (correspondant & 12 dpa*). (a) S en fonction de I’énergie des
positons E. (b) S en fonction de I’énergie des positons E. (c) S en fonction de W.
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A2-Figure 3 : Caractéristiques d’annihilation expérimentales et modélisées (VepFit) d’un
échantillon de tungsténe vierge et d’un échantillon de tungsténe irradié avec des ions Fe 10 MeV
a la fluence de 6.09x10% cm™ (correspondant & 2.5 dpa*). (a) S en fonction de I’énergie des
positons E. (b) S en fonction de I’énergie des positons E. (c) S en fonction de W.
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A3-Figure. 1 : Evolution des caractéristiques d’annihilation en fonction de la température de
recuit (RT-1923 K) mesurées sur un échantillon de tungstene EFDA irradié avec des ions W 20
MeV & la fluence de 4.49x10" cm™ (correspondant & 12 dpa*). (a) les profils S en fonction de
I’énergie des positons E. (b) les profils W en fonction de 1’énergie des positons E. (c) les points S
(W) dépendant de la température de recuit.
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A3-Figure. 2 : Evolution des caractéristiques d’annihilation en fonction de la température de
recuit (RT-1923 K) mesureées sur un échantillon de tungstene EFDA irradié avec des ions Fe 10
MeV a la fluence de 6.09x10™ cm™ (correspondant a 2.5 dpa*). (a) les profils S en fonction de
I’énergie des positons E. (b) les profils W en fonction de I’énergie des positons E. (C) les points S
(W) dépendant de la température de recuit.
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A4-Figure. 1 : Evolutions des caractéristiques d'annihilation S et W en fonction de la
température de recuit (423-2173 K) mesurées dans les échantillons de tungsténe implantés avec
des ions *He 60 keV a la fluence de 10* cm™. (a) La courbe S en fonction de I'énergie de positons

E. (b) La courbe S en fonction de W.
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A4-Figure. 2 : Evolutions des caractéristiques d'annihilation S et W en fonction de la
température de recuit (423-2173 K) mesurées dans les échantillons de tungsténe implantés avec
des ions *He 60 keV a la fluence de 10" cm™. (a) La courbe S en fonction de I'énergie de positons

E. (b) La courbe S en fonction de W.
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Moussa SIDIBE

Etude du comportement du tungstene sous irradiation :
Application aux réacteurs de fusion

La fusion thermonucléaire est envisagée comme nouvelle source énergétique pratiquement inépuisable. Le projet ITER
« International Thermonuclear Experimental Reactor » doit démontrer la faisabilité scientifique et la maitrise de la fusion
thermonucléaire. Le tungsténe (W) a été choisi pour recouvrir le « divertor », un composant essentiel du réacteur ITER. Il sera soumis
a des conditions extrémes de fonctionnement : au bombardement neutronique, a d’intenses flux de chaleur et de particules (hélium,
hydrogeéne). Ces conditions induiront dans le W des défauts et introduiront de I’hélium et de I’hydrogéne, qui pourront conduire a des
modifications de sa microstructure et de ses propriétés physiques, chimiques et mécaniques. L’objectif de ce travail est d’étudier, a
I’échelle atomique, 1’évolution de la microstructure du tungsténe sous irradiation. Afin de simuler les atomes de recul générés par les
irradiations aux neutrons, des échantillons de W ont été irradiés avec des ions lourds et/ou implantés avec de I’hélium. La nature des
défauts a été étudiée a I’aide de la Spectroscopie d’ Annihilation de Positons (PAS).

Les résultats montrent que les irradiations aux ions lourds conduisent a la formation de monolacunes et de clusters lacunaires dont la
taille et la concentration augmente avec la fluence. Des irradiations ou des recuits effectués a une température supérieure a 450 K
conduisent a I’agglomération des défauts lacunaires essentiellement par migration des monolacunes. Pour des recuits a trés hautes
températures (1773 K), les observations MET montrent la présence de cavités nanométriques (~10 nm). Les implantations avec les
ions “He 60 keV induisent dans le W une distribution de défauts complexes de type nHe-mv, ainsi qu’une faible concentration de
monolacunes v. Une majorité de complexes He-v est formée pour la faible fluence et la fraction des défauts complexes (nHe-mv)
augmente quand la fluence augmente. La nature et la distribution des défauts évolue en fonction de la température de recuit et dépend
du ratio [He]/[v]. Le premier stade de recuit des défauts lacunaires (~ 450 K) est masqué par la présence de I’hélium dans les défauts
lacunaires. Pour un ratio [He]/[V] supérieur a 1, un stade d’agglomération des défauts est clairement observé a partir de 1623 K. Pour
des conditions d’introduction de défauts et d’hélium proches de celles attendus dans les réacteurs de fusion (He/dpa allant de 0.03 & 8
appm He/dpa), la signature positon aprés irradiation est similaire a celle mesurée dans des échantillons seulement endommagés dans
des conditions équivalentes mais sans introduire de I’hélium. Pour des rapports He/dpa allant de 0.3 a 8 appm He/dpa, les recuits
révelent des différences de distribution en taille et en concentration des défauts lacunaires. La présence d’hélium dans les amas
lacunaires modifie les caractéristiques d’annihilation des positons et favorise la stabilisation des amas lacunaires.

Mots-clés : tungstene, irradiation/implantation, défauts lacunaires, hélium, Spectroscopie d’ Annihilation de Positons (PAS).

Study of the behavior of tungsten under irradiation :
Application to fusion reactors

Thermonuclear fusion is envisaged as a new energy source practically inexhaustible. The project ITER "International Thermonuclear
Experimental Reactor" must demonstrate the scientific feasibility and the control of thermonuclear fusion. Tungsten (W) has been
chosen to cover the “divertor", a critical component of the ITER reactor. It will be subjected to extreme operating conditions : to the
neutron bombardment, to intense fluxes of heat and particles (helium, hydrogen). These conditions will induce defects in the W and
will introduce helium and hydrogen which may lead to changes in microstructure and physical, chemical and mechanical properties.
The aim of this work is to study, at the atomic scale, the evolution of tungsten microstructure under irradiation. In order to simulate
the recoil atoms generated by the neutron irradiation, W samples were irradiated with heavy ions and/or implanted with helium ions.
The nature of the defects has been studied by using Positron Annihilation Spectroscopy (PAS).

The results show that irradiations with heavy ions lead to the formation of monovacancies and vacancy clusters whose size and
concentration increase with the fluence. Irradiations or annealing carried out at a temperature above 450 K lead to agglomeration of
vacancy defects essentially by monovacancies migration. For annealing at high temperatures (1773 K), the TEM observations
indicate the presence of nanometric cavities (~ 10 nm). The implantations with 60 keV “He ions induce in the W a distribution of
complex defects like nHe-mv, as well as a low concentration of monovacancies v. A majority of complex He-v is formed for the low
fluence and the fraction of complex defects (nHe-mv) increases as the flunce increases. The nature and distribution of defects evolve
with annealing temperature and depend on the ratio [H]/[v]. The first stage annealing of vacancy defects (~ 450 K) is masked by the
presence of helium in the vacancy defects. For a ratio [He]/[v] greater than 1, an agglomeration stage of defects is clearly observed
from 1623 K. For conditions of introduction of defects and helium close to those expected in fusion reactors (He/dpa from 0.03-8
appm He/dpa), positron signature after irradiation is similar to that measured in samples damaged in equivalent conditions without
introducing helium. For ratio He/dpa from 0.3 to 8 appm He/dpa, the annealing reveal differences in size distribution and
concentration of vacancy defects. The presence of helium in the vacancy clusters changes the annihilation characteristics of positron
and favors to stabilize the vacancy clusters.

Keywords : tungsten, irradiation/implantation, vacancy defects, helium, Positron Annihilation Spectroscopy (PAS).
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