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PROJECTILES ET MATIERE INERTE

Projectiles accélérés — desions dans une gamme d’'énergie comprise
entre le keV (0.1 keV.uma') et le GeV (10 MeV.uma)

« Implanteurs d'ions et ‘petits’ accélérateurs

« Grands accélérateurs nationaux (GANIL, GSl)

Matiere inerte concerne potentiellement tous les matériaux d'intéerét

« Matériaux pour I'énergie, les applications spatiales, les accélérateurs, etc...

‘Objets inanimés, avez-vous donc une dme
Qui s’attache a notre Gme et la force d’'aimer 2’

Alphonse de Lamartine (1790-1869), Milly ou la Terre natale

an
u

E E Energie & Environnemen! t
& Energy & Environment



PHYSIQUE DE L’IRRADIATION A L'ECHELLE ATOMIQUE

Processus primaire de |'inferaction

« lon = projectile chargé électriqguement — force de Coulomb ion-électron et ion-atome
(= noyau plus ou moins écranté par les électrons)

« Force de longue portée —interaction avec de tres nombreux atomes

«  Nombreuses interactions électroniques et atomiques - processus quasi continu
de perte d’'énergie du projectile vers le solide

« Description comme succession de collisions binaires (longueur d'onde du
projectile faible devant la distance interatomique)
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PHYSIQUE DE L’IRRADIATION A L'ECHELLE ATOMIQUE

Deux processus de transfert d'énergie

« Collisions élastiques ion-atome cible (pas de changement de I'énergie interne des
partenaires de la collision)

« Collisions inélastiques, impliquant les électrons de I'atome cible ou de I'ion - excitation
électronique et ionisation, échange d’électrons

Pic de Bragg
x Kr (100 MeV) Vitesse de Etat de Perte
- B ) £ .
L I'ion charge d'énergie
? Kr (10 GeV) Vi d’'équilibre moyenne
Kr (100 KeV) Vll
S l ir d‘arrétlélectrogique v, >>v TO,TO|eme,nT AE> >>
= © épluché <AE >
<@ :
= ét atomique Vo< oy Partiellement <AE,> >
o ’ e épluché <E >
[V}
o vi<<y Faible <AE > >~ o
S ’ e épluchage <AE > '
Vitesse de l'ion log v,
Graphe universel pour fous les ions (et particules Vitesse de l'ion/cible v; & comparer a la
chargées par extension) dans tous les solides — vitesse quadratique moyenne de ses électrons .,
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PHYSIQUE DE L’IRRADIATION A L'ECHELLE ATOMIQUE

Transfert d’énergie — Différents processus de créatfion de défauts

Défauts ponctuels: lacunes, (auto)interstitiel, paires de Frenkel, ..., le plus souvent

dominée par desinteractions élastiques, alors que le déepdt d’'énergie est domine

par les interactions inélastiques (excitation, ionisation, capture)

Collisions élastiques ion-atome cible: déplacement direct des atomes

Lorsque I'énergie fransférée a un atome dépasse un seuil — énergie seuil de
déplacement E4 - I'atome est déplacé de sa position de maniere permanente

Sil'atome déplacé possede une énergie est suffisante, il peut déplacer a son tour
d’autres atomes — formation d’'une cascade de collisions atomiques

Collisions inélastiques: endommagement localisé (tfraces)

’ solide cristallin

Depth vs. Y-Axis
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(QUELQUES) QUESTIONS SCIENTIFIQUES ET SUJETS D’ETUDES

Fondamentaux de I'interaction projectile-matiere
« Mécanismes de dépdt d’énergie
« Effet séparé des contributions atomiques et électronique
« Couplage entre les composantes électroniques et atomiques

Compréhension de |I'évolution structurale d'un solide sous irradiation
* Fluence croissante — recouvrement des cascades atomiques et/ou des traces

+ Endommagement, réorganisation du matériau iradié (défauts ponctuels et étendus,
nouvelles phases cristallines, amorphisation, réle de la liaison physico-chimique dans le
solide)

« Influence des grandeurs externes (température, pression)
« Impact sur les propriétés physiques, chimiques, mécaniques, etc...

Synthese de nouveaux matériaux

« Incorporation d'impuretés — modification des propriétés physico-chimiques (électrique, optique,
mécanique, etc...)

* Incorporation & plus forte concentration: synthése hors-équilibre thermodynamique, role de la
chimie du matériau

E E Energie & Environnemen t
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(QUELQUES) QUESTIONS SCIENTIFIQUES ET SUJETS D’ETUDES

Caractérisation des solides par faisceaux d'ions accélérés —
Microanalyse nucléaire — Techniques dites IBA (lon Beam Analysis)

« Utilisation d'ions Iégers (p, He, mais également d, 3He, etc...) dans la gamme d'énergie
du MeV

« Informations composition atomique (voire isotopique) et spatiale sur une épaisseur
micromeétrique

 Information structurales — canalisafion d’'ions

Faisceaux d’ions comme outils de simulation expérimentale

« Solide soumis & un environnement radiatif complexe (e.g., matériau nucléaire, matériau
pour le spatial)

+ Reproduction de conditions d'irradiation simplifiées et contrélées autorisant des
études multi-paramétriques (choix du projectile, contréle des parametres flux,
fluence, température, etc...)
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OUTILS EXPERIMENTAUX — ACCELERATEUR ET INSTRUMENTATION
mosalc

* lon beams for material science
* In situ characterizations
« Home-made ion accelerators

lon Beam Analysis
RBS, RBS/C, ERDA,
PIXE, uPIXE, PIGE

ARAMIS SINCE 1987

2 MV Tandem — Van de Graaff

SNICS negative ion source:
500keV<E<11MeV;10nA<i<10pA
Penning source @ HV :i< 20 pA

200 keV < He < 3.6 MeV ; 200 keV < H < 1.8 MeV

https://mosaic.ijclab.in2p3.fr
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ARAMIS

IRMA SINCE 1979

190 kV ion implanter
10-570 keV, up to 20 mA

and ion impl.

70 chemical elements available thin foil

- Energies 10keV - 10 MeV IN SITU DUAL ION BEAM tita®
+ Temperatures -170°C — 1000°C TRANSMISSION ELECTRON MICROSCOPE LN, —> 1000°C
» Rastered ion beams with a well-known dosimetry SINCE 1980 UPDATED IN 1994, 2007
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ACCES AUX EQUIPEMENTS

MOSAIC

- cf. posters de Cyril Bachelet et Isabelle Ribaud
e Appel d proposition d'expériences
« Directement aupres de la plateforme — tous les 3 mois

« Via l'infrastructure de recherche EMIR&A — microscopie in situ couplée aux lignes de faisceau
(JANNUS-Orsay) et expériences de ToF-SIMS (Andromede / EVE) — 1 appel par an

¢ Comités d'expériences

* Interne alJClLab masa ic
« Consell scientifigue international d’EMIR&A
GANIL

u
«  Appel a proposition annuel via le PAC GANIL G'\N I I
. .

*  Appel annuel via EMIR&A (SME, IRRSUD)

N 1 T 7~
ALTO J N\NL_ 1 N\

. . . Accsélérateur Lineaire et Tandem a Orsay
*  Appel a proposition annuel via le PAC ALTO

EMIR&A e! |Ir&CI

Infrastructure de recherche et Fédération d'accélérateurs Em'w: chon i fancy oo
- cf. présentation Nathalie Moncoffre



SYNERGIE ENTRE DEPOTS D'ENERGIE ELECTRONIQUE ET ATOMIQUES

Conftribution électronique et atomiques étudiées separemment

Ftude du couplage entre les deux mécanismes

« Irradiation simultanée avec deux faisceaux d'ions, I'un de basse énergie (collisions
atomiques S,)), I'autre de grande énergie (électronique S.) — JANNuUS-Saclay

« Tres forte guérison de I'endommagement lors d'une irradiation simultanée,

principalement dans les semiconducteurs

crystal with
4 dislocations

ACCUMULATED DAMAGE
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L. Thomé, A. Debelle, F. Garrido et al., Applied Phys. Lett. 102 (2013); J. Applied Phys. 117 (2015)
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MODELISATION DE L'ENDOMMAGEMENT ALPHA DANS LES APATITES -
THERMOCHRONOLOGIE

Thermochronologie — science de I'histoire
thermique des roches et minéraux

Applications : évolution des panoramas, taux
d’érosion, pétrole et gaz

Datation par I'hélium — Méthode (U-
Th)/He dans les apatites

« Apatite famille de composés A;o(BO,) X, —
fluoroapatite est la plus commune

* He produit par décroissance alpha de U, Th

Modélisation de I'histoire thermique

Age He (années)
He mesuré

- Production annuelle He

Gautheron et al., 2009 (A)

Mountain ~~_ 1,
range

Temperature (C)
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MODELISATION DE L'ENDOMMAGEMENT ALPHA DANS LES APATITES -

THERMOCHRONOLOGIE

Datation par I'hélium = dge apparent
«  Production d'He par décroissance alpha de U, Th

« Diffusion de He hors du cristal par diffusion
thermique

t = 0.00765516 Sec.
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« Défauts d'irradiation et piégeage de He:
modification de la diffusion !
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Nécessité de prendre en compte
I'endommagement du cristal — nature des
défauts et leur quantité

* Modeéles actuels fondés sur la notion de dpa -
absence de mécanismes de recombinaison des
défauts

« Effet de la température non considérée (pas de
recombinaisons thermiques)

Deux modeles avec deux diffusivités différentes

Gautheron et al,, 2009 (A) Flowers et al., 2009 (B}
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MODELISATION DE L’'ENDOMMAGEMENT ALPHA DANS LES APATITES

i
"/ \/\/7 Alpha Recoil
¢

THERMOCHRONOLOGIE

Simulation expérimentale

« Décroissance alpha = particule alpha + noyau de recul alpha

Etablissement des cinétiques d’endommagement

|
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L
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\

* Noyau de recul alpha modélisé par des ions Bi (cascades de collision)

« Particle alpha : effet combiné des défauts d’irradiation et de la présence d’hélium

* Mesures RBS en canalisation (implantation et RBS/C in situ), microscopies MET et AFM

Alpha Particle vs. Alpha Recoil Nucleus
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Dee Jay Cerico PhD thesis, Université Paris-Saclay, 2021
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MODELISATION DE L'ENDOMMAGEMENT ALPHA DANS LES APATITES -
THERMOCHRONOLOGIE

Cinétique de recombinaison des défauts induite par anotiars e

types of defects? Alpha Particle

Damage
excitation électronique

Is there a recovery?

could induce recovery of

~4.5 MeV « Pre-existing extended
defe ~14-15
Al ph 3 Electronic excitations, ionizations < pmﬂ“m
Particle === N %olllslons

a particles Total alpha decay damage
(electronic = e > (with annealing effect of a
energy loss

articles
regime) With Alpha Recoil P l'ﬂ )

« Cristaux pré-endommages, soit avec Bi 500 keV, soit He 30 keV Damage

aparticles s t! erearecovery? )
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* Bombardement avec des He 1.4 MeV pour deposer de I'énergie gy ose 4 o %ﬁ
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Dee Jay Cerico PhD thesis, Université Paris-Saclay, 2021




MODELISATION DE L'ENDOMMAGEMENT ALPHA DANS LES APATITES -
THERMOCHRONOLOGIE

Implications sur I'histoire thermique d’'une roche/minéral

» Approche standard: le dpa est pris comme mesure de I'endommagement ; pas de recombaison, pas
d’effet thermique

« Simulation sur accélérateur quantifie directement I'endommagement du solide (recombinaisons sous
iradiation + effet de T°C)

« Histoire thermique simplifiée — apatite de 250 Ma (U 88 ppm, Th 6 ppm, Sm 13 ppm)
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Dee Jay Cerico PhD thesis, Université Paris-Saclay, 2021 £ | EE &I Energy & Environment




EVOLUTION STRUCTURALE DES OXYDES DE STRUCTURE FLUORINE SOUS
IRRADIATION AVEC DES IONS RAPIDES

Investigation du réle des processus électroniques

* Faible fluence — Cylindres de matiere endommagée (traces dans ZrO, - Pb de 1 GeV)

surface

Hollowed tracks at x
surface zoom ( 5) Filled tracks and dislocation

loops along fracks
 Traces d'ions en volume du cristal (d ~ 4 nm)
e Deéformation dans le voisinisage des traces avec formation de boucles de dislocations

« Présence de fraces ‘évidées’ en surface du cristal (extension spatiale ~ 100 nm) GANIL

Energie & Environnemen t

S. Moll, PhD thesis, Université Paris-Sud (2009)



EVOLUTION STRUCTURALE DES OXYDES DE STRUCTURE FLUORINE SOUS
IRRADIATION AVEC DES IONS RAPIDES

Investigation du réle des processus électroniques

e Faible fluence - Cylindres de matiere endommagée (traces dans UO, — Pb de
- SME@GANIL)

Mean diameter = 31 nm

o W 0 20 40 60 80

Diameter (nm)
T T

Mean height = 4.2 nm

i i i L
To 200 400 600 10

X (,707} 400 500 st

e Formation de collines en surface (d ~ 30 nm) ’ ’ * *

Height (nm)

e Phénomenes s'expliguent par le modele de la pointe thermique - ‘éruption’ de
matiere depuis la frace vers la surface (matiere manquante dans la frace
. o\ 7 . Je ]
compatible avec le volume de matiere éjectée) GANIL
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EVOLUTION STRUCTURALE DES OXYDES DE STRUCTURE FLUORINE SOUS
IRRADIATION AVEC DES IONS RAPIDES

Investigation du réle des processus électroniques

e Accroissement de la fluence — Recouvrement des traces — évolution
microstructurale — Nature des défauts

= Virgin
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e Modeéle d'impact direct: @) = ¥ [1 —exp (- c?)]
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F. Garrido, HDR, Université Paris-Sud (2011) Q
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EVOLUTION STRUCTURALE DES OXYDES DE STRUCTURE FLUORINE SOUS

IRRADIATION AVEC DES IONS RAPIDES
Investigation du réle des processus électroniques

 Diffraction des Rayons X 8-26 rocking curves

CGANIL
mosaic
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SYNTHESE DE NOUVEAUX MATERIAUX - FORMATION D’AMAS D'OXYDES

DANS LES ACIERS ODS
Elaboration conventionnelle

* Broyage de poudres et traitements thermiques

L s, =
Y,0,
L L i,
1. Pre-mixing the p 2 ical alloying 3. Charging and sealing
6. Heat treatment 5. Hot rolling 4. Hot isostatic pressing

[Ribis 2017

Synthese par faisceaux d’'ions

« Conftréle des parametres
*  Nano-oxydes similaires (composition, structure)
« Acces aux mécanismes de formation

Y, Ti,O

ion implantation

[ ===

T

) 2o >
matrix material Implanted layer e m@sa |C

Fe-10wi%Cr

7nm S Znm

Y, Ti, O @ RT, recuit 1100°C, détecteur STEM-EDX 4X @ PANAM, C2N
s \ Energie & Environnement
Martin Owusu Mensah, PhD thesis, Université Paris-Saclay, 2019 Q EsE Energy & Environment



SYNTHESE DE NOUVEAUX MATERIAUX - FORMATION D’AMAS D'OXYDES
DANS LES ACIERS ODS - MECANISMES

Synthese par implantation dans FeCr- vers la compréhension des
mécanismes de précipitation
« Structure fine des nano-précipités dans différentes conditions de formation

« Reproduction des caractéristiques des ODS conventionnels (compositon, structure cristallographique,
coquille de Cr)

« Information sur la formation et I'évolution et des nano-amas, e.g. coquille de Cr formée par diffusion du
Crinitialement présent dans les amas, réle du Cr dans la précipitation des amas

« Perspective d'opmisation de la microstructure et des propriétés des alliages
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S. Jublot-Leclerc, M. Owusu-Mensah, V. Borodin, J. Ribis, L. Largeau, R. Schoell, D. Kaoumi, M. Descoins, D. Mangelinck, A. Gentils, /f:j| E&E Frersie & Environnement
Materials 15 (2022) 4857 v Energy & Environment




CRISTALLOGRAPHIE PAR FAISCEAUX D'IONS

Investigation de la structure cristalline de U,O4 — structure fluorine
déformée

Les atomes O forment des agrégats d’anions qui intégrés dans la
matrice fluorine

Ces agreégats sont documentés dans les oxydes UO,,, et U,Os.,
et prenent différentes formes (agrégats de Willis; agrégats
cuboctaédriques type anti-prisme), basées sur des mesures de
diffraction neutronique

A l'inverse, les techniques spectroscopiques (EXAFS) favorisent |la
formation de licison U-O de type oxo tres courtes associées a la
formation de U¢* (les liaisons courtes d.o sont vue en chimie de
coordination) et une partie vitreuse (amorphe)

mosaic
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CRISTALLOGRAPHIE PAR FAISCEAUX D'IONS

Les deux descriptions sont fondamentalement iréconciables —
Canalisation d’ions pour résoudre cefte énigme

» Cristalographie et canalisation (MOSAIC) et simulations Monte Carlo (code McChasy, NC
« Synthese d’'un monocristal U,O, (monocristal UO, + poudre U;Og)

« Sensibilité aux distortions des rangées et plans atomiques (ordre d moyenne et longue

o
. ™
distance)
« Sensibilité aux atomes déplacés de leurs positions cristallographiques régulieres (ordre (8
N . (@]
a courte distance) . e E
o Along (001) O m
B &
12 3 11 PSS b o Q
Depth (um) it %ﬁ %; 1} iR et Tl S
- 1.0 k] .
20 15 1.0 05 0.0 % o % 5 ; Fﬁ; 5‘@ é § Hﬁ g : A g ? E
6F é 0.6 \ E [ 1 [ —— > £
5 o4 L ey oaf B A AN LD P AR BREY mmmemeen e, & E‘E
S5r L] 2500 2600 2700 2800 2000 X L e
- Z:: [110] alo 9(001).! % Energy (keV) é g E
o4t g 3 o 1 2 3 pr— o) E E
; 14 @ 6 o .': :;:
D 2 N 1.2 [ - 2o
g3 2 ﬁgfg . % i%}g%ﬁ? 3 s - é =8
2| Fosfr i 5 # EiE ' 3 o
S o0s ! Pl 3 Ro) L
£ N §l; ~— 03
] S T RN IEEL A Rl - XXE 0 —
[ ——— 02| . T b T fo) "
0 - - o L1100 slon (001) WSy (c) R e e sty snartntamen s c s
1000 1500 2000 2500 3000 T42 43 44 45 46 47 48 ’ 33 34 3 36 37 38 2500 2600 2700 800 900 < ‘ "'{

Energy (keV) Tilt angle (deg) Tilt angle (deg) Energy (keV)



CRISTALLOGRAPHIE PAR FAISCEAUX D’IONS
A la recherche d'une région amorphe

1.2 . 1.2
Lac2_ " . <,~.-' .

o 1.0 _;i\. _/-‘-1-';\ T 5 10f°°°
] Y " \{\”i«% ]
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) \ ] ) .
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\ ]
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2 1 0 1 2 3 2 -1 0 1 2 3
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Courbe de balayage angulaire enregistrée a 13° du plan (1-10) autour de I'axe [110]

Agrégats d'anions (atomes d’'oxygene): liaison oxo et agrégats de Willis

Normalized yield

2 Along (110) Absence de liaison courte U-O
10 bonds: pas de groupes oxo
0.8
06 | — T T Bon accord avec les agregats
— o Along (001) R ' Along (111) de Willis
-3 -2 -1 0 1 2 3 -3 -2 -1 0 1 2 3 -3 -2 -1 0 1 2 3 w
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Agrégats de Willis: O (Va+v, 2 +v, %) et O" (a+w, Vat+w, Vot+tw i . _
Ire9 (s v, V2, ) o+ W, Vet W, e+ W) )| E&E trerey atmiromment ™

Meilleur accord: v =0.10; w=0.125 (bon accord avec les neutrons: v=0.10-0.14; w = 0.06-0.15



CRISTALLOGRAPHIE PAR FAISCEAUX D'IONS

Description cristallographique i b
- 1.0 1.0
Variable positional parameters are oy, and by, ~"->" 08 08
Atom - Site o« E
N . = 06 0.6
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U M) e 0 ] S 04k " =" /‘\N‘\u 04
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qu=1.8+0.1g0=2.0+02; ro =308 pm
U,O, est un composé cristallin conventionnel

« Absence de zone amorphe dans |la structure

« Absence de liaison courte U-O (groupements oxo)

* Enbon accord avec les expériences de diffraction neutronique, avec g, =
9o =20%0.2; r5 =308 pm

1.8+0.1;

F. Garrido, L. Nowicki, L Thomé, Physical Review B 74 (2006)
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SIMULATION EXPERIMENTALE SUR ACCELERATEUR

Iradiation et caractérisation par Microscopie
Electronique en Transmission in situ

*  Modele d’acier austénitique : Ni dopé C
« Irradiatfion avec des ions Ni 2 MeV

« Régime des cascades de collisions atomiques

Brigitte Décamps (IJCLab), M. Loyer-Prost (CEA) et al.

00:19.404

Boucles de dislocations, intersticielles (a, b, c)
ou lacunaires (d)

Comparison avec les modeéles d’évolution . &,

e!".'llf&d cea mosaic JANNUS
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PERSPECTIVES SCIENTIFIQUES ET INSTRUMENTALES

Nouvelle science

« Synergie ou le réve d'un couplage SME GANIL avec un accélérateur de basse énergie —
dépdt d’'énergie électronique et atomiques ‘purs’ simultanément ou séquentiellement

« Couplage de l'iradiation ionique d'un solide avec d’autres phénomenes physico-
chimiques (= cf. poster de Brice Lathuiliere)

Nouveaux equipements

« Neécessité de caractérisations in situ sur les lignes de faisceau (structurales, chimiques,
propriétés), e.g. :
- Diffraction de rayons X in situ : projet SIXPAC sur I'accélérateur 2 MV ARAMIS de la
plateforme MOSAIC

« Renouvellement d'équipements colteux, e.g. microscope électronique en
transmission sur MOSAIC

« Importance de la diversité des eéléments et énergies disponibles

« Nécessité de maintenir au meilleur niveau les installations existantes (maintenance,
rénovation, personnel déedié)
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