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Introduction générale

La croissance démographique mondiale se traduit inéluctablement par une augmentation
de la consommation d’énergie. Afin de répondre aux besoins de la population en électricité de
nombreuses solutions sont a I’étude pour remplacer les énergies fossiles dont la raréfaction rend
la production de plus en plus couteuse et l'utilisation tend a rejeter massivement du COo.

Un des moyens envisagés pour produire I’électricité en masse est de réussir a controler la fusion
nucléaire. I'utilisation de la réaction de fission, I'autre type de réaction nucléaire, est déja en
cours dans les centrales et correspond a environ 80% de la production francaise d’électricité. Les
avantages de la fusion par rapport a la fission sont les ressources en combustible tres abondantes
puisqu’il s’agit de deutérium et de tritium, produit a partir du lithium, et le risque radioactif bien
moindre, i.e. pas d’emballement de réaction possible et demi-vie du trittum d’environ 12,35 ans
contre quelques millions d’années pour 'uranium 235, le réactif de la fission. Le potentiel d’une
telle technologie permettrait d’assurer les besoins énergétiques de la société pour plusieurs
milliers d’années.

Dans cette optique, le projet ITER initié en 1985, a pour but de construire un TOKAMAK, un
réacteur de fusion par confinement magnétique, permettant de démontrer la possibilité de
produire de Iélectricité a partir de la réaction de fusion du deutérium et du tritium, deux
isotopes de I’hydrogeéne. La construction de ce réacteur financé par de nombreux partenaires
internationaux est en cours, cependant, des verrous technologiques doivent encore étre levés
pour permettre I'exploitation a grande échelle envisagée.

Parmi les défis posés par le contréle d’une réaction qui a lieu, a une autre échelle, dans une étoile
comme le Soleil, 'une des problématiques concerne les matériaux capables de contenir un tel
dégagement d’énergie. L'un des candidats est le tungsténe pour constituer les parois des
divertors, une piece maitresse du réacteur recevant les flux de particules les plus importants. Ce
métal a une température de fusion parmi les plus élevées de tous les éléments et un taux de
pulvérisation parmi les plus faibles. Il subira tout de méme un bombardement ionique et
neutronique susceptible de provoquer son endommagement et une fragilisation importante
engendrant des risques du point de vue de la sareté du réacteur mais également une diminution
du rendement de la réaction de fusion.

Pour éviter au mieux ces problémes et de la durée d’utilisation d’une pic¢ce dans le réacteur, le
comportement de ce matériau dans les futures conditions d’utilisation est a connaitre. La
réponse du tungstene aux sollicitations du plasma de fusion peut étre observée selon plusieurs
points de vue. Une solution consiste a placer le métal dans les conditions réelles de
fonctionnement et d’observer les modifications de la structure. Ce type d’étude est en cours dans
des réacteurs de type « simulateurs de plasma de divertor ». La seconde solution consiste a
combiner, dans des codes de simulation, les données fondamentales sur I’évolution des
propriétés du matériau collectées en I'exposant a chacune des especes du plasma de fusion
individuellement.

Issu d’une collaboration entre le laboratoire GREMI et le CEMHTI, le projet PIMAT est a
Porigine de cette these et est soutenu par la Région Centre et le CNRS. Il a pour objectif
d’étudier la réponse du tungsténe a 'accumulation de hélium, 'un des produits de la réaction de
fusion D + T et plus particuliecrement de mettre en évidence la formation de défauts lacunaires
ainsi que d’aider a la compréhension des mécanismes associés. Ce travail s’inscrit donc dans la
seconde démarche évoquée dans le paragraphe précédent. Au cours de cette étude, deux



approches sont couplées : les expériences apportent des informations sur I’évolution de la
microstructure du métal apres Pimplantation et la modélisation, dont les conditions sont ajustées
au plus pres des conditions expérimentales, tend a expliquer les phénomeénes microscopiques
ayant lieu au cours de I'implantation et menant aux modifications observées. Ce manuscrit décrit
I’étude en quatre volets.

La premicere partie présente le contexte de la recherche envisagée. En introduisant le choix des
matériaux utilisés pour faire face au plasma de fusion dans le réacteur en construction I'TER ;
cette partie évoque les études réalisées sur les interactions entre le plasma de fusion et les
surfaces. Elle décrit plus particulicrement les effets de I'insertion de ’hélium dans le tungstene.
Elle explique en détail Pobjectif de TI'étude et les méthodes utilisées pour réaliser des
implantations d’hélium expérimentalement et par simulation afin d’observer et comprendre la
formation des défauts lors de son accumulation dans le métal.

La seconde partie aborde le développement de la source plasma qui sert a réaliser les
implantations d’hélium. Ainsi, la mise en place de la source ICP-RF et sa caractérisation
permettent de définir et de contrdler les conditions d’implantations. La description des moyens
de caractérisation du plasma et des interactions plasma-surface est présentée dans cette partie.
Ainsi, la sonde de Langmuir est utilisée pour déterminer les parametres du plasma d’hélium tels
que la densité et la température électronique ainsi que le potentiel plasma. Les flux d’ions a la
surface du porte-échantillons sont déterminés a l'aide d’'un montage électrique adapté. Les
interactions entre le plasma et la surface sont étudié¢es a 'aide de deux dispositifs. Tout d’abord,
le « discriminateur » est employé pour établir une distribution en énergie des ions impactant la
surface dans les conditions d’implantations. Enfin, le fluxmeétre, qui est un outil développé au
GREMI, permet de déterminer les transferts d’énergie a la surface. Les informations apportées
par ces analyses décrivent les parametres expérimentaux (pression, puissance, géométrie de
P'antenne) a appliquer au plasma afin d’atteindre des conditions d’implantation stables avec des
flux d’ions faibles (compris entre 10! et 10> He.cm=.s) et une énergie cinétique faible pour
éviter de former des défauts par I'impact des ions d’hélium (comprise entre 100 et 500 eV
environ).

La troisieme partie présente le volet expérimental des implantations. Dans un premier temps, les
moyens de caractérisation des matériaux utilisés sont décrits. La spectroscopie d’annihilation des
positons et plus particulicrement celle de I'élargissement Doppler de la raie d’annihilation est
utilisée afin de caractériser les défauts lacunaires formés dans les échantillons de tungstene a la
suite des implantations. L’analyse par réaction nucléaire permet quant a elle de quantifier
Ihélium implanté et la spectrométrie de thermodésorption de caractériser linteraction de
I’hélium avec les défauts dans la matrice cristalline. Les échantillons de tungstene et le protocole
de préparation sont décrits. L’effet de la fluence incidente, du flux, de I’énergie cinétique des
ions et de la température de la surface au cours de I'implantation sont discutées en fonction des
données de la littérature.

Enfin, le mode¢le de dynamique moléculaire utilisé pour simuler les implantations est décrit dans
la derniére partie. Les mécanismes élémentaires de l'interaction de I'hélium avec le tungstene
sont mis en évidence via la description de plusieurs simulations et sont utilisés pour expliquer les
résultats expérimentaux.

Une conclusion générale synthétise les principaux résultats de I’étude et présente les mécanismes
mis en évidence de la formation des défauts lacunaires du tungstene a la suite d’implantations
d’hélium. FElle donne également les perspectives qui découlent de cette étude pour
Papprofondissement de la connaissance des modifications des matériaux lors d’irradiation par
des ions légers.









L. Introduction : De I'implantation de I’hélium a la formation des
défauts dans le tungstene

1. Contexte - Fusion et « Plasma Facing Materials »

L’utilisation de la fusion thermonucléaire pour produire de I’énergie permettrait d’assurer
le besoin en électricité de notre société pour les 100 millions d’années a venir, autant dire
I’éternité a I’échelle de ’humanité. Cependant, reproduire dans un réacteur les phénomeénes qui
ont lieu naturellement dans une étoile, comme le Soleil, n’est pas chose aisée. Nombre de
scientifiques se penchent sur la question et leurs études en cours soulévent autant de questions
qu’elles n’en résolvent.

1.1. La Fusion thermonucléaire
Définition

La fusion est une réaction nucléaire qui consiste a former un atome a partir de deux
atomes plus légers. I’atome formé est instable et émet une particule pour se stabiliser. L.a masse
totale de 'atome formé et de la particule émise est plus faible que la somme des masses des
atomes fusionnés. Ce défaut de masse, typique des réactions de fusion nucléaire, correspond a
Iénergie répartie sur les produits de la réaction qui se dissipe sous forme de rayonnement donc
de chaleur. Dans le Soleil, la gravité permet de maintenir une densité de particules et une
température suffisantes pour que les atomes d’hydrogene fusionnent par étapes pour former des
atomes d’hélium. Ce sont ces réactions qui produisent I’énergie rendant notre étoile brillante,
chaleureuse et surtout 'empéchent de s’effondrer sur elle-méme. Sur Terre, de telles conditions
de pression et de température ne peuvent pas étre obtenues artificiellement de facon simultanée.
Cependant d’autres moyens sont utilisables afin de faire fusionner deux atomes légers.

Choix de la réaction de fusion

Les deux processus de fusion les plus importants sont ceux impliquant les isotopes de
I’hydrogene :

- La réaction deutérium-tritium :

D + T — He (3.56 MeV) + n (14.03 MeV)
- Etles réactions deutérium-deutérium :

D + D — 3He (0.82 MeV) + n (2.45 MeV)

D +D — T (1.01 MeV) + p (3.02 MeV)

Le nombre de réactions (quel que soit leur type) ayant lieu lorsque deux réactifs sont en
présence, dépend, entre autre, de la densité des réactifs, mais également de la section efficace de
réaction. La Figure I-1 donne les sections efficaces des réactions présentées ci-dessus.
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Figure I-1 : Sections efficaces des réactions deutérium-tritium et deutérium-deutérium [1].

Ces réactions ont les sections efficaces les plus grandes parmi les réactions de fusion nucléaire
possibles entre tous les éléments du tableau périodique. Les valeurs, de 'ordre de 10-28 m?, sont
tout de méme quelques centaines de fois plus faibles que celles des sections efficaces des
réactions de fission, et encore plus faibles vis-a-vis des réactions d’ionisation ou d’excitation.
Aussl, I'énergie des particules doit étre élevée, de ordre de 100 keV pour la réaction D + T et 5
MeV pour la réaction D + D pour atteindre les sections efficaces les plus élevées. Ces énergies
sont nécessaires pour franchir la barriere de potentiel due a la répulsion entre les noyaux des
atomes.

Ainsi, la section efficace de la réaction 2D* + 3T+ — 4He?" + n + 17,6 MeV étant la plus élevée,
C’est cette réaction qui est envisagée pour produire de Pélectricité dans un premier temps. La
plupart de Iénergie produite par la réaction de fusion est portée par le neutron (14.03 MeV).
Celui-ci peut étre capturé par du lithium inséré dans les parois « tritigenes » du réacteur pour
former du tritium et de Phélium [2] selon la réaction : °Li + n — 3T + “He + 4,78 MeV. Ce qui
donnerait une réaction globale de fusion : 2D + °Li — 2*He + 22,4 MeV.

Potentiel pour fournir de I’énergie

Une fois maitrisée cette réaction pourrait permettre de produire de I’électricité selon le
méme principe que les réacteurs de fission, i.e. en récupérant la chaleur fournie aux parois par
des circuits d’eau entourant 'enveloppe du réacteur. Ainsi, 3.3 mg de deutérium permettrait de
produire I’équivalent énergétique de 250 litres de pétrole. Le parameétre limitant serait alors la
production de tritium qui est un élément dont la demi-vie est de seulement 12,32 ans.
Cependant, cet élément pourra étre produit a partir de la fission du lithium, qui est un élément
abondant de la crotte terrestre.

L’un des produits de la réaction est I’hélium, un gaz inerte chimiquement et radiologiquement,
qui n’intervient pas dans 'effet de serre. Pour mettre ce parameétre en perspective, une usine de
production basée sur la fusion d’l GW produirait 250 kg d’He par an contre 7.2x10° kg de CO»

pour une usine a charbon.



1.2. Mise en ceuvre : Les réacteurs

Il a été précisé précédemment que les sections efficaces des réactions de fusion nucléaire
sont bien plus faibles que celles d’autres réactions qui ont lieu dans un gaz, telles que l'ionisation
ou les transferts de charges. Il faut donc que la probabilité d’occurrence de ces réactions
parasites soit négligeable face a celle de la fusion. Ainsi, afin de faire fusionner ces deux atomes,
il est nécessaire de les placer dans un plasma fortement, voire totalement ionisé dans lequel les
interactions ions-électrons n’interferent pas avec les réactions de fusion. Générer un plasma
artificiellement réclame d’avoir une pression dans une enceinte relativement faible, donc afin de
compenser ces faibles densités de particules et obtenir des conditions propices a la réalisation de
réactions de fusion, la température du milieu doit étre maintenue a environ 10 keV, soit plus de
110000000 K. A cette température les atomes sont compleétement dissociés de leurs électrons et
le plasma est donc hautement ionisé. Cependant, a une telle température, tout contact avec un
matériau tel qu'une paroi de réacteur doit étre évité, puisque la matiere sera vaporisée dans le
plasma et, via des collisions avec les ions, viendra refroidir le plasma puis I'éteindre. Pour éviter
cela, le plasma doit étre confiné. Actuellement deux types de confinement sont utilisés pour
réaliser des réactions de fusion dans des plasmas : le confinement inertiel ou le confinement
magnétique.

Le confinement inertiel : Laser Mégajoule

La premiere méthode consiste a exposer les réactifs (D+T), contenus par une membrane
dans une bille de quelques mm?3, a un rayonnement laser uniforme sur toute sa surface. La
vaporisation suivie de I'ionisation de la membrane engendre une onde de choc permettant
d’amener le mélange réactif a une pression et une température suffisantes pour favoriser des
réactions de fusion durant quelques picosecondes. Les produits de la réaction et leur énergie
seront ensuite collectés par la paroi du réacteur sous forme de chaleur. Cette réaction se produit
sur un laps de temps tres cours, de I'ordre de la picoseconde car, suite a la compression et
I'implosion du milieu, il y a une relaxation menant a l'expansion du plasma éliminant la
probabilité de fusion des ions.

Le confinement magnétique : TOKAMAK

La fusion par confinement magnétique consiste a enfermer les particules chargées du
plasma dans un champ magnétique toroidal hélicoidal pour les empécher, dans une certaine
mesure, de céder trop d’énergie aux parois du réacteur et engendrer leur endommagement. Le
champ toroidal est maintenu grace a des bobines enserrant le réacteur et la composante
hélicoidale est assurée par un solénoide central qui induit un courant dans le plasma générant le
champ « poloidal ». Afin d’atteindre la température suffisante pour produire les réactions de
fusion, les particules qui circulent autour des lignes de champs sont accélérées ou chauffées par
deux moyens :

- un flux d’atomes de deutérium neutres rapides injectés dans le plasma. Ces atomes
transmettent leur énergie par collision élastique avec les ions du plasma.

- des ondes dont la fréquence approche la résonnance cyclotronique des ions ou des
électrons pour les accélérer.

La densité limite du plasma étant de Pordre de 1020 m-3 la température a atteindre est de 'ordre
de 150 millions de Kelvin, soit dix fois la température a l'intérieur du Soleil [3-4]. Le réacteur
capable de réunir ces caractéristiques de pression, de température et de champ magnétique, est
appelé un TOKAMAK pour toroidal'naya kamera s magnitnymi katushkami ou, traduit du russe,
chambre toroidale a bobines magnétiques.



Le projet ITER

Le projet ITER rassemble de nombreux partenaires internationaux et a pour but de
mettre en ceuvre un TOKAMAK a grande échelle pour démontrer la faisabilité de la production
d’électricité grace a un plasma de fusion nucléaire. Initié en 1985, le projet a amené plusieurs
¢quipes de chercheurs a étudier la conception d’un réacteur de ce type. Et en 2010 a débuté la
construction d'un TOKAMAK de grande taille a Cadarache, en France (voir Figure I-2). Une
fois construit ce réacteur aura pour objectif de produire 10 fois plus d’énergie qu’il n’en
consomme pour maintenir le plasma allumé. Ainsi a partir d’un apport externe de 50 MW, il est
congu pour produire 500 MW d’énergie de fusion [5].

Les travaux d’aménagement du terrain, de construction des batiments et du réacteur sont en
cours. La viabilisation du terrain a été réalisée entre 2007 et 2010, et le premier « élément géant »
a été livré en janvier 2015. Initialement prévue en 2020 et 2027, les dates du « premier plasma »
et des opérations utilisant le mélange deutérium-tritium au maximum de son potentiel, sont en
cours de révision du fait des retards accumulés sur le planning, et seront communiquées en
Novembre 2015. La phase d’exploitation du réacteur est prévue pour durer environ 20 ans [5-06].
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Figure I-2 : Coupe du Projet ITER (source ww.iter.or)

DEMO

Pour faire suite a ITER qui a pour but de démontrer la possibilité de I'exploitation
industrielle de la fusion nucléaire pour la production d’électricité, le réacteur DEMO est déja a
I’étude. Les enjeux de ce réacteur seront de faire fonctionner un réacteur tokamak électrogene en
continu. Sa conception est en cours et devrait s’achever en 2017.



1.3. Les PFC ou « Plasma Facing Components »

En plus du challenge scientifique que peut poser la mise en ceuvre d’un réacteur tel que
celui IITER, 3 grandes problématiques se distinguent quand il s’agit du fonctionnement d’un
TOKAMAK a grande échelle :

- L’établissement d’un confinement stable et efficace du plasma,
- Le développement de matériaux capables de supporter de hauts flux neutroniques,
- La récupération de I’énergie et les interactions plasma-surface qui en découlent.

Du fait du confinement magnétique, les parois du réacteur ne sont supposément pas impactées
par le plasma. Cependant, la diffusion ne peut étre complétement supprimée, seulement limitée,
et les matériaux formant le réacteur devront résister a I'afflux d’énergie provenant des particules
chargées, du rayonnement intense et des neutrons qui, eux, ne sont pas confinés dans le champ
magnétique, puisque non chargés. Cest le role de la couverture qui est composée du « first wall »
(ou premicre paroi) et de «la couverture tritigene », tous deux insérés dans la chambre a vide du
réacteur (cf Figure I-3).

Le divertor quant a lui, est une piece particulicre du TOKAMAK, sur laquelle, le plasma est
délibérément amené au contact de la paroi, appelée « cible ». En effet, la réaction de fusion
produisant des atomes d’hélium, l'augmentation de leur concentration au sein du plasma
entraine une dilution des réactifs, le deutérium et le tritium, ce qui induit un refroidissement du
plasma qui peut ¢tre amené a s’éteindre. Le divertor a donc pour objectif d’évacuer « les
cendres » d’hélium produites par la réaction de fusion et, de ce fait, d’assurer le maintien d’une
concentration acceptable des réactifs dans le plasma.

Le principe du divertor, illustré dans la Figure I-3, est le suivant: Les lignes de champ
magnétique du réacteur se croisent en un point nommé X, au bas du réacteur. Sous ce point, les
particules chargées sont guidées par les lignes de champ magnétique le long des déflecteurs vers
les cibles du divertor. Ces particules se neutralisent en heurtant les surfaces rencontrées et
peuvent donc étre pompées hors du réacteur. Le flux des particules qui déposent leur énergie a
la surface des cibles permet également d’extraire une partie de la chaleur du réacteur.

1.4. Les PFM ou « Plasma Facing Materials »

Selon sa fonction, chaque PFC qui constitue le réacteur doit avoir des caractéristiques
spécifiques. Ainsi, le «first wall » doit résister a lafflux d’énergie des particules chargées
échappant au plasma par diffusion, des hauts flux de chaleurs et celle des rayonnements. Alors
que la couverture capte les flux de neutrons de haute énergie (14,1 MeV) qui seront, par
exemple, de Tordre de 2,38x10'™® n.m?.s! dans ITER [7]. Elle protege ainsi le réacteur (les
matériaux de structure en acier et les bobines en matériaux supraconducteurs générant le champ
magnétique toroidal). Les cibles et les déflecteurs du divertor doivent quant a eux résister a
I’énergie déposée par les particules chargées dirigées par les lignes de champs magnétique (dont
I’He*) vers leur surface. Globalement les matériaux qui constitueront ces éléments du réacteur,
appelés « Plasma Facing Materials » (PFM), seront donc exposés a des conditions extrémes de
température et de flux d’énergie, qui peuvent engendrer des modifications de leurs propriétés.
Dans les paragraphes qui suivent, les effets des flux de chaleur, d’ions et de neutrons sur le
divertor sont présentés.

En opération normale, les flux de puissance surfacique sur le divertor atteignent 5 a 10 MW.m2
et les températures des surfaces des cibles intérieures et extérieures sont comprises entre 800 et
1300 K. Cependant, durant Pallumage d’un plasma, des événements transitoires ou des
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instabilités du champ magnétique peuvent se produire et, dans ce cas, la puissance déposée a la
surface peut atteindre 20 MW.m2. Ces évenements sont de plusieurs types ; les deux plus
critiques sont les ELM (Edge Localised Mode) et les disruptions. Sur de tres courtes périodes, de
Pordre de plusieurs micro a 1 milliseconde, les ELM et les disruptions peuvent provoquer la
fusion du matériau de la cible et la projection d’atomes, voire de fragments du dit matériau, dans
le plasma de fusion qui de ce fait, se trouve dilué et peut s’éteindre.

Outre les charges thermiques élevées, le bombardement des cibles des divertors par des
neutrons de 14 MeV produits par les réactions de fusion ménent a un dépot d’énergie de 'ordre
de 1 MW.m?2 correspondant a un flux de neutrons moyen de 4.43x10'7 n.m=2.s! dans I'TER [8].
Le bombardement neutronique a des telles énergies (14 MeV) provoque des déplacements
atomiques menant a la formation de défauts au sein des réseaux cristallins. De plus, des
transmutations ont lieu. Il s’agit de réactions nucléaires avec les atomes du matériau qui menent
a la perte d’éléments et ’émission de neutrons secondaires, a la formation d’'impuretés et de gaz
piégés dans les défauts du matériau (tels que de ’hydrogene ou de ’hélium) et a Pactivation
radioactive du matériau.

Enfin, les cibles et les déflecteurs du divertor interrompent les lignes de champs magnétiques
guidant les particules chargées du plasma sous le point X. Les flux de particules sur ces cibles
sont typiquement de 'ordre de 10%* m=2.s! [8-9]. Malgré la faible énergie de ces particules de
Iordre de 1 a 100 eV [11], ce phénomene de bombardement ionique induit I'implantation
d’especes et la formation de défauts dans les PFM.

L’accumulation des défauts et des atomes implantés lors de 'exposition au plasma engendre des
dégradations dramatiques des propriétés thermo-mécaniques des matériaux et plus
particuliecrement une importante diminution de la conductivité thermique, facteur essentiel pour
Iévacuation de la chaleur et la récupération de Iénergie. La formation des défauts et
I'implantation de particules est donc un point critique du développement du point de vue de la
sureté mais également du point de vue du rendement du réacteur.

1.4.1. Matériaux envisagés
Propriétés requises

La sélection des matériaux faisant face au plasma de fusion se fait selon plusieurs
criteres [12] :

- Permettre le maintien des performances du plasma, pour cela les matériaux doivent
minimiser la formation et la libération d’impuretés dans le plasma qui réduiraient son
rendement,

- Avoir une durée de vie suffisante et résister aux phénomenes vus dans le paragraphe
précédent durant les périodes d’allumage du plasma (environ 400 secondes), pour
cela ils doivent résister aux stress thermiques et présenter une érosion limitée,

- Enfin, pour des raisons de sureté nucléaire, la quantité de tritium utilisée comme
réactif dans le réacteur est limitée, les matériaux doivent présenter un taux de
rétention du tritium faible.
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Les matériaux candidats : Be, Cet W

Les matériaux sélectionnés pour réaliser les PFC du réacteur d’ITER sont le béryllium
pour la premicre paroi, et le tungstene pour les divertors. D’autres options sont également
étudiées dans d’autres réacteurs entierement en tungstene ou avec des cibles en carbone [9].

/ \ Couverture tritigéne

Déflecteurs /
et Dome
g

AN

DIVERTOR

Figure I-3 : Vue schématique en coupe du réacteur ITER, indiquant 'emplacement des PFC. Les
lignes rouges représentent le champ magnétique formé par les bobines toroidales et poloidales
qui se croisent au point X au niveau du divertor [13].

Chacun de ces matériaux présente des avantages et des inconvénients. Les composites en fibre
de carbone ou plus précisément le carbone résiste tres bien aux chocs thermiques. Cependant,
des expériences d’allumages de plasma de fusion réalisée avec un mélange DT dans un tokamak
en fonctionnement au Royaume-Uni, JET, en 2009, ont permis d’éliminer le carbone de manicre
catégorique de la liste des candidats comme PFM pour ITER. En effet, la rétention du tritium au
sein des parois en fibres de carbone est tres importante du fait de linteraction C-H. Or la
quantité de tritium dans le réacteur sera limitée a 700 g pour des raisons de sureté nucléaire, ce
gaz ne peut donc pas étre perdu dans les parois s’il doit réagir avec le deutérium pour engendrer
la fusion [14]. Le béryllium quant a lui, est un élément dont 'oxyde natif est toxique, qui réclame
donc une manutention controlée. Cependant, il ne présente qu’une faible probabilité de
contaminer le plasma de la fusion car son faible numéro atomique limite les réactions
d’ionisation concurrentielles de celles de la fusion et menant au refroidissement du plasma.
Enfin le tungstene, a un numéro atomique élevé qui en fait un matériau dont la concentration
dans le plasma doit étre tres faible sous peine de faire baisser le rendement de la fusion. De plus,
son activation par les neutrons génere des déchets hautement radioactifs. Cependant, il présente
I'un des plus faibles taux de pulvérisation parmi les métaux et une température de fusion tres
¢levée. Cest donc un des candidats les plus en vue pour la fabrication des divertors. De plus, la
production de gaz (H et He) par transmutation dans le cristal de tungstene lors du
bombardement neutronique est la plus faible parmi les autres matériaux susceptibles de
constituer le réacteur [7], et la rétention du tritium y est plus faible que dans les PFM carbonés

[15].
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Les enjeux de ce choix donnent lieu a la mise en place de nombreuses études sur les interactions
plasma-surface. Ainsi, au sein des tokamaks existants et en fonctionnement tels que JET au
Royaume-Uni, ASDEX Upgrade en Allemagne ou Tore Supra en France, différentes
combinaisons de matériaux sont utilisées mélant de Iacier inoxydable ou de I'inconel pour les
parois et du béryllium et du tungsténe pour les constituants des divertors [12]. Le projet WEST
(acronyme de Tungsten (W) Environment in Steady-state Tokamak) du CEA vise en outre a
modifier le réacteur Tore Supra et principalement a remplacer les divertors ergodiques pour
tester des divertors axisymétriques en tungstene similaires a ceux qui seront utilisés dans ITER
[16].

1.4.2. Méthodologie de I'étude de l'interaction plasma de fusion-parois

Le tungstene (W) étant P'un des matériaux les plus prometteurs pour la fabrication des
divertors, de nombreuses études de son comportement face au plasma de fusion sont en cours.

n d’étudier le comportement d’'un matériau face a un milieu tel que le plasma de fusion, ou
Afin d’étudier 1 t td’ tériau f: ilieu tel le pl de fusion,
une multitude de circonstances peuvent engendrer des modifications des caractéristiques
physico-chimiques et des propriétés mécaniques, plusieurs méthodes sont envisageables.

La premicre est de placer ce matériau dans ses conditions d’utilisation futures puis d’observer les
effets. Les tokamaks testant des divertors fabriqués en W sont mentionnés dans le paragraphe
précédent. Ce sont ASDEX Upgrade qui est en fonctionnement et Tore Supra avec la mise en
ceuvre du projet WEST, dont exploitation débutera en 2016. Ce sont cependant des réacteurs
pour lesquels le fonctionnement des divertors est tres différent. En effet, les divertors de WEST
seront activement refroidis par circulation d’un réfrigérant dans des tuyaux au sein des picces en
tungstene, comme ce sera le cas dans ITER, contrairement a ceux ’ASDEX Upgrade. Cela
signifie que le plasma pourra étre maintenu durant des temps longs alors que cela est impossible
dans un réacteur dont les divertors ne sont pas activement refroidis, dans lequel seuls des pulses
de plasma sont générés.

D’autres réacteurs existent pour tester les interactions plasma-matériau dans des conditions
proches de celle de la fusion. Ces réacteurs ne sont pas des tokamaks, mais peuvent générer des
conditions proches de celle de la fusion et plus particulicrement des plasmas dont les
caractéristiques sont équivalentes a celles rencontrées au sein des futurs divertors d’ITER et aux
abords des parois du réacteur. Ainsi le réacteur PISCES-B a San Diego et NAGDIS-II a Nagoya
sont appelés des « simulateurs de plasma de divertor » et sont capables d’étudier les interactions
plasma-surface dans des conditions extrémes.

Ces réacteurs ne permettent pas d’étudier le bombardement neutronique puisque
expérimentalement il est difficile de produire de haut flux, équivalent a ITER, de neutrons tres
énergétiques. En revanche, ils donnent une vue d’ensemble des effets des bombardements
ioniques a fort flux, de la rétention des combustibles (du deutérium le plus généralement) et des
effets thermiques en état stationnaire du plasma de fusion. Ils peuvent également imiter les
évenements transitoires et les instabilités menant a des dépots de flux d’énergie exceptionnels.

Les études menées sur le tungstene ont montré des modifications notables de la surface du métal
lors de bombardements avec des ions de deutérium et d’hélium a des flux élevés et des
températures concordantes avec les conditions qui seront en vigueur dans le réacteur ’'TTER.
Ces modifications seront abordées dans les paragraphes suivants.

Une autre méthode consiste a réaliser des études plus fondamentales, parmi lesquelles s’inscrit
cette these, afin d’observer I’évolution de chaque propriété du matériau face a chacun des
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processus qu’il subira. Ces études peuvent étre menées dans des réacteurs simples et permettent
une compréhension plus détaillée de I’évolution des propriétés physiques, thermiques et
mécaniques du matériau en fonction de chaque espece a laquelle il est exposé.

Ainsi, les études mises en place peuvent démontrer séparément les effets des chocs thermiques,
du plasma d’hydrogene, de deutérium, de tritium ou d’hélium a différentes énergies et dans des
conditions tres variables, approchant ou non celles du plasma de fusion. Parallelement aux
¢tudes expérimentales, les modélisations et simulations sont réalisées dans le cadre de ces études
fondamentales. Les codes mis en place pour étudier les interactions plasma-matériau sont de
plusieurs types et permettent d’observer les effets a différentes échelles. Ainsi les codes de type
Monte Carlo donneront des probabilités d’occurrence d’évenements, alors que les codes de
dynamique moléculaire anticiperont un scénario probable.

Toutes ces méthodes sont complémentaires, I’étude globale prend en compte les synergies entre
les différents phénomeénes du plasma de fusion et permet ainsi d’adapter la fabrication et la
géométrie des PFC, alors que Iétude fondamentale permet de comprendre les effets de chaque
espece et phénomene du plasma sur les propriétés du PEM, puis d’extrapoler aux conditions
extrémes futures.

2. Etatdel'art - Etude de I'effet des ions hélium sur le tungstene
2.1.Implantation d’ions dans un métal

L’intérét de la compréhension des phénomenes liés a 'implantation d’ion légers dans les
métaux prend tout son sens lorsqu’il s’agit de construire un réacteur de plasma de fusion dans
lequel de tels ions vont forcément interagir avec des parois, dont toutes ou parties sont
métalliques. Les interactions d’ions énergétiques avec des surfaces sont observées depuis que des
plasmas sont artificiellement créés [17].

Globalement, les phénomeénes ayant lieu lors de linteraction d’ions avec la surface d’un métal
sont régis par les collisions entre les atomes incidents et ceux de la cible et avec le nuage
électronique. Lorsqu’un ion rencontre une surface et qu’il ne subit pas de collision avec les
atomes du cristal, il est dit canalisé, c’est une particule qui est implantée dans le cceur du
matériau (Figure I-4.b.). Il est ralenti uniquement par les interactions avec le nuage électronique
du matériau, c’est le pouvoir d’arrét électronique (cf paragraphe 1.2.2.2). Cependant, dans la
plupart des cas, a faible énergie, des collisions avec des atomes ont lieu et elles engendrent
différents phénomenes. Suivant la direction que suit 'ion apres la premicre collision qu’il
effectue avec un atome de la surface, 'ion est soit rétrodiffusé, i.e. il rebondit sur la surface et
retourne vers le gaz, soit implanté (cf. schéma de la Figure I-4.a). Ce premier impact peut
également étre a lorigine de I'émission d’électrons secondaires ou méme de la pulvérisation
d’atomes du matériau cible suivant ’énergie cinétique de I'ion incident. Ces phénomenes sont
schématisés dans la Figure I-4.a. Ainsi sont observés : la rétrodiffusion des ions et des neutres,
I’émission d’électrons secondaires et 'implantation.

Suite a leur insertion dans le matériau, les ions perdent leur énergie lors de cascades de collisions
avec les atomes et leur interaction avec le nuage électronique du réseau jusqu’a leur
thermalisation (cf. schéma de la Figure I-4.a et b). Ces collisions successives peuvent mener I'ion
hors du matériau vers la surface ou au contraire 'amener plus profondément dans le matériau.
Certaines collisions peuvent mener a des déplacements des atomes de la cible, a Porigine de leur
pulvérisation, vue précédemment, ou de la formation de lacunes et d’atomes interstitiels appelés
SIA pour « Self Interstitial Atom » (Figure 1-4.b.). Les cascades de collisions avec les atomes du
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solide menent a la thermalisation des ions et a leur accumulation a une profondeur qui dépend
de leur énergie incidente. Finalement, une fois thermalisés, les ions implantés, sont dans certains
cas susceptibles de diffuser au sein du cristal.

Les dommages créés lors des implantations et leurs mécanismes de formation sont passés en
revue dans les paragraphes suivant.

Ion et neutres :
d e b . Incident Ion
) réfléchis ) R"S"l Incident Ion (Channeled)
(:"] () Blectrons 4
secondaires H
. o P, ¢ of ¢ o (P| e
atomes i
pulvérisés Thermal Vibration ‘-,‘ Vacancy
/ @ © Q.-- e o Qo o
® a
@ (7 © (@} o o (p| o
Surface Interstitial —-b

© O 0]

Pulvérisation

Inplantation © Q Q @] © @ o ©
Figure 1-4 : a) Schéma des phénomenes probables lors de I'impact d’un ion avec une surface
[18]. b) Schéma des phénomeénes probables lors de I'implantation d’un ion dans un cristal [19].
Les phénomeénes sont décrits dans le texte.

2.2. Implantation de I'hélium dans le tungstene

Ce paragraphe donne des informations sur le tungstene et ses caractéristiques puis sur le
comportement de ’hélium lorsqu’il s’implante dans ce métal.

2.2.1. Les caractéristiques du tungsténe
Généralités

Le tungsténe est un métal gris dont le symbole W provient de la pierre dont il est
généralement extrait, la « wolframite ». Il fut découvert officiellement en 1783 par deux chimistes
espagnols, les freres de Elhuyar [20]. Ce métal cristallise sous la forme cubique centrée (bcc). De
numéro atomique 74 et de masse 183.84 u, il posséde la température de fusion la plus élevée
(3410 °C) pour une tension de vapeur la plus faible (4.27 Pa a 3600 K) de tous les métaux. Le
tungsténe est majoritairement utilisé pour la fabrication d’outils sous forme de carbures de
tungstene extrémement durs, ou d’alliages supportant des températures élevées [21]. Sa seconde
utilisation commune comme filaments dans les ampoules a incandescence était compliquée car il
est tres difficile a usiner du fait de sa duret¢é (Module d’Young : 411 GPa) [22]. Cependant les
progres industriels en métallurgie permettent a présent de I'usiner par frittage. Et ce sont ses
caractéristiques de résistance aux hautes températures et a la pulvérisation qui en font un
candidat intéressant pour la fabrication des PFM des divertors ’ITER. En revanche, sa fragilité
a température ambiante interdit de l'utiliser comme matériau de structure du réacteur, ce sont
des alliages d’acier qui lui seront donc préférés.
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Seuil de déplacement

Lors de son utilisation en tant que PFM du réacteur de fusion, le tungsténe subit des
changements structuraux. Cela provient en partie de la création de défauts au sein du réseau
cristallin due au bombardement ionique. Pour cela, il faut introduire une grandeur telle que
Iénergie seuil de déplacement des atomes dans leur réseau. Cette grandeur, donnée en
électronvolt (eV) est caractéristique pour chaque matériau et dépend de la direction
cristallographique. Ainsi Xu et al. [23], ont calculé les énergies seuil de déplacement (Eq) du
tungstene dans différentes directions de déplacement du premier atome mouvant (PKA pour
Primary Knock-on Atom illustré dans la Figure I-5.a.). Le seuil de déplacement est considéré
comme atteint lorsqu’il y a formation d’une paire de Frenkel stable, c'est-a-dire que 'atome
déplacé ne revient pas a sa position initiale et qu’il y a formation d’une lacune associée a un
atome interstitiel au sein du réseau cristallin. Les résultats des calculs de I'étude mentionnée
précédemment sont présentés dans le graphique de la Figure I-5.b. Les points noirs sur le graphe
de la Figure I-5.b correspondent aux paires de Frenkel stables formées lors de I'impact de
I'atome incident en revanche les points blancs correspondent aux seuils d’énergie pour lesquels
Pauto-interstitiel déplacé dans la direction indiquée est susceptible de se recombiner avec sa
lacune, il s’agit d’une paire de Frenkel instable.
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Figure I-5: a) Schéma illustrant le PKA et la direction vers laquelle il se déplace. Ainsi dans la
direction <100> vers le centre de la face voisine, <110> vers le centre de 'aréte et <111> vers
son premier voisin au coin du cube de la maille bee. b) Graphique représentant I’énergie seuil de
déplacement en fonction de I'angle d’incidence de I'ion par rapport au « Primary Knock-on
Atom » ou I'atome cible [23].

Le minimum d’énergie seuil de déplacement est obtenu dans la direction (100) I'atome déplacé
se dirige vers un site interstitiel naturel du réseau et la lacune formée associée a son atome
déplacé est stable. Leur conclusion se retrouve dans plusieurs résultats expérimentaux obtenus
par Maury et al. [24] pour le tungstene et dans d’autres calculs effectués par Erginsoy et al. [25]
pour le fer. Cependant les valeurs de I’énergie seuil de déplacement varient d’une référence a
Pautre. Ainsi, Maury et al trouvent une énergie minimale a 42 eV tandis que Xu et al. calculent
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68 eV par dynamique moléculaire. Enfin ’American Society for Testing and Materials conseille
de considérer la valeur moyenne de 90 eV [26]. Une telle différence entre les valeurs de seuil
obtenues peut provenir de la variété des méthodes utilisées pour les obtenir. En effet, la valeur
obtenue expérimentalement dépend en outre de la particule bombardée sur la cible (électron ou
ion) pour générer les défauts et de la température des substrats qui peut influencer la production
des défauts [27]. Dans le cas des simulations les résultats sont quant a eux fortement liés aux
potentiels d’interactions et aux données d’entrée utilisés qui ont une influence sur les valeurs des
énergies d’interactions de tous les éléments du systeme modélisé.

Défauts : Impuretés / Lacunes / Auto-interstitiels

Les défauts dans le réseau cristallin sont de plusieurs types : les impuretés, les lacunes ou
les auto-interstitiels (ou SIA). Chaque type de défaut se forme et se comporte de fagon
différente selon le réseau cristallin, sa nature propre, ou les conditions de température et de
pression.

Les impuretés sont des éléments chimiques différents du matériau. Ils sont considérés comme
des impuretés car présents non intentionnellement dans le réseau cristallin par opposition au
dopage qui désigne des éléments assurant de meilleures propriétés au matériau pour sa
fabrication ou sa tenue mécanique ou thermique. La présence des impuretés est généralement
due a un défaut de purification lors de la fabrication, en effet, les éléments tels que le carbone ou
le molybdene sont tres difficile a extraire lors de la réduction des oxydes pour obtenir du
tungstene pur. Leur présence peut également étre due a I'implantation durant les phases
d’exploitation du matériau. Ces impuretés se situent dans des sites interstitiels ou se substituent a
des atomes du réseau cristallin. I’hélium implanté lors de I'exposition au plasma de fusion fait
partie de ces impuretés, son impact sera abordé dans le paragraphe 1.2.2.2. En revanche, les
impuretés présentes a la suite de réactions nucléaires engendrées par le bombardement
neutronique ne seront pas abordées dans cette étude.

Les lacunes sont, quant a elles, formées par 'apport d’énergie aux atomes dans le réseau. Ainsi,
les «lacunes thermiques » sont des sites vacants du réseau dont ’énergie de formation est
comprise entre 3.1 et 4 eV selon Becquart et al. [28] et dont la concentration en fonction de la
température peut ctre estimée a partir de I’équation suivante [29] :

_ Nv ~ Eij;or
Ny, P\ T

Cy

Ou Ny et Ny sont respectivement les densités de lacune et d’atomes de W dans le réseau, cette
derni¢re étant de 6.316x10%.cm3. E.fr correspond a I’énergie de formation de la lacune
thermique (environ 3.7 eV [30]), k a la constante de Boltzmann et T a la température. Ainsi a
300 K, cette concentration est négligeable et elle est de plus trés inférieure a la concentration
limite de détection des lacunes par la technique de spectroscopie d’annihilation de positon (PAS)
utilisée au cours de cette étude et qui sera décrite dans le chapitre III, soit 101¢ V.cm=3avec V la
lettre désignant une lacune (« Vacancy » en anglais).

Les paires de Frenkel (lacune + atome de W déplacé) peuvent étre formées lors de I'implantation
d’ions dans le substrat. Un ion impactant un atome du réseau lors d’une collision élastique lui
transmet une énergie maximale qui peut s’exprimer selon la formule suivante [31] :
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Ou E; est Pénergie transmise a I'atome impacté et E; I’énergie de 'atome incident. m; et m2 sont
les masses des atomes. Le parameétre déterminant la formation des paires de Frenkel est le seuil
de déplacement du matériau impacté par I'ion mentionné dans le paragraphe précédent. Si E; >
E4, une lacune se crée associée a un auto-interstitiel (SIA). Dans le tungstene, et plus largement
dans les métaux cristallisant dans une structure cubique centrée et cubique a face centrée, ces
SIA sont aussi appelés « dumbbells » car ils partagent leur site cristallographique avec un autre
atome du réseau [28], ce sont les configurations les plus stables pour les auto-interstitiels dans
beaucoup de métaux.

Les paires de Frenkel formées sont stables lorsque 'atome de la cible est impacté dans la
direction 100. En revanche lorsque celui-ci est impacté dans la direction 111, la paire de Frenkel
formée évolue naturellement en relaxant I'énergie de la configuration vers les autres atomes de
W selon la direction 111. Ce phénomene est appelé « loop-punching » ou dislocation.

Comportement des défauts lacunaires

La formation des défauts n’explique pas a elle seule ’évolution de la microstructure du
tungstene. Le comportement des défauts une fois formés doit également étre pris en compte.
Les migrations des lacunes et des SIA menent, selon la température, a plusieurs changements
d’état de ces défauts décrits selon des mécanismes variés. Fu et al. [32] ont identifié 5 de ces
mécanismes répertoriés sous le terme de « stades de recuit » pour le fer cristallisant sous la forme
bce. Ces stades sont montrés sous la forme d’un schéma dans la Figure I-6 [33] et peuvent étre
décrits de la maniere suivante :

- Recombinaison des paires de Frenkel dont le SIA et la lacune sont proches
- Diffusion des SIA et recombinaison avec des lacunes éloignées

- Formation de dimeres d’interstitiels et migration de ces derniers

- Migration des lacunes et formation d’amas lacunaires

- Dissociation des amas lacunaires formés

OOODS:E
Y] Ty

recombinaisons  recombinaisons migration de migration des dissociation des
corrélées noncorrélées di-interstitiels lacunes amas lacunaires

Temperature

Figure I-6 : Schéma des mécanismes de changement d’état des défauts du réseau cristallin [33].

D’autres études mettent en évidence les caractéristiques des défauts et leur influence sur
Iévolution de la microstructure des métaux. Celles de Nambissan et al. [34] traite plus
particulicrement du tungstene. Cette équipe a identifié I’évolution de la taille et de la
concentration des défauts lacunaires en fonction de recuits suivant l'irradiation d’échantillons de
tungstene avec des atomes d’hélium ayant une énergie cinétique de 32 MeV. La formation des
défauts lors de ces expériences étant due a I'implantation d’ions dont I’énergie est supérieure au
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seuil de déplacement des atomes de tungsteéne, ’évolution de la morphologie est liée autant aux
défauts d’irradiation qu’a 'accumulation des atomes d’hélium, d’ou la difficulté de décorréler les
effets.

Les simulations permettent d’obtenir des informations plus fines sur ce type d’évolution. Ainsi,
les études de C.S. Becquart et al. et Ahlgren et al. [24,31] ont donné les propriétés des défauts,
leurs énergies de migration et de liaison avec des impuretés, des lacunes ou des interstitiels
pouvant mener a des modifications de la morphologie du cristal.

Chacune des méthodes expérimentales et de simulation mentionnées ci-dessus présente des
avantages du point de vue de la compréhension des phénomenes. Ainsi les expériences
permettent d’étudier les changements macroscopiques des propriétés d’un matériau comportant
des défauts lacunaires ou des impuretés, cependant ces évolutions résultent du comportement
collectif des défauts générés, ceux-ci n’étant pas analysables individuellement (irradiation a de
hautes énergies et implantation de particules). Les calculs quant a eux permettent de connaitre
les propriétés physiques dun défaut ponctuel mais ne donnent acces aux changements de
propriétés macroscopiques du matériau que par extrapolation.

Dans le réacteur ITER, la formation des défauts (lacunes, SIA et impuretés) résultera de tous les
phénomenes combinés : les bombardements ioniques et neutroniques et les chocs thermiques.
Lors de la conception du réacteur, des simulations sont utilisées afin d’effectuer le choix des
matériaux et la géométrie des parois. Ces simulations sont nécessaires et doivent tenir compte de
chaque espéce présente dans le plasma, son interaction avec le matériau et la réponse du
matériau. Généralement basées sur des potentiels d’interaction des particules incidentes et des
atomes du matériau, les simulations nécessitent la connaissance des propriétés des défauts seuls.
Ces propriétés, confirmées expérimentalement, permettent d’établir les potentiels, grace a la
technique DFT (Density-Functional Theory) par exemple, qui peuvent ensuite étre utilisables
dans des simulations tenant compte de plusieurs phénomenes a la fois telle que la dynamique
moléculaire.

2.2.2. Spécificités de I'implantation de I'hélium dans le tungstene

Cette partie reprend des résultats de la littérature décrivant le comportement de ’hélium
lors de son insertion puis une fois implanté.

Barriere de potentiel

Afin de s’implanter dans un matériau, un ion doit franchir la barriere de potentiel que
présente la surface. I’étude expérimentale de Nishijima et al. [36] a montré que cette barricre se
situe aux alentours de 5 eV pour Phélium s’implantant dans le tungstenr, en s’appuyant sur le fait
que les implantations effectuées avec des ions dont ’énergie incidente était inférieure a 5 eV,
n‘ont mené a aucune modification du matériau. Nishijima, cite par ailleurs H. Ullmaier qui
donne une valeur calculée de barriere de potentiel a 6 eV [30]. On peut donc considérer que 5 a
6 eV correspondent a I’énergie cinétique minimum pour que les ions hélium incidents puissent
pénétrer dans le tungstene.

18



Collisions et pouvoir d’arrét du tungstene vis-a-vis de I’hélium

Lors de leur implantation, les ions subissent des collisions avec les atomes de la surface et
du réseau cristallin. Selon les sections efficaces de collision et plusieurs parametres régissant les
interactions des ions incidents (He*) avec les atomes cibles (W), les ions perdent leur énergie et
ralentissent dans le réseau suivant plusieurs mécanismes inélastiques ou élastiques, allant de la
simple neutralisation a la collision qui mene a la formation de défauts dans le réseau cristallin
comme évoqué dans le paragraphe 1.2.1 et illustré dans la Figure 1-4.

La perte d’énergie d’un ion dans un matériau dépend de la nature des atomes de la cible, des ions
incidents et de leur énergie cinétique. Le pouvoir d’arrét d’un matériau traduit la perte d’énergie
qu’un ion incident subira au cours de son parcours sur une épaisseur donnée. A faible énergie (<
MeV), le pouvoir darrét est séparé en deux mécanismes distincts : le pouvoir d’arrét
électronique et le pouvoir d’arrét nucléaire [37]. Le premier correspond aux interactions des ions
avec le nuage électronique dans le réseau cristallin, i.e. les collisions inélastiques des ions
incidents avec les électrons. Ces collisions sont généralement nombreuses et peuvent mener a
'excitation du nuage électronique de 'ion ou du matériau. Ce pouvoir d’arrét électronique est
souvent exprimé comme une moyenne calculée a partir des nombreux mécanismes de pertes
d’énergies des différents états de charge par lesquels peut passer 'ion implanté.

Le second mécanisme de perte d’énergie des ions dans le solide correspond aux collisions
¢lastiques des ions avec les atomes du réseau. Ces collisions meénent a une diminution de
Iénergie cinétique des ions et, si Pénergie quiils transférent est supérieure au seuil de
déplacement des atomes du réseau, a la formation de paires de Frenkel et/ou a des cascades de
collisions entre atomes cibles. Lorsque les ions sont de petite taille, comme I’hélium, le pouvoir
d’arrét nucléaire est tres faible par rapport au pouvoir d’arrét électronique. Cependant, pour une
faible énergie des ions, c’est le pouvoir d’arrét nucléaire qui prime puisque les ce sont les
collisions élastiques qui sont favorisées.

Le pouvoir d’arrét du tungsteéne vis-a-vis de ’hélium correspond a la somme des pouvoirs d’arrét
nucléaire et électronique, il est donné en eV par nanometre et s’exprime selon I’équation :
S(E) = —dE/dr avec E Iénergie perdue et r la distance parcourue dans le matériau. Il varie au
cours de la progression de I'ion dans le matériau puisque la section efficace de transfert d’énergie
par collision élastique et inélastique est une fonction de Iénergie de lion qui est dissipée
progressivement. Le modéle ZBL (acronyme reprenant les initiales de ses auteurs Ziegler,
Birsark et Littmark) [38] est une formule communément utilisée qui donne ce pouvoir d’arrét
global.

Dans une premicre approche théorique de I’étude de linteraction ions-maticre, 'un des
programmes les plus populaires utilisant le modele ZBL est la série SRIM (Stopping and Range
of Tons in Matter) qui fait partie du logiciel TRIM (Transport of Ions in Matter) [39]. A partir
des données initiales indiquées par lutilisateur, i.e. la nature de la cible et des ions ainsi que
Iénergie de ces derniers, ce logiciel permet de déterminer les profils de distribution des ions dans
le solide en 3 dimensions, I’élargissement par rapport au faisceau incident (considéré pour une
source ponctuelle) et les cascades de collisions dans la cible. Il permet également d’estimer le
nombre de paires de Frenkel formées (déplacements atomiques), les taux de rétrodiffusion, de
pulvérisation, d’ionisation dans le matériau et les dépots d’énergie a la surface [36-38].

Développé dans les années 1980 par J.F. Ziegler et J.P. Biersack [34,39], ce programme utilise un
code de type « Monte-Carlo BCA » (BCA est 'acronyme de « Binary Collision Approximation »).
Il consiste a considérer une collision binaire entre ’ion incident et un atome de la cible afin de
calculer les pertes d’énergie et 'angle de déviation de I'ion apres cette collision. I’ion peut subir
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des collisions successives dans le matériau cible, cependant il conserve une trajectoire rectiligne
entre ces impacts, c’est I'implémentation du pouvoir d’arrét nucléaire. I’implémentation du
pouvoir d’arrét électronique, quant a lui, ajusté sur plusieurs séries de données expérimentales
issues de la littérature permet d’estimer le ralentissement de l'ion (i.e. les pertes d’énergie) entre
les collisions, lorsque I'ion circule dans le nuage électronique du matériau. Le terme Monte-Carlo
pour ce type de simulation signifie que la distance et le paramétre d’impact sont déterminés
aléatoirement, en prenant en compte la densité du matériau cible pour les collisions
consécutives, par opposition aux codes de type Crystal-BCA, tels qu’utilisés dans le programme
MARLOWE [38,40]. Dans ce dernier, développé au laboratoire d’Oak Ridge (USA) par M.T.
Robinson [45], ces parametres (distance intercollision et parametre d’impact) sont tabulés pour
correspondre a la position d’un atome dans un cristal. Ce programme permet donc de tenir
compte de la canalisation des ions lors de 'implantation.

Une autre méthode permettant d’obtenir ces renseignements, i.e. les pouvoirs d’arrét total et
¢lectronique et toutes les caractéristiques des ions implantés qui en découlent, est d’utiliser les
simulations de dynamique moléculaire. Dans ce type de simulation, qui sera décrit en détail dans
le chapitre IV, des potentiels d’interaction interatomiques permettent de considérer les collisions
¢lastiques et inélastiques des ions implantés dans le matériau.

Haussalo et al. [40] ont déterminé les pouvoirs d’arrét de ’hélium dans le tungstene (Figure 1-7).
Pour cela ils ont réalisé des implantations d’hélium (entre 5 et 100 keV) et mesuré les profils
d’implantation par la technique de caractérisation ERDA (Elastic-Recoil-Detection Analysis). En
parallele, ils ont modélisé ces mémes implantations au moyen de simulations de dynamique
moléculaire en implémentant des potentiels d’interaction obtenus a partir de calculs de DFT
pour différentes énergies cinétiques des ions (10 eV a 100 keV). Ils ont également comparé leurs
résultats aux pouvoirs d’arrét obtenus grace a la formule ZBL. IlIs ont conclu que pour des
énergies cinétiques au-dela de 5 keV, le potentiel ZBL devait étre multiplié par 1,1 pour obtenir
une meilleure représentation des résultats expérimentaux. Aussi, la différence importante entre
les pouvoirs d’arrét nucléaire obtenus a basse énergie (< 1 keV) par les différentes méthodes de
simulation (BCA et MD) provient des potentiels d’interaction utilisés et du fait que le modele
ZBL ne considere pas les collisions multiples qui sont importantes dans ces conditions. Le
logiciel SRIM est utilisé au cours de cette étude. Les limitations du modele ZBL dans la gamme
des faibles énergies seront discutées lors de la description des résultats.
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Figure 1-7 : Pouvoirs d’arrét total (Swr), électronique (Se) et nucléaire (S,) de I’hélium dans le
tungstene obtenus par Haussalo et al. [40] (valeur nommées « present work »), et comparés a
ceux obtenus grace au potentiel ZBL. Les vitesses indiquées sur ’axe des abscisses, données en
unité de la vitesse de Bohr (vo = 2,19 x 10° m.s") correspondent a des énergies cinétiques des
ions comprises entre 10 eV et 100 keV.
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Transport de I’hélium

Les ions d’hélium implantés et thermalisés, dans le tungsténe sont hautement mobiles des
les températures les plus faibles. Soltan et al. [47], ont montré que la désorption commencgait des
5 K pour des échantillons dont la concentration en hélium était inférieure a 350 ppm, en
mesurant I’évolution en température de la résistivité du tungstene en fonction de la
concentration en ion implanté a 400 eV. Les calculs de C.S. Becquart et al. ont, quant a eux,
déterminé une énergie de migration trés faible soit de 0.06 eV pour un atome d’hélium diffusant
de manicre préférentielle entre les sites tétraédriques. P.-E. Lhuillier et al. [48] en citant les deux
références précédentes ont estimé la longueur de diffusion de I’hélium de 'ordre de 7 um en une
milliseconde a température ambiante. Enfin, Amano et al.[49] ont déterminé expérimentalement
I’énergie de migration comme étant de I'ordre de 0.28 eV, et ont estimé que la diffusivité de
I’hélium a des températures comprises entre 60 et 90 K est trés faible. Pour ces expériences, ils
ont réalisé une implantation d’hélium a 300 eV avec un flux de lordre de 2,5 x 10'* He.cm?2.s! a
des températures comprises entre 60 et 110 K et avec une fluence incidente, qui est le nombre
d’atomes incidents par unité de surface, de 3 x 10> He.cm? suivi de recuit a 90 K de 30
minutes. Ils ont ensuite caractérisé la surface au moyen de la technique « Atom-probe field-ion
microscopy » (FIM) pour déterminer ’évolution de la fraction d’hélium implantée en fonction
de la température.

La différence entre ces résultats se justifie par la propension de I’hélium a former des agrégats.
En effet, cette propriété entraine une limitation de la détermination expérimentale de la
diffusivité de 'hélium isolé. Les limites de détection des techniques analytiques ne permettent
pas une détermination précise de la quantité d’hélium dans les gammes de concentration ou il
n’est pas agrégé. Il est donc possible expérimentalement de déterminer Pordre de grandeur de
I’énergie de migration de petits agrégats interstitiels d’hélium, mais peu probable d’obtenir des
informations pour des atomes seuls. Néanmoins, les calculs montrent que cette énergie est tres
faible et que ’hélium est par conséquent trés mobile dans le réseau.

Agrégation des atomes d’hélium

La faible affinité de I’hélium avec les métaux est liée a sa configuration électronique 1s2.
Son potentiel d’interaction avec un métal est donc plutot répulsif et les atomes implantés
diffusent aisément dans le cristal, comme évoqué précédemment. Les atomes du gaz ont donc
tendance a diffuser hors du matériau ou a se regrouper au sein du réseau cristallin pour former
de petits agrégats pouvant grossir suivant des mécanismes variés [31].

La formation des agrégats d’hélium dans des métaux fut observée dés 1958 par Barnes et al. [50].
Les mécanismes de leur croissance étaient attribués a la présence de lacunes thermiques piégeant
les ions d’hélium. Picraux et Vook ont déterminé que les sites d’insertion préférentiels de
I’hélium sont substitutionnels, i.e. dans les lacunes formées lors de lirradiation par des ions
d’hélium de 60 keV [51]. Cependant, Sass et al. et Mazey et al. [48,49] ont observé la formation
d’agrégats dans du molybdene a température ambiante, alors que la concentration en lacune
thermique est négligeable. Ce qui a relancé la discussion sur les mécanismes de formation des
agrégats d’hélium dans les métaux.

En 1978, Caspers et al. [54] ont réalisé des expériences d’implantation a une énergie de 150 eV
d’hélium suivie d’une désorption dans des échantillons de molybdéne dont le taux de lacunes
était controlé. Lors de laugmentation de la quantité d’hélium implantée, ils ont observé
Papparition de pics de désorption qu’ils ont attribués a la dissociation des ions d’hélium (He)
avec leur lacune (V) selon la réaction suivante He,V — He,_{V + He avec n le nombre
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d’atome d’hélium. Par la suite, en augmentant encore le nombre d’atome implanté, de nouveaux
pics de désorption apparaissaient a plus haute température alors que I’énergie incidente des ions
était inférieure au seuil de déplacement des atomes de Mo. La formation d’un nouveau type de
défauts était mise en évidence dont I’énergie de liaison avec ’hélium est plus élevée que la simple
monolacune. Le postulat était alors fait que 'augmentation de la quantité d’hélium au sein des
monolacunes provoquait des contraintes dans le réseau qui menaient a la formation de bilacunes
selon la réaction suivante : He,V + He —» He, 1V, + I, ou I est un atome du réseau éjecté de
sa position cristallographique pour devenir un auto-interstitiel (SIA). Ce phénomene est appelé
« trap-mutation », il s’agit de 'augmentation de la taille d’une lacune via I'ajout d’un atome de gaz
dans un agrégat présent dans une lacune. LLe nombre d’atomes menant a la mutation d’une
lacune simple en bilacune est variable selon les matériaux, ainsi Caspers et al, I'estimaient a 7
atomes dans le molybdene, alors que Abd El Keriem et al. déduisaient de leurs observations que
le phénomene de « trap mutation » apparaissait dans du tungsténe lorsque 10 atomes étaient
contenus dans une lacune [55].

La particularité des agrégats décrits dans le paragraphe précédent est qu’ils se forment lorsque
I’hélium est piégé dans une lacune du réseau cristallin, et ce complexe He,V devient lui-méme un
picge pour de nouveaux atomes implantés. Dans les études de Barnes et al. et de Caspers et al.
ces lacunes étaient des lacunes thermiques, ou des lacunes formées a la suite des irradiations
préliminaires a haute énergie provoquant le déplacement des atomes du réseau avant
I'implantation des ions d’hélium a plus basse énergie. En outre, il existe d’autres pieges pour les
atomes d’hélium. Les études de Kornelsen et al. [56] ont déterminé que les atomes de gaz inerte,
tels que le Ne, I'Ar, le Kr, et le Xe, présents dans le cristal pouvaient agir comme centre de
nucléation pour les agrégats d’hélium. Kolk et al. [57] quant a eux, ont montré que des métaux
tels que ’Ag, le Cu, le Mn, I’Al et I'In, en positions substitutionnelles du tungsténe sont
également des picges pour les atomes d’hélium implantés a 250 eV.

L’expérience de Thomas et al. [58] en 1979, a consisté a insérer de ’hélium dans du nickel sans
former de défauts grace au « trittum trick ». Cette technique utilise la solubilité du trittum dans le
métal afin de limplanter sans former de défauts. Il se décompose ensuite en hélium par
décroissance radioactive. Apres Iimplantation, le chauffage du nickel a des températures
avoisinant 500 °C mene a la désorption de seulement une partie de ’hélium formé malgré une
diffusivité apparente des 96 K reportée par Wagner et al. [59]. Ils ont montré que hélium était
donc li¢ a des lacunes sous forme d’agrégat sans que celles-ci ne soient formées lors de
I'implantation. Des agrégats d’hélium étaient donc formés lors d’implantation dans des
conditions pour lesquelles les substrats ne comportaient pas de défauts natifs (concentration des
lacunes thermiques négligeable a température ambiante), et ne pouvaient pas étre créés lors de
Pirradiation (énergie des ions incidents inférieure au seuil de déplacement des atomes cibles). A
la suite de cette observation Wilson et al. ont déterminé par leur calcul le nombre d’He optimal
(n=5) pour produire une paire de Frenkel dans le fer selon la réaction He, — He,V + I[60].
Ils ont prédit que ce phénomene peut également se produire dans des métaux cristallisant sous la
forme bcec comme le tungstene en précisant que ce phénomeéne se produirait a des températures
auxquelles la migration de I’hélium est assez faible pour limiter la diffusion en profondeur plutot
que I'agglomération. Ce phénomeéne n’est alors pas défini comme de la « trap mutation » mais
plutot du « self-trapping » ; c’est a dire la formation d’agrégats d’hélium sans que le premier ion
ne soit piégé par un défaut du réseau cristallin ou une impureté. Dans un métal initialement
exempt de défauts, le « self-trapping » est la premicre étape de formation des monolacunes qui
peut étre suivie par la « trap-mutation » lorsque la concentration en hélium augmente au sein des
agrégats.
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Finalement, les propriétés spécifiques de I’hélium, sa grande diffusivité et plus particuliecrement
sa répulsion vis-a-vis du métal, citées dans ce paragraphe font que, lors de son implantation dans
le tungsteéne, ce ne sont pas seulement les collisions élastiques et inélastiques qui causent la
formation des défauts dans le réseau mais également I’accumulation des ions implantés dans les
agrégats.

Modifications de la morphologie de la surface

A Téchelle macroscopique, I'hélium simplantant dans le tungsténe entraine des
modifications des propriétés physiques et mécaniques du matériau et mene a des changements
de la morphologie de la surface. Ces modifications ont été observées a faible énergie et dans des
conditions proches de celles que vont subir les matériaux utilisés dans ITER, i.e. a hauts flux et
hautes températures.

Le « Blistering »

Il a été observé que la croissance des agrégats d’hélium au-dela de certaines fluences
pouvait mener a la coalescence de ces derniers et a la formation de bulles de taille micrométrique
[61]. La formation de ces bulles entraine 'apparition de contraintes au sein du matériau, ce qui se
traduit par un gonflement de la surface ainsi que exfoliation des « capsules » des bulles. Ce type
d’évenement a été montré par Nishijima et al. [62] a faible énergie et hautes températures et par
Gilliam et al. a des énergies élevées [63], comme le montrent les images de microscopie
électronique présentées dans la Figure I-8.

La formation des bulles d’hélium sous la surface cause I'exfoliation de la surface mais peut
mener également a la génération de trous en augmentant la quantité d’hélium implanté. Cette
caractéristique a été mise en évidence par Nishijima et al. [29]. Ils ont observé la formation de
ces trous ou « pinholes » dans plusieurs échantillons de tungstene implantés avec de ’hélium a
des énergies de 'ordre de 25 a 30 eV, des températures de surface de 'ordre de 1600 K sur des
échantillons polycristallins et monocristallins.

10000

Figure I-8 : Images MEB des « blisters » ou bulles d’hélium sous la surface du tungstene poly
cristallin. (a) section d’une surface implantée avec une fluence de 9x10?! He.cm2 a 25 eV a 1600
K [62], (b) vue de surface implantée de 107 He.cm™? et (c) 108 He.cm2a 1.3 MeV a 1123 K puis
recuit a 2273 K [63].
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Les structures « Fuzz »

Un autre type de modification de la surface a été observé par Baldwin et al. [64].
Toujours a des températures élevées, la formation de structures filamentaires a la surface du
tungstene lors d’implantation a basse énergie provient du déplacement des atomes du réseau
vers la surface sous forme d’ « ad-atoms ». Les clusters d’hélium proches de la surface entrainent
la formation de paires de Frenkel puis de lacunes multiples déplagant des auto-interstitiels qui
migrent vers la surface pour former des nano-piliers de tungsténe, comme ceux montrés sur la
Figure 1-9 [65]. Les processus de diffusion a la surface étant favorisés par I’élévation de la
température, et étant globalement plus rapides que ceux ayant lieu dans le cceur du matériau, la
formation des bulles d’hélium saturées a la surface mene a celle de saillies dont la taille dépend
de celle des bulles. I’augmentation de la fluence de ’hélium engendre 'augmentation du nombre
de bulles et de I’épaisseur du volume nano-structuré a la surface [66].

2aky X3, 8648 SHm UC PISCES

Figure 1-9 : Images MEB d’une section de surface de W implantée avec une énergie d’environ 60
eV a une température de 1120 K et pour des fluences croissantes de (a) 1.5x10%1, (b) 107,
(©)2.5x10%2, (d) 4.5x10?2 et (e) 1.1x10% He.cm2[64].

Les deux types de modification de la structure de la surface du tungstene décrites ci-dessus sont
néfastes pour le plasma de fusion. Elles sont susceptibles de diminuer son rendement par la
libération d’atomes de tungsténe et pourraient étre a origine du remplacement trop fréquent
des picces du réacteur en fonctionnement. Cependant leur formation est toujours a 'étude d’un
point de vue fondamental.

Ces deux types de morphologies de surface modifiées ont été observés dans les deux réacteurs
simulateurs de plasma de divertor (Pisces et Nagdis). Il n’est cependant pas évident d’identifier
les conditions spécifiques menant a la formation de chacune de ces structures si on ne considere
que la quantit¢ d’hélium implantée. Ainsi, Kajita et al. [67] présentent une délimitation des
conditions dans lesquelles sont observées les modifications dans les réacteurs Nagdis et Pisces
présentée dans la Figure I-10. La formation des morphologies spécifiques dépend globalement
de DPénergie des ions et de la température de la surface mais pas du flux d’ion pour ces
expériences réalisées avec des flux supérieurs a 1018 He.cm?2.s! etdes fluences supérieures a 102
He.cm?.
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(a) 3000 » - NAGDIS-I, 2006 [11] « NAGDISI (un-published)
¥ U PISCES-B, 2008 [4] - NAGDISHI, 2003 [14]
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Figure 1-10 : a) Graphique présentant les différentes expériences réalisées dans les réacteurs
Nagdis-II et Pisces-B en fonction de la température de la surface et de I’énergie des ions
incidents. Les points pleins correspondent aux structures « Fuzz» et les points vides aux
« Blisters ». Les zones grisées et hachurées délimitent les conditions dans lesquelles sont
retrouvées chacune des structures. b) Images MEB des structures observées pour les conditions
(i) a (iv) présentées dans le graphique (2)[67] i.e. une énergie de 15 et 50 eV, des flux de ordre
de 10'® He.cm2.s! et des fluences supérieures a 10?2 He.cm™.

3. Objectif de la these

L’étude réalisée au cours de cette these s’inscrit parmi les études fondamentales de
I’évolution de la microstructure du tungstene a la suite d’implantation d’hélium évoquées dans le
paragraphe 1.4.2. La mise en évidence et la compréhension des phénomenes menant a la
formation des défauts lacunaires dans le tungstene a la suite de 'accumulation d’hélium reste une
des problématiques importantes dans la prédiction de la durée d’utilisation des matériaux du
réacteur de fusion ITER.

Ce projet, cofinancé par la Région Centre et le CNRS, est le fruit d’une collaboration entre deux
laboratoires orléanais : Le Groupe de Recherche sur PEnergétique des Milieux Ionisés (GREMI)
et le laboratoire de recherche sur les Conditions Extrémes des Matériaux : Hautes Températures
et Irradiation (CEMHTI). Le premier laboratoire est spécialisé dans le développement et la
caractérisation des sources plasmas et a développé plus particulicrement un réacteur dédié au
plasma d’hélium utilisé pour les expériences d’implantation. Le second, développe des outils de
caractérisation des matériaux par des techniques nucléaires et est spécialisé dans les
modifications liées a l'irradiation. Ce laboratoire dispose plus particuliecrement d’un dispositif
d’analyse par Spectroscopie d’annihilation des positons qui permet d’étudier des défauts
lacunaires dans les réseaux cristallins. Ces deux équipes offrent les compétences
complémentaires qui appuient cette étude et permettent ainsi de réaliser les implantations et de
caractériser les matériaux.

La réalisation d’implantations dans des conditions dans lesquelles les défauts générés par
lirradiation sont négligeables, i.e. a faible énergie et a faibles flux d’ions, permet d’étudier
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expérimentalement le role de 'accumulation de I’hélium dans le tungstene. Selon les criteres
évoqués dans le paragraphe 1.2.2.1., I’hélium ayant une masse de 4.0026 u, il doit avoir une
énergie incidente de l'ordre de 500 eV pour transférer une énergie suffisante pour déplacer un
atome de tungstene [31], si on considere la valeur de 42 eV comme seuil de déplacement du W
dans la direction cristallographique (100). En revanche, I’énergie incidente doit étre de 1000 eV
si on considere les 90 eV les plus souvent cités. Ce parametre est pris en compte lors de la
réalisation des expériences et toutes les implantations sont effectuées avec des ions He*
d’énergie proche ou inférieure a 500 eV.

Cette these fait suite a une premiere étude d’implantation d’hélium a basse énergie réalisée par
P.-E. Lhuillier. Ces implantations, réalisées par immersion des substrats dans un plasma d’hélium
généré dans une source TCP-RF (qui sera décrite dans le chapitre II), ont donné des tendances
quant aux taux d’implantations et a la formation de défauts lacunaires de petites tailles (type
monolacunes). Cependant, 'immersion dans le plasma implique des flux d’ions relativement
élevés (> 10* He.cm2.s!) par rapport aux flux recherchés pour cette étude. Pour atteindre des
flux plus faibles, une source plasma de type ICP-RF (de configuration différente de la
précédente) a été développée et caractérisée pour réaliser les implantations avec des flux d’ions
de 10 a 10> He*.cm=2:s!. De tels flux et telles énergies permettent d’étudier ’'accumulation
progressive de ’hélium sans formation de lacune par collision élastique au cours de I'irradiation
et en controlant le nombre d’ions incidents par unité de surface (la fluence).

Parallelement, des calculs de dynamique moléculaire sont réalisés. Les parametres d’entrée des
simulations sont définis pour correspondre aux conditions expérimentales des implantations, i.e.
des fluences et des énergies incidentes équivalentes. En raison du faible nombre d’atomes
modélisés, des mesures sont prises pour traiter de la relaxation de I’énergie dans le substrat. Elles
permettent d’éviter les phénomenes non physiques liés aux interactions des atomes implantés
selon des échelles de temps irréalistes par rapport a 'expérience et engendrer une accumulation
d’énergie et une élévation de la température du substrat surestimées. Ces précautions impliquent
que leffet du flux d’hélium ne peut étre étudié. La valeur de ce flux est par ailleurs tres élevée
par rapport a Pexpérience pour limiter les temps de calculs. I’analyse des résultats obtenus par
simulation compléte I’étude expérimentale et permet de formuler des hypothéses sur les
mécanismes élémentaires engendrant les modifications mises en évidence par les expériences
lors de 'accumulation de ’hélium dans le réseau cristallin du tungstene.
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1. Développement de la source plasma et caractérisation des
conditions d'implantation

L’objectif de cette étude est d’observer les premiers stades de la formation de défauts
lacunaires lors de accumulation d’hélium dans le tungstene sans influence des défauts dus a
Iirradiation, ni des défauts natifs ou des lacunes thermiques. Il a été vu dans le chapitre
précédent que les parametres influant sur ces formations sont la température du matériau,
I’énergie des ions impactant la surface et la fluence (le nombre d’ions impactant la surface). Pour
cela les implantations d’hélium sont réalisées a des températures pour lesquelles la concentration
en lacunes thermiques dans le tungsténe est négligeable (<10'¢ V.cm-), avec des ions d’hélium
dont Pénergie est inférieure ou égale a 500 eV (sous Iénergie nécessaire a un ion He* pour
déplacer un atome de W) et a de faibles flux d’ions (inférieurs a 10> He*.cm2.s!) pour controler
des quantités d’ions implantés faibles. Pour réaliser les implantations, une source plasma
d’hélium a été développée et caractérisée au laboratoire GREMI a Orléans.

Ce chapitre décrit en premier lieu les techniques d’implantations et en particulier 'implantation
par plasma qui sera utilisée pour réaliser les implantations. Une seconde partie expérimentale
donne plus précisément des informations sur le réacteur utilisé pour cette étude et les moyens de
caractérisation utilisés pour étudier le plasma d’hélium auquel seront exposés les échantillons de
tungstene. Enfin, les résultats des caractérisations du plasma sont présentés pour permettre de
définir les conditions d’implantations correspondant a I’étude envisagée.

1. Les techniques d’'implantation par plasma

1.1. Les techniques d’implantation d’ions
e Implantations par faisceau d’ions

I1 existe plusieurs techniques pour réaliser des implantations ioniques dans des matériaux.
Typiquement, elles sont basées sur l'utilisation de faisceaux d’ions dirigés vers les surfaces a
implanter.

La création d’un faisceau d’ions nécessite la mise en place de plusieurs dispositifs : un pour la
formation des ions et un pour Pextraction des ions de la source. Dans la plupart des cas, ce
deuxieme dispositif est polarisé a plusieurs keV voire dizaines de keV pour pouvoir former un
faisceau collimaté. De ce fait, ’énergie des ions issus de la source est forcément supérieure a 500
eV et donc supérieure au seuil de déplacement des atomes de W. Cette technique d’implantation
est inadaptée aux parametres requis pour cette étude. Pour cela, une autre technique
d’implantation est choisie pour réaliser les expériences : 'immersion plasma.

e Implantation par immersion plasma ICP

Introduit par Langmuir en 1929, le terme plasma désigne un gaz comportant des ions,
des électrons et des neutres et qui est ¢électriquement neutre. Cet état de gaz ionisé constitue le
quatrieme état de la matiére apres le solide, le liquide et le gaz sur Péchelle d’énergie des
particules. Les plasmas représentent 99% de la matiere visible de I'univers, les étoiles étant des
plasmas. Sur Terre, les plasmas n’existent qu’artificiellement, on les distingue selon deux
familles :
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- Les plasmas « chauds », dans lesquels la densité d’ions est supérieure a la densité de
particules neutres. Dans ces plasmas, les interactions ioniques sont dominantes (plasma
de fusion, étoiles).

- Et les plasmas « froids », dans lesquels la densité d’ions est inférieure a la densité de
neutres. Dans ce type de plasma, ce sont les interactions ions-neutres qui sont
dominantes.

Les plasmas utilisés pour réaliser des implantations par immersion plasma (PIII) font partie de la
famille des plasmas froids. Souvent utilisées dans les procédés de fabrication de composants
pour la micro-électronique, la PIII permet de réaliser des implantations a des énergies allant de la
dizaine d’eV au keV [68].

Les sources plasmas ICP (acronyme pour «Inductively Coupled Plasma») permettent de
générer un plasma de la facon suivante ; un courant électrique radio fréquence (RF) est appliqué
a une antenne a 'extérieur du réacteur, celui-ci induit un champ électromagnétique variable dans
le réacteur. Cela permet d’accélérer les électrons libres du gaz. Ceux-ci collisionnent avec les

neutres pour former des ions. Le champ B confine les électrons et le champ E transfere la
puissance RF. Il s’agit du couplage inductif de la puissance RF avec les électrons. En plus de ce

couplage, la haute tension appliquée a 'antenne induit également une composante E capacitive
qui correspond a ’établissement d’un champ électrique entre 'antenne, portée négativement a
haute tension, et les parois du réacteur a la masse, ce couplage dit capacitif permet d’initier les
collisions électrons/neutres engendrant I'ionisation 2 faible puissance RF.

Lorsqu’un couplage a lieu entre le champ électromagnétique et les électrons, la puissance fournie
au plasma est absorbée majoritairement par les électrons qui sont sensibles au champ RF, les
ions étant trop lourds pour suivre les fluctuations. Les électrons gagnent de I’énergie en suivant
le champ électrique appliqué et entrent en collision avec les neutres du gaz pour les ioniser. La
température des électrons est donc tres élevée par rapport a celle des ions qui sont, eux, a une
température proche de celle du gaz d’ou le terme « plasma froid ». Afin de respecter la neutralité
du mélange gazeux et en considérant qu’il n’y a que des ions positifs mono-chargés (comme
He"), la densité électronique est nécessairement égale a la densité des ions en moyenne (N=Nj).

Si le potentiel du plasma (Vp) était égal a celui des parois du réacteur, les électrons étant plus
mobiles que les ions, ils seraient trés rapidement collectés au niveau des parois laissant les ions et
les neutres en volume. La perte des électrons aux parois du réacteur ne permettrait donc pas de
respecter la neutralité du plasma. Le plasma « s’isole » donc des parois en formant une zone de
charge d’espace, appelée « gaine ». Cela signifie que le plasma se place naturellement a un
potentiel Vp supérieur au potentiel des parois. La largeur de la gaine est de 'ordre de la longueur
de Debye (L o Ap) qui est la distance nécessaire pour écranter le potentiel électrique d’une
charge. Ainsi la chute de potentiel dans la gaine permet de confiner les électrons dans le plasma
en équilibrant les flux d’ions et d’électrons en direction des surfaces et donc de conserver la
neutralité du plasma. I.’énergie des ions impactant alors la surface est proportionnelle a la chute
de potentiel dans la gaine formée. Clest cette propriété des plasmas qui est utilisée pour les
procédés de traitement des matériaux dans I'industrie.
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1.2. L’énergie des ions et leur flux a la surface
e Controle de I'énergie cinétique des ions
o Chute de potentiel dans la gaine

Sans action extérieure, la gaine s’établira naturellement entre les parois électriquement
isolées du réacteur et le plasma, et Iénergie des ions impactant la surface équivaudra a la
différence de potentiel entre le plasma (Vp) et les surfaces (Vr ou potentiel flottant), i.e. E; =
(Vp-Vg). Cependant en appliquant un potentiel (Vs, DC ou RF) a la surface du porte-échantillon,
il est possible de contréler I’énergie des ions incidents. Ainsi, 'opérateur peut accroitre 'énergie
des ions en augmentant la chute de potentiel dans la gaine. Cette dernicre reste proportionnelle a
la chute de potentiel dans la gaine soit A(Vp-VBg).

o Collisions dans la gaine

Suivant la pression dans le réacteur, la gaine plasma formée peut étre collisionnelle ou
non-collisionnelle. Les ions subissent ou non des collisions avec les atomes du gaz. Ces
collisions modifient la fonction de distribution en énergie des ions et sont de deux types :
élastiques ou inélastiques. La probabilité d’occurrence de ces collisions dans le milieu dépend de
la section efficace de collision (Gion/neutre). La valeur de la section efficace de collision varie en
fonction du type de collision, elle est généralement calculée a partir du rayon des particules (ry)
mises en jeu selon la formule suivante :

01/2 = T (I'l + r2)2 (II€1)

Dans le cas d’une collision élastique entre un ion He" et un atome He elle est de 'ordre de 10-1¢
cm?. En revanche elle est plus élevée pour les collisions inélastiques puisque dans ce cas, les
particules n’entrent pas forcément en collision. Ainsi la section efficace du transfert de charge
dans un plasma d’hélium est déterminée expérimentalement comme étant de I'ordre de 10-15cm2
[63,64]. Ce type de « collision » inélastique correspond a la réaction suivante :

Helpige + He — He* + Hejly,

Cela signifie que lors d’un transfert de charge, la collision d’un ion d’hélium, par exemple, avec
un atome du gaz donne lieu a la formation d’un neutre excité et d’un ion dont 'énergie cinétique
est tres faible par rapport a celle de I'ion avant 'impact. Ce mécanisme est fréquent dans les
plasmas d’hélium et il est connu pour jouer un réle prépondérant sur Iénergie des ions a la
surface des électrodes [71].

A partir des sections efficaces, il est possible de déterminer le libre parcours moyen des ions
dans le milieu (Lpn). En considérant que la distribution des vitesses des ions est maxwellienne,
ce parametre, qui correspond a la distance que peut parcourir un ion sans rencontrer de
collision, peut étre calculé de la manicre suivante [72] :

1
LPM - m (11.62)

Equation dans laquelle n correspond a la densité du gaz calculée a partir de la pression et 6y, a la
section efficace de collision entre un ion et un neutre d’hélium. Il est ainsi possible de
déterminer le Lpy des ions en fonction de la pression (courbes présentées dans le graphique de
la Figure II-1). La comparaison de ce parameétre avec la largeur de la gaine plasma (Lg) permet
de déterminer si la gaine est collisionnelle ou non. Ainsi, si Lg/Lem > 1 alors la gaine est
collisionnelle et I'ion est susceptible de perdre une partie de son énergie dans la gaine (Schéma
de la Figure 11-2).
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Figure II-1 : Libres parcours moyens des ions et des neutres en fonction de la pression et du
type de collision. Les pressions de travail pour cette étude sont comprises entre 1 a 100 pbar.

D’aprées ce graphique, il est évident que c’est le transfert de charge pour lequel le Lpy des ions
est le plus court. C’est ce phénomene qui influera le plus sur la distribution en énergie des ions a
la surface d’un échantillon plongé dans le plasma.
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Figure II-2 : Schéma représentant les facteurs influengant I’énergie des ions a la surface d’'un
échantillon polarisé a V.
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o Distribution en énergie

Les faisceaux d’ion formés par extraction des ions possédent une énergie choisie et
piquée. L’incertitude sur cette énergie est de 'ordre de 0,1 a 1%. En revanche, dans une source
plasma, la distribution des énergies des ions (IED pour Ion Energy Distribution) dépend de la
chute de potentiel dans la gaine et de la pression qui détermine le nombre de collisions.

Un autre phénomene peut engendrer un élargissement de la distribution en énergie : les
radiofréquences. En effet, a la fréquence de 13,56 MHz (typique des décharges ICP) les ions de
faible masse, tels que les ions He*, peuvent étre sensibles au champ électrique instantané dans la
gaine. Cet élargissement a été observé dans la littérature en mode capacitif pour des ions dont la
masse ¢tait faible (Het, Ha%) [67,68]. 1l a été principalement observé au niveau des électrodes
polarisées avec une tension RF. Il a également été montré que lorsque des collisions entre les
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ions et les atomes du gaz ont lieu dans la gaine, énergie des ions est moyennée et I'impact des
champs radiofréquences sur 'IED est diminué. En mode purement inductif, cet effet de la RF
est bien moindre et 'IED est plus piquée.

Ainsi les parametres a connaitre afin de contréler la distribution en énergie des ions sont la
largeur de la gaine (L), le libre parcours moyen des ions (Lpwm) qui dépend principalement de la
pression du gaz, et le mode de couplage du plasma.

e Controle du flux d’ions a la surface

Le flux d’ions a la surface du porte-échantillon dépend de la densité d’ions a proximité de
celui-ci et de la polarisation qui influent sur la largeur de la gaine. La densité ionique proche de
I’échantillon, s’il est placé hors de la source, dépend de la densité électronique dans le plasma et
du transport des ions dans le réacteur. Ces deux phénomenes sont liés au mode de couplage de
la décharge, qui lui, est relié aux parameétres expérimentaux : la pression du gaz et la puissance
RF injectée.

o Les modes de couplages d’'une source ICP-RF.
* Transition E-H

Les modes de couplages dans une source ICP-RF ont été définis dans le paragraphe
décrivant les décharges inductives (paragraphe 1.1). Selon le mode, 1a facon dont la puissance RF
est absorbée par les électrons différe. La transition d'un mode a I'autre dépend de la pression
dans Penceinte et de la puissance. Communément appelée « transition E-H » (E pour capacitif et
H pour inductif), elle se caractérise par un changement de luminosité du plasma qui traduit un
changement de la densité électronique. La localisation du plasma dans le réacteur change
¢galement, celle-ci traduit, quanta elle, un déplacement de la zone d’ionisation. Ainsi, en
couplage capacitif (E-mode), la densité électronique, et donc ionique est plus faible qu’en
couplage inductif (H-mode). Cependant le plasma est plus étendu dans le réacteur, suivant la
géométrie de ce dernier, car le champ électrique s’établit entre 'antenne et les parois du réacteur
a la masse. En H-mode, il se trouve confiné sous Il'antenne en raison du champ
électromagnétique plus important a ce niveau [69,70]. Dans nos conditions, ces deux modes
coexistent le plus souvent [71,72].

* Transition alpha-gamma en couplage capacitif

Dans les décharges de type RF capacitives, il existe une transition entre deux régimes
distincts : alpha et gamma. Ces deux régimes se différencient par les mécanismes d’ionisation qui
permettent le maintien de la décharge. Ainsi en régime o, I'ionisation est faite grace aux électrons
dans le cceur du plasma. En revanche en régime vy, 'ionisation a lieu au niveau des électrodes
grace a I’émission d’électrons secondaires a partir du bombardement ionique des parois. La
transition entre ces deux régimes se caractérise par un déplacement abrupt de la zone
d’ionisation. En régime o, I'ionisation est plutot diffuse dans le réacteur alors qu’en régime v,
'ionisation a lieu au niveau des électrodes comme observé par Odrobina et al. et Moon et al. et
représenté sur le graphique de la Figure 11-3 [73,74]. Cette transition est également observée par
Godyak et al. et Seo et al. [70,75] qui la justifient par un changement dans le mode de chauffage
des électrons (ohmique ou stochastique). Les densités ioniques et électroniques varient en
fonction de ces deux modes d’ionisation, ainsi en «, la densité est faible alors qu’elle est plus
élevée en régime .
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Figure II-3 : Graphique présentant le taux d’ionisation moyenné sur un cycle RF entre deux
électrodes en régime a ou y [79].

= Influence sur Fi et Ei

Les modes de couplage et les différents régimes plasma agissent sur la densité
électronique donc sur la densité ionique du plasma dans la source ainsi que sur le confinement,
et donc le transport des ions dans le réacteur. Ces deux types de transitions (E-H et a-y)
présentent une hystérésis lors de la variation des parameétres (pression et puissance) qui les
influencent. I’étude de ces régimes est donc nécessaire afin de connaitre et controler les flux
ioniques envisagés pour Iétude. Dans le réacteur utilisé pour réaliser les implantations, la
polarisation du porte-échantillon est effectuée avec une tension continue. Dans ce cas, la gaine
autour de la surface du porte-échantillon est donc supposée stable et son épaisseur constante sur
la totalité du cycle RF du plasma. L’effet des modes de couplage et des régimes de la décharge
sur I’énergie des ions a donc été supposé négligeable dans un premier temps.

1.3. Les sources plasmas développées au GREMI pour les implantations
e Lasource TCP-RF

Les premicres implantations d’hélium a basses énergies ont été réalisées par P.-E.
Lhuillier [33] a I'aide d’une décharge inductive générée dans un réacteur plasma équipé dune
source de type TCP-RF. Un schéma de ce réacteur est présenté dans le schéma de la Figure 11-4.
Il est constitué d’une antenne plane (RF) au-dessus d’un hublot en quartz, les parois sont a la
masse et le porte-échantillon polarisé négativement en DC.

Les premicres études réalisées avec ce dispositif ont permis d’établir des tendances sur la
formation des défauts a basse énergie. Cependant pour obtenir des fluences faibles, la durée
d’implantation devait étre tres courte (quelques secondes) car les flux d’ions sont relativement
élevés lorsque le porte-échantillon se trouve directement dans le plasma (= 2,5.104-101°
He*.cm?.s1).
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Figure II-4 : Schéma de principe du réacteur TCP-RF [33].

e Développement de la seconde source ICP-RF

Afin d’obtenir des flux ioniques plus faibles, et ainsi des fluences faibles contrdlées, une
autre configuration de réacteur utilisant une décharge RF inductive a été développée et mise en
place. Il s’agit d’'une source ICP-RF associée a une chambre de diffusion, présentée dans le
schéma de la Figure II-5. Ce type de source est plus communément appelé « Remote plasma » et
a été décrit par Péres et al. [75]. Le réacteur est constitué d’un tube en quartz dans lequel arrivent
les gaz et ou se forme le plasma, et d’'une chambre de diffusion ou se trouve le porte-échantillon.
Le plasma est généré grace a une antenne en cuivre entourant le tube en quartz et dans laquelle
circule le courant RF. Lorsque le plasma est en mode de couplage inductif, les ions sont
principalement formés dans la source plasma puis diffusent vers le porte-échantillon, comme
indiqué sur le schéma de la Figure 1I-5. Cependant, la part capacitive du couplage du plasma
entre Pantenne et les parois du réacteur implique que la zone d’ionisation s’étend également dans
la chambre de diffusion plus ou moins proche des parois selon le régime y ou a. I.’éloignement
du porte échantillon de 'antenne RF et des zones d’ionisation permet de controler le flux d’ions
(plus faible que pour TCP, soit inférieur a 2.5x10" He.cm?s') et Iénergie des ions
indépendamment.

Source plasma

NS, couplage
Figure II-5: Schéma de principe de la source ICP-RF associée a la chambre de diffusion. Les

zones d’ionisation suivant les différents modes de couplages (E ou H-Mode) sont localisées
schématiquement par les zones de couleurs différentes.

__ Diffusion des ions

I\Iid' PHe
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e Les caractérisations du plasma

Afin de connaitre et controler précisément les conditions d’implantation pour réaliser
Iétude envisagée, un travail préliminaire de développement et de caractérisation de la source
ICP-RF et du plasma d’hélium généré dans le réacteur est réalisé. Il permet d’apporter des
informations sur les caractéristiques du plasma et I'influence des parametres expérimentaux telles
que la pression (Pue), la puissance injectée et la géométrie de I'antenne sur les variables influant
sur 'implantation : le flux et la distribution en énergie des ions. Les diagnostics électriques du
plasma ainsi que des moyens de caractérisations des interactions plasma-surface mis en place
sont décrits dans le paragraphe suivant.

Ainsi, des mesures de courant ionique sont réalisées a la surface du porte-échantillon afin de
pouvoir calculer le flux d’ions (Fj). I’énergie des ions dépend de Vp-Vp et de Pe si la gaine est
collisionnelle. Des mesures de sonde de Langmuir sont effectuées afin d’estimer les parametres
plasma (Vp, Ne, T¢) et pouvoir évaluer la largeur de la gaine plasma (Lg) a partir de la longueur
de Debye (Ap) pour ensuite la comparer au libre parcours moyen des ions (Lpm). Cette
caractérisation peut également étre complétée par des mesures de RFEA (pour Retarding Field
Energy Analyzer ou Analyseur d’énergie a champ retardé décrit ultérieurement) qui est un
dispositif qui permet de déterminer la distribution en énergie des ions. Cependant, le plasma
formé étant intentionnellement trés peu dense pour obtenir des flux d’ions faibles, un dispositif
simplifié basé sur le principe du RFEA, le « Discriminateur », a été développé. Enfin pour
vérifier que seuls les ions déposent de DIénergie a la surface et valider les résultats du
« Discriminateur », des mesures de I’énergie transférée pendant 'implantation ont été réalisées a
l'aide d’un diagnostic spécifique développé au laboratoire (HFM).

2. Dispositif expérimental

Le réacteur PIMAT, acronyme de Plasma Irradiation de MAT¢ériaux, destiné aux
implantations est un réacteur versatile qui permet, en outre, de réaliser les expériences pour cette
étude, mais également la caractérisation du plasma formé au niveau du porte-échantillon.

2.1. Le réacteur et ses composants

Le réacteur PIMAT est illustré dans la Figure II-6. Il est composé d’une chambre a vide
pompée jusqu’a un vide résiduel de Pordre de 10-° mbar par deux pompes en série. Le vide
primaire est atteint grace a une pompe Adixen ACP15 qui est une pompe seche multi-étages
ayant une capacité de pompage de 14m3/h et dont le ballaste est ouvert pour aider au pompage
de I'hélium. Pour atteindre le vide secondaire, une pompe turbo-moléculaire Adixen ATP 150
L/s est utilisée. La forme en croix du réacteur permet d’adapter plusieurs équipements. Pour
cette étude, 4 brides ont permis le montage du systeme de pompage, de la source plasma, des
jauges de pression et de maniere interchangeable, du porte-échantillon ou de différents moyens
de caractérisation du plasma.

La source plasma est composée d’un tube en quartz d’une longueur de 250 mm entourée d’une
antenne composée d’un cable en cuivre gainé de section 7 mm? I’antenne en cuivre est
alimentée par un générateur radiofréquence Dressler Cesar 1310 (13,56 MHz, 1000 W max).
L’accord est réalisé grace a une boite d’accord de la marque Dressler (13,56 MHz, 1000 W, 100-
240V, 0,5 A) dont les connexions sont modifiées pour fixer 'antenne. Afin d’adapter le flux
d’ions a ’étude envisagée, le nombre de tours qu’effectue 'antenne autour du tube en quartz est
variable (1 a 4 tours). Ainsi, ce nombre est précisé lors de la description des résultats obtenus.
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Les tests effectués pour la détermination des paramcétres plasma lors des implantations sont
réalisés avec de ’hélium 4 (Air Liquide, N55 soit 99.9995%) et les implantations avec de 'hélium
3 (99.79%). L’injection des gaz est effectuée au travers de la source plasma (du tube en quartz) a
partir de bouteilles d’hélium 3 ou 4 selon les besoins. Pour le contréle du débit des gaz, deux
débitmeétres ayant des gammes de débit allant de 1 2 10 cm?/min (Bronkhorst pour “He et Tylan
pour 3He) sont utilisés. L.a mesure de la pression est assurée par deux jauges de la marque
Pfeiffer. La premiere permet de connaitre la valeur de la pression lorsque le vide est fait dans le
réacteur (jauge Pfeiffer PKR 251 full range Pam-10-1"mbat, combinée pirani/cathode froide avec
une précision de £30%) et la seconde, dont la précision est supérieure, permet de connaitre la
pression dans le réacteur lors du procédé, et la mesure indépendante du gaz injecté (jauge
Pfeiffer CMR375, de type capacitive, gamme 10-¢ a 0,11 mbar a £0,15% de la mesure). La
pression dans le réacteur est ajustée grace a une vanne tiroir placée au bas du réacteur avant le
systeme de pompage.

Le porte-échantillon se situe dans la chambre de diffusion a une distance typique de 35 cm de la
spire centrale de 'antenne RF. Celui-ci est polarisable entre 100 et 500 Vp en connectant un
générateur DC (Midec SK 600V-0,5A max). Sa température peut étre régulée a I'aide dun
générateur associé a une résistance placée sous la plaque support des échantillons (ce systeme
sera décrit plus en détail dans le chapitre III). La surface du porte-échantillon est une plaque de
tungstene 99.95% Neyco. Le W est choisi car son taux de pulvérisation est faible par rapport au
fer communément utilisé (He* a 500 eV, taux de pulvérisation W = 0.01, Fe = 0.1 [82]). Cette
précaution vise a éviter la contamination des échantillons de W durant I'implantation par
redépot des atomes pulvérisés du support.

Jauges de pression

Porte-échantillon ,

Pompe Turbo-moléculaire

Figure II-6 : image représentant le réacteur PIMAT équipé de la source (a droite), de la pompe
turbo-moléculaire (en dessous), des systemes de controle de la pression (jauges au-dessus) et du
porte-échantillons (a gauche et visible au travers du hublot).
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2.2, Les diagnostics du plasma
o Détermination des flux d’ions - Sonde électrique
Dispositif expérimental

Afin de déterminer le flux d’ion d’hélium, le porte-échantillon est utilisé comme sonde
électrique grace au montage présenté dans la Figure II-7. Le générateur utilisé pour la
polarisation du porte échantillon est raccordé via une résistance de 1 k€2 aux bornes de laquelle
est placé un multimetre Keithley 2700.

}* 1kQ

Figure II-7 : Schéma du montage électrique pour la mesure du courant d’ions.

Calcul du flux d’ions

La mesure de la tension aux bornes de la résistance permet de déterminer la valeur du
courant ionique I; arrivant a la surface du porte-échantillon. I’équation I1.e3 donne le flux d’ions
en fonction de la mesure du courant :

I;
Fi= ——
(1+yse)-q-As

(I1.e3)

Dans cette équation, I; correspond au courant mesuré, ysr au coefficient d’émission d’électrons
secondaires de la surface du tungstene, q, a la charge d’un électron et As a Iaire de la surface du
porte échantillon.

Le coefficient d’émission d’électrons secondaires correspond au nombre d’électron émis par la
surface lors de I'impact d’un ion. Cette émission induit une erreur dans le calcul du flux d’ions
positifs puisque que Iémission d’un électron augmente « artificiellement » la valeur du courant
(Ii). La valeur du coefficient dépend de plusieurs parametres : le matériau qui compose la surface,
Iion qui impacte la surface, sa masse et son énergie cinétique. Pour le tungstene, plusieurs études
ont permis le calcul de ce coefficient. Ainsi H. Hagstrum a présenté ses valeurs obtenues
expérimentalement aprés bombardement d’une surface de tungstene propre avec des faisceaux
d’ions de gaz rares mono-chargés [83] (Figure II-8). Les résultats d’autres mesures de ysg
obtenues par Kowarik et al. [84], concordent avec les valeurs de Hagstrum et indiquent que la
propreté du tungstene fait diminuer le coefficient. Ils précisent également que lisotope de
I'hélium étudié *He ou *He, n’influe pas sur la valeur du coefficient. Ainsi dans la gamme
d’énergie des ions de I’étude (de 100 a 500 eV), le coefficient ysg est considéré comme égal a
0.24.
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Figure II-8 : Coefficient d’émission d’électrons secondaires en fonction de Iénergie cinétiques
d’ions mono-chargés incidents sur une surface de tungstene propre [83].

Les mesures de courant sont réalisées en fonction des différents paramctres qui régissent la
décharge. Ainsi, la géométrie de I'antenne, la pression et la puissance RF appliquée sont les
parametres expérimentaux qui permettent de controler les régimes (x ou y) et le mode de
couplage de la décharge. Cette premicre caractérisation électrique permet de déterminer les
gammes de flux accessibles pour Pétude de limplantation. Cette mesure étant installée
directement sur le porte-échantillon, elle peut étre effectuée durant les expériences
d’implantations et permet de controler le déroulement du procédé en temps réel.

o Détermination des parametres plasma - Sonde de Langmuir

Une sonde de Langmuir commerciale SMARTPROBE de Scientific System) est utilisée,
pour déterminer les parametres plasma (Vp, Ne, Te) au niveau du porte-échantillon afin de
déterminer la largeur de la gaine L.

Dispositif expérimental

La sonde est installée en lieu et place du porte-échantillon. Typiquement, une sonde de
Langmuir mesure le courant en fonction de la polarisation appliquée a un embout métallique.
Cet embout est généralement une tige de tungsténe de quelques microns d’épaisseur et d’une
longueur connue. Des mesures avec ce type de sonde ont été effectuées. Cependant, a des
pressions comprises entre 1 et 10 ubar, le signal, i.e. la valeur du courant mesurée est bruitée et
faible, de 'ordre de 100 nA.cm-2 atteignant la limite de détection du dispositif.

Afin de pallier cette limitation, plusieurs géométries de sonde ont été utilisées pour étendre la
surface collectrice du courant. La géométrie adoptée est la sonde plane perpendiculaire a 'axe du
tube en quartz. Il s’agit d’un disque en laiton de 1 cm de diametre dont la face arriere est
couverte d’un isolant afin de collecter les particules chargées uniquement sur un coté, celui
faisant face a la source.
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Les mesures de sonde de Langmuir dans un plasma ICP nécessitent une adaptation du dispositif
de mesure afin d’éviter les oscillations RF dans le circuit électrique de mesure. La sonde
SMARTPROBE est équipée d’un systeme de compensation passive a proximité de 'embout de
mesure qui permet de s’affranchir des perturbations RF [85].

Méthode de traitement des données

Le courant (Is) est mesuré a la surface de la sonde en fonction de la polarisation
appliquée (Vs). Les courbes, appelées caractéristiques courant-tension (I-V), sont illustrées dans
la Figure II-9. Elles sont typiquement divisées en 3 zones [86] : la zone de saturation ionique (A)
pour laquelle le courant est négatif et la tension de polarisation inférieure au potentiel flottant
V¥, la zone exponentielle (B) entre le potentiel flottant et le potentiel plasma (Vp) et la partie
électronique (C) pour laquelle seuls les électrons sont collectés. Le potentiel flottant correspond
a la tension de polarisation pour laquelle les flux d’ions et d’électrons a la surface sont égaux soit
a I(V) = 0. Le potentiel plasma peut également étre déterminé a partir de cette courbe en
déterminant le maximum de la dérivée I’(V) ou le point auquel la dérivée seconde s’annule (I”(V)
= 0), comme illustré dans la Figure II-9.

Malgré Pextension de la surface, les caractéristiques 1(V) sont collectées a plusieurs reprises et
moyennées afin d’augmenter le rapport signal sur bruit. Puis les courbes sont extrapolées et
lissées numériquement.

Caractéristique Courant-Tension
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Figure II-9 : Graphique présentant une caractéristique courant-tension mesurée dans un plasma
d’hélium a 10 pbar a une puissance de 100 W et généré avec I'antenne 4 tours. Les points
correspondent aux mesures de Is en fonction de Vs. Les lignes pleine et en pointillés
correspondent respectivement a la dérivée premicre et seconde de la caractéristique 1(V). Pour
plus de visibilité ces dernicres sont tracées par rapport a I'ordonnée représentée a droite du

graphique.
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Les mesures de sonde de Langmuir sont largement utilisées pour la détermination des
parametres plasma, seulement, la validité des estimations est soumise a de nombreuses
hypotheses qui dépendent non seulement du dispositif de mesure mais également de la gamme
des valeurs des parametres évalués [81]. Les sondes sont des dispositifs invasifs dans le plasma et
agissent comme des pieges pour les particules en modifiant localement le plasma. Pour effectuer
une mesure fiable il faut donc que les flux de particules (ions et électrons) impactant la sonde
solent tres inférieurs a tous les mécanismes de pertes de particules du plasma comme la
recombinaison au niveau des parois du réacteur. C’est pour cette raison qu’il est souvent
préférable d’effectuer les mesures dans la zone de saturation ionique (ou les ions sont attirés vers
la sonde) que dans la partie électronique car les courants mesurés sont bien plus faibles et moins
sujets aux fluctuations RF [87]. Ainsi, la détermination de la température des électrons (T.) est
faite a partir des potentiels flottant et plasma et de 'équation classique Il.e4 [88], et non de
I'ajustement de la courbe I(V).

1kgT m;j

Vp — Vp = st in (2 (ILc4)
2 q 2,3.mg

Ou kp correspond a la constante de Boltzmann, q, a la charge de I’électron (C), et me et m; sont

respectivement les masses d’un électron et d’un ion (kg).

Il est ensuite possible de déterminer la densité électronique (Ne) du plasma selon des théories
correspondant a la géométrie de la sonde. Dans le cas présent, la sonde plane implique
Iutilisation de la théorie énoncée par Bohm en 1949 [83,84]. Le modcle de la gaine considérée
suppose que les ions sont mono-énergétiques, la distribution de vitesse des électrons est
maxwellienne et principalement que la gaine plasma est fine et non collisionnelle, ce qui signifie
que lionisation dans la gaine est négligeable. Cette théorie considere également que la densité
des ions est indépendante du potentiel plasma. Ce modele montre que les ions doivent avoir une
vitesse dirigée vers les parois supérieure a leur vitesse thermique dans le plasma (T}) pour que la
densité ionique dans la gaine soit supérieure a la densité électronique et ainsi conserver la quasi-
neutralité du plasma. Il existe donc une « prégaine », zone dans laquelle la quasi-neutralité est
respectée mais au sein de laquelle il existe un champ électrique donc une chute de potentiel (de
Potrdre de T./2) qui permet I'accélération des ions a la vitesse dite « de Bohm » exprimée selon

I’équation II.e5.
c, = /kfnT (ILe5)

Si bien que la densité ionique a la lisiere de la gaine (IN;") est déterminée a partir de la relation de
Boltzmann exprimée selon I’équation 11.e6 [91].

Te
2

_i

) ~ 0,6.N,  (ILeb)

Dans laquelle N. correspond a la densité électronique dans le plasma. Dans ce cas, le courant de
saturation ionique collecté a la surface de la sonde s’exprime de la facon suivante (IL.e7) :

I = 0,6.Ne.q.cs Ag (IL.e7)

N = N.. exp(

Ou I correspond a la valeur du courant a la saturation ionique, As est l'aire de collection du
courant (m?) et cs est la vitesse de Bohm.

A la suite de ces calculs, la détermination de la longueur de Debye Ap (m) est possible a partir de
I’équation I1.e8,
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Ou g correspond a la permittivité du vide (8.85 x 10-12 m-3.kg'.s4.A?). Enfin la détermination de
cette valeur permet d’obtenir la largeur de la gaine L en fonction de la polarisation appliquée a
la surface exposée au plasma (V) selon la loi de Child-Langmuir exprimée par I'équation II.e9.

Ap =

3
(Vg—Vp)]a
Lo = Ap qﬁ (IL.e9)

II est cependant nécessaire de prendre des précautions quant a I'aire de collection du courant sur
la sonde dans I’équation I1.e7. En effet, cette surface ne correspond pas forcément a la surface
physique de la sonde mais a « l'aire effective » de collection du courant, qui inclue I'aire de la
gaine autour de la sonde [92]. Ce parametre peut étre négligeable lorsque Iaire de la sonde est
grande car les effets sont proportionnellement petits. Cependant, lorsque la sonde est polarisée
négativement, la gaine plasma s’élargit et I'aire de collection s’étend de manicre proportionnelle,
le courant mesuré (Is) est donc supérieur a celui donné par I'équation Il.e7, ce qui peut
engendrer une surestimation de la densité électronique N. [93]. Pour éviter cela, la méthode
développée par Sheridan [94] a été utilisée. Cette méthode consiste a corriger le courant en
fonction du nombre de Debye (Ap) et de I'expansion de la gaine par rapport a la polarisation de
la surface en estimant le rapport rp/Ap (environ 5 dans le cas présent), dans lequel rp correspond
au rayon de la sonde. L’utilisation de cette méthode combinée a la théorie des sondes planes et
comparée a la théorie OML (Orbitale Motion Limited) associée aux sondes autour desquelles se
forme une gaine dite « épaisse », permet de déterminer les ordres de grandeur des paramectres
plasma (Vp, Vi, Te, Nj, Ap et Lg).

Les mesures de sonde de Langmuir réalisées dans la chambre de diffusion du réacteur
permettent donc de savoir si la gaine est collisionnelle et donc si les ions sont susceptibles de
perdre de I’énergie lors de leur transport jusqu’a I’échantillon. Compte-tenu des faibles densités
recherchées (faibles sighaux et conditions de mesure atypiques), les incertitudes sur les
estimations sont élevées, ce ne sont donc que des ordres de grandeur des paramétres plasma qui
sont déterminés. Ces mesures, présentées dans le paragraphe 11.3.2, sont aussi complétées par
d’autres types de diagnostics permettant de corroborer les résultats obtenus.

e Distribution en énergie des ions - Discriminateur
Principe de Panalyseur d’énergie - RFEA

La mesure de la fonction de distribution en énergie des ions (FDEI) est communément
réalisée a 'aide d’un outil de caractérisation appelé un analyseur d’énergie a champs retardé ou
Retarding-Field Energy Analyzer (RFEA) [95]. Cet appareil est généralement composé de 4
grilles alignées et d’une cinquieme grille ou plaque qui collecte le courant des ions. Un potentiel
est appliqué a chacune des grilles que les charges doivent traverser afin d’étre collectées sur le
dernier plan appelé Collector. La premicre grille face au plasma est généralement placée au
potentiel flottant, ou a la masse, afin que la gaine du plasma se forme de manicre naturelle sur
Iélectrode sur laquelle est apposé I'analyseur. La seconde grille, appelée Repeller, est placée a un
potentiel négatif et permet de repousser les électrons provenant du plasma afin de ne collecter
que les especes d’intérét, dans notre cas les ions d’hélium. La troisieme grille appelée
Discriminator est polarisée positivement afin de repousser les ions en fonction de leur énergie,
c’est cette grille qui permet d’établir la distribution en énergie. Enfin la quatrieme grille, appelée
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Suppressor est polarisée négativement. Elle repousse les électrons émis lors du bombardement
ionique du Collector afin d’obtenir une mesure du courant ionique sans l'erreur induite par
I’émission d’électrons secondaires. Dans le cas présent les mesures effectuées avec un dispositif
RFEA disponible au Laboratoire du GREMI n’ont pas permis d’établir les distributions en
énergie des ions He™ au niveau du porte-échantillon dans la chambre de diffusion du réacteur
PIMAT. En effet, les valeurs de courant mesurées entre 1 et 50 ubar sont trop faibles pour étre
exploitées. Afin de pallier a ce probleme, un outil simplifié basé sur le méme principe que le
RFEA et permettant d’étendre la zone de collection des ions a été développé. Ce dispositif
permet également d’effectuer des mesures dans les conditions d’implantation, i.e. pour une
tension de polarisation Vs donnée, ce qui n’est pas possible avec un RFEA.

Dispositif expérimental

L’outil développé, illustré par la Figure II-10.b, est adapté directement sur le porte-
échantillon et la surface de collection étant bien plus importante (9.2 cm? au lieu de 1.54 cm?
pour le RFEA du GREMI), un courant d’ions exploitable peut étre détecté. I comporte une
grille placée au potentiel du porte-échantillon Vg afin que la gaine se forme de la méme facon
que lors des implantations (typiquement Vg = -300 V). Cette grille est fixée au porte-échantillon
grace a un support isolant en Delrin et Mylard (deux types de plastiques adaptés au travail sous
vide et résistants aux conditions des plasmas). Le support est donc au potentiel flottant. Enfin la
collection des charges se fait directement sur le porte-échantillon en faisant varier la polarisation
de sa surface, ce dernier sert a la fois de discriminateur et de collecteur. Les mesures de courant
sont réalisées en utilisant le méme montage électrique que pour la mesure du flux d’ions et avec
le multimetre Keithley 2700 comme illustré sur le schéma de la Figure 11-10.a. La distance entre
la grille et le porte-échantillon est de 900 um. Lors du dimensionnement d’un tel dispositif, cet
espacement doit étre choisi judicieusement. En effet, les courants collectés sur les analyseurs
d’énergies dépendent du transport des ions dans la gaine mais également dans le dispositif de
mesure. Dans le cas présent, la distance entre la grille et le porte-échantillon est inférieure au Lpy
des ions et des neutres (cf Figure II-1), la distribution en énergie n’est donc pas influencée par le
transport des ions dans le « discriminateur ».

DC:Vg=V,

Figure 1I-10 : 2) Schéma du montage électrique mis en place pour la mesure de la distribution en
énergie des ions hélium. b) Illustration du dispositif a installer sur le porte-échantillon vue de
dessus.
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Interprétation et traitement des données

Le potentiel du porte-échantillon varie de (Vp-50) a +100 V. La valeur du courant
mesurée sur le porte-échantillon est tracée en fonction de la polarisation appliquée comme
illustré dans la Figure 11-11. La dérivée de la caractéristique courant-tension permet d’évaluer la
distribution en énergie des ions (IED). Ce dispositif ne permet pas de corriger la valeur du
courant de I’émission secondaire car il ne comporte pas de grille de type « Suppressor ». Le
courant d’ions est donc surestimé lorsque le bombardement ionique induit de I’émission
secondaire. Le coefficient d’émission secondaire variant avec I’énergie des ions, les courbes
obtenues sont une convolution entre 'IED réelle et I’évolution de 'émission secondaire.

Le comportement des ions est illustré dans le schéma de la Figure II-12. Les ions arrivant du
plasma a la grille peuvent avoir au maximum une énergie équivalente a la chute de potentiel dans
la gaine formée entre le plasma et la grille, soit une énergie cinétique de Vp-Vg. Les ions
traversent la grille et sont ensuite soumis au champ électrique appliqué entre la grille (Vi) et le
porte-échantillon (Vpg). Ainsi, lorsque Vpg est inférieur a Vi (Figure 11-12.a), les ions collectés
sur le porte-échantillon acquic¢rent de ’énergie cinétique entre la grille et le porte-échantillon, ils
ont donc une énergie supérieure a Vp-Vp et 'émission des électrons secondaires est importante.
Lorsque Vpe = Vg (Figure 1I-12.b), les ions suivent une trajectoire balistique au travers de la
grille. Lorsque le potentiel du porte-échantillon est compris entre Vg et Vp (Figure II-12.c,d), les
ions dont I’énergie est inférieure a Vp-Vp sont progressivement repoussés vers la grille car ils ne
traversent pas le champ électrique formé entre la grille et le porte-échantillon. Enfin lorsque Vpg
> Vp (Figure II-12.¢), tous les ions sont repoussés vers la grille et la collection du courant
ionique est nulle. La valeur positive du courant observée sur la Figure II-11, est probablement
due a la collection des électrons secondaires émis lorsque les ions repoussés impactent la grille.

I’IED est décrite par la dérivée de la décroissance du courant lorsque Vpg est compris entre Vi
et Vp. Les distributions obtenues sont comparées de manicre qualitative pour des tensions de
polarisation équivalentes car, comme dit précédemment, la valeur du courant d’ions est modulée
par I’émission secondaire des électrons. De plus, les courbes sont lissées numériquement par la
méthode de Stavitsky-Golay.
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Figure II-11 : Mesure du courant en fonction de la tension appliquée au porte-échantillon pour
un plasma d’hélium a une pression de 50 ubar, une puissance de 50 W et un Vg a -300 V a la
position du porte-échantillon (soit a 35 cm de Pantenne RF). Les points correspondent aux
mesures et la ligne au lissage des données par la méthode de Stavitzky-Golay d’ordre 3. La
dérivée du courant est tracée par rapport a 'abscisse du haut qui correspond a I’échelle d’énergie
des ions et pour plus de visibilité elle est rapportée sur 'ordonnée de droite.

c)

Figure II-12 : Schéma du comportement des ions en fonction du potentiel du porte-échantillon.
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e Détermination du dépot d’énergie a la surface - Fluxmetre

L’objectif de cette étude est d’observer uniquement leffet des ions du plasma
s’implantant dans les échantillons. En polarisant négativement la surface du porte-échantillon,
les électrons sont globalement repoussés et les ions sont majoritairement les especes qui
déposent leur énergie a la surface. Les mesures de I'énergie transférée a la surface pendant
I'implantation permettent de vérifier cela et de compléter les mesures de I'énergie des ions
effectuées avec les diagnostics précédemment décrits.

Dispositif expérimental

Les mesures de densité de flux d’énergie a la surface sont réalisées a I'aide d’un outil
développé au laboratoire du GREMI, appelé fluxmetre. Cet appareil, décrit en détail dans la
theése de Pierre-Antoine Cormier [90,91], est composé d’une thermopile commerciale nommée
HIFM pour Heat Flux Microsensor qui comporte a sa surface 1600 jonctions de thermocouple
par centimetre carré (Figure 11-13.a).

Le principe de fonctionnement de la thermopile est basé sur I'effet Seebeck. La différence de
température entre les jonctions métalliques de la surface et celles du corps du HFM induit une
variation proportionnelle de la tension aux bornes de la thermopile (Vury). Ce dispositif est
calibré afin de connaitre la relation entre la tension mesurée et la densité de flux déposée a sa
surface.

Afin de permettre la mesure du dépot d’énergie sur une surface polarisée alors que la thermopile
n’est pas polarisable, une pastille de cuivre est placée sur le capteur, reliée a un fil la connectant a
un générateur DC (Figure 11-13.b). Cette pastille est placée sur la surface de la thermopile et le
contact thermique est assuré par une pate isolante électrique dont la conduction thermique est
¢levée. Enfin, le montage de la Figure 11-7 est également relié a la pastille de Cu afin de mesurer
le flux d’ions a la surface du fluxmetre en paralléle de la densité de flux d’énergie.

Thermopile b) Pastille Fil polarisé

L —
(=17 mm?) de Cu

Pt100

6 mm

i
<%

Figure II-13 : Photographie de la face de la thermopile montrant les jonctions thermocouples a
la surface. Le HFM comporte également une résistance Pt100 pour effectuer des mesures de
température, elle n’est pas utilisée au cours de cette étude. b) Schéma du montage de la pastille
Cu polarisable pour les mesures effectuées dans les conditions d’implantation [96].
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Etalonnage du HFM

Le HFM est un dispositif commercial vendu étalonné. Cependant, le protocole
d’étalonnage du constructeur est adapté a des conditions normales de pression et de température
soit a 25°C et a pression atmosphérique. Afin d’adapter outil aux conditions de travail dans les
plasmas froids, un second étalonnage est effectué sous vide selon un protocole élaboré par le
NIST (National Institute of Standard and Technology) [92,93].

Le dispositif est placé face a un corps noir, sous vide (10-° mbar) et sa température est maintenue
a 5 °C. La température du corps noir est augmentée par palier et enregistrée. Elle est mesurée a
'aide de thermocouples placés aux extrémités du corps noir cylindrique. La tension aux bornes
de la thermopile est enregistrée en parallcle (Figure 11-14.a). La relation de Iétalonnage @yq =
f(Vgpm ), tracée dans la Figure I1-14.b, est obtenue en utilisant la loi de Stefan-Boltzmann
donnée ci-dessous (IL.e10). Cette loi établit que la densité de flux d’énergie transférée par
radiation (Qra) entre deux corps est liée a la différence de température des deux corps.

@rad = 0sf12(e1 T — €,T)  (ILel0)

Ou @Qra est la densité de flux d’énergie transférée entre les corps 1 et 2, 65, la constante de
Stefan, fi/2, le facteur de forme entre les surfaces émettrice et réceptrice, e, les émissivités et Th,
les températures des surfaces.

0.00018 T T T T T 250
a) b)
0.00016 |- 1
L 1 200
0.00014 Dysposce = 3.074 x Vgt 3.24
0.00012 | R R?=0.999
= E 150
S 0.0001 - 4
: 2 ‘
o3 8005 E—
x 100
-
66005 [ = g
4e-005 50
26005 |- . . i + Etalonnage par palier
. : | i i | i i [
(1] 20000 40000 60000 80000 100000 120000 140000 16000¢ n 20 40 60 80 100
Temps (s) Virm (1V)

Figure II-14 : a) Enregistrement de la tension VHFM aux bornes de la thermopile placée face au
corps noir dont la température est augmentée par paliers. b) Droite d’étalonnage de la
thermopile sous vide.

L’ancrage thermique du HFM a 5°C permet d’éviter 'équilibre des flux entre la source d’énergie
et le dispositif de mesure et d’améliorer la sensibilité de I'appareil pour mesurer des flux de faible
valeur. Suite a la calibration, lors des mesures dans un plasma, un programme Labview dédié
donne directement les densités de flux d’énergie en fonction du temps a partir de la droite de
calibration de la forme Qa¢ep = 3,1.Vurm + 3,24, avec Quaep énergie déposée a la surface de la
thermopile et Vurm la tension mesurée a ses bornes. Les tests réalisés par P.A. Cormier ont
montré que la sensibilité de I'appareil est de ordre de 1 mW/cm? et le temps de réponse est
limité par la fréquence de prise de mesure du nanovoltmetre de la marque Keithley (modéle
2182) associé, qui est de 0,5 s.

La calibration est réalisée sur le HFM seul, qui est protégé par une fine couche de polymere noir
assurant ’absorption du rayonnement. Cependant, le collage de la pastille de Cu a la surface de la
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thermopile peut induire un décalage des mesures de densité de flux d’énergie. Afin de valider les
mesures lors de exposition au plasma, des essais préliminaires dans les gaz sont effectués (et
décrits dans le paragraphe suivant).

Validation des mesures de flux — Mesure de conduction des gaz

La densité de flux d’énergie déposée sur une surface par conduction du gaz est une valeur
quiil est possible d’estimer. Ainsi, suivant le gaz, la température, la pression et donc le libre
parcours moyen des atomes de gaz dans le réacteur Lpy, le flux d’énergie @c recu par une surface
peut étre évalué selon deux régimes de conduction distincts [100].

Le flux recu par conduction en régime moléculaire, i.e. a basse pression, lorsque le Lpyn des
atomes est supérieur a la dimension de la thermopile, s’exprime de la fagon suivante (IL.e11):

©c = /HZI:: j‘l’_(TG To) (ILell)

La valeur du flux dépend donc des températures du gaz et de la surface (T et Ts), de la masse
des atomes de gaz ici mue ou ma,, et de la pression P. a est un facteur d’accommodation
traduisant Pefficacité de la thermalisation de I’atome lors de sa collision avec la sutrface, ce
facteur dépend du gaz, mais également de la surface impactée et de son état. B.G. Dickins [101]
a calculé ce facteur pour plusieurs gaz, il a estimé la valeur de ce facteur a 0,55 pour I’hélium et
0.86 pour I'argon sur une surface de platine.

A plus haute pression, le Lpy est inférieur au diametre de la thermopile. Ce régime de
conduction « macroscopique » implique de considérer le gaz comme un fluide de propriétés
thermiques données. Le flux recu par conduction dans ce régime dit « collisionnel » s’exprime
selon I'expression suivante (IL.e12):

(TG Ts)

@c = Nu. k.~ (11.e12)

Equation dans laquelle TG est la température du gaz, et Ts celle de la surface. k est la
conductivité thermique du gaz, pour I'hélium elle est de 1.4264 mW.cm LK1 et de 0.1772
mW.cm.K' pour PAr. 2r correspond au diametre de la surface du HFM (distance
caractéristique comparant appareil au Lpy). Enfin Nu est le nombre de Nusselt qui est un
nombre adimensionnel représentant le rapport entre le transfert thermique par conduction et par
convection. Dans le cas présent, il est considéré comme égal a 1 car le transfert thermique par
convection est nul. La valeur de la densité de flux d’énergie déposée par conduction en régime
« collisionnel » ne dépend plus de la pression, parametre qui variera pour les tests de validation
des mesures de flux.

Des mesures ont été effectuées en argon et en hélium a température ambiante, avec et sans la
pastille de cuivre sur la thermopile maintenue a 5°C. Les valeurs sont obtenues a partir des
graphiques présentant la densité de flux d’énergie en fonction du temps tracés a I'aide du
programme Labview associé au dispositif. Une mesure typique est présentée dans la Figure
II-15. Les mesures de Iénergie transférée par conduction sont réalisées au début de chaque
campagne d’expérience afin de déterminer au mieux I'influence du collage et de la connexion de
la pastille de Cu sur les valeurs de flux obtenues.

Apres injection du gaz, la pression est maintenue durant 200 secondes afin d’obtenir une valeur
stable. La pression est indiquée au-dessus de chaque plateau. La ligne de base (tracée en rouge)
correspond a la valeur de la densité de flux lorsque le HFM est sous vide thermalisé a 5°C. Cette
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valeur, non nulle, correspond au transfert radiatif depuis les parois du réacteur qui sont, elles, a
température ambiante. Cet offset est soustrait aux mesures de densité de flux d’énergie afin de
déterminer uniquement la contribution de la conduction. Le pic avant chaque plateau,
correspond au relachement dune surpression dans les tubes de gaz lors de louverture du
débitmetre, il n’est pas considéré dans la mesure, il traduit cependant la rapidité de réponse du
dispositif. La valeur du flux déposé par conduction correspond donc 2 la valeur stabilisée pour
chaque plateau soustrait de 'offset.
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Figure II-15 : Mesure de la densité de flux d’énergie pour une série de pression (T¢ = 25°C). La
pression d’hélium en pbar est indiquée au-dessus de chaque plateau de stabilisation. La ligne
horizontale correspond a la ligne de base.

Les mesures de conduction des gaz en fonction de la pression effectuées en hélium et en argon
sur la thermopile sur laquelle est collée la pastille de cuivre sont présentées dans le graphique de
la Figure 1I-16. Les droites représentent les estimations de la densité de flux en fonction de la
pression et de la température en régime moléculaire et collisionnel. La température du gaz dans
les équations est considérée a 25°C et les coefficients d’accomodation pour le régime
moléculaire sont ceux donnés par B.G. Dickins mentionnés dans le paragraphe précédent [101].
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Figure II-16: Graphique présentant les valeurs de densité de flux d’énergie déposée par
conduction en fonction de la pression obtenues pour I’hélium et pour 'argon sur la pastille de
Cu collée. Ces valeurs sont comparées aux valeurs estimées dans les deux régimes de conduction
pour une température du gaz a 25°C.

Pour chacun des gaz, la densité de flux d’énergie en fonction de la pression augmente puis tend
vers une asymptote horizontale. A trés faibles pressions (0 a 20 ubar pour ’hélium et 0 a 10 ubar
pour 'argon), 'augmentation est linéaire (elle est indiquée par les lignes noires pointillées sur le
graphique de la Figure 1I-16) ce qui correspond au régime moléculaire. Les valeurs mesurées
sont supérieures aux valeurs estimées, cependant, les ordres de grandeur sont cohérents. Cette
différence peut étre liée a une sous-estimation du coefficient d’accommodation ap: qui dépend de
la nature et de I’état de surface du matériau qui n’est pas connu pour la pastille de cuivre. De
plus, la température du gaz, malgré une atmosphere du laboratoire a 25°C n’est pas connue avec
précision. A plus haute pression, la stabilisation de la densité de flux correspond au passage en
régime collisionnel. La transition d’un régime a 'autre n’est pas abrupte pour chacun des gaz,
cependant elle est décalée vers des pressions plus élevées pour Phélium. Ce qui est cohérent avec
la valeur plus élevée du Lpy de ’hélium par rapport a celut de I'argon. En effet, comme décrit
par les équations Il.el et 2, le Lpym est inversement proportionnel au rayon des particules, or
'argon est un atome beaucoup plus gros que 'hélium (rar = 71 pm / rpe = 31 pm [102]). Ces
mesures valident les valeurs de densité de flux obtenues par le HFM.

Des mesures complémentaires sont réalisées en hélium et en argon lorsque la pastille de Cu est
collée et soudée au fil la reliant au générateur lui permettant d’étre polarisée. Enfin des tests sont
effectués a I'aide d’une pastille en aluminium et sur la thermopile sans pastille ni pate thermique.
L’épaisseur des pastilles (Al et Cu) est de 300 um et celle de la pate thermique est variable selon
le collage. Les mesures sont présentées dans les graphiques de la Figure II-17.a et b. Elles
mettent en évidence 'influence du collage et plus encore, de la connexion, sur la valeur de la
densité de flux d’énergie mesurée a la surface.
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Figure 11-17 : Graphiques présentant la densité de flux d’énergie transférée a la surface par
conduction par Phélium (a) et par I'argon (b). Les différentes courbes correspondent a différents
états de la surface : sur le HFM seul (losanges), sur une pastille de Cu (carrés colorés) ou une
pastille ’Al (ronds) simplement collées, et sur une pastille de Cu collée et connectée (carrés
vides, mesures réalisées pour deux collages différents). Les valeurs estimées en régime
moléculaire et collisionnel sont reportées sur chacun des graphiques sous forme de droites
comme sur le graphique de la Figure II-16.
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Les valeurs obtenues sur les pastilles de cuivre et d’aluminium collées sont proches pour chacun
des gaz. Le dépot d’énergie par conduction peut étre considéré comme le transfert d’énergie lors
d’une collision binaire entre le gaz et les atomes de la surface. L’efficacité de ce transfert dépend
du rapport des masses (cf chapitre I). Les coefficients de transfert d’énergie entre un atome
d’argon et un atome de Cu ou un atome d’aluminium sont tres proches (0,95 et 0,96), alors que
dans le cas d’un atome d’hélium incident les coefficients divergent (0,22 sur Cu et 0,45 sur Al). Si
la nature de la surface jouait un réle dans nos conditions alors la densité de flux d’énergie
déposée par ’hélium devrait étre différente d'un métal a I'autre, or cela n’est pas vérifié ici. Cela
signifie que c’est plus probablement le collage de la pastille qui influe sur la valeur de la densité
de flux d’énergie, introduisant une incertitude due a la répétabilité du procédé de collage et de
connexion.

Lorsque la surface est couverte, les valeurs obtenues en régime moléculaire sont supérieures a
celles estimées et a celles mesurées sur le HFM directement. La surface du HFM est couverte
d’une couche de polymere appelée «zynolyte» et composée de carbone. Le coefficient
d’accommodation sur ce type de surface est probablement tres différent de celui sur une surface
métallique d’ou la différence entre les valeurs. Si les pastilles sont seulement collées a la surface,
les mesures en régime moléculaire restent en accord avec les valeurs estimées si les incertitudes
sur les parametres des calculs (la température du gaz et les coefficients d’accommodation) ainsi
que la sensibilité de la mesure (£1 mW.cm2) sont considérées. Enfin lorsque la pastille est collée
et connectée au montage ¢Electrique, les mesures sont nettement supérieures aux valeurs
estimées. Cela peut étre di a 'augmentation de la surface de collection qui comprend alors une
soudure et un embout de fil dénudé ou, a I'influence du fil refroidi (dans le corps du dispositif)
sur la température de la pastille (qui est sans doute légerement supérieure a 5 °C) pouvant
induire une surestimation de la différence de température (Tc-Ts).

Le ratio entre la valeur mesurée et la valeur estimée est calculé pour les pressions comprises
entre 1 et 20 ubar, lorsque le flux augmente de manicre linéaire. Le Tableau II-1 présente les
ratios obtenus en fonction de la pression et du collage de la pastille de Cu. Ce ratio est constant
dans la gamme de pression considérée. Cela permet d’introduire un facteur de correction Feor
des valeurs de flux mesurées lorsqu’une pastille est collée sur la surface du HFM ou collée et
soudée au fil.

Pour chaque campagne de mesures face au plasma, une premicre série de mesures de densité de
flux d’énergie déposée par conduction est réalisée afin de déterminer Feor par lequel sont
corrigées les valeurs de flux mesurées.

Tableau II-1 : Valeurs du ratio @mes/9eac en fonction de la pression et de la configuration de la
pastille de Cu (collée ou collée et soudée) et valeur déduite du facteur de correction utilisé pour
les mesures de densité de flux d’énergie Feosr.

Pression | R (Cuconee) R (Cusoudec)

1 1,6 32

2 - 3,2

3 1,7 3,0

5 - 3,2

10 1,6 32

20 1,5 3,0
Fcorr 1)6 3’2
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3. Caractérisation des conditions d'implantation
3.1. Controle du flux d’ions

La quantit¢ d’ions implantés dans le métal est appelée fluence, elle correspond au
nombre d’ions qui sont arrivés jusqu’a la surface soustrait de ceux qui ont rétrodiffusés. Le
nombre d’ions qui sont arrivés a la surface est appelé, dans ce manuscrit, fluence attendue et est
exprimé en He.cm?. Ce nombre est déterminé en multipliant la durée de I'exposition au plasma
par le flux d’ions mesuré durant 'implantation, qui, lui, est exprimé en He.cm2.s1.

La mesure du flux d’ions est réalisée au cours de chaque implantation grace au porte-échantillon
utilisé comme sonde électrique comme décrit dans le paragraphe 11.2.2.

Influence des paramétres expérimentaux sur les modes de couplage du plasma

Le graphique de la Figure II-18 présente Iévolution du flux d’ions en fonction de la
pression pour des mesures effectuées avec une antenne comportant 4 tours a une puissance fixe
de 50 W et une polarisation appliquée au porte-échantillon de -300 V. En parall¢le de ces valeurs
sont placées des photographies du plasma pour différentes pressions dans la Figure I1I-19.

Les mesures de flux et lobservation en parallele du plasma permettent d’identifier
qualitativement les régimes de la décharge ICP décrit dans la littérature.

Pour les pressions faibles de 1 a 6 ubar (zone A sur le graphe Figure 11-18), le flux d’ions est
compris entre 5x10'2 et 2x1013 He.cm?sl. Le plasma est trés ténu et difficile a observer
(photographie A de la Figure II-19, dont ’exposition est allongée a 1/10 secondes et la
luminosité de I'image augmentée a 30 %). Cette décharge semble correspondre au régime alpha
du mode capacitif. Il montre une trés faible luminosité et une zone émettrice comprise entre
lantenne et les parois a la masse maintenant le tube en quartz. La densité du plasma est
visiblement faible.

Lorsque la pression augmente, de 6,5 a 13 ubar (zone B du graphe Figure 11-18), le flux d’ions
augmente d’un ordre de grandeur 3.5x101 a 4.5x10* He.cm?.s!. Cette augmentation du flux
s’accompagne d’un accroissement de la luminosité du plasma comme illustré sur I'image B de la
Figure II-19. I’émission lumineuse est observée dans tout le réacteur et la chambre de diffusion
apparait de maniere plus claire sur la photographie. La décharge parait se former entre 'antenne
et les extrémités en acier inoxydable du tube en quartz qui sont a la masse, la zone d’ionisation
est étendue. Cette forme de plasma est classique d’une décharge capacitive entre deux parois. La
transition observée entre la zone A et la zone B semble correspondre au passage du régime o au
régime vy, qui est décrit dans l'introduction de ce chapitre. L.a luminosité du plasma augmente
brusquement, donc la densité du plasma est supposée plus élevée.

De 14 a 26 pbar (zone C du graphe Figure II-18), le flux d’ions augmente brusquement mais
dans une gamme plus restreinte de 4.5x10'* a 5.5x10* He.cm=2.s”!, ce saut s’accompagne d’un
changement de la position du plasma, il se forme préférentiellement entre I'antenne et la paroi
de la chambre de diffusion, la zone d’ionisation semble de nouveau se déplacer. La luminosité
augmente et celle de la chambre de diffusion varie de blanc pale au rose observé sur la
photographie C de la Figure II-19. Le flux d’ions, apres la brusque augmentation, diminue de
5.5x10™ a 4.5x10'* He.cm2.s'!, suggérant un phénomene de diffusion des ions générés dans le
tube.
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Figure II-18 : Flux d’ions en fonction de la pression d’hélium dans le réacteur. 3 régimes de
plasma sont identifiés en corrélation avec la forme du plasma observée sur les photographies de
la Figure II-19. Les conditions de pression limites pour lesquelles une transition de régime
apparait sont indiquées par les lignes violettes. Les lettres correspondent aux différentes zones
de la courbe décrites dans le texte.

A: 3pub—iso 1600 - expo 1/10” B: 10ub —iso 1600 — expo 1/20”

C: 18ub —iso 1600 — expo 1/100” D :35ub —iso 1600 — expo 1/100”

Figure II-19 : Photographies des 4 formes de plasmas mises en évidence lors de 'augmentation
de la pression. Pour plus de visibilité, la luminosité de la premicre photographie est augmentée
de 30% et la fleche indique la position de la spire. Les parametres d’exposition programmés sur
I'appareil photographique sont inscrits.
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Enfin, une transition trés nette de la forme du plasma apparait entre 25 et 30 ubar durant
laquelle le flux d’ions augmente de 4.5 a 4.9x10'* He.cm2.s'1. Le plasma ne se forme plus entre la
spire et les parois du réacteur mais se trouve confiné sous 'antenne comme observé sur I'image
D de la Figure II-19. Cette configuration du plasma est typique d’un couplage inductif, la zone
d’ionisation se concentre sous I'antenne ou la densité est visiblement tres élevée. Le flux diminue
ensuite progressivement jusqua 2x10 He.cm?s! avec laugmentation de la pression. La
distance a parcourir par les ions est d’autant plus grande que le plasma est sous la forme
inductive (confiné dans la source). Lorsque la pression augmente, les ions subissent de plus en
plus de collisions : leur énergie cinétique diminue et leur trajectoire initiale vers le substrat est
déviée. Le « faisceau » diffuse de plus en plus dans le réacteur, en conséquence, le flux d’ions
diminue a la surface du porte-échantillon.

L’évolution du flux d’ions en fonction de la puissance a également été étudiée et est montrée
pour plusieurs pressions dans la Figure II-20.a. L’influence de la puissance pour différentes
pression est présentée également pour une antenne RF ne comportant qu'une seule spire dans la
Figure 11-20.b.

A 3 et 50 pbar (Figure II-20.a), la valeur du flux d’ions montre la méme évolution avec la
puissance, elle augmente rapidement jusqu’a 20 a 30 W puis se stabilise. Le flux d’ions est
cependant plus d’un ordre de grandeur supérieur a 50 pbar (6x10'*He.cm2.s! alors que sa valeur
est de 1.4x101 He.cm?.s! a 3 pbar et 200 W). D’apres le graphique de la Figure 11-18, le mode
de couplage prépondérant a 50 pbar et une puissance de 50 W est le mode inductif. Aucune
variation brusque du flux d’ions n’indique de transition a cette pression, la décharge semble donc
majoritairement en mode inductif sur toute la gamme de puissance étudiée. Pour une pression
de 3 pbar, le couplage prépondérant est le mode capacitif donnant de faibles flux d’ions sur
toute la gamme de puissance explorée. A 10 pbar, le flux d’ions augmente brusquement de 1013 2
3x10" He.cm?2.s! a une puissance de 25 W. La transition observée dans ce cas-la correspond a
I'extension soudaine de la zone d’ionisation dans la chambre de diffusion, la transition a-y.

a) Flux d'ions en fonction de la puissance b) e :n fonctlc.)|11 S —
1E+15 1.E+13 ntenne : 1 tour
i
) g
ol 0
E1E+14 NE
g S
7]
S
= £1E+12 b
s 0
=1E+13 o 5
) =
» —+—3 pbar =
3 ©
o —&—10 pbar ;
—e—50 pbar T8
1E+12 pr— 1,E+11 N
0 50 100 150 200 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Puissance (W) Puissance (W)

Figure 11-20 : Evolution du flux d’ions en fonction de la puissance pour plusieurs pressions pour
I'antenne 4 tours (a) et pour I'antenne 1 tour (b) a la position typique du porte-échantillon, i.e. a
35 cm de 'antenne.
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Le changement de 'antenne 4 tours par une antenne ne comportant qu’un seul tour, permet de
diminuer le volume sur lequel se fait le dépot d’énergie électrique dans le plasma. La densité du
plasma est visuellement plus faible et le flux d’ions diminue globalement d’un ordre de grandeur
(102 He.cm2.s') comme observé sur la Figure 1I-20.b. Les plasmas générés avec I'antenne 1
tour semblent ne permettre d’obtenir qu’un couplage de type capacitif dans la gamme de
puissances étudiée et les flux d’ions obtenus peuvent étre maintenus de 2.5x10!" He.cm?.s1a 1
pbar a 4x101% He.cm?2.s! a 3 ubar, complétant les valeurs accessibles avec une antenne 4 tours.

Gamme de flux d’ions accessible pour les implantations

Il apparait d’apres les mesures que le flux d’ions au niveau du porte-échantillon est
principalement dominé par le mode de couplage de la décharge. La puissance appliquée et la
pression dans enceinte du réacteur sont les parametres qui permettent de controler ce couplage.
Afin d’atteindre des flux d’ions de 'ordre de 10! He.cm2.s”!, le nombre de tour que comporte
I'antenne doit étre réduit. LLa gamme de flux d’ions obtenus dans le réacteur PIMAT s’étend
donc de 2x10' a 7x10™ He.cm?s!. Les mesures de flux d’ions directement sur le porte-
¢chantillon, offrent la possibilité de contréler le procédé d’implantation en temps réel et d’ajuster
¢éventuellement les parametres expérimentaux (pression et puissance) pour controler précisément
la fluence attendue sur les échantillons.

3.2. Controéle de I'énergie des ions

L’énergie des ions dans la décharge dépend de la chute de potentiel dans la gaine (Vp-Vp).
Comme dit précédemment, dans une décharge RF, lorsque le mode de couplage est capacitif,
Iénergie des ions impactant I’électrode polarisée dépend également du temps de transit des ions
dans la gaine plasma. Les ions légers, tels que des ions d’hélium, peuvent étre sensibles au
potentiel instantané de la gaine qui dépend du temps au cours du cycle RF [74]. Cela peut
induire une modification de I'IED.

Les paragraphes suivants discutent du controle de ’énergie des ions dans la source PIMAT. Les
parametres plasma (Vp, Ne et Te) sont déterminés afin de connaitre les caractéristiques de la
gaine plasma en fonction de la pression et de la puissance. L’influence des régimes plasma (x et
y) et du libre parcours moyen des ions sur la distribution en énergie des ions (IED) est étudiée.

Détermination des paramétres plasmas

Les mesures de la sonde de Langmuir permettent de déterminer les potentiels flottant et
plasma (Vi et Vp), ainsi que la température et la densité électronique (Te et N¢), comme décrit
dans le paragraphe I1.382.2. De ces parametres sont déduits la longueur de Debye et la largeur
de gaine pour une surface polarisée 2 Vg (A\p et Lg). Les résultats obtenus pour les pressions
comprises entre 3 et 10 pbar sont présentées dans le Tableau II-2. Les deux dernicres colonnes
du tableau correspondent aux libres parcours moyen Lpy des ions pour les collisions élastiques
et inélastiques. Ces valeurs sont a comparer aux largeurs de gaine pour déterminer si les ions
subissent des collisions dans la gaine.

Il apparait qua 3 pbar, dans ce qui est supposé étre le régime o (zone A de la Figure 11-18), les
températures et densités électroniques sont faibles: de l'ordre de 1 eV et 107 e.cm,
respectivement. Pour des pressions plus élevées, dans le régime supposé y (zone B de la Figure
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I1-18), ces paramctres plasma varient pour atteindre une kgT. d’environ 6 eV et une Ne de
Pordre de 108 e.cm™,

Tableau II-2: Récapitulatif des parametres plasma déterminés pour différentes conditions de
pression et de puissance, comparaison des largeurs de gaine avec le libre parcours moyen des
ions.

Pression | Puissance | Vi | Vp | kgTe N; Ao Le Low (ion/neutre) (cm)
(ub) (W) (V) | (V) | (eV) | (em?) | (em) | (cm) Elastique inélastique
6
3 50 13 19 1 9 x 107 0.3 17 54 7
100 16 19 1 2x10 0.1 14
8
7 50 19 39 5 2 X 108 0.1 3 23 3
100 19 41 5 3x10 0.1 2
50 14 | 39 6 |2x10°| 0.1 3
1 1 2
0 100 11 39 7 2x10° 0.1 3 6

Il a été montré dans la littérature qu’une transition «-y se traduisait par une augmentation du
potentiel plasma et de la densité électronique. Une telle évolution a été observée par Seo et al.
[76] dans un plasma d’argon formé dans une décharge ICP haute fréquence entre deux
électrodes planes. Ils ont observé 'augmentation du potentiel plasma lors de I'augmentation de
la puissance RF injectée, associée a une augmentation de la luminosité du plasma puis une
soudaine diminution lors du passage au mode inductif. Un potentiel plasma élevé est
caractéristique du couplage capacitif et la transition qui a lieu dans ce mode de couplage de la
décharge n’est pas due a un changement de mode mais plutot a un changement de mécanisme
d’absorption de la puissance par les électrons : du chauffage ohmique au chauffage stochastique.
Nos observations en fonction de la pression mettent en évidence une variation du flux d’ions,
du potentiel plasma et de la densité électronique en accord avec une transition a-y.

Les résultats présentés dans le Tableau II-2 montrent que pour des pressions inférieures ou
¢gales a 10 pbar, la probabilité quun ion subisse une collision élastique dans la gaine est tres
faible, la largeur de gaine étant tres inférieure au Lpy. 11 est a noter cependant qu’a 7 et 10 pbar,
Lg est trés proche du Lpy ion/neutre pour les collisions inélastiques, indiquant que le
mécanisme de transfert de charge peut avoir lieu et influencer éventuellement la forme de la
distribution en énergie des ions.

Pour compléter ce qui peut étre déduit des mesures de sonde de Langmuir, la distribution en
énergie des ions est déterminée a l'aide du dispositif de discrimination développé pour cette
¢tude et décrit dans le paragraphe 11.2.2 pour les pressions comprises entre 3 et 100 pbar.

Les distributions en énergie des ions (IED) pour les pressions auxquelles sont obtenus des flux
d’ions élevés (10* He™.cm=2.s'!) avec une antenne comportant 4 tours et un potentiel Vp fixé a -
300 V, sont présentées dans le graphique de la Figure 1I-21. Lorsque I’énergie atteint Vp-Vp, la
courbe doit diminuer brusquement, puisqu’aucun ion ne peut avoir d’énergie supérieure a cette
valeur. La brusque diminution témoigne donc de la valeur du potentiel plasma. A 10 pbar elle se
produit a un potentiel d’environ 40 V, ce qui corrobore les mesures de Vp réalisées a 'aide de la
sonde de Langmuir. A 20 pbar, ce potentiel est de ordre de 30 V. Lorsque la pression augmente
a 50 et 100 pbar, donc quand le mode de couplage du plasma change de capacitif a inductif (cf
Figure II-18), la brusque diminution de 'IED a lieu a une énergie plus faible, traduisant la
diminution du potentiel plasma Vp = 20 V. Une telle diminution de Vp a été observée par Seo et
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al. [76] lors de la transition du mode capacitif au mode inductif, elle confirme, dans le cas
présent, le passage au H-mode a haute pression.

Le maximum d’énergie diminue de 10 a 100 pbar et la largeur a mi-hauteur des distributions
semble s’élargir. Les valeurs du Lpym ion/neutre a 10 pbar sont de 16 cm et de 2 cm pour les
collisions élastiques et inélastiques respectivement (cf Tableau 1I-2). Les pertes d’énergie par
transfert de charge peuvent donc avoir lieu et influencer la forme de 'IED de facon de plus en
plus importante 2 mesure que la pression augmente. En régime inductif, les Lpy ions/neutres
sont de 5 et 1 cm pour les collisions élastiques et inélastiques respectivement a 50 ubar et 2 et
0,3 cm a 100 pbar. Il est donc raisonnable de penser que 'IED est significativement affectée par
I'augmentation des collisions dans la gaine au-dela de 10 ubar.
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Figure 1I-21 : Distributions en énergie des ions pour les pressions comprises entre 10 et 100
ubar pour une puissance de 50 W et avec antenne 4 tours.

Pour des pressions inférieures a 10 pbar, intervient l'autre transition de la forme du plasma :
d’un plasma trés ténu pour des pressions inférieures a 5 ubar, la décharge passe a un régime plus
lumineux et se forme entre la spire et la paroi a la masse du réacteur.

Les courbes I’IED aux pressions comprises entre 3 et 10 ubar sont présentées dans le graphe de
la Figure 11-22. Dans le cas présent, la pression a laquelle a lieu la transition plasma ténu-plasma
lumineux est 4 ubar montrant hystérésis qui est une des caractéristiques de cette transition de
régime plasma [70,74] ou éventuellement son instabilité. Pour plus de visibilité, la courbe de
I'IED a 3 ubar est tracée par rapport a 'ordonnée de droite.
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Figure 11I-22 : Distributions en énergie des ions obtenues entre 3 et 10 ubar pour une puissance
de 50 W et avec I'antenne 4 tours. Pour plus de visibilité, 'IED obtenue a 3 ubar est tracées par
rapport a 'ordonnée de droite.

A 5 ubar, le courant global mesuré sur le collecteur (dont la mesure est décrite dans le
paragraphe I1.2.2) est plus faible que pour 10 pbar, en accord avec I'intensité plus faible du pic a
I'énergie Enet(Ve-Vs). Le pic a 5 pbar, semble 1égérement plus large que pour 10 pbar ce qui
pourrait signifier que plus de collisions ont lieu dans la gaine. Cependant, les courbes étant tres
bruitées, cette tendance est a considérer avec prudence. Enfin a 3 ubar, le signal obtenu sur le
collecteur est 40 fois plus faible que pour 5 et 10 pbar. Dans cette décharge supposée
correspondre au régime o, PIED n’est plus piquée mais présente une montée a Vp-Vp, un plateau
s’étendant jusqua 175 eV, puis une décroissance jusqu’a 125 eV. Une si large IED peut
témoigner d’une distribution composée de plusieurs pics peu dissociés du fait de la faible
résolution du dispositif de mesure. Ce type de distribution multimodale peut se justifier par des
collisions qui auraient lieu dans la gaine. Cependant il a été montré par les analyses de sonde de
Langmuir que cela est peu probable. En revanche, les ions He® peuvent étre sensibles au
potentiel instantané de la gaine plasma variable au cours du cycle RF dans une décharge
capacitive. De nombreuses observations de ce phénomene sont présentées dans la littérature lors
de Iétude de la fonction de distribution en énergie des ions réalisées sur les électrodes de
décharges ICP en mode capacitif ou au niveau de porte-échantillons polarisés en RF [68,97,98].
Dans notre cas, cela est inattendu puisque, comme évoqué précédemment, le porte-échantillon
est polarisé en continu. Dans ce régime plasma, la zone d’ionisation étendue suppose que la
formation des ions a lieu dans tout le réacteur et peut étre également dans la gaine DC formée
au niveau du porte-échantillon. Le champ électrique instantané dans la gaine DC n’est pas
supposé ¢tre soumis aux fluctuations RF. Cependant, les observations suggerent que de tres
larges gaines s’établissent aux parois des ¢léments du réacteur, et probablement également a la
surface du porte-échantillon. Quelle que soit I'explication de ce phénomeéne (ionisation ayant lieu
dans la gaine ou que celle-ci fluctue avec le champ électromagnétique RF), 'IED est nettement
élargie a tres basse pression dans ce régime particulier de la décharge.
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Des mesures effectuées pour des tensions de polarisations différentes V = -100 et -500 V sont
présentées dans les graphiques de la Figure II-23. Elles ont montré des tendances équivalentes
aux analyses précédemment décrites. L’augmentation de la largeur de I'IED et la diminution du
maximum d’énergie sont observés pour des pressions qui augmentent au-dela de 10 ubar et, la
trés large distribution apparait pour toutes les mesures effectuées a 3 ubar, confirmant ainsi
I'existence d’un régime particulier a basse pression, ce régime est par ailleurs observé également a
5 ubar pour la mesure de 'IED réalisée avec une polarisation a -100 V.
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Figure II-23: Distributions en énergie des ions obtenues pour différentes tensions de
polarisation de la grille Vg= -100 V (a) et Vg = -500 V (b), pour une puissance de 50 W et avec
I'antenne 4 tours. Les échelles des ordonnées ne sont pas les mémes pour toutes les IED tracées
afin de permettre d’observer nettement I’élargissement sur la figure (a) et 'IED a 3 ubar est
tracée par rapport a 'ordonnée de droite sur la figure b).

Les mesures des IED lorsque I'antenne utilisée comporte un unique tour pour des pressions
comprises entre 3 et 20 pbar sont présentées dans la Figure II-24. Pour cette antenne, le plasma
reste en mode capacitif sur toute cette gamme de pression, car aucune luminosité particulicre
n’est observée au niveau de la spire malgré 'augmentation de la pression. Pour les plasmas
formés avec cette antenne, il est observé sur les courbes d’IED que le potentiel plasma est
compris entre 10 et 0 V, entre 3 et 20 pbar. A 3 pbar, PIED augmente a Vp-V3 et se stabilise
entre 300 et 225 €V, s’ensuit une lente décroissance jusqu’a 125 eV. A des pressions plus élevées,
le maximum d’intensité se déplace vers des énergies plus faibles et la distribution s’élargit. On
retrouve dans le cas de cette antenne a une spire, une IED large, ce qui semblerait indiquer que
sa forme est liée uniquement au mode de couplage du plasma.
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Figure 1I-24 : IED pour les pressions comprises entre 3 et 20 ubar, plasmas formés avec
I'antenne 1 tour et Vg = -300 V avec une puissance RF de 50 W.

Pour conclure sur cette étude de la distribution en énergie des ions : I'énergie des ions est
majoritairement piquée sur la valeur Vp-Vg pour des plasmas formés entre 5 et 20 ubar. Pour des
pressions plus faibles, lorsque la décharge se trouve sans doute en régime capacitif-o, 'IED
s’élargit. La raison de ce changement est inconnue mais quelques hypothéses concernant la
réponse des ions légers ou de la gaine au champ RF ou I’étendue de la zone d’ionisation suivant
le mode de couplage de la décharge peuvent étre évoquées. Pour les pressions supérieures a 20
ubar, la diminution des Lpy induit une augmentation de la probabilité de collisions dans la gaine
et donc des pertes d’énergie, ce qui est visible a 50 et 100 ubar. Afin d’avoir le meilleur contréle
possible de Epne?, il serait donc plus judicieux de se placer dans les conditions dans lesquelles
I'IED est piquée. Cependant, une grande partie de la gamme de flux d’ions visée pour cette
¢tude est atteinte seulement dans le régime o du mode de couplage capacitif, a basse pression.
Dans ce cas, il semble avéré que les IED sont larges : énergie des ions pour ces implantations
est comprise entre 150 et 320 eV pour Vi = -300 V, entre 320 et 520 eV pour Vg = -500 V et
entre 70 et 120 eV pour Vg = -100 V. Ces valeurs restent tout de méme sous le seuil de
déplacement des atomes de W.

Mesures de Iénergie déposée a la surface

Une autre méthode de détermination de I'énergie déposée par les ions est utilisée pour
étayer les résultats obtenus avec le discriminateur. Le fluxmetre permet de mesurer I’énergie
globale déposée a la surface de la pastille de cuivre (comme présenté dans le paragraphe I1.2.2).
Il permet également d’extraire la contribution du plasma lorsqu’il existe d’autres contributions
énergétiques, comme la conduction par exemple (cf paragraphe 11.3.3). L’énergie déposée sur la
pastille par les ions du plasma peut ainsi étre comparée a celle estimée en faisant ’hypothese que
les ions sont mono-énergétiques, et ont une énergie piquée sur Vp-Vg selon I’équation Il.e13.

®ions = Fi.q. [Eion + (VP - VB)] (IL.e13)

Ou Fi correspond au flux d’ions a la surface en He*.cm?, g, a la charge de I'ion, Eion, énergie
d’ionisation de I’hélium et (Vp-Vp), la chute de potentiel dans la gaine.
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Lors de leur impact a la surface les ions déposent leur énergie cinétique mais également leur
énergie d’ionisation puisqu’ils se recombinent avec un électron de la surface [99-101].

Les mesures de I’énergie globale déposée a la surface sont comparées aux valeurs estimées dans
le graphe de la Figure II-25. L’antenne utilisée pour ces mesures comporte 4 tours et la
polarisation de la surface Vg est de -300 V. La puissance RF injectée dans la décharge est fixée a
100 W.

Les mesures et les estimations sont en accord sur toute la gamme de pressions. Cela montre que
les ions sont les seules especes a transférer leur énergie, comme cela était supposé. De plus,
I’énergie moyenne déposée a la surface est tres proche de la valeur maximale de Vp-Vs.

120
+ Densité de flux mesurée

o Densité de flux estimée
100 1

co
o

[2)]
==

iy
o
& —0—

[
=]
Lo g

Densité de flux d'énergie (mW.cm)

0 . I I I I I
0 2 4 6 8 10 12
Pression (bar)

Figure II-25 : Graphique présentant les mesures de densité de flux d’énergie obtenues a plusieurs
pressions (1 a 10 pbar) avec 'antenne comportant 4 tours et avec une puissance RF injectée de
100 W. Ces mesures sont comparées aux estimations calculées selon la formule II.el3 en
considérant Enct = (Vp-Vp) = 320 (1 a 5 pbar) — 340 eV (7 et 10 pbar). Les incertitudes sur les
mesures de densité de flux d’énergie mesurée sont considérées de lordre de 1 mW.cm2,
sensibilité du HFM et celles sur la densité de flux d’énergie estimée correspond a 'erreur sur le
flux d’ions mesuré.

3.3. Controéle du dépot d’énergie a la surface des échantillons

Dans un plasma, les échantillons sont exposés a plusieurs phénomeénes susceptibles de
déposer de I’énergie a leur surface. Le plasma d’hélium réduit ces contributions énergétiques a
deux phénomenes puisque c’est un gaz non réactif. L’une des deux contributions est le transfert
d’énergie par collision des especes chargées ou des neutres [108]. Le flux et énergie de ces
especes influent sur la densité de flux d’énergie que recoit la surface. Les neutres apportent leur
énergie par conduction lors de I'introduction du gaz comme vu dans le paragraphe 11.2.2. Et les
especes chargées du plasma peuvent déposer de I'énergie lors de 'impact a la surface.
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Dans le cas présent, les échantillons sont polarisés négativement, et les ions He* sont donc
accélérés vers la surface. Ils déposent a la surface, ’énergie cinétique qu’ils ont acquise dans la
gaine et leur énergie d’ionisation en se neutralisant comme indiqué plus haut. Les électrons sont
repoussés et sont supposés ne pas atteindre la surface.

Des contributions radiatives peuvent également participer au dépot d’énergie a la surface des
¢chantillons : il s’agit de ’émission UV de plasma ou IR des éléments du réacteur qui chauffent.
Le plasma émet généralement dans le visible ou le domaine UV, dans le cas des plasmas froids,
cette contribution radiative au dépot d’énergie a la surface est supposée négligeable [102,103].
En revanche, lors de I'application du courant RF, une élévation de la température de I'antenne
par effet Joule a été mise en évidence. Ces rayonnements peuvent induire un échauffement de la
surface modifiant les conditions d’implantation en cours d’expérience, ils sont donc a éviter dans
le cas de I’étude envisagée.

e Les contributions thermiques

Les mesures de la tension aux bornes de la thermopile du HFM étant effectuées toutes
les 0,5 s grace au nanovoltmetre Keithley, il est possible de décorréler des phénomenes ayant des
cinétiques différentes. Ainsi, les phénomenes rapides de type collisionnel tels que la conduction
du gaz ou I'impact des especes énergétiques du plasma (comme illustré dans I'exemple de la
Figure II-26), sont différenciables des phénomeénes lents pour lesquels le flux augmente
progressivement durant plusieurs secondes tels que les phénomenes thermiques.
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Figure 11-26 : Exemple de transferts d’énergie par conduction et lors de I'allumage du plasma.
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Un exemple présenté par P.A. Cormier [110] montre la différenciation de ces phénomenes lors
de mesures effectuées avec le HFM face a une cible de pulvérisation magnétron. Ainsi il identifie
les phénomenes collisionnels impliquant les espéces énergétiques impactant la surface lors de
I'allumage du plasma d’un phénomene thermique provenant de ’échauffement de la surface de
la cible (Figure 11-27).
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Figure II-27 : Identification de phénomenes de cinétiques différentes devant une cible pulvérisée
par plasma magnétron [110].

Des mesures de densité de flux d’énergie effectuées a la position du porte-échantillon dans le
réacteur PIMAT ont montré les résultats présentés dans la Figure 11-28.a et b.

La densité de flux déposée a la surface de la pastille de Cu est déterminée lors de exposition a
un plasma d’hélium formé a 10 et 1 pbar pour une puissance de 200 W et pour des tensions de
polarisation de la pastille variables. Lorsque la tension de polarisation diminue (augmente en
valeur absolue), une augmentation de la densité de flux mesurée est observée. Elle est due a
Paugmentation de I’énergie cinétique (Vp-Vp) et du flux des ions accélérés dans la gaine. A la fin
de lexpérience, le retour a la ligne de base n’est pas immédiat et on observe une lente
décroissance de la densité de flux d’énergie. Ce type de décroissance est un phénomene dont la
cinétique est lente, typique d’un phénomeéne thermique comme mis en évidence dans la Figure
I1-27. Ainsi, lorsque I'antenne est alimentée par un courant RF pour délivrer une puissance de
200 W au plasma, elle chauffe par effet Joule, émettant un rayonnement IR. Le retour progressif
a la ligne de base correspond donc a la détection par le HFM, de la décroissance du
rayonnement IR lors du refroidissement de 'antenne. Des expériences similaires réalisées a une
puissance de 100 W et a des pressions de 10 et 1 pbar, n'ont pas montré ce type de
comportement. A 100 W, Péchauffement par effet Joule de I'antenne de cuivre n’est pas
suffisant pour induire une variation de la densité de flux d’énergie déposée. Cette puissance n’est
donc pas dépassée durant les expériences d’implantation afin d’éviter que le rayonnement IR ne
viennent changer les conditions d’implantation en cours d’expérience.
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Figure II-28 : Mesure de la densité de flux d’énergie déposée a la surface du Cu dans un plasma
d’hélium généré par Pantenne 4 tours, a une pression de 10 pbar (a) et de 1 ubar (b) et une
puissance RF de 200 W, pour différentes tensions de polarisation (V).
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Une expérience complémentaire est réalisée a 100 W en maintenant le flux ionique le plus haut
recherché pour les implantations soit environ 10'* He*.cm2.s! durant 33 minutes. I.’évolution
de la densité de flux d’énergie obtenue dans ces conditions est présentée dans la Figure I11-29.
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Figure II-29 : Mesure de la densité de flux d’énergie déposée a la surface du Cu dans les
conditions visées d’implantation (Pue = 3 pbar, P = 100 W, antenne 4 tours, T° ambiante)sur

une durée typique permettant d’obtenir une fluence d’environ 2x10'” He.cm™.

La densité de flux mesurée est stable durant toute 'exposition au plasma et lorsque le plasma est
éteint, la valeur du flux d’énergie revient a sa valeur initiale.

Lors de cette expérience, aucune croissance ou décroissance lente de la densité de flux n’est
détectée. 1l est vérifié qu’il n’y a pas d’échauffement significatif de 'antenne RF a 100 W comme
mentionné précédemment. De plus, la valeur de la densité de flux d’énergie mesurée correspond
a estimation prenant en considération le dépot d’énergie par les ions (avec Vp-Vp) dans la limite
de la sensibilité du dispositif de mesure.

Les résultats de ces mesures de I’énergie déposée sur une surface polarisée montrent que la
puissance injectée dans le plasma peut jouer un role indirect sur le dépot d’énergie a la surface
du porte-échantillon. En effet, non seulement, elle influe sur la densité du plasma donc sur les
parametres du plasma (comme vu dans les paragraphes précédents) mais également sur
I’échauffement de I'antenne qui, en émettant un rayonnement infrarouge, peut induire un dépot
d’énergie supplémentaire a la surface du porte-échantillon. La puissance doit donc étre limitée
afin d’éviter ce phénomene.

Ces résultats montrent également que, lorsque les conditions d’implantation n’induisent pas
d’échauffement de l'antenne, le dépot d’énergie a la surface peut étre maintenu stable durant
plusieurs dizaines de minutes.
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4. Conclusion : détermination des conditions d'implantation

La finalit¢ de cette étude est d’observer et de comprendre la formation des défauts
lacunaires dans le tungsténe liée a la présence de I’hélium dans le réseau cristallin sans influence
d’autres effets que ceux de laccumulation des ions. Le développement de la source
d’implantation PIMAT et sa caractérisation ont eu pour but de réaliser des implantations
d’hélium dans le tungstene dans des conditions parfaitement définies, controlées et stables dans
lesquelles les ions ne forment pas de défauts lacunaires lors de leur insertion.

Pour réaliser ces implantations, Iénergie transférée par les ions hélium doit étre inférieure a
I’énergie seuil de déplacement des atomes de W minimum reportée dans la littérature soit 42 eV.
L’énergie des ions He* incidents doit donc étre inférieure ou égale a 500 eV.

I’étude préliminaire du plasma généré dans le réacteur PIMAT a montré que pour une gamme
de pressions comprises entre 1 et 20 ubar, de puissances allant de 50 a 100 W et lorsque le porte-
¢chantillon est placé a 35 cm environ de I'antenne RF comportant 1 ou 4 tours, les conditions
d’implantation correspondent aux pré-requis de I'étude envisagée. Ainsi la gamme de flux d’ions
atteinte s’étend de 2x10! a 7x10'* He*.cm=2.s7!, cette gamme est large et la mesure du flux en
temps réel permet d’ajuster finement la fluence attendue sur les échantillons. Les mesures de
flux d’énergie ont montré que I’énergie des ions peut étre controlée en réglant le potentiel de
polarisation de la surface du porte-échantillon (Vp). La large distribution en énergie des ions
mesurée en régime a du mode de couplage capacitif est un phénomene inattendu sur une surface
polarisée en DC et reste a vérifier dans le cadre d’autres campagnes d’expériences. Cependant,
Iénergie globale déposée a la surface dans ces conditions correspond a la densité de flux
d’énergie estimée en considérant que tous les ions acquicrent I’énergie cinétique maximum par
accélération dans la gaine. Enfin, les conditions dans lesquelles seront réalisées les implantations
n’induisent pas un échauffement suffisant de 'antenne RF pour induire une émission IR qui
pourrait influer sur 'implantation. Le flux d’énergie et le flux d’ions sont stables sur de longues
durées.
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III. Etude expérimentale de la formation des défauts lacunaires dans
le tungstene par accumulation d’hélium dans le réseau cristallin

Les expériences d’implantation d’hélium dans le tungsténe sont présentées dans ce
chapitre. Les techniques expérimentales sont décrites et plus particuliecrement les méthodes de
caractérisation des matériaux qui sont utilisées. La description comprend les détails sur les
analyses par réactions nucléaires (NRA) utilisées afin de quantifier ’hélium implanté et la
spectroscopie d’annihilation des positons (DB-PAS) utilisée, quant a elle, pour caractériser les
défauts lacunaires induits dans le matériau par les implantations. Sont décrites également, la
technique TDS-MS (acronyme de « Thermal Desorption Spectroscopy — Mass Spectrometry »)
qui permet d’obtenir des informations sur les interactions de I’hélium dans le réseau du W, c'est-
a-dire d’identifier ses différents sites d’insertion. Deux techniques de microscopie (AFM et
MEDB) sont utilisées pour observer I’évolution de la morphologie de la surface.

La préparation des échantillons et leurs états initiaux avant implantation sont décrits en détails
avant d’aborder les résultats. Ces observations préliminaires sont primordiales dans le cas
d’implantations réalisées a faibles flux et faibles énergies car les modifications induites dans le
tungstene dans ces conditions concernent surtout la surface.

Finalement, les résultats des implantations sont présentés et linfluence des parametres
expérimentaux (fluence incidente, flux d’ions, énergie cinétique des ions et température de la
surface) est étudiée. Les résultats sont discutés et comparés aux travaux expérimentaux rapportés
dans la littérature. Ils seront ensuite comparés aux résultats des simulations de dynamique
moléculaire dans le chapitre suivant.

1. Techniques expérimentales
1.1. Réalisation des implantations dans le réacteur PIMAT

Les implantations sont réalisées dans le réacteur PIMAT présenté dans le chapitre II. Le
porte-échantillon est équipé de pattes métalliques vissées afin de maintenir les échantillons en
place (2 échantillons de tungstene par expérience). Les échantillons sont installés dans 'enceinte
du réacteur PIMAT et placés sous un vide résiduel d’environ 10-¢ mbar durant quelques heures
avant d’étre exposés au plasma d’hélium dans des conditions expérimentales (pression et
puissance) choisies pour obtenir les conditions d’implantation souhaitées (cf Chapitre II).

Le gaz est considéré a la température ambiante, soit 25 °C. Le porte-échantillon également,
excepté lors des implantations visant a étudier I'influence de la température durant lesquelles la
température est régulée.

Le porte-échantillon est équipé d’un dispositif pour maintenir les substrats a une température de
consigne durant 'implantation. Ce dispositif est constitué d’une résistance chauffante alimentée
par un générateur associé¢ et placée derriere la plaque de support, d'un thermocouple accolé a
cette plaque, ainsi que d’un systeme de régulation. Ce systeme a fait 'objet d’un étalonnage avant
les expériences a I'aide d’un second thermocouple placé a la position des échantillons. Les
températures a I'avant et a Parriere du porte-échantillons ont été relevées lors du chauffage (de
200 a 600°C) pour établir une corrélation entre la température de régulation et la température
réelle des échantillons. Cela permet de tenir compte de la chute de température par conduction
dans la plaque support. Pour les expériences a -100°C, la température est maintenue grace a un
circuit d’azote gazeux circulant dans le porte-échantillon apres un passage dans un Dewar
contenant de I'azote liquide (77 K). Dans ce cas, le porte-échantillon ne dispose pas de systeme
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de régulation. I’étalonnage est également réalisé dans ces conditions mais le maintien de la
température est effectué manuellement en régulant le débit d’azote dans le circuit.

La fluence incidente sur Péchantillon est calculée en multipliant le flux d’ions mesuré sur la
surface par la durée de I'implantation. Le flux d’ions est régulé manuellement grace aux
parametres de controle du plasma (puissance et pression éventuellement ajustés durant
Pexpérience) comme présenté dans le chapitre II. L’énergie des ions est déterminée par
Papplication d’un potentiel DC négatif a la surface du porte-échantillon. Dans le chapitre 11, il a
été montré que dans la plupart des conditions ’énergie cinétique des ions vaut : Epet = q.(Vs-
Vp) excepté en régime capacitif a trés fable pression. Cela fera 'objet d’une étude au cours de ce
chapitre.

1.2. Méthodes de caractérisation des matériaux
1.2.1. La spectroscopie d’annihilation des positons (PAS)

Parmi les moyens d’étude non destructifs de la matiere, 'annihilation de positons (ou
positrons) permet de sonder la structure électronique des matériaux en mesurant les
caractéristiques d’annihilations qui dépendent de la densité électronique vue par le positon et de
la distribution des quantités de mouvement des électrons qui s’annihilent avec le positon.

Définitions : positon et annihilation

Les positons (e*) sont les antiparticules des électrons (e°). Prédits en 1930 par P. Dirac et
mis en évidence expérimentalement en 1932 par C.D. Anderson, ils ont les mémes propriétés
que les électrons mais portent une charge opposée (+ 1.6 x 101 C) [105,1006]. Dans le vide, ils
sont stables et présentent une durée de vie théorique de I'ordre de 102! ans [113], cependant,
lorsqu’ils pénctrent la matiere, ils rencontrent des électrons avec lesquels ils s’annihilent [114].

L’annihilation est un phénomeéne au cours duquel une particule et son antiparticule sont
anéanties en libérant de I’énergie. L’énergie libérée par la transformation totale de la masse de
I’électron et du positon équivaut a 1022 keV répartis sur un ou plusieurs photons gamma. Cette
énergie est exprimée selon Iéquation classique IIl.el et vaut 511 keV dans le cas des
annihilations a 2 gammas, qui est le régime d’annihilation prépondérant dans les matériaux.

Ey =;m.c? (IILel)

ou me correspond a la masse de I’électron ou du positon (keV.m=2.52) et ¢ la vitesse de la lumicre
(m.s2).

Les modes d’annihilation, i.e. le nombre de y émis, dépendent des états de spin de la paire e*/e
et de I’énergie des positons. Ainsi, lorsque leur énergie est supérieure a 1 MeV, ils peuvent
s’annihiler en émettant 1 ¥ (ce qui ne sera pas développé ici). Pour une énergie plus faible et
pour un spin S=0, le mode d’annihilation largement prépondérant est celui a 2 y émis a 180° 'un
par rapport a lautre, il a la section efficace la plus élevée. La section efficace des annihilations
produisant 3 ou plus de photons y sont d’autant plus faibles que le nombre de 7y est élevé.
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Interaction positon-matiére
Thermalisation/Diffusion/Annihilation

Lorsqu’un positon pénctre une surface, il se thermalise rapidement en perdant son
énergie par collision avec les électrons et les atomes du réseau [109,110]. Durant cette étape, la
probabilité de se lier avec un électron est tres faible car son énergie est supérieure a celle du
nuage ¢électronique du matériau. Une fois thermalisé, le positon diffuse au sein du réseau
atomique, repoussé par les noyaux du réseau. Il peut alors se lier a un électron pour former une
paire e*/e qui s’annihilera [116]. A noter que selon la densité électronique du solide, il existe
deux configurations possibles de la paite e*/e avant annihilation : une configuration libre
lorsque la densité électronique du solide est élevée (bulk, défauts lacunaires) et configuration liée
fréquente lorsque cette densité est faible. Cette derniére configuration est aussi appelée
positronium (Ps) car la paire e*/e forme un atome hydrogénoide. Elle se forme principalement
a la surface et dans les lacunes de volume important (cavités ou nanopores) [111,112].

Etat délocalisé / localisé

Lorsque le positon pénetre un réseau cristallin parfait, il est repoussé par les noyaux des
atomes. De ce fait, il se trouve dans I'espace interstitiel et la probabilité de présence d’un positon
est définie par une fonction de Bloch de la forme suivante (IIL.e2) :

Y(r) = X u(r) (ILe2)

Pour laquelle ui(r) correspond a une fonction de méme périodicité que le réseau cristallin. Le
taux d’annihilation (A1) correspond a l'inverse du temps de vie du positon dans le réseau, i.c. le
temps que le positon diffusera dans le réseau avant de s’annihiler. Cette annihilation correspond
a un état délocalisé du positon, celui-ci n’est pas piégé dans un défaut du réseau cristallin.

Cependant, si le cristal n’est pas parfait et qu’une zone déficitaire en noyaux atomiques (lacune,
amas lacunaire ou cavité...) est sondée par un positon, celui-ci s’y retrouvera piégé car elle joue
le ré6le de puits de potentiel attractif. Le taux de piégeage (Kv) d’'un positon dans un défaut
lacunaire dépend de la nature du défaut v (lacune, amas lacunaire, dislocation, ...), du coefficient
de piégeage dans ce défaut (uv) et de la concentration de ce type de défaut dans le réseau (Cv) :

KV = Uy CV (IIIC3)

Longueur de diffusion e*

La longueur de diffusion intrinseque du positon dans le matériau dépend de la valeur de
son coefficient de diffusion et du taux d’annihilation (IIl.e4) :

+
Lt = /';— (ILe4)
L

En réalité, cette longueur dépend également du taux de piégeage du positon dans les défauts Ky
en modifiant ’équation IIl.e4 de la maniére suivante I1L.e5 :

D+t
Lig = /m (I1L.e5)

Pour le W, la longueur de diffusion intrinseque dans le réseau cristallin est comprise entre 100 et

110 nm. La longueur de diffusion effective diminue lorsque le positon peut étre piégé dans des
lacunes [29,113].
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Profil d’implantation Makhovien des e* mono-énergétiques

La profondeur d’implantation d’un positon dépend de son énergie cinétique lorsqu’il
péneétre la surface. Pour un faisceau mono-énergétique, comme celui utilisé dans le cadre de cette
étude, le profil en profondeur des positons peut se calculer sous la forme d’un profil Makhovien,
selon la formule suivante (I1L.e6) [114-116] :

P(z) = C%(exp(%) ) (I1L.c6)

Avec zg = T

dépend de la nature du matériau avec p la masse volumique du matériau en g.cm™ et de E
Pénergie cinétique du positon. m, A et n sont des constantes empiriques qui dépendent du
matériau, elles sont fixées respectivement a 2 ; 2,95 pg.cm>keV=" et 1,7 comme pour plusieurs
études rapportées dans la littérature [117,118]. Les profils calculés en fonction de I’énergie sont
présentés dans la Figure III-1. Lorsque Iénergie augmente, la profondeur moyenne
d’implantation augmente ce qui permet de sonder le tungstene sur le premier micron. A noter
que les profils s’élargissent avec I’énergie des positons indiquant une dégradation de la résolution
en profondeur. Ce n’est pas génant dans notre cas puisque notre étude est essentiellement
limitée a la surface.

— A — ., N . .
etz = (E).En , Z étant la profondeur moyenne d’arrét des positons, qui

|Pr0fils en profondeur des positons dans le tungsténe|
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Figure III-1: Profils d’implantation en profondeur des positons mono-énergétiques dans le
tungstene en fonction de leur énergie.

Elargissement Doppler de Ia raie d’annihilation

Lors de Pannihilation, le spin, ’énergie et la quantité de mouvement des particules est
conservée. Cette caractéristique induit un élargissement Doppler de la raie d’annihilation
(Doppler Broadening) observée par un détecteur fixe dans le repere d’un laboratoire, comme
illustré dans la Figure III-2. I.’¢largissement AE par rapport a 511 keV est proportionnel a la
quantité de mouvement de la paire e™/e et peut étre déterminé selon Pexpression suivante
(I11.e7) :
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Intensity

AE = .5 (IlLe7)
ou pr. correspond a la composante longitudinale du déplacement de la paire e*/e.

De plus I'angle entre les deux y émis dans une direction quasi-opposée vaut 180-6°, ou 0 peut
étre exprimé de la fagon suivante (I1L.e8) :

_ bt
0= s (I11.e8)
ou pr correspond a la composante transversale du déplacement de la paire e¢*/e. Clest la

quantification de cet élargissement qui est utilisé dans la technique de DB-PAS pour caractériser
les défauts lacunaires.

b)

y 511keV  AE

y 511 keV % AE

Doppler broadening spectrum

S06 308 S10 512 S14 516
Energy (keV)

Figure III-2: Illustration de I’élargissement Doppler AE par rapport a 511 keV [125] (a) et
schéma de I’émission de deux photons gamma lors de 'annihilation a 2 y observée par détecteur

fixe [33] (b).

Principe DB-PAS

L’élargissement Doppler dépend du moment des paires e/e". L’énergie des paites e*/e
correspond a celle des électrons puisque les positons ne s’annihilent que s’ils sont thermalisés,
L.e. leur énergie cinétique est pratiquement nulle. Ainsi, la spectroscopie d’élargissement Doppler
est une méthode unique pour mesurer la distribution énergétique des électrons dans les
matériaux. De plus, lorsque le positon est piégé dans une lacune, la probabilité de former une
paire avec un électron de valence est plus grande qu’avec un électron de cceur puisqu’un noyau
est manquant. Les électrons de valence étant moins liés aux noyaux que les électrons de cceur, ils
ont une énergie plus faible et 'annihilation engendre un faible élargissement doppler. Le spectre
de Pélargissement Doppler d’un matériau contenant des défauts lacunaires est donc plus fin
comparé a un matériau sans défaut comme illustré dans la Figure 111-2 [114].

Dispositif Expérimental

Le dispositif expérimental utilisé pour I’analyse PAS avant et apres implantation est un
accélérateur de positons lents du laboratoire du CEMHTI a Orléans illustré dans la Figure
III-3.a et schématisé dans la Figure I111-3.b [120].
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Figure III-3: a) photographie du dispositif expérimental du CEMHTI [33] et b) schéma
présentant les différentes composantes du dispositif [127].

I’émission de positon se fait a partir de la désintégration 8* des éléments radioactifs (??Na, >*Cu,
YNe, %Co). Le dispositif du CEMHTI est constitué¢ d’une source radioactive de positon de >?Na.
La désintégration B+ s’effectue selon le schéma de désintégration décrit dans la Figure I11-4 :

22Na — Z2Ne* + et + v et

ZNe* — 22Ne +y  (I1IL.e9)

2Na 2.602 years
,/"'-H_H-\\x\
( B (90.4%))
B (0.1%) EC (9.5%)
3.7ps
— (v (1.274MeV))

Figure I11-4 : Schéma de la désintégration 3+ du 2?Na [127].

Ce type de source est communément choisi pour sa durée de vie de 2,6 ans, son rendement
¢levé et ’émission y associée a la formation du positon qui permet un autre type d’analyse de
spectroscopie d’annihilation : le temps de vie des positons, technique qui n’a pas été utilisée pour
cette étude.

Les positons émis par cette source possedent un large spectre en énergie (de 0 a 541 keV). Afin
d’obtenir un faisceau de positons lents mono-énergétiques, un modérateur de tungsténe de 3 um
d’épaisseur est placé devant la source. Les positons les moins énergétiques émis par la source
sont thermalisés (dans la feuille de tungsténe) et réémis spontanément dans le vide avec une
énergie de 'ordre de 3 eV. Les positons trop énergétiques sont transmis a travers la feuille. Le
faisceau est ensuite filtré en énergie par un champ magnétique permettant d’obtenir un faisceau
de positons lents mono-énergétiques. Le faisceau alors guidé par champs magnétique jusqu’a un
accélérateur électrostatique et est finalement accéléré a I’énergie choisie (entre 0,3 et 25 keV) vers
la surface des échantillons.
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Les rayonnements y émis lors des annihilations des paires e+/e- sont détectés a I'aide d’un
cristal de germanium de grande pureté maintenu a la température de 'azote liquide et polarisé a
3,5 keV, ce qui permet une détection avec une haute résolution en énergie. Les signaux
électriques collectés par le détecteur sont amplifiés et les données analogiques sont converties au
format numérique par un convertisseur analogique digital (ADC) pour étre traitées
informatiquement.

Données obtenues

Les données obtenues forment un spectre Doppler, illustré dans la Figure III-5,
comptabilisant les photons y détectés, centré sur 511 keV.

100000

o) Elergissemnt Doppler brut
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w 10000 E=511 keV
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>
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—
(—)
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490 495 500 505 510 515 520 525 530 535
Energie (keV)
Figure III-5 : Spectre Doppler brut et illustration des corrections apportées pour éliminer le
bruit de fond [128].

La soustraction du bruit de fond permet de corriger les effets électroniques et surtout I'asymétrie
du pic qui est due a la diffusion Compton des photons. La correction se fait donc selon la
fonction suivante I11.e10 :

F(E)

Frotale

BG(E) = A+ (B—A). (111.e10)

Avec BG(E) le bruit de fond a I’énergie E, A et B, les bruits de fond moyens a droite et a gauche
du pic respectivement, F(E), I'intégrale du pic entre énergie E et 'énergie maximum mesurée, et
Frotle, l'intégrale du spectre sur toute la gamme d’énergie. Aprées correction du bruit de fond, le
spectre est symétrique et peut étre traité.

Le spectre est alors caractérisé par deux parametres de forme S et W, illustrés dans la Figure
ITI-6 [129]. Ces parametres sont des intégrales normalisées du nombre de coup dans les zones
définies par rapport au nombre de coup total dans le spectre. La zone S, correspond aux
photons y dont I’énergie est proche de 511 keV, i.e. des photons issus d’annihilation de paires
ayant un faible moment cinétique. Ces annihilations peuvent étre attribuées a des paires formées
avec des électrons de valence. Pour la zone W, définie sur les ailes du pic (« Wings »), il s’agit des
Y issus d’annihilation avec des électrons de forts moments cinétiques, i.e. des électrons de cceur.
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Figure II1-6 : Description des zones S et W sur le spectre Doppler corrigé du bruit de fond.

En général, le parameétre S peut indiquer les variations du taux de volumes libres dans la couche
sondée du matériau. Le parametre W, quant a lui, varie de mani¢re opposée au paramétre S s’il

n’y a pas d’interactions chimiques, telles que des impuretés par exemple, venant perturber

Porganisation des électrons dans le réseau.

Les données sont regroupées, pour chaque échantillon, sur des courbes présentant le parametre

considéré (S ou W) en fonction de ’énergie du faisceau de positons incident (S(E) et W(E)). Les

parametres S et W sont déterminés pour plusieurs énergies des positons et peuvent donc étre
rapportés a une épaisseur de matériau sondée. La Figure I11-7 montre des exemples de courbes

S(E), W(E) et S(W), qui est une autre facon de présenter ces résultats.
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Figure III-7 : Exemple de courbes S(E), W(E) et S(W) pour un échantillon de W vierge. Les
points (Ss; Ws) et (Sr.; W) correspondent a des caractéristiques particulicres décrites dans le

texte.
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Traitement et interprétation des données

Détermination de la nature des défauts

Les courbes S(E), W(E) et S(W) obtenues donnent des informations sur la distribution et
la nature des défauts dans le matériau. Les caractéristiques d’annihilation des positons sont
spécifiques pour chaque matériau. Lorsque des défauts lacunaires sont présents, les parametres S
et W changent par rapport a celle du réseau cristallin sans défaut car les probabilités
d’annihilation avec des électrons de fort ou de faible moment cinétiques varient. Chaque type de
défaut lacunaire posséde sa propre distribution électronique et donc des caractéristiques
d’annihilation S et W qui lui sont propres, ce qui permet leur identification.

La représentation du parameétre S en fonction de W permet d’observer les différents états
d’annihilation des positons et la proportion d’annihilation dans chacun d’entre eux. Lorsque
100% des positons sont piégés dans un seul état d’annihilation (surface, réseau ou défaut), les
points S et W sont regroupés en un seul point (S; W) caractéristique de cet état. A titre
d’exemple, les caractéristiques S(W) mesurées en fonction de I’énergie des positons pour un
¢chantillon vierge dont le réseau (« lattice » en anglais) ne contenant pas de défaut donne des
points S et W répartis sur un segment borné par les points caractéristiques Sy, et Wi, du réseau et
Ss et Ws de la surface (cf Figure III-7). A faible énergie des positons, les points S(W) sont
proches du point (Ss; W) de la surface indiquant que la majorité des positons s’annihile a la
surface. Avec 'augmentation de I’énergie des positons, les points (S ; W) se déplacent vers le
point (Si. ; Wr) du réseau indiquant que de moins en moins de positons s’annihile a la surface et
de plus en plus dans le réseau. Le méme raisonnement s’applique en cas de présence de défauts
V. Les caractéristiques (Sv; Wv) du défaut sont introduites sur le graphique S(W) et deux
segments supplémentaires peuvent étre tracés entre (Sv; Wv) et (Ss; Wy) et (S.; W) (Figure
III-8). Les points (S ; W) mesurés en fonction de Iénergie s’inscriront dans le triangle formé par
les 3 points caractéristiques des états d’annihilation en fonction de la proportion d’annihilation
des positons dans chacun des 3 états selon I’équation suivante :

S =f S, + fySy + fsSs

avec fi, la fraction de positons s’annihilant dans un des états et Sy, la valeur du parametre S de
état, les indices correspondant aux états L, le réseau, V, la lacune et S, la surface.

La taille des lacunes peut aussi étre déterminée sur les graphique S(W). En effet, plus la taille du
défaut est grande plus la proportion d’électron de valence augmente par rapport a celle des
électrons de cceur. Cela avait été montré par les calculs des distributions des moments cinétiques
des paires électrons-positons dans les amas lacunaires de Silicium composés de 1 a 5 lacunes
réalisés par Hakala et al. [130]. ’augmentation du nombre de lacunes n par amas V, induit une
augmentation respective du coefficient directeur des segments (Svn;Wvn) (S.;Wr), comme
illustré dans le graphique (a) de la Figure III-8. Obtenant les mémes conclusions, P.E. Lhuillier
avait déterminé expérimentalement, les pentes des segments de I’annihilation des positons dans
les monolacunes et dans les amas lacunaires comportant plus de 30 lacunes formés au cours de
recuits d’échantillons de W, présentées dans le graphique (b) de la Figure I11-8. 1l se trouve, dans
le cas du tungstene, que le segment caractéristique de la monolacune et du réseau est colinéaire a
celui formé par la surface et le réseau.
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Figure III-8 : Evolution des droites S(W) en fonction du nombre de lacunes composant I'amas
lacunaire dans le silicium (a) prédit par les distributions des moments des paires électrons-
positons calculées par Hakala et al. [130] et dans le tungstene (b) observé expérimentalement par
P.E. Lhuillier [33].

A noter que la présence d’impuretés dans les défauts induit également une variation de la
distribution électronique des défauts et donc des parametres d’annihilation S et W des positons.
Des expériences réalisées par Sabelova et al. [131] lors d’une étude de recuits de fer irradié avec
de I'hélium avait montré que I'augmentation du nombre d’hélium contenu dans une lacune
engendre une diminution du parametre S et une augmentation du parametre W. Des calculs
théoriques ont confirmé une diminution de I'annihilation avec des électrons de faible moment
cinétique dans les lacunes occupées. Le traitement de ces courbes S(W) peut donc donner
également des informations sur 'environnement chimique des défauts dans le matériau.

Analyse en fonction de la profondeur

Le logiciel VEPFIT est un programme développé par Van Veen et al. en 1990 [132]. Ce
programme permet d’ajuster les courbes S(E) et W(E) en tenant compte des profils
d’implantation Makhoviens des positons et des caractéristiques physiques du matériau sondé
(densité, parametres A et n). Il est alors possible d’obtenir les variations des parametres S et W
en fonction de la profondeur et non plus de I'énergie des positons. Ce programme modélise le
matériau sous forme de couches homogenes comportant des défauts lacunaires. Il détermine
pour chaque couche, les parameétres S et W caractéristiques, la longueur de diffusion effective
des positons et I’épaisseur de la couche a partir des équations suivantes (cf Figure 111-9) :

S(E) = I:surface (E)Ssurface + Zk fk (E)Sk (HI-el 1)
W(E) = fsurface (E)Wsurface + Zk fk(E)Wk (HI'612)

Avec fi(E), la fraction de positons s’annihilant dans la couche k, Sk(E) et Wi(E) les parametres
d’annihilation déterminés pour la couche k, Ssurface €t Wiurface, c€s mémes parametres déterminés
pour la surface et faurmce(E) la fraction d’annihilation a la surface.
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Figure III-9 : Schéma de principe des estimations réalisées par le logiciel VEPFIT [128].

Détection du Positronium (Ps)

Le positronium (Ps) est une paire et+/e- formée avec un électron d’une surface libre
(surface de I’échantillon ou pores). Dans notre étude sur le tungstene, une fraction des positons
forme des positronium et est réémise a la surface de nos échantillons. Le positronium peut étre
considéré comme un atome hydrogénoide pour lequel le positon et I'électron forment une paire
peu liée et ils coexistent éloignés 'un de l'autre. Sa durée de vie dans le vide est plus importante
que dans le réseau et son annihilation ne meéne pas systématiquement a une annihilation
produisant 2 gammas d’énergie égale a 511 keV mais plutot une annihilation a 3 gammas dont
I’énergie est inférieure a 511 keV. La fraction de positronium peut donc étre estimée a partir des
spectres en énergie d’élargissement Doppler utilisés pour mesurer les parametres S et W
[108,127] en observant la gamme des faibles énergies.
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Figure III-10: Fraction de positronium en pourcentage tracée en fonction de I’énergie du
faisceau de positon (Ps(E)) pour un échantillon de tungstene vierge.
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La quantité de positronium est d’autant plus importante que I'énergie des positons et que la
concentration de défauts lacunaires sont faibles. Les positons implantés proche de la surface
peuvent diffuser et revenir a la surface sans étre piégés par des défauts lacunaires pour former
des positroniums. De méme, la formation des Ps a la surface est fortement dépendante de I’état
de surface. En effet, si la rugosité est importante, le positon a plus de chance d’étre repiégé dans
une aspérité du réseau cristallin que de former un positronium. La fraction de Ps émis de la
surface des échantillons est donc interprétée comme inversement proportionnelle au taux de
piégeage du positon dans les défauts du cristal et est représentative de la bonne qualité des
échantillons.

De la méme manicre que pour les parameétres S et W, la fraction de positronium est tracée en
fonction de Iénergie du faisceau de positons. Cela est illustré pour le méme échantillon de
tungstene vierge (Figure I11-7) dans la Figure I1I-10.

1.2.2. L’analyse par réactions nucléaires (NRA)
Principe

I1 existe peu de techniques qui permettent de quantifier un élément léger tel que hélium
dans les matériaux. La NRA ou analyse par réaction nucléaire est une de ces techniques. Elle est
communément utilisée pour mesurer la concentration et les profils en profondeur des éléments
légers dans les matériaux.

Cette technique consiste a envoyer un faisceau de particules énergétiques sur un échantillon et a
détecter et quantifier les produits des réactions nucléaires avec les éléments du matériau observé.
Ces produits sont des particules dont I’énergie est suffisante pour qu’ils sortent de I’échantillon
et pour qu’ils soient détectés.

Pour le cas de I'hélium, la réaction nucléaire qui permet sa quantification est la suivante : 3He
(*H,*He)'H dont les produits sont la particule « (*He) et le proton ('H) qui ont des énergies 3 et
15 MeV respectivement [134]. Cela implique d’utiliser un faisceau de deutons (*H) mais
également que I’hélium implanté soit un isotope particulier : ’hélium 3. L’utilisation de ce type
d’hélium pour les implantations est un facteur limitant le nombre d’expériences car cet élément
est tres rare. Isotope stable de hélium, il ne représente qu’une infime proportion de I’hélium
contenu dans le manteau de la crotte terrestre et dans 'atmosphere (1ppm). Sa production, par
extraction du manteau terrestre ou lors du démantélement d’armes nucléaires est trés limitée, et
par conséquent, tres onéreuse. Les implantations réalisées pour cette étude et présentées dans ce
manuscrit sont réalisées uniquement avec ce gaz excepté pour une série pour laquelle une
dilution 50/50 a été effectuée avec de ’hélium 4, pour des raisons économiques (cette série est
utilisée dans le cadre de quantification d’hélium implanté et sera identifiée dans le paragraphe
correspondant). Pour des raisons de fluidité du texte, dans ce chapitre, ’hélium 3 utilisé pour les
implantations sera désigné sous le terme hélium.

Dispositif Expérimental

Les analyses par NRA sont réalisées au laboratoire du CEMHTI a Otléans. Le dispositif
est constitué¢ dune source d’ions pouvant produire des deutons (*H), d’un accélérateur de
particules et d’une chambre d’analyse contenant les détecteurs nécessaires pour la quantification
des produits de la réaction nucléaire. Lors de cette étude, deux types de générateur de faisceau
d’ions ont ¢été utilisés : un Van de Graaff et un Pelletron. Ces deux types d’appareillages
permettent de délivrer un faisceau de deutons de 900 keV. La chambre d’analyse est un
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dispositif nommé Diaddhem (Dispositif d’analyse du deutérium et de Phélium dans les
matériaux) équipé d’un porte-échantillon et de détecteurs placés en face avant de I’échantillon
(détecteur annulaire a 180° et détecteur large a 150°) et un en face arriere de I'échantillon afin de
capter la majeure partie des produits des réactions nucléaires. Ce dispositif est décrit en détail
dans la littérature [129,130]. II est schématisé dans la Figure I11-11.
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Figure III-11 : Schéma de principe du dispositif expérimental utilisé pour quantifier I’hélium 3
dans les échantillons de tungstene par la technique NRA.

Données obtenues

Le détecteur annulaire en face avant détecte les particules alpha (*He) moins énergétiques

qui ressortent de 'échantillon au niveau de la surface, le détecteur a 150° et le détecteur en face
arricre détectent respectivement les protons émis et ceux dont I’énergie est suffisante pour
traverser I’échantillon. Pour le tungsténe, les protons de 15 MeV sont susceptibles de traverser
un échantillon sur une épaisseur de 200 um. Dans le cas présent, il est inutilisable car les
¢chantillons ont une épaisseur de 300 um. Ainsi le détecteur utilisé dans le cadre de cette étude
est le détecteur a 150° qui possede une large surface de collection (1200 mm?) et qui détecte les
protons en face avant de ’échantillon. Le signal obtenu sur le détecteur correspond au nombre
de particules détectées en fonction de leur énergie, indiquée en numéro de canal sur la Figure
I11-12. La zone d’intérét, encadrée en rouge, correspond aux canaux dans lesquels sont collectés
les produits de la réaction nucléaire mentionnée dans le paragraphe précédent. Ces canaux sont
identifiés a partir d’'une mesure effectuée sur un échantillon étalon de silicium implanté avec de
I’hélium 3.
Afin de déterminer la fluence, ou la concentration en hélium dans I’échantillon, le nombre de
protons collectées sur le détecteur (N) est rapporté au nombre de deutons impactant
I’échantillon ou la charge (Q en micro-Coulomb pC). Ces mesures sont comparées a Nyer et Quef,
les valeurs obtenues pour un échantillon de référence dont la fluence est connue et vérifiée. Le
standard utilisé pour cette étude est un échantillon de silicium implanté a une fluence de 101°
He.cm™ et une énergie de 10 keV.

La fluence expérimentale F (He.cm?) est donc calculée selon I'expression suivante (II1.e13) :
N.

F= Fref.N::—frig (ILel3)
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En toute rigueur, cette méthode impliquerai d’utiliser un échantillon standard de tungsteéne et
non de silicium. Cependant, la diffusion de I’hélium dans ce matériau et sa désorption
progressive par la surface, rend impossible son utilisation en tant que standard. En revanche,
I’hélium est beaucoup moins mobile dans le silicium. L’erreur introduite dans la mesure en
remplacant le tungsténe par du silicium est un biais qui provient de la différence des pertes
d’énergie des deutons incidents dans les deux matériaux sondés. Celle-ci dépend de la nature du
matériau analysé. La section efficace de la réaction nucléaire est différente a une profondeur
donnée pour les deux matériaux.

Signal obtenu sur le détecteur a 150°
100
—— W implanté

90 SHe(?H,H)*He | - Si Etalon
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Figure III-12: Spectre NRA de I’étalon de silicium, d’un échantillon de W vierge et d’un
échantillon implanté. La zone d’intérét mise en évidence correspond a la détection des protons
issus de la réaction nucléaire des deutons avec ’hélium 3.

Dans le cas présent, la section efficace de la réaction nucléaire mise en jeu (*He (*H,*He)'H) a
¢té mesurée en fonction de énergie des deutons incidents par Sauvage et al. [136] et est
présentée dans la Figure III-13.
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Figure III-13 : Section efficace de la réaction *He(®H,'H)*He, déterminée pour un détecteur a
150° en fonction de I’énergie des deutons [1306].
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La section efficace augmente jusqu’a 450 keV puis redescend sous la forme d’une exponentielle
décroissante jusqua 1 MeV. Il a donc été choisi d’effectuer les analyses avec une énergie de
faisceau de deutons fixée a 900 keV car les variations de la section de réaction nucléaire efficace
autour de cette énergie sont les plus faibles et la profondeur sondée est de 'ordre de 4 um. De
plus, les implantations d’hélium 3 dans le tungstene étant réalisées a faible énergie (entre 120 et
520 eV), les atomes sont situés tres proches de la surface. La perte d’énergie des deutons et donc
les variations de la section efficace dans le W seront tres faibles dans ces échantillons et ces
conditions d’analyse. La comparaison des échantillons de W avec la référence de silicium
implanté en surface a 10 keV est valable. En effet, dans le cadre de la méme étude de Sauvage et
al. [136], il a été montré que la perte d’énergie des deutons dans le Si n’est que de I'ordre de 8
keV pour une énergie incidente des deutons de 1 MeV. Ainsi le biais introduit dans les
quantifications de I’hélium implanté est supposé négligeable (+/- 1%) par rapport aux
incertitudes de mesures correspondant a la somme quadratique des incertitudes sur la charge
incidente et sa mesure, I'erreur relative sur le signal, et Perreur sur la fluence implantée dans
Pétalon.

Pour ces échantillons, aucun profil en profondeur n’a été déterminé. La limite de résolution en
profondeur de la technique est de Pordre de 30 nm. Les estimations réalisées avec les logiciels
SRIM et Marlowe (présentées dans le paragraphe I11.3.2.3) montrent que la profondeur
d’implantation dans le tungstene est bien inférieure a cette valeur.

1.2.3. La spectroscopie de thermo-désorption (TDS-MS)
Principe

La spectrométrie de masse de thermodésorption (ou TDS-MS acronyme de « Thermal
Desorption Spectroscopy — Mass Spectrometry ») est une technique qui consiste a chauffer
I’échantillon afin d’induire la désorption des particules implantés pour pouvoir les quantifier. La
mobilité de ’hélium dépend, de la température, mais également des sites de piégeage rencontrés
lors de sa diffusion. Cette technique permet ainsi d’identifier les sites de piégeage de 'hélium en
différenciant ses interactions dans le substrat. Ainsi, une augmentation du taux de désorption
pour une température donnée peut étre corrélée a la dissociation de ’hélium d’avec un type de
défaut.

Dispositif expérimental

La plateforme PIAGARA du laboratoire CENBG a Gradignan, est un ensemble de
dispositifs qui permettent l'analyse élémentaire et isotopique de gaz rares stables. Les
composants de cette plateforme utilisés pour réaliser 'analyse de type TDS sont: un four qui
permet le dégazage progressif des espeéces piégées et un spectrometre de masse a secteur
magnétique VG MicroMass 1200 permettant un dosage précis de la quantité de gaz désorbé et
du gaz étalon [131-133]. Ce dispositif n’est pas dédié a des analyses de TDS expressément, les
échantillons sont généralement placés directement a une température élevée pour extraire la
totalité des solutés. Cependant, dans le cas de cette étude une rampe de température est
appliquée pour observer le comportement de I’hélium implanté en fonction de la température.

La rampe de température est déterminée par un étalonnage préliminaire. Un thermocouple est
placé dans le four et mesure la température au cours d’une augmentation de la tension appliquée
de 0,1V toutes les 10 secondes. La température est mesurée en fonction du temps. La rampe
déterminée est tracée dans le graphe a) de la Figure III-14. Cette rampe débute a 221°C
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(température minimale pour laquelle la tension doit étre appliquée pour allumer le four) et
augmente jusqu’a 1400°C avec une variation de 10°C/min environ. La température de
I’échantillon est considérée comme étant équivalente a la température dans le four, sa
température précise reste inconnue, l'interprétation des résultats est donc qualitative pour cette
étude.

Traitement des données

La quantification de I’hélium est réalisée par dilution isotopique, i.e. une quantité connue
de gaz étalon comportant un rapport He/*He de I'ordre de 3,11 est introduite dans le circuit
sous vide et analysée par spectrométrie de masse. Lors de l'introduction d’un échantillon dans le
four, ’hélium 3 implantée dans P’échantillon désotbe progressivement et le rapport *He/*He
dans I'enceinte varie comme illustré dans la Figure I1I-14.b. Le nombre d’atomes d’hélium 3
dans le volume de gaz étalon est connu. La variation du rapport *He/*He a la suite de la
désorption de ’hélium contenu dans ’échantillon permet donc de calculer le nombre d’atomes
d’hélium désorbés en fonction de la température.

En dérivant la courbe de désorption en fonction de la température, il est possible de déterminer
les températures pour lesquelles T'hélium désorbe préférentiellement de I’échantillon. Ces
températures sont caractéristiques des interactions des atomes d’hélium dans le réseau cristallin
[51,52].
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Figure II1-14 : 2) Rampe de température obtenue en incrémentant la tension appliquée au four
de 0,1V/10s. La température augment d’environ 10°C/min. b) Evolution du rapport He/*He
en fonction de la température du four. Les deux courbes comparent le rapport constant pour le
gaz étalon et son augmentation lors de la désorption de I’hélium contenu dans un échantillon

implanté a 320 eV et a 300 K.
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1.2.4. La spectroscopie de photoémission (XPS)
Principe

La spectrométrie de photoélectrons émis sous rayons X (ou XPS, acronyme de « X-ray
Photoelectron Spectrometry ») est une technique d’analyse de surface qui consiste a envoyer un
faisceau de rayons X mono-énergétique sur la surface de I’échantillon et a détecter les
photoélectrons réémis par le matériau. L.a mesure de ’énergie cinétique de ces photoélectrons
permet de calculer I'énergie de liaison que ’électron avait dans son orbitale grice a I’équation

IILel4 [140] :
E. =hv— (E. + o) (I1Le14)

Ou hv correspond a I’énergie du faisceau de rayons X, E, I'énergie cinétique de I’électron qui est
mesurée et @, le travail de sortie de I'électron qui dépend du spectrometre et du matériau
analysé.

Les énergies de liaison des électrons de cceur d’un atome étant caractéristique de la configuration
¢lectronique, le spectre en énergie cinétique des photoélectrons émis donne une série de pics,
spécifiques pour chaque élément et permet de déterminer la composition élémentaire du
matériau, sur une profondeur d’environ 10 nm. Les liaisons chimiques entre les éléments
induisant un décalage des pics sur le spectre XPS, il est également possible de déterminer les
liaisons chimiques que forment les atomes [135,130].

Dispositif Expérimental

Dans cette étude, les analyses XPS sont effectuées a 'aide du spectrometre de la marque
THERMO ELECTRON du laboratoire ICMN d’Orléans. Ce dispositif est équipé d’une source
de rayons X (de type Twin anode: Mg et Al) associée a un monochromateur, d’une platine
permettant de maintenir ’échantillon et de 'incliner afin de sonder une épaisseur plus faible (de
2 a 8 nm de profondeur) et d’'un détecteur hémisphérique d’une résolution de *0,2 eV qui
permet de trier les électrons émis en fonction de leur énergie cinétique. La limite de détection de
Pappareil est de ordre de 0,05% atomique. Le schéma de principe de la technique XPS est
présenté dans la Figure I11-15 [143].
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Figure I11-15 : Schéma de principe de la technique XPS.
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Type de données obtenues

I’XPS ne permet pas de détecter ’hydrogene ni hélium. Dans le cas présent, les
échantillons de W sont analysés afin de déterminer s’ils comportent un oxyde en surface. Un
exemple de spectre obtenu est présenté dans la Figure I11-16. Les pics principaux sont indexés et
correspondent au W, a oxygene et a quelques impuretés de carbone.
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Figure III-16 : Exemple de spectre global XPS obtenu pour un échantillon vierge de W. Les
graphes W4f et Ols correspondent a des zooms des zones du spectre global.

L’aire des pics permet d’effectuer une analyse semi-quantitative des éléments présents. Le
rapport du pourcentage atomique de oxygene lié au W et du tungstene oxydé, obtenu a partir
de laire sous les pics O1S (dloiswos) et W4t oxydé (dlwafos) présentés dans la Figure I1I-16,
donne alors acces a la stcechiométrie de 'oxyde. De plus, en réalisant des analyses a deux angles
d’incidence (01=90° et 0,=50°), la profondeur d’analyse varie. Deux spectres différents sont
obtenus puis comparés (Figure I11-17).

La proportion de W oxydé détecté augmente par rapport a celle de W métallique lorsque I'angle
d’incidence diminue. Il est alors possible d’estimer Pépaisseur de l'oxyde en comparant les
intensités des pics aux deux angles.
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Figure I11-17 : Spectre W4f d’un échantillon vierge de W analysé a 0:=90° et 6,=50°.

En effet, Iintensité du pic provenant d’une épaisseur sondée dz s’exprime selon la formule
suivante :

dlyy (8) = TR [P RS dz (ITL el5)

Avec dlw, Iaire du pic correspondant W métallique, @, le flux de photons, Ny la densité du
tungstene, A, laire analysée, T, un facteur de transmission, ow, la section efficace de
photoémission des électrons, 6, 'angle de détection des photoélectrons par rapport a la surface,
z, Pépaisseur analysée et A, le libre parcours moyen des électrons dans le tungsténe en A. Le
rapport des aires des pics détectés selon deux angles d’incidence (61 et 62) du faisceau permet
d’obtenir d, épaisseur de 'oxyde selon la formule suivante :

A

d= ﬁ .In (%) (HI.elG)

sin By sin 61

1.2.5. Les techniques de microscopie

Deux techniques ont été utilisées au cours de cette étude pour mettre en évidence les
changements de morphologie induits par 'implantation : la microscopie électronique a balayage
(MEB ou SEM en anglais « Scanning Electron Microscopy ») et la microscopie a force atomique

(ou AFM acronyme de « Atomic Force Microscopy »). Ces deux techniques sont décrites dans
les paragraphes suivants.

Microscopie Electronique a Balayage (MEB)
Principe

Lorsquun faisceau d’électrons rencontre une surface, plusieurs phénomenes se
produisent [144]. La Figure III-18 illustre ces différents phénomenes, et plus particulicrement les
phénomenes d’intérét pour la microscopie MEB et 'observation de la morphologie de la
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surface. La détection des électrons rétrodiffusés et des électrons secondaires synchronisée au
balayage point par point de la surface permet d’en obtenir une image a I’échelle de la dizaine de
nanometres. Ainsi les électrons rétrodiffusés donnent un contraste chimique de Iéchantillon
alors que I’émission des électrons secondaires est plus sensible a la morphologie de la surface. La
détection des rayons X (EDS) permet, quant a elle, d’obtenir une information sur la composition
chimique et peut compléter les analyses par la technique XPS. Cependant les mesures par EDS
sondent une épaisseur de matériau bien plus importante (typiquement le volume sondé est de 1
um?) que celle observée en XPS, elles donnent donc des informations différentes
complémentaires.
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Figure I11-18 : Schéma de principe des interactions électrons-maticre.

Dispositif expérimental

Le dispositif disponible au laboratoire du GREMI est un MEB SUPRA 40 de la marque
ZEISS. 11 est muni d’'un canon a électron a effet de champ (FEG), fonctionne sous un vide
poussé et permet d’atteindre des tensions d’accélération de 100V a 30 kV. Les images présentées
pour cette étude sont majoritairement obtenues avec une tension de 5kV et ont une résolution
de ordre de 10 nm.

Microscopie a Force Atomique (AFM)
Principe

IAFM est basée sur les forces d’interaction entre les atomes d’une pointe fine (dont le
rayon de courbure est de 'ordre de 5 a 20 nm) et ceux de la surface étudiée. Ces forces sont de
différentes natures (Van der Waals, électrostatiques, magnétiques, ...) et permettent d’obtenir la
topographie ou les propriétés (magnétiques par exemple) de la surface a Péchelle locale. Les
forces d’interaction mises en jeu, ici, les forces de Van der Waals, dépendent des propriétés
physico-chimiques des matériaux (pointe et échantillon), de 'environnement, et de la distance
entre la pointe et la surface de I’échantillon. La variation des forces en fonction de la position de
la pointe a la surface engendre un mouvement de la pointe qui est fixée sur un levier. La
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réflexion dun laser, pointé sur 'extrémité du levier, sur un détecteur composé de plusieurs
photodiodes permet de mesurer les variations de position de la pointe par rapport a la surface.
Le systeme de mesure (laser, levier et pointe) est placé sur un dispositif équipé de transducteurs
piézoélectriques permettant de déplacer la pointe sur la surface de manicre tres précise (de
Pordre de I'angstrom). La Figure 11I-19.a présente le schéma de principe de la technique AFM.
Le mode de fonctionnement utilisé dans cette étude est appelé mode « tapping ». La pointe
oscille au dessus de la surface et entre en contact par intermittence avec celle-ci ce qui permet de
limiter son endommagement. La fréquence d’oscillation de la pointe est fixée et la distance entre
la pointe et la surface est adaptée a chaque instant pour maintenir une amplitude constante,
comme illustré sur le schéma de la Figure I1I-19.b Le mouvement du systéeme piezoélectrique en
hauteur (z) est enregistré en fonction du déplacement de la pointe en x et y pour déterminer
précisément la morphologie de la surface.

a) Atomic Force Microscope b) Moda « Tapping »

' Laser

Segmented
Photodiode

Cantilever
with Tip

=
... Sample

J

Figure I11-19 : Schéma de principe AFM (a) du mode « tapping » (b)

Dispositif expérimental

L’observation de la topographie des surfaces par AFM en mode « tapping » est effectuée
au laboratoire ICMN, a Orléans. IAFM utilisé¢ est le modele Nanoscope III de la marque
Bruker, dont la photographie est présentée dans la Figure I11-20 [145].

Figure I11-20 : Photographie du dispoéitif anoscope IIT de la marque Bruker de PICMN.
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Traitement des données

Le déplacement de la pointe dans le plan de la surface permet d’obtenir des images dont
le contraste dépend de la topographie de la surface. Les images obtenues sont traitées avec le
logiciel Gwyddion, qui permet de créer une visualisation en 3 dimensions de la surface et de son
relief. Cette méthode est complémentaire du MEB car elle permet de donner la valeur de la
hauteur des reliefs présents a la surface.

2. Qualité des échantillons de tungsténe
2.1. Caractéristiques des échantillons commerciaux

Les échantillons utilisés pour cette étude sont des picces de tungstene poly-cristallin de 7
x 7 mm? et d’une épaisseur de 300 pm. Les échantillons proviennent de deux fournisseurs :
Goodfellow et Neyco. Pour chacun, la pureté nominale est donnée comme étant supérieure a
99,95 % massique. Les méthodes de fabrication difféerent d’'un fournisseur a lautre. Ainsi, les
échantillons fournis par Goodfellow sont des feuilles de tungsténe laminées a I’épaisseur voulue
puis découpées. Ceux fournis par Neyco sont des feuilles de tungstene obtenues par frittage puis
découpées. Apres préparation au laboratoire, I’état initial des échantillons discuté ci-apres ne
montre pas de différence détectable entre les différents lots d’échantillons par nos moyens de
caractérisation.

2.2. Préparation
2.2.1. Polissage

Les échantillons sont fournis polis « miroir » sur une des faces. Cependant, les premicres
observations au MEB n’étant pas satisfaisantes (image a de la Figure I11-22), un second polissage
est effectué au laboratoire.

Ce polissage se déroule en plusieurs étapes : un polissage grossier a 'aide de disques de polissage
de carbure de silicium (SiC) de différentes granulométries, puis un polissage fin réalisé a I'aide de
pates diamantées comportant des grains de différents diametres. Le Tableau III-1 décrit les
différentes étapes de décapage et de polissage et le matériel utilisé.

Tableau I1I-1 : Description des étapes de décapage et de polissage pour obtenir le poli miroir des
échantillons de tungsténe a implanter

Etape Matériel Lubrifiant Temps
Décapage 1 | Disque SiC 300 grains.mm? Eau 10 a 15 minutes
Décapage 2 | Disque SiC 600 grains.mm? Eau 10 a 15 minutes
Décapage 3 | Disque SiC 1000 grains.mm? Eau 10 a 20 minutes
Polissage 1 | Tapis + pate 6 um Eau + RBS* 10 a 15 minutes
Polissage 2 | Tapis + pate 3 pm Eau + RBS 10 a 15 minutes
Polissage 3 | Tapis + pate 1 um Eau + RBS 10 a 15 minutes
Polissage 4 | Tapis + liquide 1/10 pm Eau + RBS 20 minutes

*RBS : Le RBS est un agent lubrifiant commercial.
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2.2.2. Recuit

Avant toutes les implantations, les échantillons subissent un traitement thermique qui
permet d’éliminer la majeure partie des défauts natifs et des défauts créés lors du polissage. Ce
procédé, éprouvé par P.-E. Lhuillier au cours de sa these [33], est décrit dans ce paragraphe.

Les recuits sont effectués dans un four a bombardement électronique développé au laboratoire
du CEMHTI. Les échantillons sont déposés dans une enceinte sous vide, sur un porte-
échantillon constitué d’un support en molybdéne et d’'une plaque en tungstene maintenus par
des vis en tantale. Le vide résiduel dans I’enceinte est compris entre 10-8 et 107 mbar, avant la
mise en route du chauffage. Le porte-échantillon est placé au-dessus d’un filament en tungstene.
Un courant d’environ 7 a 8 amperes circule dans le filament qui chauffe et émet des électrons.
Puis une tension positive est appliquée au porte-échantillon afin d’induire le bombardement
électronique a Parriere du support des échantillons.

La mesure de la température des échantillons est effectuée grace a un pyrometre dont la visée est
placée sur un échantillon standard de molybdéne placé parmi les échantillons. I’émissivité de
Péchantillon de Mo de référence est connue et vaut 0,3. Un systeme de régulation PID alliant la
mesure du pyrometre et le controle du courant et de la tension appliqués au filament et au porte-
¢chantillon respectivement, permet de programmer les recuits avec des pentes de montée et de
descente en température fixes et pour des durées précises. Pour les recuits des échantillons de W
polis, la température est maintenue a 1600°C durant une heure. La pente de montée en
température est de 60°C/min et le four est ensuite coupé a la fin du recuit ce qui implique que la
descente en température est tres rapide entre 1600 et 600°C (environ 1 min et 40 secondes,
limite de mesure du pyrometre) puis le retour a température ambiante est lent,
approximativement deux heures. Il est possible de recuire 5 échantillons a la fois. Les données
(température, pression dans I'enceinte et courant appliqué au filament) mesurées durant le recuit
sont enregistrées et peuvent étre tracées ce qui permet un controle du recuit en temps réel. Un
exemple est présenté dans la Figure I11-21.
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Figure I1I-21 : Courbes présentant la température en fonction du temps au cours du recuit.
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2.3. Caractérisation de I’état initial des échantillons
2.3.1. Morphologie de la surface

Des images des échantillons apres chaque étape de la préparation sont présentées dans la
Figure III-22 a et b. Ainsi les trois images présentées dans la Figure III-22.a montrent un
échantillon tel qu’il est regu, poli par le fournisseur, un échantillon poli par la méthode présentée
dans le paragraphe précédent, et un échantillon qui a subi le processus de préparation complet,
i.e. le polissage suivi du recuit. Sur ’échantillon tel qu’il est regu, des aspérités a la surface sont
observées malgré le polissage du fabricant. Une fois polis, les échantillons présentent moins
d’aspérités et de reliefs et la forme des grains cristallins est discernable. Enfin le recuit permet de
recristalliser la surface a la suite du polissage et 'image MEB correspondante montre les grains
et les joints de grain du matériau poly-cristallin. Les grains visibles a la surface ont globalement
des largeurs de quelques dizaines a quelques centaines de microns.

Sur certaines images a fort grossissement et seulement sur certains grains, des reliefs particuliers,
en pics étagés, apparaissent. Ces reliefs sont observés par AFM et MEB. Les images de ces
reliefs sont présentées dans la Figure I1I-22.b. Les décalages entre les plans de pics sont de
I'ordre de 10 a 20 nanometres (observation des images AFM et MEB), ils ne correspondent
donc pas a des plans atomiques. Ces aspérités pourraient en revanche étre dues a des contraintes
apparues lors de la croissance du grain au cours du recuit. Ces motifs n’étant observés que sur
une minorité de grains et d’échantillons, leur influence sur ’évolution de la surface au cours de
I'implantation et sur la caractérisation des échantillons est considérée comme négligeable.

g A = TET
Gawed & SAEI NN

Figure III-22: a) Images obtenues au microscope MEB avec un grossissement de 10000
montrant Pévolution de I’état de surface des échantillons au cours de la préparation (polissage et
recuit). b) Images AFM (i et ii) et MEB (iii) des motifs contraints des grains apres recuit.
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2.3.2. Composition chimique

Un autre aspect de I’état initial des échantillons est la chimie de la surface. Les mesures
réalisées par la technique XPS pour plusieurs échantillons, sont présentées dans la Figure I11-23.
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Figure I11-23 : Pics XPS W4f pour plusieurs échantillons provenant des 2 fournisseurs.

La présence des quatre pics indique que du tungstene oxydé est détecté. Les pics caractéristiques
du W métallique présentent une intensité plus importante que ceux caractéristiques du W oxydé.
Le ratio de T'aire des pics Ols de Poxygene lié au W et W4f du tungstene oxydé est proche de 3
LoLsw=0) 3). 1l est donc probable que 'oxyde identifié soit sous la forme WOs;. Cest par
Iw 4f (0xyd é)

ailleurs, 'oxyde le plus commun du W, a partir duquel est produit le W pur [146]. Le ratio de
l'aire des pics du W oxydé et du W métallique parait différente d’un échantillon a Tautre,
I’épaisseur de l'oxyde est donc probablement variable. Cette épaisseur a été déterminée pour
plusieurs échantillons. Elle est de 'ordre de 3 a 4 nm, ce qui correspond a une couche d’oxyde
natif. La présence de cet oxyde sera donc prise en compte dans linterprétation des résultats des

implantations.

2.3.3. Défauts lacunaires initiaux

La Figure III-24 présente les courbes S(E), W(E), S(W) et Ps(E) obtenues pour un
échantillon de W brut et un échantillon de W poli et recuit.
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Figure I11-24 : Graphiques présentant les courbes S(E) (a), W(E) (b) et Ps(E) (d) pour un
échantillon de tungsténe brut et un échantillon préparé (poli et recuit).

De maniere générale, les parametres S et W varient de maniere opposée alors que I’énergie des
positons incidents augmente. La diminution de I'annihilation avec des électrons de faible
moment cinétique (S) s’accompagne de l'augmentation de lannihilation avec ceux de fort
moment cinétique (W).

Les parametres S et W de échantillon brut ne varient pas sur ensemble de la zone sondée. Il ne
montre donc qu’un seul point S(W) et par conséquent qu’un seul état d’annihilation possible
pour les positons. Une telle évolution des parametres S et W indique que la longueur de
diffusion des positons dans ces échantillons non recuits est tres courte. I’échantillon brut peut
donc étre considéré comme saturé d’un type de défauts (un point Svx; Wvx) qui picgent les
positons et qui sont induits par le procédé de fabrication.

Les données obtenues pour échantillon préparé sont ajustées a I'aide du logiciel VEPFIT,
présenté dans le paragraphe I11.1.2.1. Une seule droite suffit pour ajuster les points de mesure
S(W). Cela signifie que la zone sondée de I'échantillon peut étre modélisée par une couche
homogene dans laquelle les positons s’annihilent selon deux états : celui de la surface (modélisé
par le point (Ss; Ws)) et celui en profondeur (modélisé par le point (Si.; Wi)). La longueur
effective de diffusion déterminée a 'aide du logiciel est de 105.7 nm pour cette couche. Cette
valeur se situe dans la limite des longueurs de diffusion rapportées dans la littérature pour le W
cristallin vierge de défaut (80 a 140 nm) [113,141]. Les valeurs des caractéristiques S et W
obtenues par I'ajustement sont indiquées par les ronds pleins sur le graphe (c). Les valeurs
obtenues, 0.369 et 0.084 respectivement pour S et Wi, sont proches de celles obtenues par P.-
E. Lhuillier a la suite de son étude de I’élimination des défauts natifs dans les échantillons de W
polycristallins (0.367 ; 0.0844) [33]. Les courbes S(E), W(E) et S(W) et leur ajustement
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permettent de considérer I’échantillon poli et recuit comme vierge de défaut du point de vue de
I’analyse par spectroscopie d’annihilation des positons.

Le graphe d) de la Figure III-24 montre I’évolution de la fraction de Ps réémise par les
¢chantillons en fonction de I’énergie. Celle-ci tombe a 0% a environ 7,5 keV dans le cas de
Iéchantillon commercial et a 15 keV pour Péchantillon poli et recuit. L’émission des
positroniums est corrélée a la diffusion des positons qui ne s’annihilent pas dans le réseau mais
ressortent de la surface. Lorsque la profondeur d’implantation des positons augmente, i.e.
I’énergie du faisceau incident augmente, la probabilité quun positon diffuse vers la surface
diminue et la fraction de positronium réémis tend vers 0. A partir de 15 keV, la profondeur
moyenne d’implantation des positons est de 'ordre de 120 nm, au-dela de cette profondeur, les
positons diffusant dans le tungsténe ne peuvent pas retourner vers la surface sans s’annihiler
dans le réseau, cela est da a la longueur de diffusion intrinseque des positons dans le W qui vaut
environ 110 nm (cf paragraphe I11.1.2.1 [29,109,110]). Dans le cas présent, la fraction de
positronium réémis élevée pour une énergie inférieure a 15 keV pour I’échantillon poli et recuit
signifie que les positons diffusent sans étre piégés dans le réseau, i.e. ’échantillon ne comporte
pas de défauts alors que Iéchantillon commercial en comporte de nombreux. Cette évolution du
Ps confirme les résultats précédents obtenus par I'analyse des parameétres S et W.

Tous les échantillons ont été préparés de la méme facon, cependant certains ont présenté des
caractéristiques S(E), W(E) différentes telles que montrées dans les graphes de la Figure I11-25.a
et b et une fraction de positronium élevée (Figure 111-25.d). Les ajustements VEPFIT réalisés
sur ces échantillons ont permis de déterminer une longueur de diffusion inférieure a 100 nm. La
présence de défauts dans ces échantillons est par conséquent suspectée. Dans ce cas, ce type
d’échantillons n’a pas été utilisé pour les expériences et 'analyse DB-PAS de chaque échantillon
avant 'implantation est devenue systématique.
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Figure I11-25 : Comparaison des caractéristiques S(E) (a), W(E) (b), S(W) (c) et Ps(E) (d) pour
deux échantillons polis et recuits avec un échantillon utilisable pour les implantations (triangles)
et non utilisable (losanges).

95



2.3.4. Bilan

I’état initial de chaque échantillon est déterminé avant 'implantation. Globalement, les
échantillons préparés (polis et recuits) possedent des caractéristiques S et W qui correspondent a
un réseau cristallin homogene ne comportant pas de lacune, pour lesquels les positons ont une
longueur de diffusion comprise entre 100 et 110 nm et présentant une fraction de Ps réémis
élevée.

La présence d’un oxyde natif a la surface est mise en évidence par les caractérisations XPS et
celui-ci est pris en compte lors des implantations puisque des atomes d’hélium sont susceptibles
de s’y implanter.

La surface des échantillons préparés montrent des grains larges de plusieurs centaines de
microns et des joints de grains bien définis. Les interactions des atomes implantés avec la surface
est théoriquement plus importante qu’avec les joints de grains car la profondeur d’implantation
est faible a de telles énergies. Les joins de grains, sont donc supposés n’avoir qu’une faible
influence sur 'accumulation de ’hélium puisque leur surface effective est faible vis-a-vis de la
surface totale des grains.

3. Résultats des implantations

Cette partie du manuscrit décrit les caractéristiques des échantillons apres 'implantation.
Les caractéristiques générales des échantillons sont observées aprés 'implantation et I'influence
des parametres d’implantation tels que la fluence, le flux d’ions, I'énergie incidente des ions et la
température de la surface pendant 'implantation est étudiée.

Une série d’'implantation a été réalisée sur un lot d’échantillons polis et recuits dont les états
initiaux n’ont pas été mesurés par PAS. Cette série est utilisée pour I’étude de I'influence de la
fluence (I11.3.2.1) mais les résultats de cette série d’implantation sont discutés en tenant compte
de l'incertitude sur les états initiaux. Pour les autres études, les caractéristiques S et W mesurées
apres implantation par DB-PAS sont comparées a celles mesurées a I’état initial. Ainsi les
résultats présentés dans les paragraphes suivants seront sous la forme des courbes S(E), W(E) et
Ps(E) en affichant I’état initial moyen du groupe d’échantillons étudiés. Dans certains cas et pour
observer plus finement les tendances, les résultats pourront également étre présentés sous la
forme de variation de AS/S et de APs/Ps, i.e. la différence relative entre 1’état final et 1’état initial
moyennée sur une gamme d’énergie des positons (2 a 4 keV) pour un seul et méme échantillon.
Cette gamme est choisie pour correspondre aux couches proches de la surface a une faible
énergie des positons (0 a 15 nm) mais au-dela de la valeur pour laquelle une partie des positons
implantés sont réémis de la surface sans étre thermalisés (ce sont les positons épithermiques,
réémis tres facilement par la surface pour une énergie des positons inférieure a 2 keV).

3.1. Caractéristiques générales apres I'implantation

Les images de microscopie présentées dans la Figure III-26 montrent la morphologie de
la surface de certains échantillons apres qu’ils ont été implantés dans différentes conditions.
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Globalement, aucun relief spécifique n’apparait a la surface suite a I'implantation. L’état de
surface reste inchangé aux échelles explorées.

Les spectres XPS d’un échantillon implanté et son état initial sont présentés dans la Figure
I11-27.
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Figure I11-27 : Spectre XPS présentant les pics caractéristiques du W métallique et du W oxydé
de I’état initial et aprés implantation.
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La variation d’intensité des pics en XPS est directement proportionnelle a la concentration de
Pespece chimique considérée a la surface. Sur ce graphique, il apparait que les pics
correspondant au tungstene oxydé croissent par rapport a ceux qui correspondent aux liaisons
métalliques (W-W). Cela signifie que la proportion d’oxyde a la surface augmente légerement.
Des mesures XPS sont effectuées sur le méme échantillon incliné a 40° et permettent de
déterminer que I’épaisseur de 'oxyde est de 'ordre de 4 nm, alors qu’il n’est que de 3 nm avant
implantation. Cela signifie que I'implantation ne modifie pratiquement pas I’état chimique de la
surface. L’oxyde natif, par contre est a prendre en compte car une partie de hélium est
susceptible de s’implanter dans cet oxyde plutot que dans le tungsténe métallique.

Le graphique de la Figure III-28 ainsi que le Tableau III-2 présentent I’évolution de la fraction
de positronium pour des échantillons dont I’épaisseur de 'oxyde est déterminée par 'analyse
XPS. Cette étude cherche a montrer s’il existe une corrélation entre le taux de piégeage des
positons et la présence de Poxyde.

Le graphique montre que la fraction de positronium diminue de maniére importante apres
I'implantation. Mills et al. et Lynn [142,143], ont présenté des résultats montrant que la surface
oxydée d’'un métal engendrait une émission de positronium plus importante qu’une surface
«propre ». ie. sans oxyde. Dans le cas présent, cela n’est pas vérifié car I’échantillon
GoodFellow #1 voit I’épaisseur de son oxyde augmenter alors que la fraction de positronium
réémis mesurée sur échantillon aprés implantation est bien plus faible que celle mesurée a I’état
initial. D’autres comparaisons montrent que I'épaisseur d’oxyde et la fraction de positronium ne
peuvent pas étre corrélées. Par exemple, les échantillons Neyco#l (a Détat initial) et
GoodFellow#1 (implanté) ont une épaisseur d’oxyde égale et des courbes Ps(E) tres différentes,
pour autant, GoodFellow#1 et GoodFellow#2 présentent des courbes Ps(E) équivalentes avant
et apres implantation alors que I'épaisseur de 'oxyde varie de 3 nm de 'un a lautre a I’état final.
Cela signifie que la présence de 'oxyde de faible épaisseur n’est pas le facteur influant sur la
variation du taux de positronium. La variation du positronium peut donc bien étre attribuée a
I’évolution du piégeage des positons dans le matériau et a la présence de défauts formés par
I'implantation d’hélium.
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Figure III-28 : Graphique présentant I’évolution de la fraction de positroniums réémis par la
surface pour plusieurs échantillons implantés et leur état initial.
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Tableau III-2 : Comparaison des fractions de Ps mesurées a 2 keV et de I'épaisseur de 'oxyde
pour trois échantillons avant et apres 'implantation

Fraction de Ps a 2keV | Epaisseur Oxyde (nm)
%)
Neyco #1 (initial) 6.59 3.8
Neyco #1 (implanté) 1.00 -
GoodFellow #1 (initial) 4.75 2.9
GoodFellow #1 0.48 3.9
(implanté)
GoodFellow #2 (initial) 5.09 -
GoodFellow #2 0.58 0.2
(implanté)

Globalement, et cela sera observé dans les paragraphes suivants, 'implantation engendre une
diminution de la fraction de positronium réémis. Cela peut signifier une variation de la
morphologie de surface qui se traduirait par une rugosité plus élevée. En effet il a été montré par
Vehanen et al. qu’une surface métallique pulvérisée par de I'argon a des énergies de plus en plus
importantes présentait une fraction de positronium décroissante [150]. Dans le cas présent
aucune pulvérisation n’est envisagée puisque ’énergie des ions est supposée insuffisante pour
déplacer les atomes de tungstene, par ailleurs, aucun endommagement n’est observé par MEB ni
par AFM. L’évolution de la réémission d’une fraction de positronium n’est donc pas perturbée
par une éventuelle rugosité de la surface.

Conclusion

Finalement, la diminution du taux de Ps réémis semble pouvoir étre corrélée uniquement
a l'augmentation du taux de piégeage des positons qui peut s’expliquer par la formation de
défauts proches de la surface durant I'implantation de 'hélium. I.’oxyde natif mis en évidence
par les analyses XPS des échantillons a Détat initial semble croitre légerement durant
I'implantation cependant, son épaisseur ne semble pas influer sur les variations du taux de
positronium réémis. Enfin, les techniques de microscopie n’ont pas mis en évidence de défauts
formés a la surface au cours de I'implantation, comme ce qui est prévu. Cela indique que
Iaccumulation d’hélium, dans la gamme de fluences incidentes parcourue pour cette étude,
n’induit la formation de défauts lacunaires qu’a tres petite échelle sous la surface.

3.2. Influence des parameétres expérimentaux

I’énergie de référence choisie pour les implantations réalisées durant cette étude est de
320 eV. Cependant des expériences ont également été réalisées a 120 et 520 eV. Les fluences
incidentes sur les échantillons vont de 5 x 10* 2 5 x 107 He.cm™, pour des flux allant de 5 x 10!
a 2 x 10 He.cm?.s''. Enfin la gamme de température étudiée s’étend de -100 a +600 °C. Les
analyses des échantillons implantés dans ces différentes conditions sont présentées dans cette
partie.
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3.2.1. Role de la fluence incidente

Cette étude de linfluence du nombre d’atomes d’hélium incidents a été réalisée 2a
température ambiante et pour une I’énergie incidente de 320 eV.

Détermination de Ia fluence implantée

La quantité d’hélium implantée mesurée par NRA est présentée dans la Figure II1-29.
Du fait de la grande mobilité de ’hélium des les températures les plus faibles (des 5 K [47]), la
durée de conservation des échantillons avant 'analyse NRA peut avoir un impact sur la fluence
effective mesurée. Pour des raisons de disponibilité des outils de caractérisation, I'intervalle de
temps entre I'implantation et I'analyse (At) est variable. Pour cette raison, les séries de mesures
sont libellées en fonction du At entre 'implantation et 'analyse et, pour I'une d’elle, la mention
(50/50) signifie que 'implantation a été réalisée avec une proportion de 50% d’hélium 3 et 50%
d’hélium 4. Il s’agit également de cette méme série d’échantillon dont I’état initial n’est pas vérifié
en PAS (cf paragraphe 111.2.3). La fluence implantée ou retenue est rapportée a la fluence
incidente ou attendue, i.e. le nombre d’ions ayant impacté la surface.

Fluence mesurée (He.cm?) - Rétention

1E+18
¢ 1semaine (50/50)
© 26 mois (50/50)
1E+17
A 4 mois
8 mois
1E+16
% 13 mois
® 2jours
1E+15
—100%
-=-=10%
1E+14 7 -7 S %
r 'y - - SRIM =55,8%
/’/ A o Données PEL[33]
1E+13 . .
1E+14 1E+15 1E+16 1E+17 1E+18

Fluence incidente (He.cm-2)

Figure 111-29 : Graphique présentant la fluence mesurée par NRA en fonction de la fluence
incidente pour des séries d’implantation a 320 eV pour lesquelles le délai entre 'implantation et
analyse est variable. La mention (50/50) signifie que 'implantation de ces échantillons a été
réalisée avec 50% d’hélium 3 et 50% d’hélium 4 et I’état initial de ces échantillons n’a pas été
vérifié au PAS, la série a 26 mois correspond a une seconde mesure de certains échantillons
analysés a At = 1 semaine. La ligne pleine correspond a 100% d’implantation et la ligne en
pointillés correspond a la probabilité d’implantation donnée par SRIM. Les données de P.-E.
Lhuillier sont issues de sa these[33]. Les flux d’ions utilisés s’étendent de 10122 10> He.cm2.s°.
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Malgré une certaine dispersion des valeurs, il apparait clairement que pour une fluence incidente
supérieure a 2 x 101¢ He.cm, la fluence implantée est égale a environ 50,2 x 101> He.cm™2. Ce
phénomene correspond a une saturation du nombre d’atomes d’hélium implanté dans la matrice.
Cette caractéristique de I'implantation a des énergies inférieures au seuil de déplacement du
tungstene a déja été mise en évidence par plusieurs expérimentateurs étudiant linteraction de
I’hélium avec du tungstene polycristallin. Au cours de Iétude préliminaire réalisée par P.-E.
Lhuillier [48] ce phénomeéne a été observé pour des implantations a 320 eV avec une limite
similaire de 'ordre de 10'¢ He implantés par centimétre carré. Lee et al. [151], quant a eux, ont
observé pour des implantations réalisées avec un faisceau d’ions Het dont I’énergie incidente
¢tait de 500 eV, et leur plateau de saturation se situait a une valeur de 2 a 3 x 101© He.cm™. Cette
saturation implique que la matrice, a partir d’une certaine quantité implantée (ou piégée), ne
permet plus Paccumulation de 'hélium qui, soit ressort de I’échantillon, soit n’y pénctre pas.
Pour justifier ce phénomene, Lee et al. invoquaient la limitation de la croissance des agrégats liée
a 'apparition de contraintes mécaniques dans le réseau cristallin. Les atomes ne pouvant plus
s’insérer dans les agrégats, ils diffusent au sein de la maille a faible profondeur et désorbent de
I’échantillon. Le phénoméne de saturation n’est pas pris en compte par le logiciel SRIM qui
considere un échantillon renouvelé a chaque impact d’ion. Cette différence de valeur implantée
mesurée et calculée peut signifier que I'accumulation de I’hélium dans le tungsténe est un
phénomene qui participe a la saturation.

A faible fluence incidente (< 2 x 1016 He.cm™?), sur chacune des séries, la fluence implantée croit
linéairement. Cependant, le taux de rétention varie d’une série d’échantillon a Iautre. Plusieurs
différences expérimentales peuvent expliquer de telles variations.

D’une part, les deux points de mesure réalisés a une fluence incidente de 5,35 x 10'* He.cm™?
pour la série At = 4 mois indiquent qu’il existe une grande dispersion, plutot inattendue, de la
fluence implantée dans des échantillons exposés au plasma lors de la méme expérience. Cela
peut ¢tre di a une inhomogénéité du plasma. Une telle dispersion avait été également observée
par P.-E. Lhuillier a plus haute fluence, comme indiqué par les données affichées sur le
graphique de la Figure I11-29.

D’autre part, les séries dont le délai (At) entre 'implantation et I'analyse est supérieur au mois,
sont assujetties a la désorption de ’hélium au cours du temps. En effet, la mesure réalisée apres
4 mois pour une fluence incidente de 3 x 10'> He.cm™ présente un taux de rétention supérieur
(16%) a la fluence mesurée pour I’échantillon mesuré avec un délai de 13 mois (2%) et dont la
fluence incidente est de 4 x 10 He.cm? Au contraire, des taux d’implantation similaires
(environ 14%) sont obtenus pour une fluence incidente de 1,58 (At = 13 mois) et 1,8 x 101
He.cm? (At = 4 mois) alors que la fluence de saturation ne semble pas atteinte. De plus, les
mesures NRA effectuées une seconde fois (At = 26 mois) sur les échantillons de la série At = 1
semaine, semblent montrer que la désorption, dans cette gamme de fluences incidentes,
n’engendre pas une diminution si importante de la quantité d’hélium retenue malgré plus de 2
ans de conservation des échantillons. I.’augmentation de la fluence mesurée pour Iéchantillon de
la série At = 1 semaine et 26 mois implanté avec une fluence incidente de 1,8 x 10> He.cm?,
n’est pas significative, elle met en évidence les incertitudes de mesures liées a la technique NRA.
La désorption ne peut pas expliquer a elle seule, de telles variations du taux de rétention pour
des échantillons implantés avec des fluences incidentes équivalentes mais mesurés avec des
délais différents, i.e. peu de variation entre des échantillons implantés a faible fluence incidente
et mesurés a At = 1 semaine et 26 mois, alors qu’un échantillon implanté a une fluence incidente
équivalente et mesuré apres 4 mois présente un taux de rétention de ordre de 10%.
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Iétat initial des échantillons étant inconnu pour les séries At = 1 et 26 mois, la plus haute
rétention par rapport aux autres séries dans la méme gamme de fluences incidentes et la faible
désorption en fonction du temps, pourraient étre expliquées par une concentration supérieure de
défauts, i.e. de pieges pour les atomes d’hélium. Leur présence entrainerait une accumulation
plus rapide et plus efficace de ’hélium que pour des échantillons ne comportant pas de défauts
comme les échantillons des séries At = 4, 13 et 8 mois dont I’état initial a été controlé selon le
protocole vu dans le paragraphe II1.2.3.3. En effet, les échantillons ne comportant pas de
défauts, i.e. moins de picges pour I'hélium, présentent une désorption maximale pendant
I'implantation jusqu’a ce que 'accumulation de ’hélium engendre la formation de défauts par le
phénomene de « self-trapping » (cf chapitre 1.2.2.2). La présence de défauts a ’état initial permet
rapidement I'apparition de la saturation car 'accumulation de I’hélium dans les pieges est plus
efficace que dans un réseau parfait. Cette hypothese peut éventuellement expliquer la fluence
implantée plus élevée a une fluence incidente de 10'® He.cm pour I’échantillon de la série At =
1 semaine, dont I’état initial n’est pas connu.

Pour une fluence incidente supérieure a 2 x 101 He.cm™, i.e. au niveau du plateau de saturation,
les échantillons ré-analysés apres 26 mois, présentent une fluence mesurée équivalente a
Péchantillon dont At = 8 mois. Il apparait donc que quel que soit Iétat initial, I’état atteint a la
saturation est équivalent pour tous les échantillons et ’hélium y est efficacement piégé.

Pour conclure sur cette série d’analyses NRA, il est important de noter que la fluence implantée
limite de 10He.cm™ n’a pu étre dépassée lors de nos implantations. Il peut étre aussi souligné
que la rétention de ’hélium et sa désorption au cours du temps dépendent en partie de I’état
initial des échantillons. L’analyse par NRA montre qu’une fraction des atomes d’hélium
implantés sont fortement piégés dans la matrice cristalline dans des complexes He-défauts et que
les autres sont trés mobiles et peuvent éventuellement désorber de I’échantillon.

Mise en évidence des défauts lacunaires

La variation de la fraction de positronium observée par DB-PAS, est présentée dans les
graphes de la Figure I1I-30. Lorsque la fluence incidente est faible et augmente progressivement,
la fraction de positronium diminue progressivement jusqu’a devenir nulle quand la fluence
incidente de 2 x 10 He.cm™ est atteinte. La diminution du taux de Ps réémis ("augmentation du
facteur APs/Ps) signifie que le taux de piégeage des positons augmente et le nombre de défauts
est de plus en plus important. Cette évolution donne une information sur I’évolution de la
concentration des défauts plutot que sur leur type. Lorsque la saturation en hélium est atteinte, la
majorité des positons sont piégés dans les défauts lacunaires formés et ne peuvent pas étre
réémis sous forme de Ps, la fraction devient donc pratiquement nulle.
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Figure III-30 : Evolution de la fraction de positronium en fonction de I’énergie incidente des
positons pour trois fluences incidentes inférieures a 2x101°He.cm™? et des flux de 10?He.cm2.s°!
avec Ene = 320 eV et a température ambiante.
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Les caractéristiques S(E) d’échantillons implantés a plusieurs fluences incidentes sont présentées
dans les graphes de la Figure I11-31.
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Figure I11-31 : Evolution du parametre S en fonction de I’énergie du faisceau de positons pour
des fluences incidentes comprises entre 5 x 1014 et 2,7 x 107 He.cm? avec Epe = 320 eV et a
température ambiante. Pour tous ces échantillons, At = 1 semaine entre I'implantation et
I'analyse DB-PAS.

L’évolution du parameétre S en fonction de I’énergie des positons est présentée comparée a I’état
initial des échantillons pour plusieurs fluences incidentes. Pour une énergie des positons
supérieure a 20 keV, les valeurs du parametre S de chaque échantillon sont proches de celle de
Iétat initial, cela signifie que les modifications de la structure des échantillons ne dépassent pas
les 200 premiers nanometres sous la surface. Il apparait sur les courbes S(E) que les variations
majeures se situent pour des énergies des positons comprises entre 0 et 5keV. A 5 keV, la
profondeur moyenne de pénétration des positons est de 'ordre de 25 nm sous la surface du
tungstene (cf Figure II1-1), cela confirme que les défauts formés se situent globalement dans les
50 nm sous la surface en tenant compte de I’élargissement du profil d’implantation Makhovien.
Ceci coincide avec les mesures de profils d’implantation d’hélium réalisées en utilisant la
technique NRA par P.-E. Lhuillier. Il avait montré que, pour cette énergie incidente des ions
(320 eV), la profondeur de pénétration des atomes d’hélium n’excédait pas la limite de résolution
du dispositif soit 35 nm [44,1406]. Enfin, les caractéristiques S(E) de chaque échantillon a la plus
faible énergie du faisceau de positons (0,3 keV) se rejoignent en un seul et méme point. Cela
signifie que les surfaces de tous les échantillons sont équivalentes et que ce n’est que sous la
surface que 'accumulation d’hélium induit une variation de la structure du tungstene.

L’analyse de ces échantillons par DB-PAS est effectuée une semaine aprées leur implantation. Par
ailleurs, une analyse DB-PAS, réalisée a At = 1 semaine et At = 6 mois a montré que les
caractéristiques d’annihilation des positons dans les échantillons implantés ne varient pas au
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cours du temps. La désorption éventuelle de I’hélium, ne semble donc pas faire évoluer les
défauts formés au cours de I'implantation.

Le parametre S diminue pour les fluences incidentes inférieures a 2 x 101 He.cm™ puis, lorsque
la fluence incidente augmente (>2 x 107 He.cm™) il devient supérieur a celui de I’état initial dans
la gamme d’énergie des positons d’intérét, i.e. comprise entre 0 et 5 keV. Pour aider a la
comparaison des échantillons, les courbes S(W) sont présentées dans les graphiques de la Figure
III-32 qui différencient les échantillons implantés a faible fluence (< 2 x 106 He.cm graphique
a) et a haute fluence (> 2 x 10'® He.cm graphique b).
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Figure III-32 : Graphiques montrant I’évolution du parametre S en fonction du parametre W
pour les implantations avec Epe = 320 eV et a température ambiante pour des fluences
inférieures (a) et supérieures (b) a 2 x 1016 He.cm™.
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Figure I11-33 : Courbes S(W) pour les échantillons F» (a) et Fs (b) implantés avec Epe = 320 eV
et a température ambiante et pour une fluence incidente de 3,0 x 1015 et 2,7 x 1017 He.cm=,
respectivement. Chaque échantillon est comparé a son propre état initial.

Pour les faibles fluences (<2 x 10'® He.cm?), le parametre S diminue par rapport a I’état initial
des échantillons et les points des courbes S(W) sont dispersés sous le segment formé par ceux de
Iétat initial. Ces variations des paramectres S et W (précisées dans la Figure III-33.a pour
I’échantillon F» implanté avec une fluence incidente de 3,0 x 105 He.cm) correspondent a une
diminution de la fraction d’annihilation des positons avec les électrons de faibles moments
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cinétiques présents dans les lacunes du réseau cristallin du tungstene. Cela ne peut pas étre lié a
des recuits de défauts, i.e. des recombinaisons de lacunes avec des SIA qui induiraient une
diminution du volume libre dans le cristal car i) la température des échantillons n’est pas
suffisamment élevée pour que ce type d’événement se produise [34] et ii) ces échantillons ne
comportent pas de défauts détectables (a remplir) avant I'implantation (cf paragraphe 111.2.3.3).
La diminution du parameétre S, dans ce cas, ne peut étre due qu’a un remplissage des lacunes
formées durant I'implantation par des atomes d’hélium. Le phénomeéne de « self trapping »,
évoqué dans le chapitre 1.2.2.2, peut expliquer la formation des lacunes par accumulation des
atomes d’hélium qui y restent piégés en formant des complexes Hen. V. Ce type de variation des
parametres S et W, ie. la diminution du coefficient directeur de la droite S(W), a été mis en
¢vidence par Sabelova et al. [131] lors d’une étude par DB-PAS de recuits de fer préalablement
irradié avec de 'hélium comme expliqué dans le paragraphe III.1.2.1. L’augmentation du
nombre d’hélium par lacune indique une diminution de 'annihilation avec des électrons de faible
moment cinétique dans les lacunes occupées. Ce phénomene de « décoration » des lacunes dans

les métaux avec des atomes d’hélium a été mis en évidence dans plusieurs études expérimentales
[51,147-149].

A hautes fluences (supérieures a 1017 He.cm?), le parametre S est supérieur a I’état initial entre 0
et 5 keV, et les courbes S(W) se trouvent sous le segment de I’état initial mais dépassent le point
de surface (indiqué par les lettres Ss et Ws).

Iaugmentation du parametre S (et inversement la diminution de W) entre 0 et 5 keV est
synonyme d’une augmentation du volume libre dans la matrice du tungsténe dans une région
comprise entre 0 et environ 50 nm sous la surface. Cela peut signifier que les lacunes formées ne
sont plus remplies d’hélium (inversement au cas des échantillons implantés a faibles fluences) ou
qu’elles sont de plus grande taille et moins remplies d’hélium (HeqVim avec m>1).

Le traitement de ces données avec le logiciel VEPFIT n’a pas pu étre réalisé car 'hélium est
implanté sur une épaisseur sous la surface [45,150] inférieure a I’épaisseur minimum modélisable
par le logiciel. Cependant, il est possible de formuler des hypothéses quant a I’évolution de la
structure microscopique des échantillons implantés en tracant des segments de droite sur ces
courbes. Il faut cependant noter que le fait que les points caractéristiques de la surface, de la
monolacune et du réseau soient alignés dans le tungstene complique linterprétation des
résultats.

Ainsi, il est possible d’ajuster les courbes avec deux droites, comme illustré dans les Figure
I11-33.a et b pour Iéchantillon F» et Fs implantés avec des fluences incidentes de 3 x 101> et 2,7 x
107 He.cm™ : une premicre correspondant aux points mesurés entre 5 et 25 keV et une seconde
entre 0 et 5 keV. La premicre droite a un coefficient directeur inférieur a celle de I'ajustement de
I’état initial, comme pour les implantations a faible fluence correspondant a un comportement
de type « remplissage » des défauts lacunaires formés par I’hélium a cette profondeur. Le second
ajustement (entre 0 et 5 keV, i.e. les positons proches de la surface) a, quant a lui, un coefficient
directeur plus élevé (en valeur absolue). Donc I'augmentation du coefficient directeur de la
droite S(W), pour une énergie des positons comprise entre 0 et 5 keV, des échantillons implantés
a hautes fluences incidentes pourrait étre attribuée a la formation de lacunes de taille supérieure
a la monolacune (complexes He,Vim avec m>1) comme observé par Hakala et al. [130] dans le
silicium et expliqué dans le paragraphe I11.1.2.1.

Une telle variation du coefficient directeur de la droite entre 0 et 5 keV est également observée
pour les échantillons implantés a faible fluence. Cependant, cette évolution ne s’accompagne pas
d’une augmentation du volume libre, i.e. la droite tracée pour les points entre 0 et 5 keV ne
dépasse pas le segment de la surface et du réseau. Dans le cas des faibles fluences, les défauts
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composés de multiples lacunes ne sont donc pas formellement identifiés, alors qu’a haute
fluence incidente, les données S(W) indiquent la présence de lacunes de plus grande taille et de
lacunes remplies d’hélium. Dans ce cas, les deux types de défauts sont présents dans le matériau
et ne peuvent pas ctre discriminés par I'analyse DB-PAS qui donne une valeur moyenne des
caractéristiques S et W(E). La formation de lacunes de taille plus grande que dans le cas des
faibles fluences peut étre due au phénomene de « trap-mutation » (cf. chapitre 1.2.2.2) : les
lacunes saturées en hélium éjectent un atome de tungstene pour former des complexes HenVin.

La Figure III-34 présente la fluence implantée mesurée par NRA et la variation relative du
parametre S (AS/S) pour la couche comprise entre 0 et 35 nm en fonction de la fluence
incidente. Les positons ont une énergie comprise entre 2 et 4 keV. Il y a un bon accord entre les
deux techniques de caractérisaions NRA et PAS, qui montrent un changement des
caractéristiques des échantillons (rétention et taux de volume libre) pour une méme fluence
incidente (2 x 101¢ He.cm2). Ainsi, avant que cette fluence ne soit atteinte, la rétention augmente
linéairement et le taux de volume libre semble diminuer globalement. Cette diminution
apparente est due au remplissage des monolacunes par 'hélium. Lorsquelle est dépassée, la
saturation est atteinte et la rétention n’augmente plus, c’est alors que le taux de volume libre
augmente dans les échantillons.
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Figure I11-34 : Graphique présentant en parallele les résultats des techniques NRA et PAS. Les
implantations sont réalisées avec Epe = 320 eV et a température ambiante. La fluence incidente
« critique » de 2 x 1010 He.cm™ est indiquée par la ligne pleine verticale. Les lignes en pointillés
montrent les tendances observées par chacune des techniques sous et au-dessus cette fluence.
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Interactions de ’hélium implanté dans le réseau

Les analyses de TDS réalisées pour trois échantillons implantés a trois fluences comprises
entre 8,8 x 10 et 1,6 x 101° He.cm-? sont présentées dans la Figure I11-35.
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Figure III-35 : Taux de désorption de 'hélium en fonction de la température mesuré par TDS
pour 3 échantillons implantés avec Ene = 320 eV et a température ambiante avec des fluences
incidentes de 8,8 x 10 a 1,6 x 10 He.cm?. Les lignes pointillées correspondent aux
températures de désorption des complexes He,V (avec n=1 a 6) identifiées par Kornelsen et al.

[50] répertoriées dans le Tableau I11-3 (se référer au texte).

1200

Tableau III-3 : Températures de dissociation des complexes He,V déterminées par Kornelsen et

al. [56].
Nombre d’atome d’hélium Dissociation Température (K - °C)
NHe
1 Hewv — He +v 1580 — 1307
2 2He.v — He + He.v 1220 — 947
3 3He.v — He + 2He.v 1130 — 857
4 4He.v — He + 3He.v 1080 — 807
5 5He.v — He + 4He.v 960 — 687
6 6He.v — He + S5He.v 960 — 687

Ces échantillons ont été implantés a des fluences incidentes pour lesquelles les défauts identifiés
en PAS sont les monolacunes remplies d’hélium. Les températures préférentielles de désorption
varient d’un échantillon a l'autre. Cela signifie que les interactions entre ’hélium et les lacunes du
cristal ne sont pas les mémes en fonction de la fluence incidente. Lors du remplissage des
lacunes avec de I’hélium, des complexes He,V se forment et Iénergie de liaison de I'atome
d’hélium dans le complexe varie avec le nombre d’hélium présent. Ainsi Kornelsen et al. [50]
avaient déterminé les températures de désorption pour des monolacunes comportant de 1 a 6
atomes d’hélium, et Abd El Keriem et al. [55] celles pour des bilacunes comportant de 0 a 10
He. En utilisant leurs résultats, il est possible d’émettre des hypothéses quant a la quantité
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d’hélium contenue dans les monolacunes du cristal et envisager si des complexes He,V sont
formés lors de ces implantations.

Le Tableau III-3 présente les températures de dissociation des complexes He,V déterminées par
Kornelsen et al. [56], ces températures sont également indiquées par des lignes en pointillés sur
le graphique de la Figure III-35. La largeur des pics présents sur les spectres ne permet pas
d’attribuer avec précision chacun des types d’interactions comme pour I’étude de Kornelsen et
al. Cependant, en supposant que les atomes d’hélium sont piégés seulement dans des
monolacunes, quelques hypothéses peuvent étre formulées. Les températures de dissociation
comprises entre 1000 et 1400°C avec un maximum a 1200°C pour les échantillons implantés a
faible fluence peuvent correspondre a la dissociation de complexes He,V, ne comportant qu'un
a deux atomes d’hélium. Pour I'échantillon implanté avec une fluence incidente plus élevée, le
maximum de désorption se trouve a 750°C environ, ce qui correspond a des monolacunes
comportant de 4 a 6 He. Cependant le pic a 1200 °C subsiste également dans cet échantillon, ce
qui signifierait que plusieurs types de complexes peuvent étre présents dans ’échantillon.

Conclusion

Les implantations réalisées a plusieurs fluences incidentes permettent d’émettre des
hypotheses quant a I'effet de 'accumulation de ’hélium dans le tungstene.

Ainsi, pour des fluences incidentes inférieures a 2 x 101¢ He.cm?, 'augmentation linéaire de la
quantité d’hélium mesurée dans les échantillons et les caractéristiques S(W), indique que la
distribution des défauts formés comporte de maniere prépondérante des monolacunes. Et cela
suggere que Phélium s’implante et s’accumule dans les lacunes qu’il forme proche de la surface.
Les températures de désorption mesurées en TDS sont globalement cohérentes avec les résultats
de Kornelsen et al. [56], et indiquent que le nombre d’hélium contenu dans les monolacunes
augmente avec la fluence. La diminution progressive de la fraction de positronium réémise
traduit 'augmentation du taux de piégeage des positons donc 'augmentation de la concentration
de défauts dans la matrice cristalline ou la formation de défauts piégeant plus efficacement les
positons (plus étendus ou moins remplis d’hélium).

A partir d’'une fluence incidente de 2 x 106 He.cm?, la rétention de I'hélium atteint un plateau
correspondant a une quantité d’hélium implanté d’environ 5+0,2 x 10> He.cm?. L’analyse par
DB-PAS montre également un changement des caractéristiques S et W puisque le parameétre S
augmente par rapport a I’état initial. Ces résultats suggerent que la concentration maximale
d’hélium dans les monolacunes est atteinte et que ’hélium ne peut plus s’y insérer. Dans ce cas,
des lacunes de tailles plus importantes sont formées dans le cristal (bilacunes par exemple),
probablement par le phénomene de « trap-mutation » évoqué dans le chapitre 1.

Le phénomene de saturation est donc identifié comme étant le seuil de remplissage des
monolacunes du réseau cristallin avant la formation de défauts de taille plus importante. Les
mesures de Phélium implanté réalisées a plusieurs mois d’intervalle ont mis en exergue la
désorption de I’hélium. Cette étude ne permet pas de déterminer si la désorption est liée
uniquement a la diffusion des atomes d’hélium dans les grains ou également a la présence des
joints de grains. Cependant la faible profondeur d’implantation implique que l'influence des
joints de grains est sans doute limitée par rapport a celle de la surface des grains qui est
proportionnellement bien plus importante. Les mesures NRA permettent donc de mesurer la
fraction « piégée » stable de I’hélium implanté, et elle peut donc étre considérée comme la
fluence « retenue ». I’hélium non agrégé n’existe sans doute plus dans le réseau au moment des
analyses plusieurs mois apres 'implantation. Dans ce cas, la quantité exacte d’hélium implanté
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juste apres 'implantation n’est pas connue, cependant, 'effet de la désorption sur la valeur de la
rétention d’hélium est limité dans le cas d’analyses NRA réalisées plusieurs mois apres
I'implantation.

Des analyses complémentaires de TDS effectuées au-dela la fluence incidente « critique » (2 x
101¢ He.cm?) pourraient étre déterminantes dans lidentification de défauts de taille plus
importante que la monolacune.

3.2.2. Influence du flux d’ions impactant la surface

Le flux d’ions détermine le nombre d’impacts simultanés a la surface. Les faibles flux
utilisés dans cette étude permettent de limiter les interactions entre les ions avant 'impact avec la
surface. De plus, les flux faibles impliquent une implantation lente qui permet aux atomes
d’hélium de diffuser dans le réseau, de s’accumuler pour éventuellement former des agrégats
puis des lacunes par les phénomenes évoqués dans le chapitre I sans échauffement de la surface
lié au bombardement ionique. Pour étudier l'influence du flux, celui-ci est fixé grace aux
parametres de pression et de puissance (vus dans le chapitre II) et la durée d’implantation est
adaptée afin d’obtenir des fluences faibles. Ces expériences sont réalisées pour des fluences
proches de la fluence critique de 2 x 10'® He.cm et pour des flux de 102 a 10'* He.cm?2.s71.
Cette étude permet, en outre, de comparer I'influence des implantations réalisées a tres bas flux
en régime a et en régime Yy de la décharge (décrits dans le chapitre 1I) et déterminer ainsi si la
distribution en énergie des ions sensiblement différente dans ces deux modes joue un role.

Rétention de Phélium

Le Tableau III-4 présente les fluences d’hélium implantées mesurées par NRA en
fonction du flux d’ions (et du régime plasma). Pour indication, la durée de I'expérience et la
fluence incidente sont également indiquées dans le tableau. Ces expériences sont réalisées pour
une énergie des ions fixée a 320 eV et a température ambiante. Les délais entre 'implantation et
la mesure de la rétention par NRA pour ces échantillons sont également indiqués dans le
tableau.

Tableau I11-4 : Tableau donnant la fluence mesurée par NRA pour différents flux et des fluences
incidentes proches avec Ene = 320 eV et a température ambiante.

Flux (He.cm2.s1) 5.73 x 1012 8.81 x 1012 3.33x 101
Régime plasma x x Y
Durée (s) 3180 1800 75
Fluence incidente (He.cm-?) 1.82 x 1010 1.58 x 101° 2.49 x 1016
Fluence mesurée (He.cm) 2.6 x 101 2.2x 101 1.5 x 101
Rétention de ’hélium (%) 14 14 6
At 4 mois 13 mois 8 mois

Les résultats des mesures NRA montrent que malgré des flux variant de 2 ordres de grandeur, la
fluence retenue est du méme ordre de grandeur d’un échantillon a P'autre. Le taux de rétention
est cependant légerement plus faible pour Iéchantillon implanté a haut flux. Les échantillons
implantés aux flux faibles ayant des délais tres différents (At = 4 et 13 mois) présentent le méme
taux de rétention. S’il y a une désorption de I’hélium non piégé, elle a donc lieu sur une période

109



inférieure a 4 mois. Cela indique que la faible rétention pour I’échantillon implanté a haut flux et
analysé apres 8 mois de conservation est due a une autre raison que la désorption.

Etude des défauts lacunaires

Les caractéristiques S(E) pour les trois échantillons sont présentées dans le graphique de
la Figure I11-36.
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Figure III-36 : Graphique présentant les courbes S(E) en fonction du flux d’ions pour des

échantillons implantés avec Ene = 320 eV, a température ambiante et pour une fluence incidente
de 21+0,5 x 10! He.cm™2.

Pour les trois échantillons, le paramétre S diminue par rapport a I’état initial et les courbes S(E)
sont pratiquement confondues a basse énergie. Il s’agit du méme comportement vu dans le
paragraphe précédent (I11.3.1) a fluences incidentes équivalentes : la formation de monolacunes
remplies d’hélium. La variation du parametre S par rapport a I’état initial est semblable pour tous
les échantillons (AS/S = -0.02). Cela signifie qu’aucun des parametres (flux ou mode du plasma)
n’influence la formation des défauts détectables par PAS pour cette fluence.

Interactions des atomes d’hélium dans le réseau

Les résultats de désorption en fonction de la température obtenus par TDS sont
présentés dans la figure 111.37.
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Figure II1-37 : Résultats de TDS obtenus pour deux échantillons implantés a des flux différents

(5,6 x 1012 et 3,3 x 10 He.cm2.s71).

Les deux échantillons présentent plusieurs pics de désorption. Dans le cas de Péchantillon
implanté a haut flux (3.3 x 10 He.cm™2.s!) 3 pics sont présents : un large pic qui regroupe un
pic a 700 et un a 950°C et un dernier a environ 1300°C. Pour ’échantillon implanté a bas flux, il
existe deux pics ; un large centré a 700°C et un pic a 1300°C. A bas flux, le pic « étroit » indique
que le nombre d’interaction He,V de nature différente, est moins important qu’a haut flux pour
lequel se dessinent trois pics. Il semble donc que la répartition des atomes d’hélium dans les
monolacunes formées est variable en fonction du flux. En effet, la probabilité d’interaction entre
les atomes d’hélium a haut flux est plus élevée. Les atomes incidents se rencontrent plus
rapidement dans la matrice pour former des agrégats interstitiels. Les agrégats eux-mémes, étant
des picges pour les nouveaux atomes incidents, leur croissance est plus rapide dans les
échantillons implantés a haut flux. Les résultats PAS pour ces échantillons, a cette fluence,
indiquent que seules des monolacunes sont détectées et qu’elles sont remplies d’hélium. Les
lacunes saturées d’hélium ne picgent plus d’atomes supplémentaires et ceux-ci forment de
nouveaux agrégats interstitiels qui, par « self-trapping », grossissent pour devenir des complexes
He,V, d’ou l'apparition de nouveaux types d’interactions (autre pic de désorption) a plus haute
température. A bas flux en revanche, les atomes d’hélium implantés peuvent diffuser dans le
matériau avant de rencontrer un autre atome et former un agrégat interstitiel. Leur distribution
dans le matériau est donc plus homogene et moins de types de complexes He,V sont formés
(pic de désorption plus étroit).

Dans le cas présent, la formation des monolacunes plus rapidement remplies d’hélium a haut
flux peut justifier la plus faible rétention de 'hélium en utilisant Pinterprétation de Lee et al.
[145,151] concernant les contraintes dans le réseau. Ils ont supposé que ces contraintes
pouvaient empécher la croissance des agrégats lorsque ces derniers forment un réseau dense de
complexes He,V comportant de nombreux atomes d’hélium, les atomes d’hélium pouvant alors
diffuser vers la surface. Des profils en profondeur de la concentration d’hélium pourraient
permettre de confirmer ou d’infirmer cette hypothese. Cependant, les limites de détection et de
sensibilit¢ des techniques de caractérisation sont pratiquement atteintes dans le cadre
d’implantation a si faible énergie et faible fluence.
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En régime v, la distribution en énergie des ions est plus étroite qu’en régime o (cf Chapitre II),
Cela permet de supposer qu'une majorité des ions seront implantés a une profondeur donnée et
que les agrégats seront formés dans une zone plus limitée plutot que répartis sur toute
Iépaisseur traversée. C’est pour un échantillon implanté en régime 7y, que la gamme d’interaction
des atomes d’hélium dans le réseau semble la plus large puisqu’il existe des pics de désorption
plus nombreux donc des taux de remplissage différents. Les atomes implantés s’accumuleraient
dans une zone étroite et y formeraient des agrégats de tailles variables alors que, lorsque la
distribution en énergie est large (régime o — faible flux), les atomes sont dispersés dans une zone
d’épaisseur plus grande entre la surface et la profondeur maximale et peuvent se répartir de
mani¢re homogene dans les agrégats en formation. En revanche, une autre hypothese,
considérant I’énergie moyenne des ions plus élevée en régime y qu’en régime alpha, pourrait
envisager la possibilité d’implanter ’hélium dans un volume plus grand, a une profondeur plus
élevée (cf paragraphe suivant, II11.3.2.3. sur I'influence de I’énergie cinétique des ions incidents)
donc de former des agrégats plus dilués dans le réseau et donc plus homogenes en taille, or ce
n’est pas ce qui est vu par les analyses TDS.

Conclusion

L’étude de l'influence du flux d’ions montre que pour des fluences proches de la limite
de remplissage des lacunes (i.e. proche de la fluence maximale de 5+0,2 x 10" He.cm?), la
formation des défauts de plus grande taille (bi-lacunes ou amas lacunaires) n’est pas favorisée a
haut flux puisque les variations des caractéristiques mesurées en DB-PAS sont équivalentes d’un
échantillon a l'autre. La formation des défauts lacunaires, du fait de 'accumulation de I’hélium
dans le réseau du tungsténe semble donc principalement liée a la fluence.

Cependant les données TDS montrent que les interactions des atomes d’hélium dans le réseau
sont différentes et le remplissage des monolacunes est variable selon le flux, ie. moins
homogene dans le cas des hauts flux. Ces caractéristiques peuvent étre interprétées comme un
effet de la densité instantanée de ’hélium dans le réseau. Cela peut induire le remplissage plus
rapide des lacunes formées a haut flux, et la formation d’agrégats « pressurisés » empéchant la
pénétration des nouveaux atomes d’hélium incidents et la croissance de certains complexes
He,V du fait des contraintes naissant dans le réseau cristallin. Ces hypothéses pourraient
expliquer la plus faible rétention de I'hélium et la grande diversité des pi¢ges a haut flux. Ces
conclusions sont tout de méme a confirmer par des mesures a des flux plus élevés et cet effet
devra étre étudié au-dela de la fluence incidente critique (2 x 101 He.cm™) a partir de laquelle la
saturation de la rétention d’hélium est observée. Les résultats sont également a approfondir afin
de comprendre I'influence de la distribution en énergie qui est susceptible de jouer un réle sur la
dispersion en taille des agrégats mais dont l'effet ne peut étre identifié clairement par cette étude
de I'influence du régime plasma.

3.2.3. Influence de I’énergie cinétique des ions incidents

Les implantations sont réalisées a température ambiante a un flux de 'ordre de 104
He.cm2.s! et pour des énergies sous le seuil de déplacement des atomes de tungsténe a 120, 320
eV et juste au-dessus de ce seuil a 520 eV.
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Rétention de Phélium

Le graphique de la Figure III-38 présente la quantité d’hélium implanté en fonction de
Iénergie incidente des ions pour deux fluences : la premicre a la fluence « critique » de 2+0,5 x
101 He.cm™ repérée a 320 eV (cf paragraphe 111.3.2.1) et la seconde au-dela de cette limite. Pour
ces échantillons, les délais entre 'implantation et I’analyse sont de 4 mois pour la série implantée
a haute fluence et de 8 mois pour la série implantée basse fluence. Comme évoqué
précédemment, pour de tels délais et gammes de fluence, la désorption de I’hélium au cours de la
conservation n’est pas considérée comme ayant un role prépondérant sur I'analyse NRA (cf
Figure I11-29 et Tableau I11-4).

Influence de I'énergie des ions
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Figure II1-38 : Graphique présentant la fluence mesurée dans le W en fonction de I’énergie
incidente des ions d’hélium pour deux fluences différentes.

Pour les deux fluences incidentes, une augmentation de la fluence implantée est observée
lorsque I’énergie augmente. Les taux d’implantation, répertoriés dans le Tableau III-5, sont
donnés pour chaque fluence et comparés a la valeur obtenue grace au logiciel SRIM et au logiciel
Marlowe par M.T. Robinson [45].

Tableau III-5 : Calcul des taux d’implantation en fonction de I’énergie incidente des ions et de la
fluence.

Energie (eV) 120 320 520
Méthode Taux d’implantation

SRIM 54,6 55.4 56.1

Marlowe [45] 42.7 62.1 04.5

Expériences a basse fluence 0.3 6 13.2

Expériences a haute fluence 0.3 1.2 2.3
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Pour chacun des taux d’implantation, calculés ou mesurés, la tendance générale montre que
lorsque Iénergie augmente, la rétention de I’hélium augmente également. Les mesures NRA
montrent que les taux de rétention obtenus sont tres faibles. Globalement cela peut étre da a la
désorption durant la conservation cependant, ce phénomeéne n’impacte pas les tendances
observée en fonction d’un parameétre. Dans ce cas, cela est plutot lié a 'accumulation de Phélium
de plus en plus proche de la surface qui peut limiter la pénétration des nouveaux atomes
incidents. Les taux d’implantation obtenus avec le logiciel SRIM et le logiciel Marlowe sont tres
élevés par rapport a ceux mesurés expérimentalement. Cette différence est significative des
limitations de ces deux programmes, peu adaptés aux estimations des taux d’implantation a
basses énergies cinétiques, qui, tout d’abord, ne prennent pas en compte la diffusion et la
désorption au cours du temps, ni le role éventuel de 'accumulation de ’hélium au sein du cristal
qui semblent étre des phénomenes tres importants lors d’implantation a faible énergie.

L’augmentation de Pénergie des ions implique une pénétration plus en profondeur dans le
matériau. C’est en effet, vérifié par les profils de concentration en profondeur de I’hélium dans
de tungstene déterminés par le logiciel SRIM et qui sont présentés dans la Figure I11-39. De
plus, cela est confirmé expérimentalement et rapporté dans la littérature par divers auteurs [45,
145,150,151]. Ainsi, les profondeurs moyennes d’implantation obtenues par les logiciels BCA et
celles déterminées expérimentalement sont données dans le Tableau I11-6.
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Figure II1-39 : Profils d’implantation de I’hélium dans le tungstene pour différentes énergies
incidentes calculés grace au programme SRIM, la simulation a été réalisée en envoyant 10000
atomes vers le substrat.

Tableau I11-6 : Profondeur moyenne d’implantation de ’hélium dans le tungsténe calculée par
deux logiciels de simulation des interactions ions/matiere et mesurée expérimentalement
(valeurs rapportées dans la littérature).

Energie (eV) 120 | 320 | 520
Profondeur moyenne d’implantation (nm)

SRIM 1.6 2.6 3.4
Marlowe [45] 22 6 9a
Expériences 5,3 (100eV)[156] 10 (250eV)[156] 12 (500 ¢V)[145,151]

5,5 (300 eV -60K) [49]

a Calcul réalisé sur un tungstene poly-cristallin statique (a 0K)
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Malgré la diversité des techniques de caractérisation utilisées (TDS, FIM, ERD) et les
approximations des programmes BCA, peu adaptées aux estimations des interactions a faibles
énergies, les ordres de grandeur des profondeurs d’implantation sont en bon accord. Les
expériences, comme les calculs prévoient une augmentation de la profondeur d’implantation
d’un facteur 3 environ, lorsque I'énergie augmente dans la gamme étudiée. La répartition de
I’hélium sur une épaisseur de plus en plus importante lorsque I'énergie cinétique des ions
incidents augmente peut donc probablement accroitre sa capacité d’accumulation dans le
matériau et limiter la diffusion vers la surface entrainant la désorption en cours d’implantation.

Formation de défauts lacunaires

Les graphiques de la Figure III-40 a et b, montrent I’évolution du parameétre S en
fonction de I’énergie du faisceau de positon et en fonction du parametre W pour les différentes
énergies a faible fluence (a) et a haute fluence (b).
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Figure 111-40 : Graphiques présentant les courbes S(E) et S(W) pour les échantillons implantés a
différentes énergies incidentes des ions a température ambiante et pour des fluences incidentes

de 2,5 x 1016 (2) et 2 3,1 x 10! He.cm?2 (b).

A faible fluence, la diminution du parameétre S(E) et celle du coefficient directeur de la droite
S(W) par rapport a I’état initial correspond au comportement de type « remplissage des
monolacunes » observé dans le cas des fluences inférieures a la fluence incidente « critique » de 2
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x 1016 He.cm? a 320 eV (ct paragraphe 111.3.2.1). A plus forte fluence, en revanche, pour 320 et
520 eV on retrouve I'augmentation du parametre S caractéristique de la formation de défauts
lacunaires de taille supérieure a la monolacune. Ce comportement signifie que la saturation, i.e. la
fluence pour laquelle le seuil de remplissage des monolacunes avant la formation d’amas
lacunaires est atteint a ces énergies. Lorsque cette limite est atteinte, le taux d’implantation
diminue, ce qui est observé sur les résultats du Tableau I11-5.

Pour une énergie de 120 eV, la fraction de positronium réémis par la surface (APs/Ps = -0.91 a
faible fluence et -0.93 a haute fluence) est totalement éliminée pour les deux fluences étudiées.
Le taux de piégeage des positons est donc maximal dans les deux cas attestant de la présence de
défauts. Pour chacune des fluences incidentes testées, le parametre S est plus bas que I’état initial
indiquant un possible remplissage des lacunes par ’hélium mais pas de formation de complexes
lacunaires. Cela pourrait signifier, que la saturation n’est pas atteinte, mais cette hypothese est
remise en cause par les taux de rétention de I’hélium tres faibles et identiques mesurés pour les
deux fluences. Il est évident qu’a cette énergie, les défauts sont formés trés en surface car les
atomes s’implantent moins profondément dans le cristal. Il est possible que la technique DB-
PAS ne soit pas sensible pour ces trés faibles profondeurs. A tres faible énergie, la grande
majorité des positons diffuse vers la surface et la proportion d’annihilation a la surface est
prépondérante méme si la longueur de diffusion des positons est de quelques nanomeétres. A
titre d’exemple, la profondeur d’implantation moyenne des positons a 2 keV n’est que de 5 nm,
donc théoriquement, les défauts ne sont visibles qu’a partir d’implantation a 320 eV (cf Tableau
IT1-6). A 120 eV, la saturation ne peut pas étre confirmée ni infirmée par cette mesure. Les
atomes s’accumulent apparemment dans des lacunes trés proches de la surface empéchant
probablement les suivants de pénétrer le réseau en profondeur, limitant ainsi, le taux de
rétention et la formation de défauts détectables en PAS.

Interactions He-défauts en fonction de Iénergie

Les analyses TDS des échantillons implantés a la plus faible fluence sont présentées dans
le graphique de la Figure 111-41.

Trois types de désorption sont identifiés sur chacune des courbes : le premier entre 500 et
700°C, le second entre 700 et 1000°C et le dernier entre 1150 et 1350°C. L’intensité des pics
varie d’un échantillon a Pautre. Les courbes obtenues en DB-PAS pour les échantillons
implantés a cette fluence (2 x 10 He.cm™?) ne montrant pas d’apparition d’amas lacunaires.
L’interprétation de ces résultats est effectuée en termes de taille de complexes He,V. Les atomes
d’hélium sont donc répartis différemment parmi les monolacunes formées durant I'implantation
en fonction de I'énergie incidente des ions.

Pour I’échantillon implanté a 120 eV, les atomes d’hélium semblent dispersés dans des lacunes
comportant un grand nombre d’hélium (supérieur a 6, désorbant a des températures faibles
inférieures a 600°C) et des lacunes ne comportant quun a deux atomes d’hélium désorbant a
environ 1250°C. Pour celui implanté a 320 eV, la répartition des héliums parait s’élargir a des
lacunes comportant entre 5 et 6 (650-700°C) et des lacunes comportant 3 a 4 atomes (800-
850°C). La proportion de lacune ne comportant qu’un ou deux atomes est plus faible (1250°C).
Enfin, pour celui implanté a 520 eV, la distribution des atomes d’hélium apparait plus piquée
avec un pic a environ 850°C qui pourrait correspondre a la désorption d’hélium issu de lacunes
comportant majoritairement de 3 a 4 atomes. Les désorptions de complexes plus petits (He12.V)
et plus gros (Hess.V) paraissent proportionnellement moins importantes pour cet échantillon.
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Désorption en fonction de I'énergie incidente des ions He*

2,0x10°
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Figure 111-41 : Taux de désorption de ’hélium en fonction de la température mesurée par TDS

pour trois échantillons implantés a température ambiante avec une énergie incidente des ions de

120, 320 et 520 eV a une fluence incidente de 2 x 101 He.cm™.

Lors de I'implantation avec des ions incidents ayant une énergie de 120 eV, quelques atomes
ayant pu diffuser profondément dans le matériau peuvent y étre piégés seuls dans des
monolacunes et expliqueraient le pic de désorption a haute température. Cependant, la plupart
des ions pénetrent le matériau sur seulement quelques plans atomiques de tungsténe. Ils
interagissent dans un faible volume et peuvent former des agrégats et des complexes He,V
larges proches de la surface. La densité de ces objets devient rapidement importante et peut
empécher la pénétration en profondeur des nouveaux atomes incidents. Ces agrégats de grandes
tailles et peu profonds peuvent également interagir avec la surface et se vider de leur contenu
d’hélium facilement. Ces deux comportements (agrégation proches de la surface et désorption
en cours d’implantation) peuvent expliquer la faible rétention de I’hélium a faible énergie.

Pour des énergies cinétiques plus élevées, la proportion de complexes He,V dont n>5 diminue
par rapport a la proportion de complexes plus petits. La répartition de ’hélium dans un volume
plus important, du fait de 'augmentation de la profondeur moyenne d’implantation, semble
induire la formation de complexes He,V comportant moins d’hélium et de plus en plus
homogenes en taille (comme dans le cas de 'étude du flux) d’ou I'apparition du pic moins large a
environ 850°C pour 'implantation avec des ions de 520 eV.

Conclusion

I’étude sur Peffet de I’énergie cinétique des ions a différentes fluences d’implantation
montre plusieurs phénomenes liés a 'accumulation de hélium dans le réseau cristallin du W.

Il apparait clairement que les taux de rétention different selon Iénergie cinétique des ions
incidents. L.a comparaison avec ceux obtenus a I'aide du logiciel SRIM, mais également a l'aide
du logiciel Marlowe [45], permet d’appréhender les limitations de I'approximation BCA pour les
implantations réalisées a faible énergie. En effet, sous le seuil de déplacement des atomes de
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tungstene, la considération de laccumulation des ions He dans le réseau cristallin est
indispensable pour I'estimation du taux d’implantation.

Selon les calculs et les expériences rapportées dans la littérature, ’énergie cinétique influe
principalement sur la profondeur d’implantation des ions dans le cristal du tungsténe (comme
illustré dans le schéma de la Figure I11-42).

On comprend intuitivement que Peffet d’accumulation est plus important alors que I’énergie des
ions diminue. Cela est lié a la répartition de I’hélium et des défauts formés dans des zones de
plus en plus restreintes et proches de la surface. Cette caractéristique implique que la saturation
en hélium des lacunes formées et Papparition de défauts étendus tels que des amas lacunaires
sont susceptibles de se produire pour un nombre d’hélium implanté plus faible. Il y a donc un
décalage de la saturation de la rétention vers des valeurs plus faibles lorsque Iénergie incidente
des ions diminue. Cela avait été observé, par ailleurs, par K. Erents et al. [158]. Ils avaient
constaté une saturation de la rétention de I’hélium dans le tungsténe lorsque les implantations
¢taient réalisées avec des ions ayant une énergie de 90 eV alors qu’aucune fluence maximale
n’était observée pour des implantations avec les mémes ions ayant une énergie cinétique de 140
eV, pour des fluences incidentes comprises entre 1013 et 5 x 10'> He.cm™.

Les analyses par les techniques DB-PAS et TDS permettent également d’appréhender ce
phénomeéne. Pour des implantations réalisées avec des ions ayant une énergie de 520 eV, les
mesures des parametres S et W(E), montrent qu’a haute fluence, de la méme maniere que pour
les implantations réalisées a 320 eV, le volume libre dans la matrice cristalline augmente, i.e. des
complexes (HeaVim avec m>1) peuvent étre formées. L’analyse TDS de I’échantillon implanté a
basse fluence montre que la répartition des atomes d’hélium dans la matrice est plus homogene,
i.e. montrant un type majoritaire d’interaction de I’hélium avec les défauts du réseau. Cela n’est
pas observé dans I’échantillon implanté a 320 eV, qui exhibe plusieurs pics de désorption larges
indiquant qu’il existe une plus large variété de types d’interactions possibles entre ’hélium et les
lacunes. L’hélium dans cet échantillon est donc réparti dans des complexes de tailles variables, ce
qui peut signifier que certains complexes grandissent plus rapidement que d’autres dans un
volume plus faible sous la surface dans lequel des contraintes apparaissent au cours de
Iimplantation influant sur la formation des complexes He,V (comme dans le cas des
implantations réalisées a plusieurs flux, cf paragraphe 111.3.2.2).

Enfin, pour les implantations réalisées avec des ions de 120 eV, aucune augmentation du volume
libre dans le réseau n’est mise en évidence par les mesures des caractéristiques S et W(E), alors
que la fraction de Ps réémis est tres faible par rapport a I’état initial a faible et haute fluence. Ce
dernier point indique la présence de pieges. Certains types de complexes monolacunaires sont
par ailleurs détectés par TDS. Il est donc probable que si des défauts étendus sont formés, ils
sont trop proches de la surface pour induire une variation significative des parametres S et W(E).
Dans ce cas, la limite de détection de la technique est atteinte (comme illustré dans la Figure
111-42). I’accumulation exacerbée des atomes dans un volume trés mince induit la formation de
complexes He,V comportant un grand nombre d’atomes (n>06) observables cependant par TDS.
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Figure I11-42: Schéma récapitulatif des profondeurs atteintes par 'hélium dans le tungstene
suivant I’énergie cinétique des ions. Les profondeurs indiquées sont les valeurs obtenues avec le
logiciel Marlowe par M.'T. Robinson pour exemple.

3.2.4. Influence de la température de la surface lors de I'implantation

L’influence de la température de la surface lors de 'implantation est étudiée avec des ions
ayant une énergie cinétique incidente de 320 eV, pour deux fluences : sous la fluence incidente
critique, a environ 4 x 101 He.cm et au-dela de cette fluence, a 2,7 x 107 He.cm™.

Rétention de Phélium en fonction de la température

Les graphiques a et b de la Figure I1I-43, présentent la quantité d’hélium implantée
mesurée en NRA en fonction de la température pour les deux fluences incidentes.

a) Fluence = 4.1x105 He.cm b) Fluence = 2.7x10'7 He.cm2
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Figure I11-43 : Graphiques présentant I’évolution de la fluence mesurée d’hélium en fonction de
la température de la surface pour les expériences réalisées avec Ene = 320 eV et pour des
fluences incidentes de 4 x 10'> (a) et 3,1 x 107 He.cm™ (b). L’axe des ordonnées du graphique a)
est en échelle logarithmique pour une meilleure visibilité.
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Dans les deux cas, lorsque la température augmente de 25 a 600°C, la quantité d’hélium implanté
diminue. Cependant, lorsque la température est de -100°C, fluence implantée mesurée est tres
faible, cette valeur marginale sera discutée dans le paragraphe suivant de discussion. Pour cette
¢étude, analyse par NRA a été réalisée quelques jours seulement apres 'implantation, la diffusion
de ’hélium hors des échantillons lors de la conservation est donc supposée faible.

Influence de Ia température sur la formation des défauts lacunaires

Les graphiques de la Figure I1I-44 présentent I’évolution des parametres S(E) pour
chacune des fluences utilisées.
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Figure I1I-44 : Evolution du parametre S(E) pour les échantillons implantés avec Epe = 320 eV
et pour des fluences incidentes de 4 x 101> (a) et 3,1 x 1017 He.cm? (b) pour 5 températures.

En ce qui concerne les courbes S(W), pour la fluence faible (4,1 x 10'> He.cm™), les points de
mesures apres implantation, se trouvent sous la droite formés par les points S(W) de I’état initial
pour chacun des échantillons. En revanche, a haute fluence, I’évolution des courbes S(W)
lorsque la température augmente, est identique a celles présentées dans la Figure III-32 lorsque
la fluence incidente diminue. Cela signifie que les courbes S(W) aprés implantation dépassent la
droite S(W) de I’état initial pour les faibles températures et cet effet diminue progressivement
alors que la température augmente. En effet, le nombre de points de mesures dépassant la droite
S(W) de I’état initial diminue pour les échantillons mesurés aprés implantation a mesure que la
température augmente.
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Les graphiques a et b de la Figure I1I-45 récapitulent les figures précédentes et montrent les
variations de S (AS/S) et de la fraction de Ps (APs/Ps) pour chacune des fluences.

Pour la fluence basse, les parametres S(E) diminuent par rapport a I’état initial pour chaque
échantillon (AS/S < 0), les résultats laissent donc penser que les monolacunes se formant dans le
réseau se remplissent. Pour la fluence supérieure a 2 x 101 He.cm?, la formation des défauts
lacunaires, caractérisée par 'augmentation du parametre S(E) par rapport a I’état initial des
¢chantillons, varie avec la température. En effet lorsque la température augmente de -100°C a
600°C, AS/S diminue linéairement.
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Figure III-45: Représentation des variations du parametre S (AS/S) et de la fraction de

positronium (APs/Ps) en fonction de la température pour les échantillons implantés avec Ene =
320 eV et pour des fluences incidentes de 4 x 101> (a) et 3,1 x 107 He.cm (b).

LLa variation de la fraction de positronium en fonction de la température montre que pour la
fluence élevée, le taux de piégeage des positons est élevé pour chacun des échantillons. Les
défauts lacunaires formés empéchent la réémission des positons a la surface. A plus faible
fluence en revanche, la variation de la fraction de positronium APs/Ps augmente avec la
température entre 25 et 600°C.

Discussion et conclusion sur Pinfluence de la température

Lorsque la température de la surface du tungsténe est supéricure a la température
ambiante, I’agitation thermique des atomes augmente et peut influencer la rétention de ’hélium
ainsi que la formation des défauts lacunaires causée par 'accumulation des ions dans le réseau.

Le coefficient de diffusion de 'hélium dans le tungstene en fonction de la température est défini
par la loi d’Arrhenius dont la formule est donnée par Pexpression Ill.el7 déterminée
expérimentalement par Amano et al. [49] dans leurs conditions d’implantation, i.e. lorsque des
agrégats d’hélium sont présents dans le réseau (cf Chapitre 1.2.2.2).

0,28

Dy, (T) = (54 +126) x 10%. exp{ ) (11Le17)

Avec D en cm?s7, et 0.28 en eV correspondant a 'enthalpie de migration de ’hélium. Becquart
et al. [28] avaient déterminé par calculs cette dernicre valeur comme étant de 0,06 eV, 'énergie
de migration d’un atome d’hélium seul dans le réseau, comme vu dans le chapitre 1.2.2.2. Le
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coefficient de diffusion augmente lorsque la température croit et la migration des atomes
d’hélium est plus aisée.

L’augmentation de la température provoque deux phénomeénes concurrentiels liés a la diffusion
des atomes d’hélium qui peuvent modifier les mécanismes de formation des défauts: la
désorption et l'agrégation. La désorption de I’hélium de la surface du matériau en cours
d’expérience limite accumulation dans le réseau. Cependant, les atomes d’hélium étant plus
mobiles, la probabilité qu’ils interagissent est plus importante. Ils peuvent donc former des
agrégats et des complexes He,V plus facilement. Ceux-ci se comportent comme des picges et
peuvent engendrer la formation d’amas lacunaires a partir d’une fluence élevée.

A basse fluence, la variation du parameétre S est constante sur toute la gamme de température
alors que le taux de piégeage des positons diminue (la variation de la fraction de positronium
augmente sur le graphique a de la Figure III-45). Cela peut signifier que le nombre de défauts
diminue.

Pour les implantations réalisées a haute fluence, la diminution de la variation du parameétre S
(évolution de AS/S observée sur le graphique b de la Figure 111-45) qui signifie globalement que
le volume libre dans le cristal diminue lorsque la température augmente peut étre due a deux
phénomenes : soit la concentration de défauts diminue, soit leur taille décroit. La variation de la
fraction de positronium (APs/Ps) proche de 1 sur toute la gamme de température, indique que
les positons sont piégés efficacement dans le matériau. Cette observation est plutot en faveur de
la diminution de la taille et non du nombre de défauts dans le cristal.

Pour les deux fluences incidentes utilisées, la diminution de la rétention de I’hélium mesurée en
NRA (présentée dans la Figure III-43) peut expliquer les deux comportements : 'impossibilité
de former des amas lacunaires a haute fluence car le nombre d’hélium dans la maille est de plus
en plus faible lorsque la température augmente et, la désorption au cours de I'implantation a
faible fluence limite tout simplement I'accumulation de ’hélium dans les lacunes et la formation
des défauts.

Du point de vue du substrat, lorsque la température augmente, le parameétre de maille du cristal
s’élargit de quelques dixiemes d’Angstrém [159], cela peut permettre d’accroitre la mobilité des
atomes d’hélium dans le réseau car ils ont alors plus d’espace pour circuler (mais la canalisation
vers le ceeur du matériau est alors limitée par I'agitation thermique des atomes de tungstene).
Cela signifierait alors qu’il faut un nombre plus élevé d’atomes d’hélium pour former une paire
de Frenkel ou former une bi-lacunes par « trap-mutation » [43,51,50], la probabilité de former
des picges est donc plus faible.

Suivant la température, les phénomenes identifiés comme étant les stades de recuits [32] évoqués
dans le chapitre I, sont a 'origine de variation des comportements des lacunes et des SIA, i.e.
I'accroissement de leur migration, engendrant des évolutions des défauts durant le maintien des
surfaces a la température de consigne. Ainsi, plusieurs phénomenes identifiés par les expériences
de Nambissan et al. [34] peuvent expliquer la diminution du nombre de défauts ou de leur taille
lorsque la température augmente :

- A 250 °C, les complexes He,Vim de grande taille formés lors des implantations a une
fluence de 4 x 107 He.cm? et a haute énergie, se dissocient [154,155] et les atomes
d’hélium seuls ou sous forme d’agrégats peuvent diffuser dans le réseau laissant des
lacunes vides.

- A partir de 400°C, la migration des lacunes et des SIA engendre des recombinaisons ou
la formation d’amas lacunaires [156,157]. Dans notre cas, les recuits des défauts

122



ponctuels sont probablement prépondérants puisque la formation des défauts étendus
n’est pas clairement mise en évidence.

- Enfin a 600°C, les amas lacunaires formés a partir des migrations de lacunes sont recuits
et la plupart des défauts éliminés [164].

La combinaison des phénomeénes associés aux diffusions des atomes d’hélium, des lacunes et des
SIA permet d’expliquer la diminution de la proportion de défauts dans les échantillons de
tungstene lors de 'augmentation de la température de la surface. Ainsi, a faible fluence, nous
observons une diminution du nombre des lacunes capables de piéger les positons (évolution
APs/Ps) qui pourrait étre due a la migration des lacunes et des SIA dés 400°C et la désorption
de I’hélium des 200°C due a la dissociation des larges complexes HeqVim. Et a haute fluence, les
mémes phénomenes donnent lieu plutot a une augmentation de la taille des défauts observables
grace a Pévolution du parametre S(E).

Les résultats obtenus pour les échantillons implantés a -100°C, ne suivent que partiellement les
tendances obtenues pour les échantillons implantés aux autres températures.

Ainsi, la proportion de défauts élevée suspectée pour I’échantillon implanté a haute fluence peut
s’expliquer par la diminution de la diffusion et de I'agitation thermique au sein de I’échantillon,
cependant, les taux d’implantation (pour les deux fluences) et les caractéristiques DB-PAS et la
fraction de Ps obtenues pour I’échantillon implanté a basse fluence s’écartent des tendances
mises en ¢évidence pour les autres températures. Les conditions expérimentales peuvent
expliquer de telles divergences. En effet, lorsque I'échantillon est placé a cette température
négative, le porte-échantillon est le seul élément froid dans le réacteur, il devient donc un piege
pour les impuretés présentes dans le vide résiduel i.e. principalement 'eau qui se condense a sa
surface. Cette pellicule formée a la surface des échantillons peut empécher I'implantation des
atomes d’hélium et limiter la formation des complexes He,V a faible fluence. A plus haute
fluence, en revanche, le flux utilisé pour réaliser les expériences est plus élevé (10'* He.cm2.s1),
le bombardement ionique peut engendrer un échauffement local de la surface entrainant la
désorption de la couche d’impuretés et permettre ainsi 'implantation et la formation des défauts
lacunaires plus étendus par accumulation de I’hélium.

Enfin, la conservation des échantillons se faisant a température ambiante (environ 25 °C),
I'agitation thermique et la diffusion des atomes d’hélium augmentent apres implantation. Des
lors, Phélium piégé dans les lacunes étendues, formées a haute fluence, retrouve une mobilité
importante et la pression dans les lacunes augmente. Deux phénomenes peuvent alors se
produire : la « trap-mutation » qui peut engendrer la formation de lacunes de taille encore plus
grande et la dissociation des complexes HeqVim, i.e. Phélium quitte les lacunes pour retourner
«en solution» dans la matrice métallique de laquelle il désorbe car il n’y est plus piégé.
L’augmentation de la pression dans des lacunes étendues tres proches de la surface peut
provoquer des déplacements d’atomes de tungstene vers la surface pour relaxer les contraintes.
Ce type d’évenement peut, lorsque la fluence incidente est élevée (de 'ordre de 101 He.cm™ par
exemple), mener a la formation de « pinholes », des trous formés a la suite d’expulsion de
Ihélium accumulé proche de la surface, comme pour I’étude de Iyyakkunnel et al. [165].
Cependant la température n’est pas suffisante pour engendrer un recuit des défauts formés dans
le tungstene, ils apparaissent donc lors de 'analyse par DB-PAS. Les mesures ne permettent pas
en P’état de confirmer 'une ou l'autre des hypothéses.
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4, Conclusions

Dans ce chapitre l'influence des différents parametres expérimentaux (fluence, flux,
énergie cinétique des ions et température de la surface) sur la formation des défauts lacunaires
par accumulation de ’hélium dans le réseau cristallin du tungstene a été étudiée.

Les implantations réalisées a 320 eV ont ainsi montré le phénomene de saturation de la quantité
d’hélium dans le réseau qui a pu, grace aux mesures réalisées par DB-PAS, étre identifié comme
étant le seuil de remplissage des monolacunes avant la formation de défauts lacunaires de taille
supérieure pour cette énergie. Les expériences réalisées a des énergies différentes, inférieure et
supérieure a 320 eV, ont permis d’identifier les caractéristiques différentes des défauts formés
par ’hélium dans les échantillons, principalement leur taille et leur localisation dans les substrats.
Ces variations sont dues a la répartition des atomes implantés dans un volume croissant et situé
plus en profondeur avec I’énergie cinétique des ions incidents. Enfin, les expériences a des
températures variables (dans une gamme relativement restreinte) ont montré I'importance de
I'influence de la diffusion des especes pour la formation des complexes He,V au sein du cristal.

Cette série d’expériences permet donc de déterminer des tendances et certains seuils de fluence
et d’énergie menant a la création des défauts lacunaires. Cependant les mécanismes élémentaires
n’ont pas pu ctre formellement identifiés. Pour cela des expériences supplémentaires et des
analyses complémentaires devront étre réalisées. Dans le cadre de cette étude, la voie de la
simulation est utilisée pour appréhender les mécanismes de formation des lacunes par
accumulation de I’hélium dans le réseau du tungstene. Le chapitre IV de ce manuscrit présente
les calculs de dynamique moléculaire réalisés.
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IV. Simulation de I'implantation d’hélium dans le tungstene par
dynamique moléculaire

L’étude de I'implantation d’hélium dans le tungstene réalisée a I'aide de simulations de
dynamique moléculaire (DM) vient compléter les expériences. Elle apporte des informations
supplémentaires sur les mécanismes microscopiques mis en jeu.

La premiere partie de ce chapitre présente le modele utilisé pour réaliser les simulations. Ainsi
sont décrites les caractéristiques des simulations et la modélisation nécessaire pour 'exécution a
I'aide du logiciel LAMMPS. Les méthodes de traitement des données obtenues sont également
abordées.

Dans un second temps, le déroulement d’une implantation réalisée a 300 eV et a température
ambiante est détaillé et les informations obtenues permettent d’évaluer le comportement de
I’hélium au cours de 'implantation et ’évolution microstructurale du substrat.

Enfin, I'influence des parametres d’implantation tels que la fluence incidente, I’énergie cinétique
des ions d’hélium et la température de la surface lors de I'implantation est étudiée et comparée
aux résultats obtenus expérimentalement, qui sont présentés dans le chapitre III. Les résultats
mettent en évidence la saturation de la rétention des atomes incidents et permettent d’identifier
certains mécanismes liés a Paccumulation d’hélium dans le cristal menant a ce phénomene. Les
tendances observées pour chacun des parametres sont discutées en fonction des observations
expérimentales et des études présentées dans la littérature.

1. Caractéristiques de la simulation de dynamique moléculaire
1.1. Principe et méthode

La dynamique moléculaire est une méthode de simulation qui consiste a résoudre
numériquement les équations du mouvement pour chacune des particules dans un systeme
donné, donc de déterminer leur trajectoire a tout instant. I.’équation du mouvement est définie
par la seconde loi de Newton selon la formule suivante :

. f;
Iy = — = dj (IVel)
i
Ou 1; est la position de l'atome, fi, la force qui lui est appliquée, m; sa masse et aj, son
accélération.

- -

e b
’ \
\
| t+dt/2 —————>
\ /
\-._4/

ri(t) 1) vi(t+dt/2) 2) rt+dt)
vi(t) f(t+dt)
fi(t) 3) v,(t+dt)

Figure IV-1: Schéma de principe de la détermination des parameétres de position, de vitesse et
de la force appliquée pour chaque atome du systeme simulé a chaque pas de temps grace a
I'algorithme de Verlet des vitesses.
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Plusieurs algorithmes permettent de résoudre cette équation. I ’algorithme de Verlet des vitesses
est souvent utilisé car il est universellement stable et les erreurs ne proviennent que des
troncatures associées au choix de lintervalle de temps [159,160]. Cette méthode consiste a
déterminer la position et la vitesse de chaque atome au temps t + dt a partit d’une situation
initiale donnée (r;(t), vi(t) et f;(t) = a;(t). m;) en calculant d’abord la vitesse de la particule au
point t + dt/2, comme décrit par les équations suivantes et la Figure IV-1:

dt dt
vi(t+3) =vi® +a®F IV.2)
Il est alors possible de déterminer la position de 'atome au temps t + dt :
ri(t+dt) =r;(t) +v; (t + dz—t) dt (IV.e3)

L’accélération et par conséquent, la force peuvent étre déterminées grace aux nouvelles
coordonnées r;(t + dt) et la vitesse peut donc étre complétée selon I’équation suivante :

vit+dt) = v (t+3) +at+d)S  aV.ed

La force appliquée a chaque particule correspond a la somme des interactions de I'atome
considéré avec tous les atomes de la boite de simulation. Ces forces sont calculées a partir de
potentiels d’interaction interatomique. Pour résoudre les équations du mouvement, il est donc
nécessaire de connaitre les potentiels d’interaction ainsi que les positions et vitesses initiales de
chaque atome.

La détermination de ces parametres pour chaque particule du milieu permet de calculer les
propriétés du systeme a ’équilibre, mais également leur évolution dans le temps. Cette méthode
est donc adaptée a Iétude des premicres étapes de I'implantation d’hélium dans le tungstene
puisqu’elle permet de suivre les positions des atomes implantés au cours du temps et d’observer
les modifications du substrat métallique.

Cependant, comme toute méthode de simulation, la dynamique moléculaire est basée sur des
calculs réalisés a partir d’un modele théorique des interactions entre particules avec un nombre
limité d’atomes. La comparaison des résultats des simulations aux données expérimentales doit
donc tenir compte des approximations du modele.

Les calculs sont réalisés sur un ordinateur équipé de 4 processeurs Intel Xeon de 8 cceurs chacun
et a aide du logiciel LAMMPS associé a la librairie OpenMPI. Le logiciel LAMMPS est une
série de routines développées par Sandia National Laboratories [168]. Ce logiciel libre, dont les
codes sources sont disponibles au téléchargement, comporte de nombreux modules développés
par la communauté des utilisateurs qui permettent de réaliser les simulations mais également de
traiter les données.

1.2. Construction du modéle
1.2.1. Définition de la boite de simulation

La boite de simulation est constituée d’un bloc parallélépipédique de tungstene, le
substrat, et d’un espace libre au dessus de la surface. Elle est illustrée dans la Figure IV-2. Le
réseau cristallin est de type cubique centré (BCC, acronyme de « Body Centered Cubic ») et le
paramétre de maille a est égal a 3,1652 A [31]. L’orientation de la maille cristalline par rapport a
la surface est (100). Les dimensions du substrat simulé sont 17 x 17 x 204 mailles cristallines soit
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53.8 x 53.8 x 645 A3, i exception d’une des simulations qui est effectuée sur un bloc plus large
de 24 x 24 x 204 mailles.

La hauteur du substrat est optimisée a partir de plusieurs simulations réalisées a la plus haute
énergie cinétique des ions incidents. Ces tests permettent de déterminer la hauteur pour laquelle
la totalité des atomes d’hélium implantés sont observables dans le substrat, i.e. lorsque le taux
d’atomes canalisés est inférieur a 0.1%, et aucune perturbation de la partie inférieure du substrat
n’est provoquée par 'accumulation de ’hélium.

Les 6 premiers plans du substrat de tungstene sont « gelés », cela signifie que les atomes qui les
composent sont complétement immobiles et aucune interaction interatomique n’est considérée
dans cette zone. Ces atomes symbolisent le cceur du matériau, i.e. la partie du tungsténe qui n’est
pas impactée par les atomes d’hélium implantés. De plus, ils évitent le recul de 'ensemble du
cristal a la suite des impacts avec ’hélium.

213141

Figure IV-2 : Bloc de tungsténe simulé

1.2.2. Conditions initiales

Les positions initiales des atomes de tungstene sont définies par la construction du cristal
de la boite de simulation. Leurs vitesses sont, quant a elles, sélectionnées aléatoirement dans une
distribution de Maxwell-Boltzmann a la température du cristal choisie, soit ici 300 K.

Les atomes d’hélium qui impactent la surface sont injectés au cours de la simulation a 13
Angstrom au-dessus de la surface du tungsténe a une position aléatoire en x et y. Les positions
aléatoires permettent de limiter Pempilement artificiel des atomes, i.e. un nombre important
d’atomes impactant le méme endroit sur la surface et entrainant des phénomenes statistiquement
improbables. Les atomes d’hélium ont tous la méme vitesse, qui correspond a leur énergie
cinétique, lors de 'impact, déterminée par la polarisation du substrat dans les expériences. Ces
énergies sont converties en vitesses grace a la formule :

v, = fn—E (IV.e5)
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Pour éviter des effets non physiques liés a la dissipation de Iénergie des atomes incidents, il
suffit généralement d’injecter un atome deés que le cristal a absorbé et relaxé I’énergie du
précédent. Le temps de relaxation (1/a) du cristal de tungsténe sous impact ionique peut étre
estimé par la théorie de couplage électron-phonon. Il est donné par la relation suivante :

1 2meKER

@ OpTelne’kpZ (IV.e6)

Ou me, n et Te sont respectivement la masse, la densité et la température des électrons, » la
conductivité thermique, er, 'énergie du niveau de Fermi, ®p, la température de Debye, L, le
nombre de Lorentz, kg, la constante de Boltzmann et Z la valence de I’élément. [160,162].

Ce temps de relaxation pour le tungsténe est de 1,1 ps. Donc a priori, il faudrait injecter les ions
d’hélium toutes les picosecondes. Cependant, il est possible de raccourcir cet intervalle de temps
puisque des injections d’hélium réparties aléatoirement a la surface sont suffisamment éloignées
les unes des autres pour ne par interagir entre elles. Ainsi, cet intervalle peut étre réduit a 0,2 ps
sans qu’une ¢lévation anormale de la température du substrat ne soit observée, cela correspond a
5 injections décorrélées par picoseconde.

Il faut noter a ce stade que les flux ioniques obtenus sont tres largement supérieurs aux valeurs
expérimentales : de l'ordre de 10 He.cm?s! contre 10'* He.cm?s! au maximum pour les
implantations réalisées dans le réacteur PIMAT. Ainsi, si on considere que la relaxation
thermique aprés un impact est correctement traitée (cf paragraphe 1V.1.2.4), alors, le flux d’ions
n’est pas supposé avoir d’effet sur le comportement des ions implantés ni sur I’évolution du
substrat dans ces simulations.

1.2.3. Potentiels d’interaction

Afin de calculer les forces appliquées a chaque atome il est nécessaire d’utiliser des
potentiels d’interaction.

Dans ce travail, 3 différents potentiels interatomiques classiques sont utilisés pour calculer les
forces d’interaction entre les atomes du systeme. Deux potentiels décrivent les interactions entre
atomes de méme nature : W-W et He-He, et un troisieme décrit les interactions W-He. Les
potentiels impliquant les interactions avec les atomes de tungsténe sont ceux développés par
Juslin et al. [170] et celui considérant les interactions He-He a été développé par Beck en 1968
[171], et modifié par Morishita et al. en 2003 [172]. A tres courte portée (< 0,1 nm), la répulsion
due a Pinteraction coulombienne entre les atomes est décrite par un potentiel de type ZBL
(Ziegler-Biersack-Littmark) pour les trois types d’interactions. Pour des distances supérieures, les
interactions sont décrites par des potentiels a N-corps qui utilisent la méthode de I'atome
«immergé » (Embedded Atom Method ou EAM). Cette méthode est basée sur des concepts
issus de la théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT) qui stipulent que ’énergie du systeme
est une fonction unique de la densité électronique.

1.2.4. Dissipation de I'énergie

Lors de I'impact d’'une particule a la surface d’'un matériau, la conservation de I’énergie
sur un nombre limité d’atomes implique une augmentation importante de la température du
milieu. Or, en réalité, la conduction dans le matériau limite I’élévation de la température et plus
particuliecrement dans le cas d’implantation a faibles énergies et faibles flux, aucune élévation de
la température des substrats n’a été observée expérimentalement. Cette relaxation de I’énergie
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dans le matériau peut étre modélisée dans les conditions utilisées en DM, i.e. une boite de
simulation ne comportant quun nombre limité d’atomes susceptibles d’absorber I’énergie
incidente. Cela consiste a controler la température des atomes du substrat en introduisant un ou
plusieurs thermostats.

Les thermostats sont des algorithmes qui permettent de modifier les vitesses des atomes afin
d’éviter I’élévation globale de I’énergie du systeme a la suite des impacts successifs des atomes
d’hélium avec le substrat en limitant les fluctuations de température. Dans les simulations
réalisées pour cette étude, I'algorithme utilisé est appelé thermostat de Berendsen [173]. Cette
méthode consiste a recalculer les vitesses des atomes de tungstene a des intervalles de temps
déterminés a partir d’un coefficient exprimé selon la relation suivante :

1
At [ Tconsigne ?
A= |15 onsiene g IV.e7)

T\ T(e-ta)

Ot Teonsigne est la température du substrat visée et T, la température moyenne des atomes du
substrat au temps t. At correspond a lintervalle de temps d’intégration des équations du
mouvement et T, une constante de temps qui détermine la force du couplage. Ainsi, une
constante T faible correspond a une remise en température a des intervalles de temps courts
donc une trempe franche alors que si 1 est élevée, le systeme peut relaxer sur un temps plus long.
Pour les simulations présentées dans ce manuscrit, le rapport, T est fixé a 1 ps, le temps
caractéristique de la relaxation thermique du tungstene a I'issue de 'impact d’'un ion décrit dans
le paragraphe 1V.1.2.2. Cette approximation permet donc de traiter de facon convenable la
relaxation thermique du substrat de tungsteéne.

1.2.5. Conditions de simulations
Conditions aux limites

Les conditions aux limites sont périodiques en x et y afin de modéliser une surface
infiniment étendue mais libre en z afin de pouvoir observer les effets de surface. Les conditions
périodiques impliquent qu’un atome qui dépasse la fronticre d’un coté de la boite réapparait du
coté opposé. Cette condition permet de simuler des systemes étendus périodiques en limitant le
nombre d’atomes et ainsi le temps de calcul. La taille de la boite doit étre d’une longueur
supérieure a la plus grande des distances de coupure des potentiels d’interaction utilisés, i.e.
supérieure a la distance au-dela de laquelle I'interaction d’un atome avec la particule considérée
est nulle.

Etat du substrat

LLa matrice cristalline construite pour ces simulations est monocristalline et ne comporte
pas de défaut. Elle est donc différente des échantillons utilisés dans les expériences. La
comparaison des résultats expérimentaux et ceux de simulations doit donc également prendre en
compte cette différence.

1.2.6. Parametres d'implantations

Comme dans le cas des expériences, I'influence de plusieurs parameétres d’implantation
est étudiée. L’étude de leffet de la fluence incidente est réalisée en augmentant le nombre
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d’atomes d’hélium envoyés vers une méme surface. Cependant, cette procédure implique
d’envoyer un nombre important d’atomes vers la surface afin d’atteindre les fluences
expérimentales (environ 10000 He sur 2894,5 A2 soit une fluence de 3,45 x 1016 He.cm?) et par
conséquent d’augmenter les temps de calcul. Par la suite, le nombre d’atomes d’hélium envoyés
au cours de la simulation sera donné plutot que la fluence.

I’étude de linfluence de I’énergie cinétique des atomes d’hélium lors de I'implantation est
¢galement réalisée a laide des simulations de dynamique moléculaire. Pour faire varier ce
paramétre, la vitesse initiale des atomes d’hélium varie de 619 a 1547 A.ps-! correspondant a des
énergies cinétiques de 20, 100, 300 et 500 eV.

Enfin, I'influence de la température du substrat est étudiée entre 173 et 873 K soit entre -100 et
600 °C. Lors de ces simulations, une des conditions initiales, le parametre de maille (a), est
rectifié pour considérer la dilatation du matériau selon les données expérimentales de Dutta et al.
[159]. Cependant, les interactions W-W étant gérées par le potentiel de Juslin et al. [170] et c’est
la distance (a) d’équilibre du potentiel qui est imposée finalement aux mailles du substrat.

1.3. Traitement des données

Pour chaque implantation simulée, le logiciel LAMMPS peut produire plusieurs fichiers
comportant les résultats des simulations. Ces fichiers contiennent I’évolution des données
thermodynamiques (pression et température) au cours de la simulation et I’évolution des
positions et des vitesses de chaque atome. Ces données sont traitées a l'aide de différents
logiciels et programmes afin de caractériser les phénoménes microscopiques ayant lieu lors de
I'implantation et remonter a des parameétres, caractérisant I’état final, comparables a I'expérience
: les concentrations d’hélium, les profils en profondeur...

Visualisation

Le logiciel VMD est un programme qui permet de visualiser les structures atomiques en 3
dimensions [174]. Développé initialement pour visualiser des molécules biologiques complexes,
il est utilisé dans le cas présent pour observer les trajectoires des atomes d’hélium implantés au
cours du temps, et leur accumulation.

Statistiques

A partir des coordonnées des atomes, des calculs statistiques sont effectués afin de
déterminer les taux de rétention et les profils d’implantation. Ces calculs permettent également
de donner des renseignements (distribution de taille et de profondeur) sur les agrégats d’hélium
formés.

Fonction de distribution radiale

La fonction de distribution radiale (ou Radial Distribution Function, RDF) permet de
déterminer la densité des particules en fonction de la distance a partir d’une particule de
référence. Cette fonction (g(r)) peut étre calculée comme suit :

n(r)

p.4mrZAr (IV.c8)

g(r) =
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Ou n(r) est le nombre moyen d’atomes contenu dans l'intervalle compris entre r et r+Ar, avec r
la distance entre les atomes considérés, et p la densité moyenne des atomes. La détermination de
la RDF permet de caractériser Porganisation des atomes dans les solides ou les liquides.

Des exemples de résultats de ce calcul pour différents états de la matiere simulés dans
différentes conditions sont présentés dans la Figure IV-3 a et b.

a) Tungsténe cristallin b) Hélium liquide
25 L
300K 4 K
20 1 4 +
15 31
& C
10 + { 2 +
5 1
0 2 4 6 8 10 0 2 4 6 B 10
Distance (A) Distance (A)

Figure IV-3 : Exemples de RDF calculées pour le tungsteéne cristallin a 300 K (a) et Phélium
liquide a 4 K (b).

Ainsi, la fonction de distribution radiale (RDF) représente la probabilité de trouver un voisin a la
distance considérée de I'atome de référence. Dans un cristal, ces distances dépendent du type de
maille du cristal. Dans le cas d’un cristal BCC comme le tungsténe, le premier et le second voisin

. . av3 . . . ,
se trouvent a une distance de —, Ct a respectivement soit 2,74 et 3,16 A, comme illustré dans le

graphe Figure IV-3.a. Dans un liquide en revanche, les pics élargis correspondent a la
distribution des distances aux voisins, cependant la RDF tend rapidement vers 1 car il n’y a pas
d’ordre a longue distance.

Examen des résultats par comparaison a ’expérience

Finalement, les taux de rétention obtenus grace aux simulations de dynamique
moléculaire sont comparés aux résultats des mesures par NRA mais également aux résultats
donnés par le logiciel SRIM. L’accumulation de hélium est comparée de maniere qualitative aux
résultats obtenus grace aux techniques de caractérisation DB-PAS et TDS.
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2. Etude détaillée d’'une implantation : Le cas Tw=300 K et Eze=300 eV
2.1.Description de I'accumulation de I'hélium dans le substrat de W

La Figure IV-4 présente le processus d’implantation au cours du temps, ie. lors de
Paccumulation de 'hélium dans le réseau cristallin du substrat de tungstene. Les atomes de
tungstene sont représentés par des boules claires de petite taille et ceux d’hélium par des boules
plus sombres et plus grosses. Pour plus de visibilité, le substrat est tronqué a une profondeur de
150 A, cependant il s’étend jusqu’a 645 A pour la simulation.

Les différents objets observés sont chacun nommés de facon systématique qui se justifiera par
les observations : les atomes d’hélium sont regroupés sous forme d’agrégats interstitiels lorsque
ces derniers ne comportent que 2 a 6 atomes. Au-dela de ce nombre, les objets sont nommés
complexes He, Vi, car il est supposé qu’un ou plusieurs atomes de tungstene ont été déplacés de
leur site cristallographique. Puis, lorsque n et/ou m dépassent plusieurs dizaines, alors les objets
composés d’hélium et de lacunes de tungsténe sont appelés bulles.
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Figure IV-4 : Images de la simulation de I'implantation d’hélium a 300 eV sur un substrat de tungsténe a 300 K a différentes fluences incidentes.
Les atomes de tungstene sont illustrés par les petites sphéres claires et les atomes d’hélium par les spheres plus grosses et plus sombres.
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La premicre image de la Figure IV-4.a) présente I’état initial de la simulation, le substrat et sa
surface exposée au premier atome d’hélium incident avec une énergie cinétique de 300 eV (donc
une vitesse de 1199 A.ps1). La surface se trouve au niveau de la ligne pointillée a gauche. La ligne
pleine a droite représente la troncature a une profondeur de 150 A sous la surface initiale. La
fleche indique la direction normale a la surface des atomes d’hélium incidents.

La seconde image (Figure IV-4.b), montre I’état du substrat implanté apres 20 ps de simulation,
soit apres que 101 atomes d’hélium ont impacté la surface. Une fraction des atomes d’hélium est
donc implantée dans le substrat (51 atomes) alors que I'autre partie, non affichée sur I'image, est
composée des atomes qui ont été rétrodiffusés, certains ont diffusés dans le substrat puis sont
ressortis de la matrice par la surface, ce phénomene correspond a la désorption en cours
d’implantation. Globalement, il est observé que les atomes d’hélium se trouvent en position
interstitielle car ils sont entourés d’atomes de tungsténe qui sont toujours a leur position dans le
cristal. Apres Pinsertion de seulement 51 atomes d’hélium, certains ce sont rapprochés pour
former des agrégats de 2 atomes (Figure IV-5). Ils sont également en position interstitielle.

Figure IV-5: Agrégats en position interstitielle formés 20 ps apres le début de 'implantation. La
maille cristalline BCC est discernable malgré une distorsion liée a I’agitation thermique.

I’observation du substrat montre que les atomes de tungstene restent alignés aux écarts pres liés a
I'agitation thermique. Cependant, la surface est décalée par rapport a son état initial. En effet,
deux plans atomiques de tungsténe se situent au-dela de la ligne en pointillés rouges, il y a donc un
gonflement du substrat. Ces plans montrent également des atomes de tungstene déplacés au
dessus de la surface (Figure IV-0).
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Figure IV-6 : Déplacement des atomes de W en surface 20 ps apres le début de 'implantation. La
ligne de pointillés rouge représente le niveau initial de la surface.
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Malgré une énergie cinétique des atomes d’hélium inférieure au seuil de déplacement des atomes
de tungstene, certains atomes sont expulsés de leur site appartenant a la premicre ou deuxi¢me
couche atomique sous la surface et se placent au dessus du premier plan, dans une position
cristallographique. Ce type de déplacement d’atomes du substrat a été rapporté dans la littérature
par Li et al. [175] lors de simulations de DM d’implantations d’hélium dans du tungsténe avec une
énergie cinétique comprise entre 20 et 200 eV. Ils ont mis en évidence un phénomene de
« Primary Knock-On », qui signifie qu’un atome de tungstene impacté par un atome d’hélium peut
gagner assez d’énergie pour étre déplacé. Ils ont justifié ce type de phénoméne comme étant une
conséquence d’interactions multiples impliquant plus de deux atomes (He-W) car I’énergie
transférable a un atome de tungsteéne par un atome d’hélium est, en principe, insuffisante.

Dans notre cas, le décalage de la surface du substrat est donc du a la dilatation du substrat du fait
de Tajout de maticre (hélium) et aux déplacements de certains atomes de tungsténe dus aux
événements de type « Primary Knock-On». Aucun atome de tungstene n’est pulvérisé de la
surface mais quelques lacunes sont formées dans le premier ou second plan atomique sous la
surface a la suite des « Primary Knock-On ».

Les images c) a e) de la Figure IV-4 montrent "accumulation de I’hélium apres 100, 200 et 400 ps
d’implantation soit apreés 'envoi de 500, 1000 puis 2000 atomes vers le substrat. Le taux de
rétention semble constant, il sera décrit plus en détail dans le paragraphe consacré aux résultats
quantitatifs (IV.2.2.1). Ces images montrent que les atomes d’hélium qui sont seuls (non agrégés)
dans la maille restent en position interstitielle. Cependant, un grand nombre d’hélium se
regroupent pour former des groupes de dizaine voire de plusieurs dizaines d’atomes au sein de la
maille. Ces complexes He,Vm de grande taille (nue = 7) sont immobiles dans le réseau, ils
croissent avec l'arrivée de nouveaux atomes d’hélium. Ils constituent donc des pieges pour les
nouveaux atomes implantés. Sur I'image e), il se dessine une zone préférentielle d’accumulation
des atomes d’hélium et des complexes située entre 30 et 60 A de profondeur.

I’observation du substrat sur un plan atomique comportant des complexes He,Vim de grande
taille est illustrée dans la Figure IV-7. Les zones ou se trouvent des groupes d’atomes d’hélium
dans la tranche du substrat considérée, indiquée par un rectangle rouge sur la Figure IV-7.a) et
pivotée a 90° sur la Figure IV-7.b), ne comportent pas d’atomes de tungstene. Ces complexes ne
sont donc pas en position interstitielle mais une réorganisation des atomes du substrat s’effectue
autour d’eux. Les atomes de tungsténe autour des atomes d’hélium sont dans des positions
cristallographiques. Ces observations mettent en évidence la formation des lacunes par
accumulation de I’hélium malgré I'absence de défaut a I’état initial. Cela peut étre apparenté au
phénomene de « Self-Trapping » identifié par Wilson et al. [60]. IIs ont montré par des calculs
« atomistiques » que l'accumulation interstitielle d’hélium et son agrégation peut mener a la
génération de paires de Frenkel, de lacunes et plus particulicrement de complexes He,V dés la
formation d’agrégats composés de seulement 5 atomes d’hélium dans du nickel.
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Figure TV-7 : ) Elargissement de la zone z = 0 4 z = 70 A sous la surface de I'image ¢) de la
Figure IV-4 montrant les positions des agrégats d’hélium. b) Illustration des volumes vides
d’atomes de tungstene aux emplacements des agrégats d’hélium situés dans la tranche illustrée par
le cadre rouge sur I'image a). La tranche est pivotée a 90° pour plus de visibilité.
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Figure IV-8 : a) Déplacements des atomes de tungsténe dans la direction 111, 400 ps apres le
début de la simulation, 4 A sous la surface (image e de la Figure IV-4). b) Vue équivalente tournée
2 90°. ¢) Vue plus tard dans la simulation : atomes de tungstene en positions cristallographiques. 11

y a réorganisation des atomes du substrat avec déplacement d’atomes vers la surface (image f de la
Figure 1V-4).

L’observation du substrat montre que certaines zones présentent des décalages des atomes de
tungstene (Figure IV-8). Ces décalages sont observés suivant une direction a 45° par rapport aux
plans atomiques paralleles a la surface. Ces images peuvent signifier que ces atomes se déplacent
soit dans la direction 110 soit dans la direction 111. Cependant, I'observation de la boite de
simulation tournée de 90°, complete cette image et permet de déterminer que la direction de
déplacement des atomes est 111. Ce déplacement est lié a la formation des complexes HeaVim
puisque la position des atomes déplacés est toujours proche des objets formés d’hélium.
Cependant, d’une image a I'autre ces déplacements ne s’observent pas aux mémes endroits, ce qui
signifie que ce sont des phénomenes transitoires, i.e. les atomes de tungstene relaxent I’énergie
accumulée dans le réseau en se réorganisant et se replacant dans des sites cristallographiques
(Figure IV-8).
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Lobservation plus globale du substrat suggere que les atomes de tungstene sont déplacés vers la
surface puisque celle-ci se décale encore par rapport a la surface initiale. De plus, le nombre
d’atomes déplacés dans des sites cristallographiques au dessus de la surface augmente, comme
illustré dans la Figure IV-9.a. Ils forment de petits groupes d’atomes de tungsténe qui peuvent étre
qualifiés d’ilots induisant une certaine rugosité de surface. Le phénomene de « Primary Knock-
On » n’explique pas, a lui seul, la présence de ces atomes a la surface. Les déplacements le long
des directions cristallographiques 111 peuvent également étre a origine de la formation des ilots
surfaciques. Ce type de déplacement a également été observé par Li et al. [176] et menant de la
méme fagon a un gonflement du substrat et a la formation d’ilots surfaciques, comme illustré
pour comparaison dans la Figure IV-9.b. Cependant, ces phénomeénes sont décrits de plusieurs
manicres dans la littérature et ils seront discutés plus avant dans le paragraphe IV.2.2.2 concernant
I’étude du substrat.
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Figure IV-9 : Atomes de tungsténe déplacés a la surface suite a la formation d’agrégats de grande
taille (a). Illustration des ilots d’atomes de tungstene de 'étude de Li et al. [176](b).

Les images f) a h) de la Figure IV-4 montrent les phénomenes ayant lieu au cours de
I'implantation entre 600 et 850 ps, soit pour un nombre d’atome d’hélium envoyés vers la surface
de 3000 a 4251 atomes. L’existence de 3 zones de densité différente d’hélium est observée : Pour
des raisons de fluidité du texte ces zones seront nommées A, B et C et définies comme illustré
dans le schéma de la Figure IV-10.
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Figure IV-10 : Schéma des zones d’accumulation de ’hélium dans le substrat de tungstene.

Lobservation des atomes d’hélium présents dans le substrat montre que les complexes HeqVim
présents dans la zone d’accumulation préférentielle (B) identifiée dans I'image €) continuent de
croitre et coalescent pour former des bulles comme illustré dans la Figure IV-11.
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_ x .
Figure IV-11 : Coalescence de complexes HenVim pour former une bulle au sein du cristal dans la
zone préférentielle d’accumulation des agrégats. a) Image f de la Figure IV-4 montrant la zone ou
se trouvent les agrégats qui coalescent. L’évolution dans I'encadré tourné a 90° est décrite dans les
images b) Implantation apres 600 ps, ) 720 ps et d) 800 ps.

A une profondeur plus importante (> 60 A, zone C), les atomes seuls diffusent au sein du réseau
en position interstitielle et se regroupent pour former des agrégats de quelques atomes ou des
complexes HeqVin mais la formation de bulle n’est pas mise en évidence. Cette évolution est liée a
Paugmentation de la taille des agrégats dans la zone B : les atomes incidents sont piégés dans les
bulles d’hélium en croissance et leur élargissement ne permet plus I'augmentation du nombre
d’atomes d’hélium dans la zone C. Entre z = 0 (la surface) et z = 30 A (zone A), les atomes
d’hélium sont agrégés, tres peu d’atomes sont seuls a diffuser. Les complexes existants forment
donc des pieges pour les atomes d’hélium, qui, s’ils ne sont pas piégés, diffusent du substrat vers
la surface et ressortent de I'échantillon. La quantification de I’hélium dans ces zones permet de
décrire plus précisément ces comportements (paragraphe IV.2.2.1).

Du point de vue du substrat, 'image f) de la Figure IV-4 montre un désordre important parmi les
atomes de tungstene dans les plans atomiques de la surface. Ce désordre peut provenir de
I’échauffement local dt a I'arrivée des atomes d’hélium. Cependant, les images g) et h) de la Figure
IV-4 n’exhibent pas de tel désordre parmi ces mémes plans atomiques (cf zoom de la Figure
IV-12), ce désordre est donc transitoire comme dans le cas des déplacements dans la direction
111. La relaxation de Iénergie, grice au thermostat de Berendsen et par lintermédiaire des
déplacements le long des axes 111 permet une réorganisation des atomes de tungstene proches de
la surface. La surface continue de s’élever au-dela de la surface initiale. En effet, la Figure IV-12.c.
présente 7 plans atomiques au dessus de la surface initiale alors que la Figure IV-12.f en montre 8.
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Figure IV-12: Réorganisation des atomes de tungstene a la surface. a) surface 4 Pétat initial, image
a de la Figure I-4. b) Atomes de tungstene désordonnés a la surface a t = 600 ps (image f de la
Figure IV-4. ¢) t = 646 ps, d) t = 700 ps, e) t = 750 ps, f) t = 800 ps (image g de la Figure IV-4).

Les images i) et j) de la Figure IV-4 montrent la coalescence des bulles localisées entre 30 et 60 A
(zone B) pour former une seule et méme large bulle. Les atomes d’hélium s’éloignent les uns des
autres, une relaxation s’opere. Ce phénomene méne a 'évenement visible sur les images k) et]) : la
rupture du substrat en deux parties autour de la zone contenant la bulle d’hélium (Figure IV-13).

Figure IV-13 : Elargissement de la zone préférentielle d’accumulation des agrégats des images
présentées dans la Figure IV-4 1, j, et k. Illustration de la bulle étendue (a), de 'extension de la
bulle (b), les atomes d’hélium sont de plus en plus éloignés, et de la rupture du substrat (c).

Dans les autres zones (A et C) de part et d’autre de la bulle, le comportement de hélium ne varie
pas, i.e. la formation de complexes est possible mais pas celle de bulles du type de celle menant a
la rupture du substrat dans la zone B. Lors de la rupture, la partie supérieure du bloc de tungstene
s’éloigne et elle n’est plus liée au reste du substrat. La bulle s’étend, les atomes d’hélium ne sont
plus confinés dans le substrat et s’éloignent les uns des autres. La simulation est interrompue
lorsque ce phénomene se produit. En effet, une nouvelle surface est définie par la limite entre la
partie inférieure du substrat et la bulle composée d’atomes d’hélium. Ces derniers ne sont plus
considérés comme implantés dans le substrat. Les nouveaux atomes d’hélium sont injectés dans
une zone comprise entre les deux parties de substrat, ils risquent de rencontrer alors des atomes
supposés implantés, le calcul n’a donc plus de sens.
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Cela peut ctre apparenté aux phénomenes présentés dans le chapitre 1. I.’écaillage observé par
Gilliam et al. [63] a la suite d’implantations réalisées avec des ions de 1,3 MeV peut y étre assimilé
puisque une partie étendue de tungstene s’éloigne du substrat (Figure IV-14 b et ¢). La formation
de bulles d’hélium induit la formation d’une pellicule de tungsteéne se détachant du substrat initial.
Ce phénomene est également analogue au « blistering » observé par Nishijima et al. [62] dés les
énergies d’implantation de I’hélium de 'ordre de quelques eV (Figure IV-14.a).

Figure IV-14 : Images de microscopie montrant les phénomenes de « blistering » et d’exfoliation
observés par Nishijima et al.[62] (a) et Gilliam et al. [63] (b et ¢).

Afin de vérifier si les conditions aux limites influencent les mécanismes menant au phénomene
d’écaillage, la simulation est réalisée sur un substrat dont la surface est doublée avec un nombre
proportionnel d’atomes d’hélium incidents pour obtenir la méme fluence. L’accumulation
d’hélium se produit de manicre équivalente, i.e. pour une fluence équivalente, la coalescence des
agrégats mene a la formation de bulles étendues dans le substrat pour une fluence incidente
« critique » et une fluence d’implantation limite du méme ordre de grandeur (Tableau IV-1 du
paragraphe I1V.2.2.1). Ceci confirme, par ailleurs, que la taille définie pour la boite de simulation
est appropriée pour mener les simulations décrites. La rupture du substrat en deux parties est liée
a la taille limitée de la boite (17 x 17 mailles cristallines). La bulle est formée sur une surface
supérieure a celle de la boite de simulation. Dans une boite de simulation plus large, le substrat ne
se rompt pas, mais la bulle se «vidange » lorsque la pression des atomes d’hélium devient
supérieure a I’énergie de cohésion des atomes de tungstene de la surface au dessus de cette
derniére. Ainsi, les atomes d’hélium composant la bulle sortent du substrat par un trou formé a la
surface du tungstene, d’ou l'assimilation de la rupture au phénomeéne de « blistering » et a la
formation éventuelle de « pinholes » a la surface du substrat.
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2.2.Etude détaillée des phénomenes observés
2.2.1. Etude du comportement de I'hélium au cours de I'implantation
e Taux de rétention

Le taux de rétention (R) dans le substrat de tungsténe est calculé au cours de 'implantation
comme suit :

R(®) = Nimpl () /Neny (O (eq. IV.9)

Dans cette équation, Nimpi(t), correspond au nombre d’atomes d’hélium implantés dans le
tungstene au temps t et Neay(t) au nombre d’atomes d’hélium qui ont été envoyés vers la surface
du substrat. Par analogie a 'expérience, ce calcul correspond au rapport de la fluence implantée et
de la fluence incidente. Nimpi(t) est déterminé en comptant le nombre d’atomes d’hélium dont la
valeur de la coordonnée z est inférieure a la valeur de g des atomes de tungstene de la surface. La
Figure IV-15 présente le taux d’implantation en fonction de temps au cours de la simulation. Afin
d’étre plus précis, 'axe horizontal en haut du graphique présente le nombre d’atomes d’hélium
envoyés vers la surface et la fluence incidente correspondante.

Fluence Incidente {He.cm2)

0 5x10%  1x10%° 15%10%  2x10%°  2,5x10%  3x10%

Nombre d'atomes envoyés (N,,,)
0 2000 4000 6000 8000 10000

—Taux d'implantation

Taux d'implantation : N;,,//N.,, (Ny.)

0

0 500 1000 1500 2000
Temps (ps)
Figure IV-15: Taux d’implantation en fonction du temps de simulation, le nombre d’atomes
d’hélium envoyés et la fluence incidente en He.cm™ au temps correspondant sont indiqués sur les
axes horizontaux supérieurs. Conditions : Ex. = 300 eV et T° = 300 K.

Aux premiers instants de la simulation, le taux d’implantation diminue rapidement et ce n’est que
lorsque 250 atomes ont été envoyés (50 ps écoulées) que le taux se stabilise a environ 0,45. Le
taux diminue légerement a environ 600 ps, ce qui correspond au moment ou les complexes
HenVim de la zone préférentielle (identifiée dans le paragraphe IV.2.1) coalescent pour former des
bulles étendues. A ce moment, les atomes d’hélium ne franchissant plus la « barri¢re » constituée
par les bulles d’hélium, I'implantation a lieu dans une zone plus étroite sous la surface et la
probabilité pour les atomes d’hélium de diffuser vers lextérieur du substrat devient plus
importante. Le taux d’implantation diminue. Enfin, a environ 920 ps, soit pour environ 4600
atomes d’hélium envoyés vers la surface, le taux d’implantation diminue brusquement, cela
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correspond a la rupture du substrat. Une partie des atomes considérés comme implantés dans le
substrat se situent au dessus de la valeur de g considérée comme la surface du substrat. Aussi, la
valeur de la coordonnée z des atomes de tungsténe correspondant a la surface du substrat s’éleve
au-dela de la zone a partir de laquelle sont envoyés les atomes d’hélium, le calcul du nombre
d’atomes d’hélium implantés n’a alors plus de sens.

La diminution brusque du taux d’implantation traduit directement la rupture du substrat pour
cette simulation. Cette rupture est observée pour des fluences incidentes critiques équivalentes
dans toutes les simulations réalisées avec des atomes d’hélium dont I’énergie est de 300 eV et une
surface de tungstene maintenue a une température de 300 K, soit environ 1,6 x 101 He.cm™ et
une fluence limite implantée de 'ordre de 7 x 101 He.cm?2. Le Tableau IV-1 récapitule les
fluences incidentes et les fluences implantées maximales ainsi que les taux de rétention obtenus
pour différentes simulations réalisées avec Ene = 300 eV et T = 300 K. Les taux de rétention sont
également comparés a ceux obtenus a I’aide du logiciel SRIM.

Tableau IV-1 : Données obtenues par dynamique moléculaire (Conditions : Exe = 300 eV et T =
300 K) et par calcul SRIM.

Fluence Incidente Fluence implantée Taux de rétention
Nae He.cm? Nae He.cm? Dyn?mlq.ue SRIM
Moléculaire

2000 0.91 x 1015 906 3.13x 101 0.45 0.56

4000 1.38 x 1016 1721 5.94 x 1015 0.43 0.56
5000/4551* 1.73 x 1016 1887* 0.52 x 1015 0.41%* 0.56
9971/4601* 3.37 x 1016 1939* 6.70 x 1015 0.42% 0.56
10000 (large) | 1.73 x 1016 4754 8.24 x 1015 0.48 0.56

* au moment de la rupture du substrat.

Les taux de rétention obtenus par SRIM sont supérieurs aux taux obtenus par les simulations de
dynamique moléculaire (DM). Au-dela des interactions interatomiques différentes considérées par
chacune des méthodes de simulations (N-Corps en DM et BCA par SRIM), les conditions de
bombardement ionique sont également variables d’une méthode a l'autre. En effet, SRIM
considere chaque impact d’ion sur une surface non perturbée d’un substrat amorphe dont la
densité correspond a celle du tungstene. A I'inverse, en DM, I'accumulation de ’hélium sous la
surface est traitée via les interactions He-He et He-W conduisant a des changements des
propriétés du substrat au cours de la simulation. Ainsi, cette comparaison permet de montrer
I'importance de P'effet cumulatif de ’hélium dans le substrat.

Le taux de rétention (Nimpl/Nenv(t), éventuellement a la rupture) obtenu grice aux simulations de
dynamique moléculaire est constant en fonction de la fluence incidente. La rupture du substrat
correspond a une valeur maximale d’implantation : a partir de cet instant, le taux de rétention est
considéré comme nul, plus aucun atome ne s’implante. Si la simulation était poursuivie a partir de
cet instant (en Otant la partie supérieure du substrat et les atomes d’hélium échappés),
I'accumulation de I’hélium dans le substrat reprendrait sur une surface qui contiendrait déja de
I’hélium. Ce phénomeéne serait donc susceptible de se produire de nouveau et des ruptures
successives surviendraient tout au long de I'implantation induisant une valeur limite moyenne de
la quantité d’hélium implanté. C’est pour cette raison que la rupture du substrat est assimilée a la
saturation observée expérimentalement.
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Le graphe de la Figure IV-16, présente I'évolution de la rétention de ’hélium en fonction de la

fluence incidente. Les résultats expérimentaux et de simulation y sont comparés.
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Figure IV-16: Evolution de la rétention de I'hélium en fonction de la fluence incidente
(Conditions : Exe = 300 eV et T° = 300 K). Comparaison des données expérimentales (symboles)
et simulées (courbe). Deux séries de mesures sont comparées dans ce graphe (cf chapitre 111.3.2.1)
: des mesures NRA réalisées pour la série d’échantillons dont I’état initial n’est pas connu mais la
présence de défauts lacunaires est suspectée (symboles pleins) et celle pour laquelle les états
initiaux sont confirmés étre sans défauts (symboles vides).

Les résultats de rétention obtenus par simulation sont comparés aux résultats expérimentaux de
deux séries d’implantations réalisées sur des substrats présentant des caractéristiques différentes.

La premicre série d’expériences réalisées montre un taux de rétention trés supérieur a la
simulation (83 % contre 45 % pour la simulation). Cette série était composée d’échantillons dont
Iétat initial n’était pas connu mais pour lesquels la présence de défauts avant 'implantation est
largement suspectée (cf chapitre 111.3.2.1). Les défauts présents dans le cristal sont autant de
picges pour I'hélium et favorisent son accumulation, d’ou une rétention supérieure dans ces
substrats par rapport au substrat sans défaut modélisé.

La seconde série d’expériences, quant a elle, a consisté a réaliser des implantations sur des
échantillons qui ne comportaient pas de défauts a I’état initial. Le taux de rétention mesuré dans
ces échantillons (= 10 %) est tres inférieur a celui de la simulation. Pour ces échantillons, le délai
(At) entre I'implantation et la mesure par NRA était de plusieurs mois. Il a été vu dans le chapitre
IIT que la mesure NRA quantifiait uniquement I’hélium piégé dans le substrat. Cette valeur ne
correspond donc pas forcément a la totalité de ’hélium implanté a la suite de 'expérience puisque
les atomes d’hélium non piégés sont tres mobiles et peuvent désorber rapidement. La simulation
permet, elle, de quantifier I’hélium instantanément dans le substrat, il s’agit d'une mesure « in-
situ » durant 'implantation. La proportion d’hélium non piégé, ou mobile dans le substrat, semble
donc importante dans le substrat modélisé.
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En conséquence, la valeur de la fluence implantée calculée grace a la simulation se situant entre les
valeurs des expériences pour les deux séries semble logique.

Une différence entre substrats réels et simulés n’est cependant pas considérée. Les substrats
utilisés lors des expériences sont polycristallins, cela implique la présence de joints de grains et de
plusieurs orientations cristallines.

Seule I'interface que représente la surface a été prise en compte au cours des simulations, la
présence de joints de grains n’a pas été modélisée. Comme vu dans le chapitre 111, la profondeur
d’implantation est tres faible, théoriquement de I'ordre de la dizaine de nanometres, et les grains
de plusieurs centaines de micrometres cubes (cf Image MEB de la Figure III-22). Ainsi, les
interactions avec la surface seront majoritaires vis-a-vis des interactions avec les joints de grains.
Donc Peffet des joints de grains sur la rétention peut étre considéré comme négligeable dans le
cas présent. Certaines études de la littérature ont montré 'accumulation possible de I’hélium au
niveau des joints de grains [170-172] mais la rétention dans ces zones plutot qu’a la surface n’est
pas clairement mise en évidence.

Aucune caractérisation de lorientation cristalline des grains présents a la surface des substrats
polycristallins (« Electron Backscatter Diffraction » -EBSD- par exemple) n’a été effectuée et seule
la direction (100) a été modélisée au cours des simulations. Dans la littérature, Ohno et al. [180]
ont étudié Peffet de I'orientation cristalline de la matrice pour des implantations d’hélium dont
I’énergie incidente était comprise entre 25 et 30 eV avec des fluences incidentes de 'ordre de 1023
He.cm?. Leurs échantillons de tungstene étaient polycristallins, et préalablement analysés par
« Orientation Imaging Microscopy » (OIM). La température de la surface durant I'implantation
était comprise entre 1700 et 1800 K. Leur étude a montré une différence entre les aspérités
formées a la surface en fonction de l'orientation cristalline des grains. Par ailleurs, des simulations
de DM réalisées par Hammond et al. [179] et Li et al. [181] ont montré que pour des
implantations réalisées avec des ions d’hélium de 100 eV et a des températures de 300 a 1500K, la
rétention est favorisée lorsque les ions impactent la surface dans la direction 111 par rapport aux
directions 110 et 100. Cette augmentation de la fluence implantée est liée aux déplacements dans
la direction 111 dont la relaxation vers la surface est facilitée. I’accroissement de la rétention pour
cette orientation est variable d’une étude a 'autre, et ne semble absolument pas lié au phénomene
de canalisation, peu significatif pour ces énergies cinétiques de I’hélium, cependant tous les
auteurs s’accordent pour montrer quiil existe une influence de lorientation cristalline sur
I'accumulation de ’hélium dans la maille BCC du tungstene. Les échantillons implantés au cours
des expériences présentent trés probablement des grains dont 'orientation cristalline de la surface
est tres proche de la direction (111). Le cas échéant, les valeurs de la rétention dans les
¢chantillons implantés lors des expériences devraient étre, en moyenne, légérement supérieures a
celles de la simulation. Au contraire, la rétention mesurée est trés inférieure aux simulations en
raison de la désorption au cours du temps, le plus probablement. Cette comparaison de
Pexpérience et des simulations ne permet donc pas de conclure sur l'influence de 'orientation
cristalline sur la rétention de 'hélium. De plus, 'effet de la présence d’oxyde a la surface des
échantillons n’est pas pris en compte dans les simulations. Cela pourrait influer sur la différence
de rétention puisque la diffusion de I’hélium dans oxyde est différente de celle de la diffusion
dans le métal.

La rupture du substrat lors de la simulation survient a une fluence incidente de 1,6 x 1016 He.cm=
et pour une quantité d’hélium implanté de lordre de 7 x 10> He.cm=. Ces valeurs sont tres
proches de celles obtenues expérimentalement pour Papparition du plateau de saturation. A cet
instant, les défauts formés sont probablement équivalents d’un substrat a 'autre et tout ’hélium
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implanté est piégé dans les nombreux complexes He,Vm, il n’y a donc que peu de désorption au
cours du temps.

Finalement, des hypotheses sur le phénomene de saturation peuvent tout de méme étre formulées
au regard des résultats obtenus. Ainsi, malgré les différences significatives de taux de rétention
calculés par rapport aux taux mesurés a basses fluences, la saturation observée expérimentalement
peut étre assimilée a la rupture du substrat qui survient dans les simulations pour des fluences
incidentes critiques et des fluences maximales implantées du méme ordre de grandeur. La
saturation, schématisée sur le graphe de la Figure IV-17, est un phénoméne qui correspond a la
limitation du nombre d’atomes d’hélium implantés du fait de 'accumulation proche de la surface
qui empéche 'augmentation de la rétention puisque des ruptures de bulles surviennent. Ces
ruptures, observées de manicre individuelle sur un substrat modélisé de quelques nanometres
carrés, se produisent sans doute successivement au cours du temps et sont réparties sur une
surface beaucoup plus importante expérimentalement, comme illustré par le schéma sous le
graphe de la Figure IV-17. Celui-ci représente une surface étendue de quelques um? de tungstene
polycristallin dont les grains présentent plusieurs orientations cristallines et pour 'un, un nombre
initial de lacunes non négligeable (nv). Les fleches vertes numérotées symbolisent les ruptures de
bulles successives survenant au cours de 'implantation lorsque la fluence implantée maximale en
hélium est atteinte. Plusieurs ruptures peuvent éventuellement se produire a la suite au méme
endroit sur ’échantillon puisque Phélium continue de s’accumuler sous la surface de I’échantillon
toujours exposé au flux d’ions (Fleches 2 et 6). L’orientation cristalline ainsi que la concentration
en lacune a Détat initial peuvent faire varier la fluence incidente a laquelle se produisent ces
évenements (leur ordre d’occurrence) et 'amplitude de leur impact sur la fluence implantée
instantanée. I’ordre indiqué sur le schéma est hypothétique. Des expériences complémentaires
devraient étre réalisées pour permettre de le déterminer I'influence de la présence des joints de
grains (qui ne sont pas considérés dans le schéma). LLa mesure par NRA correspond a une
moyenne de la quantité d’hélium alors que la valeur déterminée lors de la simulation est une
quantité instantanée locale. Les caractéristiques présentées ci-dessus n’influent pas sur la valeur
moyenne de la fluence implantée maximale pour ces implantations ni la présence des joints de
grains.
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Figure IV-17 : Illustration du phénomene de saturation lié aux ruptures consécutives des bulles

d’hélium sur un substrat polycristallin comportant éventuellement des lacunes a DPétat initial.
Conditions : Epe = 300 eV et T° = 300 K.
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e Profils dimplantation

Les profils d’implantation de T'hélium dans le substrat de tungsténe donnent une
information sur la répartition de I’hélium difficilement accessible expérimentalement. Ils sont
déterminés en calculant le nombre d’atomes d’hélium dans une tranche de profondeur (g, +d3)
fixée du substrat, a un temps donné. La Figure IV-18 présente les profils de concentration en
profondeur d’hélium implanté pour plusieurs instants de la simulation. Dans ces profils, chaque
point correspond au nombre d’atome d’hélium dans une tranche de 5 A d’épaisseur.
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Figure IV-18: Profils en profondeur de I'hélium dans le tungsténe au cours du temps. Les
courbes correspondent aux profils déterminés pour certaines images de la Figure IV-4, 'image
correspondante est indiquée par la lettre a gauche de la courbe. La droite en pointillés indique la
surface du tungsténe a ’état initial, i.e. la profondeur (y = 0 A) et la ligne pleine la surface du
tungstene a I'instant t. Les lignes verticales indiquent I’évolution des zones A, B et C décrites dans
le texte. Conditions : Epe = 300 eV et T° = 300 K.

Sur ces profils, la surface du tungstene est indiquée par le premier point a gauche de la courbe.
Ainsi, il est évident que la surface se déplace par rapport a I’état initial, représenté par la ligne
pointillée a z = 0, comme vu dans le paragraphe IV.2.1. Des simulations du tungsténe seul
thermalisé a 300 K, montrent que I’épaisseur du substrat oscille autour d’une valeur moyenne
(6451 A). Lorsque les atomes d’hélium pénétrent dans le substrat, I'augmentation de I’épaisseur
est supérieure a cette valeur moyenne. L’hélium induit donc un gonflement du substrat (cf Figure
IV-23). Ce point sera discuté dans le paragraphe IV.2.2.2.

Les profils rendent compte, des 900 atomes implantés, des zones identifiées dans la Figure IV-4
(courbe e de la Figure IV-18), i.e. une zone proche de la surface (A), une zone d’implantation
préférentielle (B) comprise entre 30 et 60 A sous la surface et une zone d’implantation plus
profonde (C). La forme des profils de concentration d’hélium dans ces zones est cohérente avec
Iobservation des images présentées dans la Figure IV-4. Ainsi, la zone d’implantation
préférentielle apparait rapidement apres le début de 'implantation et le nombre d’atomes d’hélium
croit jusqu’a atteindre une limite (courbe g), il s’agit de Iinstant auquel les complexes HenVim
coalescent pour former des bulles plus larges (images g et h de la Figure IV-4). Dées que la valeur
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maximale du nombre d’atomes d’hélium est atteinte, cette zone s’élargit comme le montrent les
courbes (i, j et k). Cela correspond a la formation de la bulle qui s’étend et conduit a la rupture du
substrat. La profondeur de cette zone correspond a la profondeur moyenne de pénétration des
ions d’hélium de 300 eV dans le tungstene. La zone la plus profonde (C) comporte les atomes
d’hélium qui ne sont pas stoppés dans la zone de pénétration moyenne de ’hélium (B) durant les
premiers instants de I'implantation. La densité de I’hélium dans cette zone décroit avec la
profondeur. Le nombre d’atome d’hélium dans cette zone cesse d’augmenter lorsque le maximum
de la zone B est atteint. Les nouveaux atomes implantés ne peuvent pas traverser la zone B, dense
en bulles qui constituent des picges efficaces. Enfin dans la zone proche de la surface (A), le
nombre d’atomes d’hélium croit jusqu’a un maximum également. Dans cette zone, les atomes
implantés peuvent étre piégés dans les agrégats. S’ils ne le sont pas, il y a une grande probabilité
pour qu’ils désorbent tres rapidement apres avoir pénétré sous la surface proche. La limitation du
nombre d’hélium proche de la surface correspond a Iéquilibre entre ces deux phénomenes : le
piégeage dans les agrégats et la désorption.

La formation de zones distinctes s’apparente a une stratification. Une telle distribution des atomes
d’hélium implantés dans du tungsténe a été observée par Li et al. [181] lors de simulations
réalisées a 200 eV et a 300K. IlIs ont observé des zones parmi lesquelles, une, peu profonde, a
quelques angstroms sous la surface, correspondant a la zone A, ou s’accumulent quelques atomes
seuls et de petits agrégats ainsi qu‘une zone ou se forment des bulles correspondant a la zone B.
Cependant les ruptures de bulles qu’ils ont observées ne menent pas, a proprement patrler, a une
rupture du substrat mais plutot a un phénomene observé par Henriksson et al. [31] : Pexpulsion
de I'hélium contenu dans la bulle par un point de la surface, nommé « cluster rupture ». Ce
phénomene, décrit par Sefta et al. [182], correspond a un processus de relaxation de la pression
interne dans une bulle d’hélium dont le centre de masse est peu profond. Elle est attirée par la
surface libre et croit dans sa direction. Lorsque la pression dépasse ’équilibre, des contraintes se
développent dans la matrice de tungstene et la relaxation passe soit par un déplacement de type
«loop-punching » qui sera décrit dans le paragraphe IV.2.2.2 ou par une fracture de la surface
provoquant I’évaporation de ’hélium contenu dans la bulle. Dans le cas des implantations a 300
eV, la formation des agrégats puis des bulles étendues est plus profonde sous la surface que pour
les implantations a 200 eV. Aussi, les expulsions de bulles par la surface ne semblent pas pouvoir
avoir lieu.

Dans cette simulation, la distribution en énergie des ions n’est pas considérée. Ces profils ne
peuvent donc pas étre assimilés directement a 'expérience puisqu’il a été vu dans le paragraphe
I11.3.2.2, sur l'influence du flux d’ions, que cette distribution pouvait influencer la répartition des
ions sous la surface.

e Transportde I’hélium

Lorsque peu d’atomes d’hélium sont implantés, ils sont isolés et pas ou tres peu d’agrégats
sont formés. A cet instant, il est possible de tracer la fonction de distribution radiale (RDF He-W)
des atomes d’hélium implantés par rapport a leurs voisins de tungsteéne, afin d’étudier le transport
des atomes d’hélium seuls dans le tungstene. La courbe de la Figure IV-19 présente le résultat de
ce calcul réalisé a I'aide du logiciel de visualisation VMD pour une faible fluence incidente, i.e.
lorsque 100 atomes d’hélium sont injectés dans la boite de simulation et 51 sont implantés dans le
substrat (image b de la Figure IV-4).
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Figure IV-19 : Fonction de distribution radiale des paires He-W. Les lignes verticales pleines et en
pointillés indiquent respectivement les distances He-W dans le cas d’insertion dans des sites
octaédriques et tétraédriques de la maille BCC.
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Figure IV-20 : Comparaison des RDF He-W et W-W.

La courbe de la Figure IV-19 indique que les atomes d’hélium se trouvent, aux incertitudes pres
liées a lagitation thermique, dans les sites d’insertion de la maille cubique centrée. Le pic
majoritaire a 2,05 A correspond a une position intermédiaire entre deux sites interstitiels. La RDF
mesurée correspond a une image instantanée de la simulation, sans relaxation de I’énergie des
atomes, il est donc possible de trouver des atomes dans ce type de positions intermédiaires. Cela

. . ;s . . . ;. ) . .
est par ailleurs mis en évidence par les pics aux distances inférieures a 5 soit 1,6 A, qui sont

théoriquement instables pour des atomes en positions interstitielles car trop proche des atomes de
tungstene. Il n’est pas possible de discerner les sites préférentiellement occupés. La comparaison
de cette RDF (He-W) a celle des paires W-W est présentée dans la Figure IV-20. Ces deux
courbes permettent de comparer les distances He-W aux distances W-W. Globalement, les
distances entre atomes dans les paires He-W ne correspondent pas aux distances interatomiques
des paires W-W. Cela confirme les positions interstitielles et non substitutionnelles des atomes
d’hélium dans la maille du substrat cristallin. A une telle fluence, il a été observé que seuls
quelques atomes de tungstene sont déplacés par des phénomenes de « Primary Knock-On »
(Figure IV-6). Les atomes d’hélium incidents responsables de ces déplacements sont rétrodiffusés
apres impact avec la surface, et la probabilité de trouver 'un des atomes implantés dans la lacune
formée est tres faible. Les atomes en positions substitutionnelles sont donc inexistants.
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Deux trajectoires d’atomes d’hélium apres leur implantation sont présentées dans la Figure IV-21.
Dans le premier cas (a), 'atome considéré (en rouge foncé sur I'image) est implanté 8
picosecondes aprés le début de I'implantation a 87 A sous la surface. 1l diffuse seul dans le
matériau puis s’agrége pour former un agrégat de 2 atomes 88 ps apres le début de 'implantation.
Sa mobilité décroit fortement dés lors qu’il s’agrége a un troisiéme atome (au temps t = 414 ps)
puis il s’immobilise lorsque lagrégat qu’il forme avec d’autres atomes comporte 6 atomes
d’hélium.

Dans le second cas (b), I'atome est implanté 83 A sous la surface. De la méme maniére que pour
le premier atome observé, cet atome diffuse seul dans la maille puis s’agrege avec de nouveaux
atomes implantés. Puis lorsque P'agrégat est composé de 6 atomes, celui-ci s’immobilise dans le
réseau.

Une telle immobilisation d’agrégat a été rapportée dans la littérature. En effet plusieurs
simulations d’implantation d’hélium dans du W réalisées par Henriksson et al. [31], Hammond et
al. [179] et Hu et al. [183] a des énergies allant de 50 a 200 eV montrent que des agrégats
comportant seulement 2 atomes voire des atomes d’hélium seuls sont susceptibles de former des
paires de Frenkel immobiles dans le réseau devenant des pieges pour les atomes arrivants. Dans le
cas présent, 'immobilisation des agrégats et leur diffusion n’ont pas fait 'objet d’'une étude
détaillée cependant, 'observation des trajectoires d’atomes seuls ou agrégés montre la diminution
de la mobilité des agrégats globalement a partir de 5 a 6 atomes.

Figure IV-21 : Trajectoires de 2 atomes d’hélium au sein du réseau de tungstene en fonction du
temps. L’atome d’hélium considéré est figuré par une sphere rouge foncée, les spheres éclaircies
sont des atomes arrivés plus tard dans le substrat et s’agrégeant au premier atome. Les points
bleus correspondent aux positions successives de 'atome d’hélium initial a des pas de temps
régulier, i.e. toutes les 2 ps. Conditions : Epe = 300 eV et T° = 300 K.
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e Agrégation

Comme cela a été observé dans le paragraphe précédent, les atomes d’hélium se déplacent
pour former des agrégats de mobilité de plus en plus réduite jusqu’a une taille de 6 atomes au-dela
de laquelle, ils s’immobilisent. IIs continuent alors de grossir par capture de nouveaux atomes
incidents jusqu’a former des bulles. La croissance de ces agrégats va conduire au déplacement des
atomes de tungstene.

Etat des agrégats

Le graphe de la Figure IV-22 montre la RDF He-He calculée pour un agrégat situé dans la
zone prétérentielle d’accumulation des atomes implantés (zone B sur les profils présentés dans la
Figure IV-18).
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Figure IV-22 : RDF de ’hélium (He-He) réparti dans les agrégats de grande taille (npe = 50). La
RDF ne tend pas vers 1 dans ce cas car la normalisation de la fonction n’est pas effectuée sur la
totalité des atomes d’hélium présents dans la boite de simulation.

La distribution des distances interatomiques dans 'agrégat montre un seul pic, cela signifie qu’il
n’est pas cristallisé. Des simulations d’atomes d’hélium seuls dans une boite de simulation de 343
A3, maintenue 2 une température de 4 K ont été réalisées en parallele des simulations
d’implantation. Elles ont montré qu’il était nécessaire d’atteindre un nombre de 10000 atomes
pour permettre une compression de I’hélium permettant d’obtenir un premier voisin a une
distance d’environ 1,65 2 1,75 A, comme dans le cas des agrégats de la simulation présentée. Cette
simulation annexe permet de déterminer la densité des atomes d’hélium dans les bulles formées
dans le tungsténe. Celle-ci équivaut environ a 0,254 He.A-3. Cette valeur peut étre comparée au
volume d’une lacune de tungstene. Dans un cristal BCC parfait, le volume occupé par un atome
de tungstene peut étre calculé de la maniére suivante :
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Ou a correspond a la valeur du parametre de maille. Ainsi, dans le cas du tungstene, le volume
d’une lacune vaut environ 10,78 A3. Et dans ce cas, il est possible d’estimer le nombre d’hélium
par lacune de tungstene comme étant compris entre 2 et 3. Expérimentalement, Evans et al. [184]
et Donnelly et al. [185] avaient déterminé les densités d’hélium du méme ordre de grandeur dans
des cavités formées par I'hélium dans du molybdene et dans de laluminium. Ce type de
comparaison est également discuté plus tard dans le paragraphe IV.2.2.2 sur la formation des
lacunes dans le tungstene.

Croissance des agrégats

Le nombre d’atomes d’hélium dans les agrégats est déterminé grace a une routine
FORTRAN. Le calcul est effectué a partir des distances minimales He-He déterminées grace aux
RDF calculées a l'instant t soit en moyenne 1,70 A.

Pour cette simulation, le nombre maximal d’atomes d’hélium contenu dans le plus gros agrégat est
de 58 atomes. Plus tard dans la simulation, au moment de la coalescence de la bulle qui mene a la
rupture du substrat, les distances He-He dans les agrégats augmentent et le calcul de Np./Agrégat
n’est plus possible. Le Tableau IV-2 indique le nombre d’atomes incidents et implantés dans le
substrat a des instants successifs jusqu’a la formation de lagrégat de 58 atomes. Il indique le
nombre d’atomes d’hélium que comporte I'agrégat de plus grande taille et le nombre d’agrégats
comportant 6 et 7 atomes.

Tableau IV-2: Nombre d’agrégats présents dans le réseau en fonction du nombre d’atomes
d’hélium qu’ils comportent pour différents instants de la simulation. Conditions : Epe = 300 eV et
T° =300 K.

Nae Nae Taille
Temps (ps) incidents implantés | "¢ de6He | nagede 7He | imum
200 1000 450 1 3 20
400 2000 906 5 7 22
600 3000 1298 10 6 32
800 4000 1721 13 4 46
820 4100 1772 16 3 58

Ce tableau indique que le nombre d’agrégats comportant 6 atomes augmente au cours de
I'implantation, il en va de méme pour les agrégats de plus petite taille. En revanche le nombre
d’agrégats de 7 atomes diminue a partir de 400 ps. Ce résultat est en accord avec 'observation
précédente concernant la mobilité des agrégats de taille inférieure a 6 atomes d’hélium. Les
agrégats interstitiels mobiles de deux ou trois atomes se rencontrent pour former des agrégats de
cinq a six atomes qui restent mobiles mais, les agrégats de 7 atomes étant immobiles dans le
réseau, ils piegent de nouveaux atomes incidents et grandissent, ils sont donc considérés comme
des complexes HeqVm. La densité des complexes He,Vm augmentant, les agrégats mobiles de
petites tailles ne captent plus d’atomes d’hélium seuls mais coalescent avec les complexes existant
et le passage par la forme d’agrégat de 7 atomes n’a plus lieu, d’ou la diminution du nombre de ce

type d’agrégats.
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L’augmentation de la taille de I'agrégat de taille maximum, considéré comme une bulle, dans le
réseau peut se faire de plusieurs manieres : par adjonction d’atomes d’hélium seuls ou par
coalescence de plusieurs complexes HenVim avec n et/ou m supérieurs a 20. Comme illustré dans
la Figure IV-10, ou deux agrégats d’environ 20 et 30 atomes coalescent.

Ces observations permettent de mettre en évidence deux modes de croissance des agrégats et des
bulles : un mode dynamique et un mode statique. C'est-a-dire que la formation des agrégats peut
se faire lorsque deux objets composés d’hélium se déplacent au sein du substrat (de petits agrégats
He, avec n compris entre 1 et 6 atomes), se rencontrent et coalescent pour former un complexe
HenVim, c’est le mode « dynamique ». En revanche les gros agrégats, i.e. n > 7, sont immobiles
dans le réseau, leur croissance dépend donc de la proximité d’un atome ou d’un autre complexe
HenVm large qui grandit également jusqu’au contact. Ces croissances sans mouvement menant a la
coalescence constituent le mode « statique ».

2.2.2. Etude de I’évolution du substrat au cours de I'implantation
¢ Gonflement du substrat

Le gonflement du substrat est observable en déterminant son épaisseur au cours du temps,
cette dernicre est calculée en déterminant la valeur de la hauteur des atomes de la surface du
tungstene. Le graphique de la Figure IV-23 montre I’évolution de cette épaisseur a 300 K pour un
substrat qui ne subit pas de bombardement ionique et un substrat au cours de I'implantation
durant les 50 premicres picosecondes d’implantation i.e. pour 251 atomes d’hélium injectés et,
dans le cas présent, 120 atomes implantés.
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Figure IV-23 : Epaisseur du substrat de tungsténe au cours du temps. Comparaison d’un substrat
a 300 K et d’un substrat a 300 K bombardé avec des atomes d’hélium a 300 eV.

Lagitation thermique a 300 K implique une oscillation de * 1 A de I’épaisseur autour de 645 A.
En revanche, lors de I'implantation, le niveau de la surface croit continuellement, avec de petites
oscillations de 5 ps et une vitesse de 1 a 2 A /10 ps.
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IVévolution de I’épaisseur est tracée en fonction du temps et du nombre d’atomes envoyés vers la
surface dans le graphe de la Figure IV-24. L’augmentation soudaine a 900 ps indique la rupture du
substrat.
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Figure IV-24 : Augmentation de I’épaisseur du substrat (30 A / 4000 He envoyés) en fonction du
temps, I’axe horizontal supérieur correspond au nombre d’atomes envoyés. Conditions : Epe =

300 eV et T° = 300 K.

L’augmentation du volume du substrat peut étre liée a deux phénomenes : 'augmentation du
parametre de maille ou le déplacement des atomes de tungstene du substrat formant des lacunes
laissant ainsi plus d’espace pour I’hélium accumulé. La détermination des RDF du tungsténe a
plusieurs instants de la simulation avant la rupture, indique que le parametre de maille ne varie
pas, i.e. le premier voisin est a une distance constante. Dans le cas présent, le substrat reste donc
globalement cristallisé mais des atomes se sont déplacés en surface. Les conditions aux limites
latérales de la boite de simulation étant périodiques et fixées au niveau du fond de la boite, la seule
. .q. p q . .
possibilité de déplacement pour les atomes de tungstene est en direction de la surface ou vers les
bulles d’hélium présentes dans le substrat.
p

L’augmentation du volume du substrat peut étre évaluée a partir de la différence d’épaisseur entre
Iétat initial et état implanté (Vimplanwe-Viniial). Cette valeur correspond théoriquement au volume
occupé par les agrégats et les bulles d’hélium.

Au cours de 'implantation, le volume occupé par I’hélium est calculé a partir du nombre d’hélium
implanté et du rayon des atomes déterminé grice a la RDF He-He des agrégats soit 1.70 A
(IV.2.2.1). Ce volume ne représente que 35 a 40% du volume de tungstene déplacé. Cela confirme
que les atomes d’hélium ne sont pas organisés en une structure compacte mais indique également
que la densité atomique de I’hélium dans certains agrégats et certaines bulles peut étre inférieure a
la valeur estimée grace a la RDF globale des atomes d’hélium. Au cours de leur formation, les
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agrégats exercent donc une pression sur les atomes de tungsténe qui se déplacent afin de relaxer
I’énergie accumulée, comme décrit par Sefta et al. [182], les volumes laissés par les atomes de
tungstene sont toujours occupés par des atomes d’hélium et leur densité volumique diminue. Les
déplacements sont discutés dans le paragraphe suivant.

e Déplacements des atomes de W

Les mouvements des atomes de tungsténe sont considérés comme significatifs par rapport
a P’agitation thermique lorsque la distance parcourue par un atome est supérieute a av3/2 soit 2.74
AL 11 s’agit de la distance « idéale » pour laquelle un atome de tungsténe est déplacé et remplace
I'atome voisin le plus proche dans la direction 111 comme illustré dans la Figure IV-25. C’est la
formation d’un « crowdion ».

4
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Figure IV-25 : Déplacement idéal d’un atome de tungsténe dans le réseau pour former un
« crowdion ».

C’est ce critere qui a été utilisé par Henriksson et al. [31] lors d’une étude de I'implantation
d’hélium dans du tungstene entre 50 et 200 eV afin de déterminer Poccurrence des événements
appelés « loop-punching » qui correspondent aux cascades de collisions dans la direction 111 qui
menent a la formation des lacunes V des complexes He,Vm. Afin de repérer dans le réseau ces
atomes déplacés, les coordonnées des atomes de tungstene entre deux instants de la simulation
sont soustraites les unes aux autres afin de ne conserver que les positions des atomes déplacés. Un
exemple de cette comparaison est présenté dans la Figure IV-26.

L’image a) de la Figure IV-26.a met en évidence les cascades de « crowdion », dont une est
encadrée, observées lors de la visualisation de I'implantation (Figure IV-4). Cependant elle montre
¢galement qu’il existe des atomes déplacés seuls dans le réseau, dont quelques-uns sont encerclés.
La seconde image (b) permet de corréler la position des atomes d’hélium en blanc avec les
coordonnées des atomes de tungstene déplacés.
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Figure TV-26 : a) Coordonnées des atomes de tungsténe déplacés de 2.74 A (sphéres rouges). b)
Ajout des positions des atomes d’hélium (spheres blanches) apres I'injection de 2000 atomes dans
la boite de simulation. Conditions : Exe = 300 eV et T° = 300 K.

Selon Li et al [175], deux raisons peuvent étre invoquées pour justifier de la présence des atomes
de tungstene seuls déplacés en surface :

- Les « Primary Knock-On » (PKA) consécutifs aux impacts avec les atomes d’hélium
rétrodiffusés (identifiés et expliqués précédemment dans le paragraphe IV.2.1 et les
Figure IV-6 et Figure 1V-9),

- Ou les «Secondary Knock-On» (SKA), des cascades de déplacements selon la
direction 111 déclenchés par des atomes d’hélium seuls simplantant plus
profondément dans la matrice que ceux qui forment des PKA. Ces atomes auront
donc plus de difficulté a ressortir du substrat par la suite.

L’influence de la profondeur d’implantation de ’hélium sur I'énergie nécessaire pour générer un
« Secondary Knock-On » avait également été étudiée par Li et al. Ils avaient ainsi déterminé que
I’énergie seuil de génération d’un déplacement collectif d’atomes de tungstene dans la direction
111 croit linéairement avec la profondeur d’implantation. I’hélium de 300 eV implanté au niveau
de la zone préférentielle d’implantation, soit entre 30 et 60 A de profondeur et sous 19 a 38
monocouches de tungstene, ne peut pas transférer assez d’énergie (> 30 eV) a un atome de
tungstene pour étre en mesure de former une cascade de collision (111). Les déplacements isolés
proches de la surface ne correspondent donc qu’a des « Primary Knock-on » ou 'observation des
déplacements des atomes lors du gonflement du substrat.

Donc pour cette implantation, les déplacements dans la direction 111 ne sont pas dus aux impacts
des ions d’hélium et au transfert d’énergie associé¢ (SKA), ils sont liés a la croissance des agrégats
d’hélium. En effet, la proximité des agrégats d’hélium et des atomes déplacés indique que c’est
I'accumulation des atomes d’hélium qui engendre le déplacement des atomes et donc la formation
des complexes He,Vm comportant des lacunes de tungstene. Les agrégats a lorigine des
formations de cascades de « crowdion » sont systématiquement a une profondeur supérieure a la
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cascade. Cela signifie que ces déplacements se font dans la direction de la surface i.e. la seule
limite libre pour la relaxation de I’énergie dans la boite de simulation. II n’est pas possible de
corréler la taille des agrégats a la formation d’une cascade de « crowdion ». Ainsi, un agrégat de 7
atomes d’hélium observé a une profondeur de 86 A provoque une cascade de « crowdion », donc
la formation d’'un complexes He7V (illustrée plus précisément dans la Figure IV-27.a) alors quune
bulle composée de plusieurs dizaines d’atomes (environ 45 A sous la surface) peut n’engendrer
que quelques déplacements (Figure IV-27.b). Cette différence peut étre due a plusieurs
phénomenes :

- Les déplacements associés ne sont pas suffisamment importants pour cétre
comptabilisés parmi les « crowdions », i.e. les formations d’agrégats engendrent des
déplacements dans la direction 110 qui mene a la formation d’un seul SIA de tungsténe
dans une position octaédrique (av2/2 = 2.24 A) ou dans la direction 120, un SIA en
position tétraédrique (av5/4 = 1.77 A).

- La réorganisation/recristallisation des atomes de tungsténe est un phénomene
transitoire rapide. Les atomes de tungstene sont replacés dans des positions
cristallographiques et leur déplacement n’est, par conséquent, pas pris en compte dans
le calcul des déplacements entre les deux images analysées car ceux-ci sont antérieurs
aux images considérées.

- Enfin, les bulles d’hélium peuvent constituer un volume dans lequel se relaxe I’énergie
des déplacements de tungstene. Ainsi, 'interruption de 'organisation cristallographique
dans la direction 111 au niveau d’une bulle stoppe la propagation de la cascade de
« crowdion ». L’énergie est alors relaxée de manicre isotrope par les atomes d’hélium.
Ce type d’évenement, couplé a larrivée de nouveaux atomes d’hélium pourrait étre
responsable de phénomenes de «trap-mutation» car cela impliquerait une
surpressurisation de la bulle et un nouveau déplacement de tungstene.

Figure IV-27 : a) Cascade de déplacement menant a la formation d’un « crowdion » a la suite de
I'accumulation d’hélium sous la forme d’un agrégat de 6 atomes. b) Bulle composée de plusieurs
dizaines d’atomes d’hélium non responsable d’une cascade de déplacements. Conditions : Exe =
300 eV et T° = 300 K.

Ainsi, C’est 'augmentation du nombre d’hélium dans un agrégat, et donc de sa densité et sa
pression, qui entralne une relaxation de I’énergie dans le réseau cristallin via le déplacement de
plusieurs atomes de tungsténe selon la direction 111. Ce phénomeéne est appelé « Loop punching
event » par Henriksson et al. [31].
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Ils sont facilités lorsque les agrégats sont proches de la surface ou de « sinks » i.e. des « absorbeurs
d’énergie » vers laquelle la relaxation est favorisée. Dans le cas présent, il s’agit des volumes dans
lesquels s’interrompent les cascades de « crowdion ». Au début de la simulation, les conditions
aux limites impliquent que les relaxations sont possibles uniquement au travers de la surface.
Cependant, la formation d’espaces vides d’atomes de tungstene mais occupés par des atomes
d’hélium accumulés au cours de I'implantation permet la relaxation directement dans ces bulles.

e Leslacunesde W

Les lacunes dans les simulations correspondent, comme illustré dans la Figure IV-7, aux
volumes occupés par des atomes d’hélium qui sont vides d’atomes de tungsteéne. La détermination
des positions de ces lacunes dans le réseau de la boite de simulation n’est pas un probléme trivial
car il s’agit de chercher des coordonnées qui ne sont pas existantes dans le volume de la boite de
simulation. I’évaluation du déplacement des atomes de tungstene peut permettre dans une
premicre approche de les localiser. Cependant, pour des fluences d’implantations élevées,
'augmentation du volume du substrat est associée a un déplacement global de tous ses atomes sur
une épaisseur de plusieurs nanometres. Dans ce cas il n’est pas possible de déterminer les
coordonnées des lacunes dans le substrat en déterminant les déplacements individuels des atomes
tout au long de la simulation.

Les potentiels d’interactions utilisés permettent la formation de petits objets tels que les pairs de
Frenkel ou des SIA [170]. Cependant, ces atomes déplacés se réorganisent dans des positions
cristallographiques au cours de la simulation. Ce sont des phénomenes transitoires, comme les
cascades de crowdions qui impliquent qu’une fois que I’énergie est relaxée, les atomes du substrat
sont réorganisés. Ils n’induisent donc pas de modification importante des RDF W-W et ne
peuvent pas étre quantifiés de maniére systématique par cet outil. De plus, le potentiel
d’interaction utilisé pour les paires W-W propose une énergie de formation des dumbbells dans la
direction 111 légerement inférieure a celle des dumbbells dans la direction 100, ce qui est cohérent
avec certains résultats de DFT [169,185]. Dans ce cas, la formation des crowdions est plus
favorable que celle des dumbbells puisqu’elle se produit a la suite de lapparition de la
conformation d’un dumbbell dans la direction 111. Cela peut expliquer que seuls tres peu de SIA
isolés sont observés par rapport aux crowdions.

Il a été vu dans le paragraphe IV.2.1 que les agrégats d’hélium sont dans des zones ne comportant
pas d’atomes de tungstene (Figure IV-7). Le volume des lacunes peut donc, en principe, ctre
calculé de manicre indirecte par la détermination du volume des complexes He,Vm. En effet,
Pobservation de quelques uns de ces complexes peut permettre d’estimer la densité atomique dans
les lacunes formées par accumulation d’hélium. Une estimation du volume des lacunes peut étre
donnée a partir du diametre des espaces libres observés dans limage Figure IV-7 par

exemple. ’analyse de 3 complexes de taille différente a donné les résultats présentés dans le
Tableau IV-3.

Tableau IV-3 : Etude des densités atomiques pour 3 agrégats. I’agrégat n°1 se trouve dans la zone
A (décrite dans le paragraphe IV.2.2.1) et les agrégats 2 et 3 se trouvent dans la zone C. Ces
agrégats font partis de ceux observés dans I'image e de la Figure IV-4. E.=300eV et T°=300K.

Nombre
N° de , Volume libre | Densité ng./V
Pagrégat d a:lomes A’ ny.. A® | avec Vy, =10.8 A’ RDF He-He
He
1 28 128,4 0,22 2,35 1.80
8 9,1 0,87 9,47 1.75
3 6 18,1 0,33 3,57 1.70
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Les agrégats n°1 et 3 présentent un nombre d’atomes par lacune (2 a 4) proche de celui estimé
expérimentalement par Evans et al. [184] (cf paragraphe IV.2.2.1). L’agrégat n°2 est observé,
quant a lui, juste avant qu’il ne provoque une cascade de collisions dans la direction 111. Cela
signifie qu’il est « pressurisé ». Le nombre de lacune (environ 1) et d’atomes d’hélium qu’il
comporte sont cohérents avec les estimations d’Abd El Keriem et al. [55] décrivant le phénomene
de « trap-mutation » dans le tungstene, i.e. a partir de 10 atomes d’hélium dans une lacune, la
formation d’une bilacune peut avoir lieu.

La densité atomique d’un agrégat a I'autre est variable alors que les distances des premiers voisins
mesurées par les RDF He-He de chacun de ces agrégats sont relativement proches. Cela signifie
que ce dernier parametre, n’est pas forcément représentatif de la densité dans les agrégats comme
supposé dans le paragraphe IV.2.2. Il ne pourra donc pas forcément expliquer la pressurisation
des atomes d’hélium dans le réseau du tungstene.

Une approximation systématique du volume des lacunes en fonction du nombre d’atomes
d’hélium dans les agrégats n’est valable que dans le cas d’une corrélation entre le nombre d’atomes
d’hélium par agrégat et le nombre d’atomes de tungstene déplacés. Or cela n’est pas vérifié
puisque la densité atomique des agrégats n’est pas identique dans tous les agrégats. Cette étude n’a
pas pu étre réalisée sur tous les agrégats et leffet de la profondeur, qui peut potentiellement
impacter la relaxation de I’énergie, puisque la seule limite libre est la surface, n’a pas été vu au
cours de I’étude.

2.3.Bilan des comparaisons aux résultats expérimentaux

Les simulations ont montré un bon accord avec les tendances observées
expérimentalement lors de 'accumulation de ’hélium, en montrant 'augmentation linéaire de la
fluence implantée puis de sa limitation au moment de la rupture qui a pu étre assimilée a la
saturation Les différences entre les valeurs obtenues avant la fluence incidente « critique » sont
attribuée a la désorption de la fraction d’hélium non piégé (fraction des atomes d’hélium seuls ou
des agrégats mobiles) qui n’est pas quantifié par NRA pour les échantillons implanté par plasma
mais qui est calculée par les simulations qui correspondent a des mesures « in-situ ».

A partir de ces simulations, le nombre d’hélium comportant un agrégat qui s’immobilise dans le
cristal en engendrant la formation d’une monolacune (ou d’une paire de Frenkel) a pu étre
déterminé comme étant de 7 atomes. Ce résultat est en bon accord avec celui obtenu par Boisse et
al. [187]. Via des simulations de DFT ainsi que de dynamique moléculaire en utilisant le méme set
de potentiels utilisés dans cette étude, ils ont montré que le self-trapping débutait dés lors qu'un
agrégat atteignait la taille de 6 atomes d’hélium.

Les simulations réalisées au cours de cette étude mettent également en évidence la formation de
complexes He,Vm de grande taille, comportant des nombres importants d’atomes d’hélium et de
lacunes de tungstene. Et, lorsque la saturation est considérée comme atteinte, une bulle d’hélium
de quelques nanometres cubes est observée.

Expérimentalement, ce type d’objets de grande taille n’a pas pu ctre observé. En effet, les
caractérisations par PAS ont mis en évidence majoritairement la formation de monolacunes
remplies d’hélium voire de lacunes vides de taille supérieure mais n’induisant qu’une tres faible
variation des parametres S et W. Il est possible que la technique ne soit pas en mesure de détecter
des objets saturés d’hélium si les positons ne peuvent pas s’y piéger. De plus, les résultats obtenus
par TDS, corrélés aux résultats de PAS et comparés a la théorie, ont montré que la désorption
d’hélium provenait le plus probablement de complexes He,Vi comportant entre 5 et 6 atomes au
maximum.
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L’interprétation des données de TDS sont réalisées en fonction des données de DB-PAS, i.e. pour
les complexes He,Vi. Cependant selon Van Veen et al. [188], la température de dissociation d’un
complexe HeV; est quasiment égale a celle de dissociation d’un complexe HeVo. II est donc
difficile d’estimer précisément le type de complexe lacunaire qui désorbe au cours du recuit du
substrat a partir des données de TDS. En revanche, la diminution de la température de désorption
de T’hélium avec augmentation de la fluence incidente (cf paragraphe II1.3.2.1), est cohérente
avec la simulation concernant 'augmentation de la taille des complexes Hen Vi avec la fluence.

La comparaison du profil d’'implantation des positons dans le tungsténe a 2 et 5 keV avec une
image de la simulation avant la rupture du substrat est présentée dans la Figure IV-28.
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Figure IV-28 : Profil d’implantation des positons dans le tungstene en fonction de leur énergie
cinétique et profil d’implantation de I’hélium dans le substrat calculé lors de la simulation.
Conditions : Ege = 300 eV et T° = 300 K.

Drapres ce graphe, Iénergie du faisceau de positons pertinente pour I’étude des implantations
d’hélium a 300 eV est comprise entre 2 et 4 keV, par comparaison des profils en profondeur
d’implantation des positons et ceux obtenus par simulation. C’est par ailleurs pour ces énergies
que les variations majeures des caractéristiques S et W sont observées sur les échantillons
présentés dans le chapitre 111.3. Cependant la taille des lacunes majoritairement présentes estimée
par DB-PAS est tres inférieure a celle des bulles observées dans la simulation. Il est possible que
le taux de remplissage intervient également dans leur détection, ce type de défauts existent mais ne
sont simplement pas détectables car saturés d’hélium.

Du point de vue de la simulation, le traitement de la diffusion associé aux forts flux et aux
conditions latérales périodiques peuvent éventuellement favoriser l'effet d’accumulation dans le
substrat. Cependant, la simulation réalisée dans une boite de simulation de surface doublée,
comme évoqué précédemment, a montré, pour un méme nombre d’atomes implantés des types
d’agrégats équivalents, de plusieurs dizaines d’atomes et des lacunes étendues. Cette formation de
gros objets He-lacunes ne semble donc pas liée aux dimensions de la boite de simulation.

Finalement, une autre raison pour laquelle ces objets peuvent étre disproportionnés par rapport a
Pexpérience est le choix des potentiels d’interaction. Ce jeu de potentiels est un des plus utilisé
depuis qu’ils ont été publiés en 2013. Plusieurs données fournies par les auteurs, Juslin et al. [170],
montrent que par comparaison aux valeurs de la DFT, I’énergie de migration de ’hélium est 4 fois
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supérieure pour le potentiel W-He et I’énergie de formation de certains « dumbbells » ou paires de
Frenkel est inférieure de quelques pourcents pour le potentiel W-W (0,5% pour les crowdions
(111) et 12% pour les SIA en position octaédriques). Malgré une énergie de liaison des atomes
d’hélium inférieure d’environ 20%, ces différences peuvent ¢ctre a 'origine d’une accumulation
exacerbée et la formation de complexes He, Vi plus étendus que dans les expériences. Cependant,
la comparaison des seuils de déplacements obtenus grace au potentiel W-W et a certaines
expériences de la littérature [24], indique que ceux-ci sont supérieurs dun facteur 1,6. Cette
derniére comparaison, va a Pencontre d’une formation de défauts accentuée lors des simulations
et montre que des travaux restent a entreprendre pour ajuster les modélisations au plus pres de
Pexpérience.

3. Influence des parametres d’'implantation

Comme pour les expériences présentées dans le chapitre 111, les simulations sont réalisées
pour observer I'influence des parameétres tels que 'énergie cinétique des atomes incidents et la
température du substrat sur le comportement de I’hélium et du substrat au cours de
I'implantation.

3.1.Influence de I’énergie des atomes d’hélium incidents

Afin de comparer aux différentes expériences, les taux d’implantation obtenus en DM
pour différentes énergies d’implantation sont tracés en fonction du temps, donc de la fluence,
dans la Figure IV-29.
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Figure IV-29 : Taux d’implantation de I’hélium dans le tungsténe en fonction du temps, i.e. du
nombre d’atomes incidents et de leur énergie cinétique a 300 K.

ILa premieére remarque concernant ces résultats est que le taux de rétention augmente avec
Iénergie cinétique des atomes incidents. Cela avait été observé expérimentalement lors des
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mesures NRA réalisées sur les échantillons implantés a 120, 320 et 520 eV. La comparaison des
fluences implantées mesurées et calculées sont présentées dans le graphe de la Figure IV-30.
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Figure IV-30 : Comparaison des fluences implantées mesurées expérimentalement et simulées a
300 K. Le graphe présente également les probabilités données par SRIM pour chacune des
énergies (ligne en pointillés) et la ligne pleine correspond a 100% d’implantation pour une fluence
incidente de 2,5 x 10'® He.cm2.

Les images des simulations montrent la répartition de I’hélium dans le substrat (Figure IV-31)
pour les différentes énergies. Les répartitions d’hélium en profondeur sont tracés sur la Figure
IV-32.

Les atomes incidents étant en mesure de pénétrer le réseau cristallin plus profondément (comme
observé sur la Figure IV-31), la probabilité qu’ils ressortent du substrat diminue et la rétention est,
par conséquent, de plus en plus importante. Deux comportements semblent tout de méme se
dessiner en fonction de Iénergie. Ainsi, pour 20 et 100 eV, de nombreuses chutes du taux de
rétention sont observées tot apres le début de 'implantation (cf Figure IV-29) alors que pour 300
eV, cet évenement ne se produit qu'une seule fois et il n’est pas observé pour 'implantation
réalisée a 500 eV.
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Figure IV-31 : Illustration de la répartition en profondeur des atomes d’hélium dans le substrat en
fonction de I’énergie incidente pour un nombre égal d’atomes d’hélium implantés (Npe = 377)
implantés 2 300 K. Les images sont tronquées a environ 240 A de profondeur.
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Figure IV-32: Profils d’implantation en profondeur de I’hélium en fonction de I’énergie incidente.
a) pour un nombre total d’atomes d’hélium implanté de 377 atomes pour chaque profil, qui
correspond au nombre maximum implanté dans le substrat pour la simulation a 20 eV. b) pour un
nombre total d’atomes d’hélium incident de 2000 atomes, soit 400 ps apres le début de
I'implantation a 300 K.

L’observation plus en détail des implantations a faible énergie indique que les chutes du taux de
rétention surviennent lorsque des bulles proches de la surface se vident en libérant au travers d’un
point de la surface leur contenu en hélium. Ce phénomene a été rapporté par Henriksson et al. et
Li et al. [27,169] pour des simulations d’implantations réalisées avec des atomes ayant des énergies
incidentes comprises entre 50 et 200 eV comme évoqué dans le paragraphe IV.2.2.1. Cependant
dans les simulations présentées, ’hélium, dont I’énergie cinétique est de 300 eV, simplante plus
profondément que pour 100 et 200 eV, et les expulsions de bulles proches de la surface n’ont pas
lieu. Les atomes implantés a cette énergie forment des agrégats qui coalescent a la profondeur
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moyenne d’implantation pour former des complexes puis des bulles étendues. A cette énergie, le
nombre d’atomes d’hélium implantés nécessaires pour entrainer la rupture du substrat est bien
plus important que pour la rupture d’une bulle proche de la surface. Pour cette raison, la
diminution brusque du taux d’implantation a lieu apres une durée d’implantation plus importante.
Enfin, 'implantation des atomes d’hélium a 500 eV, ne montre pas de phénomeéne de rupture car
I'accumulation d’hélium a la profondeur moyenne d’implantation est probablement insuffisante
pour provoquer la coalescence des agrégats et la rupture du substrat. En effet, la dispersion des
atomes d’hélium dans le substrat est plus large, comme observé sur les profils d’implantation des
graphes de la Figure IV-31. Dans ce cas, la fluence nécessaire pour atteindre la saturation du
substrat est donc plus importante encore que pour 300 eV du fait de I’élargissement du profil en
profondeur.

Les simulations a différentes énergies mettent en évidence plusieurs mécanismes pouvant
expliquer les résultats expérimentaux obtenus en spectroscopie d’annihilation des positons (PAS)
et en spectrométrie de désorption (TDS).

A faible fluence et a 120 eV, les mesures de TDS mettent en évidence la diminution de 1a taille des
agrégats lorsque I’énergie augmente et cependant la présence de complexes He,V avecn =12 2,
qui sont observables dans les images de la simulation (Figure IV-31) a une profondeur supérieure
aux bulles présentes a 100 eV. Ces bulles ne sont pas observées par les mesures DB-PAS, Iénergie
du faisceau de positons a partir de laquelle la détection est possible est probablement trop faible
(inférieure a 2 keV) pour permettre d’engendrer une variation significative des parametres S et W.
Cependant, la diminution de la fraction de positronium réémis indique la présence de défauts
dont la présence peut étre corrélée avec des lacunes de tungstene formées lors de I'expulsion du
contenu en hélium des bulles proches de la surface.

Aux plus hautes fluences et a 320 et 520 eV, les bulles sont détectés en PAS car elles sont dans
une zone analysable par la technique PAS. La TDS indique, pour les faibles fluences, une
diminution de la taille des agrégats et, a 520 eV, une distribution en taille plus étroite. C’est ce qui
est observé sur les images de la Figure IV-31 a 300 et 500 eV.

3.2. Influence de la température du substrat lors de I'implantation

De la méme maniere que pour I’étude de I'influence de I'énergie d’implantation, I'influence
de la température du substrat au cours de 'implantation est étudiée en réalisant des simulations
aux températures équivalentes a celles fixées lors des expériences présentées dans le chapitre I11.
L’énergie incidente des atomes d’hélium pour ces implantations est de 300 eV et le parametre de
maille du substrat est adapté pour reproduire la dilatation du réseau cristallin lié a Paugmentation
de la température et pour traiter correctement les déplacements sur les parois latérales de la boite
de simulation [159].

Les taux de rétention de I’hélium en fonction du temps et de la température du substrat sont
présentés dans la Figure IV-33.
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Figure IV-33 : Taux de rétention de 'hélium en fonction du temps au cours de 'implantation et
de la température du substrat (Ey.= 300 eV).

Le taux de rétention augmente lorsque la température du substrat diminue. Ce résultat est en
accord avec les mesures NRA sur des échantillons élaborés aux mémes températures. La
comparaison des résultats est montrée dans le graphe de la Figure 1V-34.

Lorsque la température diminue, la fluence implantée dans le substrat augmente excepté pour
Pexpérience réalisée a -100°C (173 K) comme expliqué dans le paragraphe I11.3.2.4. La remise a
température ambiante des échantillons implantés a -100°C, qui n’est pas simulée a la fin de
I'implantation lors des simulations, est probablement responsable de cette diminution de la
fluence implantée. La simulation correspond, quant a elle, 2 une mesure in-situ de la fluence
implantée. Cette comparaison de I'expérience avec la simulation, soutient ’hypothése que I’hélium
désorbe des échantillons implantés a -100 °C lors de la remise a température ambiante.

Pour les températures supérieures a 273 K, les simulations et expériences présentent des
évolutions similaires. La saturation apparait de plus en plus tot lorsque la température augmente,
en effet, les chutes brusques du taux de rétention se produisent a des temps de simulations de plus
en plus courts, i.e. a des fluences incidentes de plus en plus faibles (Figure IV-33). Les ruptures du
substrat ont lieu pour des quantités d’hélium implantées plus faibles.
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Figure IV-34 : Comparaison des fluences implantées mesurées expérimentalement et simulées

(Ene= 300 eV).
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Lillustration de la Figure IV-35 et les profils de concentration d’hélium en profondeur présentés
dans la Figure IV-36 montrent la répartition des atomes d’hélium au sein du substrat.
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Figure IV-36 : Profils de concentration en profondeur de I’hélium dans le substrat de W lorsque
393 atomes sont implantés (a) et lorsque 1350 atomes sont envoyés (b) (Ene= 300 eV).

Lorsque la température augmente, la dispersion en profondeur des atomes d’hélium diminue, ils
sont concentrés de plus en plus proches de la surface. Ce phénomene peut s’expliquer par
I'augmentation de la mobilité des atomes d’hélium. La diffusion accrue des atomes augmente leur
probabilité de rencontre et la formation des agrégats donc de picges mais également leur

probabilité de désorption.
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Lagitation thermique couplée au bombardement de la surface induit un fort désordre parmi les
atomes de tungstene. Ceci peut engendrer une probabilit¢é moins importante que hélium ne
diffuse vers la profondeur du substrat [189]. La couche d’atomes de tungstene désordonnés est de
plus en plus épaisse alors que la température augmente. Une telle « amorphisation » du substrat
semble surprenante a une température aussi faible par rapport a la température de fusion du
tungstene. L’étude de Peffet de la valeur du temps de relaxation de I’énergie (1) implémenté dans
le thermostat ou leffet du flux des ions d’hélium sur ce phénomene a la surface du substrat
permettrait de déterminer plus précisément dans quelle mesure le bombardement ionique affecte
la cristallinité du substrat.

Pour 'implantation réalisée a 473 K, la brusque diminution du taux de rétention correspond a une
expulsion du contenu d’une bulle par la surface alors que pour les autres implantations montrant
ces variations (300, 673 et 873 K) ces évenements sont corrélés a des ruptures du substrat en deux
parties comme observé dans le paragraphe IV.2.1. Cette différence n’est pas expliquée en I’état.

La comparaison de la taille des agrégats a la formation des défauts observée par la technique PAS
a haute fluence (vue dans le chapitre 111.3.2.4) semble contradictoire, i.e. les agrégats, pour une
fluence implantée égale, sont globalement de plus en plus petits lorsque la température diminue
alors que les lacunes identifiées en PAS sont de plus en plus larges (augmentation du volume
libre). Cependant, pour une fluence élevée, la rupture des agrégats survient de plus en plus tard.
Cela signifie que 'accumulation d’hélium, i.e. la formation des agrégats de grande taille, est
favorisée dans un substrat lorsque sa température diminue. Les lacunes correspondant aux
agrégats formés a haute température sont également de plus en plus proches de la surface, et de
moins en moins détectables par la technique DB-PAS. De plus, la probabilité de rupture d’un
agrégat est plus importante a haute température mais également la probabilité de recombinaison
des SIA de tungstene avec les lacunes du réseau puisque leur migration est également facilitée.
Cect limite encore la probabilité de détection de défauts en PAS.

4. Conclusion

Les résultats des simulations de dynamique moléculaire mettent en évidence certains
mécanismes microscopiques ayant lieu lors de 'implantation d’hélium dans le tungstene.

L’étude des positions des atomes permet d’estimer les taux d’implantation et de rétrodiffusion en
fonction des conditions (fluence incidente, énergie cinétique des atomes d’hélium et température
du substrat) afin de les comparer a ceux obtenus avec le logiciel SRIM. Ces statistiques montrent
I'importance de la prise en compte du phénomene d’accumulation de I’hélium dans le réseau
cristallin dans les calculs des probabilités d’implantation.

Les mécanismes microscopiques mis en évidence lors de I'implantation de ’hélium s’enchainent
selon la séquence suivante : (1) une fraction des atomes d’hélium est implantée dans le substrat,
(2) les atomes diffusent dans les sites interstitiels de la maille BCC et forment des agrégats avec
d’autres atomes implantés. La taille des agrégats, ie. le nombre d’atomes d’hélium qu’ils
contiennent détermine leur mobilité. (3) Les agrégats devenus immobiles dans le réseau picgent
les nouveaux atomes d’hélium incidents et le phénomene de « self-trapping » a lieu, i.e. les atomes
de tungstene sont « éjectés » de leur site cristallographique et forment des lacunes, d’ou la
formation de complexes He Vi (avec m = 1). (4) L’accumulation de ’hélium dans les complexes
se poursuit et le phénomene ne correspond plus au « self-trapping » mais a la « trap-mutation » (m
> 1) pour former des bulles d’hélium dans le réseau avec des mouvements collectifs des atomes de
tungsténe selon la direction 111 préférentiellement. (5) Les bulles coalescent finalement pour
former une seule large bulle qui, engendre la rupture du substrat ou I'explosion de bulles si ces
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dernieres sont proches de la surface. Le taux de rétention de 'hélium a cet instant chute et la
saturation du nombre d’atomes d’hélium implanté est considérée comme atteinte.

Les déplacements d’atomes de tungstene se font vers les « relaxeurs d’énergie », i.e. dans ce cas, la
surface puisqu’il s’agit de la seule condition libre du systeme simulé puis, lorsque des bulles sont
formées dans le réseau : vers les volumes contenant de ’hélium ou la propagation des crowdions
dans la direction 111 est interrompue. Les bulles d’hélium relaxent I’énergie des cascades de
collisions de maniére isotrope dans la matrice du substrat, cela peut mener au phénomeéne de
« trap-mutation », mais ce phénomene n’a pas été clairement mis en évidence. Un gonflement du
substrat et la formation d’ilots a la surface sont induits par 'agrégation des atomes d’hélium et les
déplacements des atomes de tungstene. Ces derniers sont a des positions cristallographiques. La
relaxation de Iénergie mise en place et les potentiels d’interaction utilisés permettent la
réorganisation des atomes sous leur forme cristalline.

L’étude de linfluence de Iénergie cinétique des ions incidents et de la température met en
évidence principalement I'effet de la répartition en profondeur des ions dans le cristal et les
phénomenes associés a cette caractéristique. La relaxation de I’énergie accumulée dans le substrat
de tungstene vers la surface est facilitée lorsque les agrégats se forment a proximité de cette
derniere. Ainsi, dans le cas de énergie cinétique faible, les coalescences d’agrégats proches de la
surface sont minoritaires vis-a-vis des phénomenes d’expulsion de ces bulles. A plus haute énergie
en revanche, les interactions avec la surface sont moins importantes et les relaxations de Iénergie
se font préférentiellement au travers de la coalescence de complexes et de la formation de bulles
(lacunes étendues remplies d’hélium) a une profondeur a laquelle se forme la majorité des
agrégats. Ceci mene a la formation d’une large bulle et a la rupture du substrat modélisé. 1l en va
de méme lorsque la température augmente, la mobilité accrue des atomes d’hélium et de
tungstene, favorise la formation d’agrégats a proximité de la surface. Cest également cet effet de
la répartition des agrégats dans le substrat qui engendre I’évolution de la rétention de 'hélium au
sein du substrat. Les picges formés (agrégats et bulles) proches de la surface empéchent la
pénétration en profondeur des atomes incidents, réduit leur zone d’implantation et limite ainsi
leur accumulation.

Les comparaisons des résultats des simulations avec les résultats obtenus expérimentalement
permettent d’expliquer plusieurs phénomenes observés. I.’évolution de la rétention en fonction de
la fluence incidente, de ’énergie cinétique des atomes ainsi que de la température sont en tres bon
accord avec les expériences. De plus les mécanismes d’agrégations et de déplacements des atomes
de tungstene menant a la rupture du substrat modélisé permettent d’expliquer en partie le
phénomene de saturation de la quantité d’hélium implanté.

Cependant certaines caractéristiques du substrat apres Pimplantation divergent d’une approche a
Pautre. Ainsi la taille des lacunes ainsi que celle des agrégats modélisés sont tres supérieures a
celles caractérisées expérimentalement. Cela peut étre lié aux potentiels d’interactions, adaptés
pour permettre la formation de pairs de Frenkel, facilitant les déplacements et la formation des
SIA et limitant la migration de Thélium, mais qui peuvent exacerber le phénomene
d’accumulation.
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Conclusion générale

Le travail de cette thése s’inscrit parmi les études visant au développement de réacteurs de
fusion thermonucléaire tel quITER, actuellement en construction a Cadarache dans le sud de la
France. De manicre plus spécifique, elle s’intéresse au matériau choisi pour les parois du divertor :
le tungstene. Exposé a des conditions extrémes au cours de son utilisation dans le réacteur, ce
métal devra résister a de hautes températures et des flux de particules élevés (bombardement
neutronique et ionique). La connaissance de I'évolution des propriétés du matériau dans ces
conditions sévéres de fonctionnement permettrait d’anticiper la durée d’exploitation d’une picce
en tungsténe dans un tel dispositif. Les études fondamentales de I'interaction du plasma de fusion,
ou d’un de ses éléments, avec la surface des composants des parois du réacteur participent a cette
estimation.

Dans ce cadre, les expériences réalisées au cours de cette étude, tentent de collecter des données
sur ’évolution de la microstructure du tungstene, et plus particuliecrement sur la formation des
défauts lacunaires, lors de 'accumulation de 'hélium (un des produits de la réaction de fusion du
deutérium et du tritium) dans la maille cristalline.

L’état de I'art concernant le point précis qu’est 'implantation de ’hélium met en exergue
trois parametres majeurs influencant la formation de défauts lacunaires et Papparition de
structures spécifiques a la surface du matériau telles que bulles, trous ou filaments nanostructurés
de tungstene appelés « Fuzz ». Ces parameétres sont la fluence de I’hélium, son énergie cinétique
incidente et la température du métal.

Afin de participer a Iétablissement d’un catalogue de données fondamentales permettant de
comprendre I’évolution de la microstructure de la surface du tungsténe sous implantation, cette
¢tude met en place des expériences visant a observer et comprendre la formation les défauts
lacunaires lors de I'insertion de ’hélium. Les gammes de parametres choisies (E; < 500 eV et T° <
1000 K) permettent I'observation des premicres étapes de la génération des lacunes et les
conditions sont controlées afin que seule 'accumulation de I’hélium en soit responsable. Ces
expériences apportent des informations sur les phénomeénes mis en jeu et les mécanismes menant
a ces modifications de la surface du métal.

La démarche méthodologique adoptée pour cette étude couple les expériences et les
mod¢élisations d’implantation d’hélium afin d’obtenir des données sur plusieurs échelles.

Pour réaliser les expériences, la technique de 'implantation par plasma a été choisie et la premiere
étape de ce travail a consisté dans le développement d’une source plasma permettant d’obtenir les
conditions requises, i.c. les faibles énergies et faibles flux d’ions. Par la suite les implantations sont
réalisées sur des substrats de tungstene polycristallin et trois techniques de caractérisation des
¢chantillons sont utilisées principalement pour constater 'évolution de la structure des surfaces.
La spectroscopie de D’élargissement Doppler de la raie d’annihilation des positons (DB-PAS)
permet de caractériser les défauts lacunaires formés au cours de I'implantation. L’analyse par
réaction nucléaire (NRA) permet de quantifier ’hélium piégé au sein de la matrice cristalline et la
spectrométrie de thermodésorption, de déterminer les interactions de I'hélium avec les défauts
formés.

Des simulations de dynamique moléculaire sont réalisées dans des conditions similaires aux
expériences (excepté pour les flux d’ions) afin d’observer les mécanismes élémentaires mis en jeu
dans des substrats de tungstene monocristallin (100). Les résultats obtenus sont comparés aux
résultats expérimentaux.
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Les implantations réalisées par plasma permettent d’atteindre des énergies cinétiques des
ions faibles en comparaison des techniques utilisant des faisceaux d’ions. La spécificité du réacteur
PIMAT, constitué d’une source plasma ICP-RF et d’'une chambre de diffusion, est d’obtenir des
flux d’ions faibles par rapport a un réacteur TCP-RF utilisé lors d’une étude préliminaire, dans
lequels les échantillons sont introduits directement dans le plasma. Dans le réacteur développé
pour cette étude, les échantillons ne se situent pas dans la source mais plutot dans la zone de
diffusion du plasma.

La caractérisation du plasma d’hélium a mis en évidence I'influence des parametres expérimentaux
sur le mode de couplage du plasma (inductif ou capacitif) et les régimes de la décharge capacitive
(x ou y). Ces différentes formes du plasma ICP-RF sont chacune observées dans des gammes de
pression et de puissance spécifiques. La géométrie de 'antenne joue également un réle sur le
mode de couplage car, dans les gammes explorées, seule la forme capacitive a été observée avec
I'antenne comportant 1 tour, alors que le mode de couplage inductif a pu étre mis en évidence
grace a 'antenne comportant 4 tours.

Sur ces bases, ’étude du plasma a tout d’abord permis de déterminer la gamme de flux d’ions He™*
de Pordre de 10 a 10> He.cm?2.s! pouvant étre atteints a la surface des échantillons. Ces flux
faibles permettent de réaliser des implantations avec des fluences incidentes faibles controlées, en
régulant la pression du gaz et la puissance appliquée a l'antenne dont la géométrie est
préalablement adaptée.

L’influence des régimes et des modes de couplage de la décharge sur la distribution en énergie des
ions (IED) est également mise en évidence. Ainsi, 3 formes d’IED sont observées :

- A tres faible pression et puissance, en régime dit « alpha », 'IED est tres large et comporte
plusieurs populations d’ions et ’énergie varie de £75 eV (pour une polarisation Vg = -300
V). La probabilité que les ions subissent des collisions dans la gaine étant pratiquement
nulle, plusieurs hypothéses sont formulées pour expliquer les raisons dun tel
élargissement : I’étendue de la zone d’ionisation tres large dans ce type de régime de la
décharge ou la sensibilité des ions hélium au champ radiofréquence.

- En régime « gamma » de la décharge capacitive, 'IED est plus piquée sur I’énergie (Vp-Vp)
théoriquement obtenue pour chacun des ions subissant la chute de potentiel dans la gaine
plasma.

- Enfin en mode inductif, a haute pression, 'IED redevient large et son maximum est
déplacé vers les faibles valeurs. Les libres parcours moyen des ions deviennent inférieurs a
la largeur de la gaine plasma et les collisions inélastiques et élastiques (a 50 et 100 pbar)
que subissent les ions les empéchent d’atteindre la surface avec une énergie maximale.

Ces caractéristiques des IED obtenues pour les formes du plasma permettant chacune d’accéder a
une gamme de flux intéressante pour 'étude montrent que dans la plupart des cas, la distribution
en énergie des ions est piquée sur Vp-Vp excepté a trés bas flux, ce qui induit de prendre des
précautions quant a linterprétation des résultats obtenus dans ces conditions. Finalement, les
mesures du transfert d’énergie a la surface montrent que, globalement, I’énergie déposée par les
ions mesurée a la surface au cours de 'implantation est cohérente avec les estimations prenant en
compte la polarisation du porte-échantillon, le potentiel plasma, I’énergie d’ionisation et le flux des
ions hélium. Les conditions d’implantation sont donc choisies pour qu'aucune autre contribution
énergétique que les ions n’existe a la surface.

Les modifications induites a la surface du tungstene dans ces conditions expérimentales
étant peu étendues, il a été montré la nécessité de caractériser I’état initial de chaque échantillon
avant implantation. La préparation consistant en un polissage et un recuit des échantillons de
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tungsténe polycristallins a 1600 °C durant une heure permet d’obtenir des caractéristiques
d’annihilation des positons correspondant a une matrice cristalline ne comportant pas de lacune.
La présence d’'un oxyde natif est mise en évidence mais ne semble pas influer sur les
modifications liées a 'implantation de I’hélium et plus particuliecrement sur le taux de piégeage des
positons évalué grace a la mesure de la fraction de positronium réémis par la surface.

Les implantations sont réalisées dans la gamme de conditions envisagées pour 'observation des
premieres étapes de la formation des défauts : les fluences incidentes sont comprises entre 1014 et
1017 He.cm, les énergies cinétiques des ions comprises entre 120 et 520 eV et les températures de
surface des échantillons de -100 a 600 °C.

L’étude de la fluence réalisée (pour Ene™ = 320 eV et T° = 25 °C) a la fluence implantée augmente
linéairement et dépend de I’état initial des échantillons puis atteint un palier lorsque la fluence
incidente dépasse 2 x 10'® He.cm. Sur cette gamme de fluences incidentes, les parameétres
d’annihilation des positons sont caractéristiques de la présence de lacunes emplies d’hélium. Les
caractérisations de TDS confirment ces résultats indiquant un remplissage de monolacunes de
plus en plus important. Pour des fluences incidentes supérieures a 2 x 10'® He.cm™, une quantité
maximale d’hélium implantée est déterminée de l'ordre de 5 x 10" He.cm™?. Ce phénomene de
saturation, s’accompagne d’un changement des parametres d’annihilation indiquant la formation
de lacunes de taille supérieure a la monolacune. Les analyses indiquent que les complexes HenV
peuvent se remplir jusqu’a atteindre une quantité limite a partir de laquelle des défauts lacunaires
de plus grande taille sont formés (HenVm), probablement par le phénomeéne de « trap-mutation ».
Ces défauts formés a proximité de la surface peuvent étre a lorigine de la limitation de
Paccumulation en empéchant la pénétration des nouveaux atomes incidents. La saturation dans
ces conditions correspond donc au seuil de remplissage des monolacunes de tungstene par
I’hélium avant la formation de défauts plus gros.

I’étude de Iincidence du flux permet d’observer en paralléle effet du régime du plasma capacitif
(a ou ) et de 'IED. Cette série d’expériences a montré qu’au cours de 'accumulation de ’hélium,
les défauts formés sont tous de type He,V malgré une différence de deux ordres de grandeur pour
les flux testés. Cependant, n s’étend sur une large gamme de valeurs a haut flux alors que le
nombre de type de complexe He,V est plus restreint a bas flux. Cela est probablement lié aux
interactions He-He dans la matrice, exacerbées a haut flux et menant a la croissance simultanée de
défauts de différentes sortes.

L’étude de Peffet de I’énergie a mis en exergue son influence sur la profondeur d’implantation des
ions en montrant des défauts répartis différemment dans les substrats et une taille des complexes
He,V de plus en plus homogene avec 'augmentation de I'énergie incidente.

Enfin, Paugmentation de la température a montré I'influence de la mobilité des ions dans la
matrice sur leur désorption et la formation de complexes He,V de moins en moins remplis,
limitant le nombre de défauts lacunaires formés et leur taille.

La seconde approche pour étudier I'implantation d’hélium dans le tungstene présentée
dans le dernier chapitre est la simulation par dynamique moléculaire. Les implantations sont
modélisées dans les conditions d’énergies et de températures similaires aux expériences effectuées
dans le réacteur PIMAT. Elles ont confirmé les tendances concernant les taux d’implantation
observés expérimentalement. Pour une fluence incidente équivalente a celle identifiée
expérimentalement a 300 eV et 300 K, soit 2 x 10'¢ He.cm2, une rupture du substrat modélisé a
été constatée marquant la limite de la quantité d’hélium implanté a environ 7 x 10> He.cm?,
proche de celle obtenue expérimentalement. Les différences entre les valeurs de la rétention
mesurée expérimentalement et obtenue par simulation permettent d’expliquer I'influence de I’état
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initial du substrat sur 'accumulation et le piégeage de I’hélium dans la matrice et de la désorption
au cours du temps de 'hélium non piégé.

Les mécanismes élémentaires observés au cours des simulations sont les suivants : L’agrégation
des atomes d’hélium implantés jusqu’a une limite de 7 atomes pour laquelle, les agrégats
interstitiels s’immobilisent dans le réseau, probablement par le phénomeéne de « self-trapping » en
formant un complexe de type He,V. La lacune de ce complexe est formée lorsque la densité dans
I'agrégat devient tres importante et une relaxation de I’énergie s’opere par le déplacement d’un
atome de tungstene de son site cristallographique. Ce type de déplacement se fait
préférentiellement selon la direction (111), ce qui entraine, lorsque celui-ci a lieu a une profondeur
suffisante sous la surface, des cascades de déplacements selon cette direction appelées « cascades
de crowdion » ou «loop-punching ». A la suite de la formation de ce défaut, 'accumulation se
poursuit dans ces lacunes et provoque d’autres déplacements menant a la formation de complexes
de types HeaVm avec m > 1. Il s’agit donc le plus probablement de phénomeéne de « trap-
mutation ». Les complexes grossissent jusqu’a former des bulles dont la croissance, dans le cas des
simulations, menent a des ruptures du substrat en deux parties ou a Pexpulsion de leur contenu en
hélium en fonction de la profondeur sous la surface a laquelle elles sont formées.

L’analogie est effectuée avec les tendances observées expérimentalement en fonction des
différents parametres : la fluence incidente, I'énergie cinétique des ions et la température de la
surface du substrat. Elle permet d’appuyer les hypotheses effectuées concernant I'influence de la
migration et la répartition en profondeur de Phélium implanté et des défauts formés sur le
phénomeéne de saturation et les taux de remplissage des complexes He,V. Cependant, quelques
points concernant la taille des objets He-Lacunes formés, bien plus volumineux dans la simulation
que ceux observés expérimentalement, restent a approfondir en réalisant de nouvelles simulation
éventuellement. En effet, cette différence semble surtout liée aux potentiels d’interaction utilisés,
qui ont tendances a limiter la migration de I’hélium et a favoriser son accumulation dans la matrice
du tungstene, ce qui mene ainsi a une surestimation de la taille des objets formés.

Les études menées au cours de cette these ont permis de collecter des informations sur les
phénomeénes liés a laccumulation de TI'hélium dans la matrice du tungstene et plus
particuliecrement sur la formation des défauts lacunaires menant a une limitation de la rétention.

Il reste néanmoins a poursuivre les investigations plus en détail. Ainsi, des implantations
supplémentaires dans la gamme de fluences incidentes comprises entre 2 x 1016 et 3 x 107He.cm™?
et au-dela permettraient d’observer plus finement en DB-PAS la transition entre les formations de
lacunes remplies et de lacunes étendues. Les observations par MEB et AFM n’ayant pu étre
approfondies, celles-ci devraient étre poursuivies pour les échantillons implantés a haute fluence
et également a faible énergie afin d’observer les éventuelles modifications de la morphologie de la
surface a la suite de ruptures de bulles. Des caractérisations par Microscopie Electronique en
Transmission (TEM), qui ont déja prouvé leur efficacité lors d’études similaires malgré les
difficultés de préparation liées aux propriétés du tungstene, pourraient également étre mises en
place. Aussi, compléter 'analyse des échantillons implantés a différentes températures par des
caractérisations de TDS permettrait d’appuyer ou d’infirmer ’hypothése sur la dispersion en taille
des complexes He,V en fonction de leur répartition dans le substrat.

L’effet de plusieurs caractéristiques des substrats n’ont pu étre étudié au cours de cette étude.
Ainsi, la complémentarité des approches pour effectuer les implantations (expériences et
simulations) ainsi que des techniques de caractérisation utilisées pourrait étre employée pour
déterminer linfluence de lorientation cristalline en complétant les analyses par des
caractérisations de micro-diffraction des rayons X (uDRX) ou Tutilisation de substrats
monocristallins de différentes orientations. Des simulations de I'implantation a proximité de la
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surface ou de joints de grains modélisés permettraient de comparer I'effet du type d’interface sur
les déplacements des atomes de tungstene et la formation des bulles dans ces zones.

Des simulations de la conservation d’un substrat implanté a faible fluence permettraient
éventuellement d’observer la désorption de ’hélium mobile ayant lieu aprés Pimplantation.

Enfin, les distributions en énergie des ions d’hélium obtenues dans la source ICP-RF pourraient
¢tre implémentées dans les codes de simulation afin d’accroitre la similitude des conditions
d’implantation modélisées et expérimentales.
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Lucile Pentecoste

Etude de la formation de défauts lacunaires dans un cristal de
tungsténe par accumulation d’hélium

Le tungsténe sera soumis a des conditions extrémes de température et de bombardement de particules en
tant que paroi des cibles du divertor dans le réacteur de fusion nucléaire ITER. De hauts flux d’'ions légers
impacteront la surface du tungsténe et sont susceptibles de générer des défauts dans le cristal.

Cette étude vise a étudier les premiéres étapes de la formation des défauts lacunaires dans le cristal de
tungstene soumis a un faible flux d’ions de faible énergie afin de comprendre le rble de I'accumulation de
I’hélium, un des produits de la réaction de fusion du deutérium et du tritium.

Pour cette étude, une source plasma ICP-RF a été développée et qualifiée afin de réaliser des implantations
d’hélium dans des conditions parfaitement controlées. Les implantations d’hélium ont été réalisées pour
plusieurs conditions de fluence, d’énergie et de température, sur des échantillons de tungsténe
polycristallins. La spectroscopie d’annihilation des positons a été utilisée pour caractériser les défauts
lacunaires, les analyses par réactions nucléaires, pour quantifier 'hélium implanté et la spectrométrie de
thermodésorption pour caractériser les interactions de I'hélium dans le cristal. Les résultats montrent que
pour une énergie de 320 eV a température ambiante, une fluence incidente limite est atteinte a partir de
laquelle une saturation de I'hélium implanté apparait et la formation de lacunes de grande taille débute.
L'étude de l'influence de I'’énergie et de la température montre I'importance de la répartition de I'hélium en
profondeur et de sa mobilité dans le cristal sur la taille et la diversité des défauts formés.

Les implantations sont simulées par dynamique moléculaire. Les résultats obtenus par I'approche numérique
sont comparés aux résultats expérimentaux afin de mieux comprendre les mécanismes élémentaires mis en
jeu.

Mots clés : Tungstene, Implantation, Défauts lacunaires, DB-PAS, NRA, TDS, Dynamique moléculaire

Study of the vacancy-type defects formation in tungsten crystal from
helium accumulation

Tungsten will be exposed to severe plasma conditions such as high temperature and high particle
bombardment as a target of the divertor in the nuclear fusion reactor ITER. High fluxes of light ions will
impact its surface and can generate defects in the crystal.

This study means to observe the first steps of the vacancy-type defects formation in the tungsten crystal
subject to low ion flux of low kinetic energy in order to understand the influence of the accumulation of
helium, one of the nuclear reaction products.

For the experiments, an ICP-RF plasma source was developed and characterized to perform helium
implantations under perfectly controlled conditions. Helium implantations were performed under various
conditions of fluence, energy and substrate temperature on polycrystalline tungsten samples. Positron
annihilation spectroscopy was used to characterized vacancy-type defects, nuclear reaction analysis to
quantify implanted helium and thermal desorption spectrometry to characterised the interactions of helium in
the crystal. Results show that, for a kinetic energy of 320 eV and at room temperature, a saturation of the
helium implanted quantity is reached for a limit incident fluence and that large vacancy defects starts to form.
Study of the kinetic energy and the surface temperature influences show the importance of the depth
distribution and the mobility of the helium in the crystal on the size and the diversity of the generated defects.
Implantations are performed by molecular dynamic simulations. Results obtained by the numerical approach
are compared to experimental ones in order to get a better understanding of the atomic scale mechanisms.
Keywords : Tungsten, Implantation, Vacancy-type defects, DB-PAS, NRA, TDS, Molecular dynamics
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