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Introduction

Les matériaux de structure des centrales nucléaires sont exposés a un flux de neu-
trons qui créent du dommage dans le matériau et qui entrainent une modification des
propriétés du matériau a I’échelle macroscopique. On observe par exemple une évolution
des propriétés mécaniques, comme le durcissement, ou encore des changements dimen-
sionnels comme le gonflement. Ces phénomeénes s’expliquent par les évolutions de la
microstructure, notamment par la germination et la croissance de cavités et boucles de
dislocation. Par exemple, le gonflement, qui est une augmentation isotrope du volume du
matériau, est dii a la croissance des cavités. La prévision de I’évolution des microstruc-
tures sous irradiation est donc nécessaire a la prédiction des changements dimensionnels
ou mécaniques et de la durée de vie des matériaux irradiés.

La germination et la croissance de cavités et de boucles de dislocation sont liées au
comportement des défauts ponctuels d’irradiation (atomes auto-interstitiels et lacunes)
qui s’agglomerent du fait de leur sursaturation provoquée par l'irradiation. Les intersti-
tiels et les lacunes étant produits en nombre égal, la croissance de cavités et de boucles
requiert des mécanismes physiques supplémentaires a la simple diffusion aléatoire des
auto-défauts.

Plusieurs modeles ont été proposés pour expliquer les phénomenes observés sous
irradiation, dont le modéle du biais des dislocations. Ce dernier suppose une absorption
préférentielle d’interstitiels par les dislocations et amas interstitiels. Cette absorption
préférentielle est en général due au couplage des champs élastiques générés par les défauts
avec ceux générés par les puits (dislocations, cavités, joints de grains, etc.). On parle
alors de biais élastiques. Dans le cas du gonflement, il est généralement admis que c’est
I’absorption préférentielle des interstitiels par les dislocations et les amas interstitiels
qui permet I'apparition d’un exces de lacunes dans la matrice, permettant la formation
de cavités, aboutissant au gonflement. Pour pouvoir prédire précisément 1’évolution des
matériaux sous irradiation, il est donc important de décrire précisément le comportement
des défauts ponctuels vis-a-vis des puits.

La simulation de I’évolution des matériaux sous irradiation nécessite de considérer
des volumes importants et des temps longs. De ce fait, les méthodes permettant une des-
cription explicite des défauts et de leur migration, comme les méthodes de Monte Carlo
cinétique (KMC), sont inadaptées car trop limitées aux petits volumes et faibles temps.
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On a donc recours a des méthodes en champ moyen, comme la dynamique d’amas (DA).
Dans ce type d’approche, les défauts et puits ne sont considérés qu’au travers de leurs
concentrations. Les interactions élastiques entre les défauts et les puits ne sont prises en
compte que de maniere effective, au travers de parametres appelés forces de puits. Ils
permettent en particulier d’intégrer les biais d’absorption dans les équations en champ
moyen. Ce sont ces parametres qui représentent la capacité des puits a absorber les dé-
fauts ponctuels, et donc incluent les effets des interactions élastiques et les propriétés
des défauts ponctuels. Cette approche permet de simuler efficacement ’évolution des
microstructures et également de prédire les taux de gonflement des matériaux sous irra-
diation. Ce formalisme impose cependant des limites conséquentes. En effet, les résultats
de DA sont tres sensibles aux valeurs des forces de puits. Or, ces parametres sont mal
connus, leur détermination reposant la plupart du temps sur des hypothéses concernant
les interactions élastiques ou les propriétés des défauts ponctuels. De plus, ce forma-
lisme, négligeant les corrélations spatiales, aboutit le plus souvent & des distributions
trop piquées par rapport aux observations expérimentales. Une évaluation précise des
forces de puits prenant en compte les propriétés des défauts, les interactions élastiques
et les corrélations spatiales semble donc nécessaire.

Ces travaux de these portent sur ’étude des forces de puits.

Le premier objectif est de déterminer les valeurs des forces de puits en prenant en
compte les corrélations spatiales ainsi que les interactions entre les puits et les défauts
ponctuels. On cherche également a identifier les propriétés des défauts ponctuels qui
influencent les valeurs de forces de puits, afin de déterminer le niveau de précision né-
cessaire dans leur description pour le calcul des forces de puits.

Le second objectif est d’identifier le role des effets de voisinage. D’une part, on étudie
leur influence sur les forces de puits. Il s’agit de mettre en lumiere les variations des
forces de puits en présence de différents environnements. D’autre part, on cherche a
quantifier les imprécisions de la DA résultant de ’absence des corrélations spatiales dans
son formalisme.

L’objectif final est de proposer une modification du formalisme de la DA pour intégrer
les résultats de cette étude, afin d’en améliorer la précision.

Les simulations de ce travail sont réalisées dans 'aluminium pur. Il s’agit d’un maté-
riau de structure cubique faces centrées (CFC), modele des aciers austénitiques utilisés
pour les structures internes des réacteurs a eau pressurisée. De plus, ce matériau est tres
faiblement anisotrope élastiquement, ce qui devrait nous permettre de négliger les effets
dus a l'anisotropie élastique et donc de simplifier les calculs. Par ailleurs, il a été large-
ment étudié sous irradiation, ce qui nous permet de disposer d’un trés grand nombre de
données.

La démarche adoptée dans ce travail est la suivante. Dans le nous pré-
sentons d’abord les évolutions observées dans les microstructures sous irradiation. Ces
derniéres sont mises en relation avec I’existence de biais d’absorption, et avec le modeéle
du biais des dislocations. Ce chapitre introduit également la notion de force de puits,
utilisée dans ce modele pour représenter le comportement des défauts vis-a-vis des puits.
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La description des défauts ponctuels et de leur migration dans le cadre de la théorie
de I'élasticité est également présentée, avant une revue des formules de forces de puits
développées dans la littérature, plus précisément centrée sur les hypotheses faites pour
les obtenir.

Le est consacré aux méthodes de simulation des microstructures sous
irradiation. Tout d’abord, une bréve présentation de la théorie de la fonctionnelle de la
densité (DFT) est donnée. Cette méthode permet notamment de calculer les propriétés
des défauts ponctuels nécessaires a la calibration des modeles cinétiques. Les résultats
de ces calculs permettent d’alimenter les calculs cinétiques ou en champ moyen. On
s’intéresse ensuite aux méthodes Monte Carlo cinétique (KMC), en particulier le Monte
Carlo cinétique sur objets (OKMC). Cette méthode est limitée a des faibles temps de
calcul et a de petits volumes. Elle permet cependant de simuler la diffusion des défauts
ponctuels, en prenant en compte les interactions élastiques entre défauts et puits, et ainsi
de déterminer les forces de puits. Enfin, on présente la DA. A la présentation de son
formalisme succede l'identification de ses forces et faiblesses, celles-ci étant notamment
lides a l'utilisation des forces de puits. Au terme de ce chapitre, les objectifs de ce
travail sont formulés et les méthodes numériques qui permettront de les atteindre sont
identifiées.

Le est dédié a la détermination des valeurs de forces de puits, dans des
configurations simples de réseaux de puits. On s’intéresse aux forces de puits des ob-
jets présents dans les microstructures irradiées comme la dislocation droite, la cavité
sphérique et la boucle de dislocation. Les calculs sont effectués par OKMC, ce qui per-
met de prendre en compte les interactions élastiques entre puits et défauts ponctuels.
Les défauts sont représentés par leurs dipoles élastiques, calculés en DFT. Au-dela des
valeurs de forces de puits, on cherche surtout a quantifier I'influence des interactions élas-
tiques, mais également & identifier les propriétés des défauts ponctuels qui influencent
les forces de puits. Le role des polarisabilités diaélastiques, responsables de la variation
des dipoles élastiques des défauts ponctuels avec la déformation locale, est également
brievement abordé dans ce chapitre.

Le est ensuite consacré a I’étude des effets de voisinage. Pour cela, des
microstructures sont créées par des simulations OKMC, avant de calculer les forces de
puits des amas dans chaque microstructure. Ceci permet de quantifier les effets des
différents environnements sur les valeurs des forces de puits, et d’identifier le réle des
effets de voisinage sur ces parametres.

Enfin, le vise a déterminer les conséquences de I'absence des corrélations
spatiales et des effets de voisinage dans le formalisme de la DA sur les résultats obtenus
par cette méthode. Pour cela, les distributions de tailles d’amas obtenues en DA sont
comparées a celles issues de simulations OKMC. Les différences observées permettent
d’identifier les conséquences de ’absence des corrélations spatiales en DA. Une méthode
pour intégrer les effets de voisinage dans la DA est ensuite proposée, en procédant en
deux étapes. D’abord, une nouvelle expression de force de puits intégrant les effets de
voisinage est construite pour reproduire les effets de voisinage. Ensuite, une adaptation
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du formalisme de la DA est proposée pour permettre de prendre en compte ces effets.
Au terme de ce chapitre, des simulations sont réalisées avec ce nouveau modele de DA
et les résultats sont comparés a ceux de 'OKMC.



Chapitre 1 —

Microstructures sous irradiation :
modele du biais des dislocations et
forces de puits
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Ce chapitre vise a introduire la notion de force de puits et a présenter le modele
du biais des dislocations. Ce modeéle est couramment utilisé pour expliquer certaines
évolutions sous irradiation, comme le gonflement.

Dans la [section 1.1} on s’intéresse aux évolutions des métaux sous irradiation. Nous
partons des changements visibles a 1’échelle macroscopique, en particulier le gonflement,
pour remonter aux causes de ces derniers a 1’échelle microscopique. Nous nous intéressons
particulierement au modele du biais des dislocations. Ce modele est en général utilisé
dans le cadre de la cinétique chimique homogéne, et repose sur ’utilisation de parametres,
appelés forces de puits, qui décrivent la faculté des puits (dislocations, joints de grains,



CHAPITRE 1 - MICROSTRUCTURES SOUS IRRADIATION : MODELE DU
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etc.) & absorber les défauts ponctuels qui migrent dans la matrice, sous I'influence du
champ élastique créé par ces puits.

La diffusion des défauts ponctuels dans un champ élastique est décrite dans la
ition 1.2

Dans la nous décrivons le calcul des forces de puits de certains objets de
la microstructure. Les différentes approximations pour les calculs de ces forces de puits
sont discutées.

1.1 Evolution des microstructures sous irradiation : in-
fluence des biais élastiques

1.1.1 Evolutions sous irradiation

Les matériaux de structure des centrales, pour la plupart des alliages métalliques,
sont exposés a des irradiations aux neutrons. On observe alors des évolutions, visibles et
mesurables & 1’échelle macroscopique. Ces évolutions dépendent de la dose recue par le
matériau, qui est mesurée en « déplacements par atome » (dpa). Il s’agit d’'une mesure
du nombre moyen de déplacements effectué par chaque atome du fait de l'irradiation.

Parmi les principaux phénomenes observés, on compte des changements dimension-
nels, tels que le gonflement qui est un changement de dimensions isotrope. Ce phénomene,
illustré (a), est I'une des évolutions sous irradiation les plus emblématiques.
Cette augmentation de volume se produit aprés une certaine dose, appelée dose d’incu-
bation. L’évolution est linéaire avec la dose (voir (b)). Le taux de gonflement
est en général plus élevé dans les matériaux CFC que dans les matériaux cubiques cen-
trés (CC). Dans les CFC, il peut étre significatif pour des doses regues en conditions

(a) (b)
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80—

——
—
e
—

538°C

[}
=}
T

Swelling (%)

I
S
T

UNIRRADIATED
CONTROL

20—

~ - \U.Z%perdpa
00°C

n L
0 10 20 30x10?
Neutron fluence (ncm-2) (E>0.1 MeV)

FIGURE 1.1 — (a) Gonflement d’un tube en alliage AISI 316 écroui, irradié a environ
75dpa, & 783K [1]. (b) Mesure de gonflement a différentes températures d’un alliage
AISI 316 écroui [2].
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opérationnelles.

1l existe aussi des phénomenes de croissance et de fluage sous irradiation, qui sont des
changements de dimensions anisotropes. La croissance est une modification de la forme a
volume constant. Il touche en particulier les gaines de combustible en alliage de zirconium
de structure hexagonale compacte (HC) [3], comme illustré sur la Le fluage
survient quant a lui lorsqu’une contrainte est appliquée au matériau. Hors irradiation,
ce phénomene apparait a haute température, mais 'irradiation rend possible le fluage a
basse température [4].

REFERENCE
o |- _—18]
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012 | — “ee= [29]
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004} 7
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FLUENCE i$1)/10% n.m?

FiGurE 1.2 — Courbe de croissance du zirconium pur et d’un alliage industriel de
Zircaloy-2 sous irradiation aux neutrons a 550-590 K, pour différentes tailles de grains [3].

Ces évolutions a 1’échelle macroscopique sont dues aux changements des microstruc-
tures, particulierement a la formation et la croissance d’amas de défauts tels que des
cavités et des boucles de dislocation . Le gonflement est par
exemple lié a la croissance de cavités dans la matrice métallique, tandis que la croissance
de boucles de dislocation peut expliquer I'apparition du fluage ou de la croissance sous
irradiation, lorsque celles-ci se forment dans les plans favorablement orientés.

Dans les métaux CFC, on peut observer la formation de cavités [5,6] et de boucles
de dislocations. Les boucles de dislocation sont principalement interstitielles [7,/8], les
boucles lacunaires pouvant étre formées par trempe [7,9]. Des tétraedres de faute d’empi-
lement sont également observés [10]. Dans le cas particulier de ’aluminium, auquel nous
nous intéressons dans ce travail, des cavités ont été observées sous irradiation [5,(7}/11],
ainsi que des boucles de dislocation de type interstitiel [7,[8,12] et de type lacunaire
(sous trempe) [7]. Les tétraedres de fautes d’empilement sont cependant tres rarement
observés, probablement du fait de I’énergie de faute d’empilement élevée |10].

Dans les métaux de structure hexagonale compacte, comme le zirconium et ses al-
liages, on observe sous irradiation, la formation de boucles de dislocation de types inter-
stitiels et lacunaires [3}/10]. Les cavités ont pu étre observées dans le zirconium irradié
aux neutrons ou aux électrons entre 625 et 775K, mais n’ont pas été observées dans
les alliages de zirconium [3]. La formation de boucles de différents types (interstitiel ou
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lacunaire) dans les différents plans de la structure hexagonale (plans prismatiques ou
plans basaux), joue un réle dans la croissance des gaines de combustible.

FIGURE 1.3 — Cavités observées a proximité de précipités de silicium, dans un alliage
d’aluminium irradié aux neutrons a 328 K environ .

(a)

FIGURE 1.4 — (a) Boucles de dislocation observées dans différents métaux irradiés aux
électrons & haute température (de haut en bas : aluminium, cuivre, nickel et fer) [7].
(b) Evolution des boucles de dislocation durant Iirradiation. Observation réalisée dans
Ialuminium pur irradié aux électrons [8].

La formation des amas de défauts ponctuels peut se produire de deux maniéres
sous irradiation. La particule incidente (neutron, ion ou électron), si elle a une énergie
suffisante, va déplacer un atome de son site, créant une paire de Frenkel, constituée de

— LVatome auto-interstitiel (ou interstitiel), 'atome déplacé,
— et la lacune, le site laissé vacant par cet atome.

Pour des énergies transférées faibles, comme pour des irradiations aux électrons, seul
un tres faible nombre de paires de Frenkel est créé par une particule incidente. Dans ce
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cas, la germination des amas se produit par migration des défauts ponctuels a longue
distance et agglomération, c’est le cas classique d’une saturation d’espece en solution
solide. Pour des énergies plus importantes, ’atome déplacé par la particule incidente va
pouvoir lui-méme transférer de 1’énergie cinétique a d’autres atomes, créant ainsi une
cascade de collisions. Un échauffement local se produit. Des amas peuvent se former
dans la cascade de déplacements, sans migration des défauts ponctuels a longue portée.
Les amas peuvent ensuite croitre par absorption des défauts ponctuels qui migrent dans
la matrice.

Pour qu'un amas croisse, il faut qu’il absorbe plus d’auto-défauts du type dont il
est constitué (par exemple, pour une cavité, plus de lacunes que d’interstitiels). Or,
l'irradiation produit le méme nombre de lacunes que d’interstitiels.

Pour expliquer ce paradoxe, deux principaux modeles ont été développés : le modele
du biais de production (notamment développé par B. N. Singh et al. [13]), et le mo-
déle du biais des dislocations (initialement proposé par G. W. Greenwood et al. [14]).
Contrairement au modele du biais de production, qui ne s’applique que dans les régimes
de cascades, le modele du biais des dislocations est plus général. Seul le modele du biais
des dislocations est discuté dans la suite de ce travail.

1.1.2 Modeéle du biais des dislocations

G. W. Greenwood et al. [14] furent les premiers a proposer l’existence d’un biais
d’absorption des dislocations en faveur des interstitiels comme cause de la croissance des
cavités, et donc du gonflement. L’absorption préférentielle des atomes auto-interstitiels
par les dislocations permet la formation d’un exces de lacunes. Cet exces permet la
formation et la croissance de cavités.

L’absorption préférentielle des interstitiels par les dislocations est justifiée par l'inter-
action élastique a longue portée entre ces puits et les interstitiels, qui ont un important
volume de relaxation, tandis que les lacunes, de volume de relaxation plus faible inter-
agissent moins avec les dislocations. Dans ce cas, les biais sont causés par les couplages
entre les champs élastiques créés par le défaut et par les puits, notamment les disloca-
tions. Ces biais sont donc appelés biais élastiques. Le « modele du biais des dislocations »
a été formalisé par A. D. Brailsford et al. [15], dans une approche de type cinétique chi-
mique homogene (en anglais, rate theory), afin de déterminer les taux de croissance des
amas. Il s’agit d’écrire des équations pour déterminer I’évolution des concentrations des
especes en présence, en considérant le milieu comme homogene. Dans le cas de l'irra-
diation, on écrit donc deux équations [15], décrivant les concentrations des interstitiels
(désignés par l'indice i) et lacunes (désignées par l'indice VE[), donnant le systéme

% =G — aciey — zp: k‘;iDici
de, (1.1)

Fn =G — acjey — Z k:zNDvcv.
p

1. L’indice v qui désigne les lacunes fait référence au terme anglais vacancy. Il est utilisé dans ce
document pour éviter la confusion de la lettre 1 avec le chiffre 1.
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Dans ces équations, ¢; (respectivement c,) est la concentration d’interstitiels (res-
pectivement de lacunes). La température est supposée suffisamment basse pour négliger
la concentration de défauts générée par les puits par activation thermique. G est un
terme source représentant le taux de création de défauts ponctuels par 'irradiation, la
génération d’amas de défauts dans les cascades est supposée nulle (cas de l'irradiation
aux particules légeres). a est le taux de recombinaison entre interstitiels et lacunes et
D; et Dy sont les coefficients de diffusion des défauts ponctuels. L’indice p désigne les
puits, tels que les dislocations ou cavités. Le taux d’absorption, pour chacun des défauts
ponctuels dépend de la nature, taille et concentration des puits présents. Les parameétres
appelés forces de puits, notés k2, servent & décrire cette absorption. Pour chaque puits
p, deux valeurs de forces de puits sont donc définies, une pour les interstitiels k;i et une
pour les lacunes k:g’v. Les forces de puits sont liées au libre parcours moyen d,, des
défauts mobiles par dipm j = k;l, Jj e {i,v}.

En supposant que ’état stationnaire est atteint, le systéme donne la relation

kgot,iDiCi = k’Z DVCV, (12)

tot,v

N 2 . 2 ..
ol ki j = 2p ki, (J=1o0uv).

On peut alors évaluer le taux de croissance d’une cavité. Pour cela, on note Z.; =
kg,j /(4rr.Ce), ot kij est la force de puits des cavités pour le défaut j, C. est la concen-
tration de cavités, toutes supposées de méme rayon r.. Le flux net de lacunes vers une
cavité sphérique s’écrit

o = 4nre (ZevDyey — ZeiDici) . (1.3)
Le nombre de lacunes n dans la cavité étant lié au rayon par
4
nQd = §7W§’ (1.4)
ou 2 est le volume atomique, on a
dr. dredn  dre
= —_— = 1-5
dt dndt dn” (1.5)
soit d ~
r
dtc = (ZenDyey — ZeiDicy) . (1.6)
C
En utilisant 1’équation (1.2)), on trouve finalement
dr Q
dtc = ,’TZc,i (Btot - Bc) DVCV7 (17)
C

ol Byt =1 — k:fot’v/ktzot’i est le biais d’absorption total et B. = (k2; — k?v)/kgl est celui
des cavités.

Il est possible de définir de maniere analogue un biais pour chaque puits, comme la
différence relative entre les forces de puits pour les lacunes et pour les interstitiels.

k? — k2

B = 2

(1.8)
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On note que si le biais total est supérieur au biais des cavités, les cavités absorbent
un flux net de lacunes et croissent. Bien souvent dans les modeles de cinétique chimique
homogene, on fait porter le biais sur les dislocations et on suppose que B, = 0. On dit
alors que les cavités sont des puits neutres [15]. La relation devient alors une simple
relation entre le taux le gonflement et le biais des dislocations.

Le modele du biais des dislocations permet ainsi d’apporter une explication au gonfle-
ment sous irradiation. De nombreux développements ont ensuite été réalisés pour affiner
ce modele [15,/16].

De la méme facon, les valeurs de forces de puits et de biais d’absorption sont utilisées
dans le cadre de la cinétique chimique homogene, avec différents modeles de fluage, tels
que le SIPA (stress-induced preferred absorption) ou SIPA-I [17,/18], fluage I (I-creep),
SIPA-G [19] et SIPA-AD [20,21]. Par exemple, dans le modele SIPA-T 18] (modele
dit « de montée pure »), application d’une contrainte uniaxiale modifie les biais des
boucles selon leur orientation par rapport & la contrainte. Les différences entre les taux
de croissance des différents types de boucles conduisent au fluage.

Des arguments portant sur les biais sont aussi avancés pour expliquer la croissance
du zirconium. Le modele DAD (Diffusion Anisotropy Difference) |22,23] postule que les
interstitiels migrent de maniére anisotrope, ce qui conduit & un biais négatif pour les
boucles basales. Notons cependant que dans ce cas, le biais n’a pas d’origine élastique.
Plus récemment, le modele SAS (shape anisotropy of the SIAs) [24] a permis de four-
nir une autre explication pour le biais des boucles basales pour les lacunes, basée sur
Panisotropie de U'interstitiel au point stable (voir section suivante).

En résumé, la théorie du biais des dislocations est introduite dans la cinétique chi-
mique homogene au travers des parametres de forces de puits, dont il existe une valeur
pour les interstitiels et une valeur pour les lacunes. La différence entre ces deux valeurs
permet de définir le biais d’absorption.

La capacité de la cinétique chimique homogeéne a fournir des prédictions précises
des évolutions sous irradiation dépend donc largement de la précision avec laquelle les
expressions et valeurs des forces de puits sont connues. Or, dans cette approche en champ
moyen, les forces de puits représentent a la fois les caractéristiques des puits (dislocations,
cavités) et les propriétés des défauts ponctuels qui migrent vers ces puits. L’évaluation
des forces de puits nécessite donc d’étudier la diffusion des défauts ponctuels dans les
champs élastiques générés par les puits.

Nous allons donc d’abord nous intéresser aux propriétés des défauts ponctuels et a
leur diffusion dans le réseau cristallin (section 1.2f). Nous verrons ensuite comment ces
éléments sont pris en compte dans I’évaluation des forces de puits (section 1.3)).
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1.2 Diffusion des défauts ponctuels dans un champ élas-
tique

1.2.1 Description des défauts ponctuels : modele élastique

Les défauts ponctuels génerent une distorsion de la matrice et interagissent donc avec
les autres éléments de la microstructure qui créent des champs de déformation, comme
les dislocations dont le champ de déformation est a longue portée.

Si la distance entre les défauts et les puits est suffisamment grande, les défauts
peuvent étre décrits dans le cadre de la théorie de I’élasticité linéaire. Plusieurs modeles
peuvent étre utilisés pour décrire les défauts ponctuels : dipdles élastiques, inclusion
d’Eshelby ou boucle infinitésimale. Ces approches sont équivalentes [25], et dans ce travail
nous utilisons la description par dipoles élastiques.

Dipdle élastique

Un défaut ponctuel peut étre représenté par un ensemble équilibré de forces [25-27],
dites forces de Kanzaki |28] f(R*),a = 1,...,2, qui s’appliquent sur les z positions
atomiques autour du défaut, comme illustré sur la Il s’agit des forces qu’il
faudrait appliquer au réseau parfait pour aboutir au méme champ de déplacement qu’en
présence du défaut ponctuel.

FIGURE 1.5 — Représentation d’un défaut ponctuel (ici une lacune) par des forces de
Kanzaki. u représente le champ de déplacement généré par le défaut et f représente les
forces de Kanzaki, qui doivent étre appliquées au réseau parfait pour générer le méme
champ de déplacement.

Dans le cadre de la théorie élastique linéaire, le champ de déplacement créé en r, par

un défaut ponctuel situé a 'origine et représenté par ces forces ponctuelles, est donné
par

ui(r) = zzj Gij (r — R?) f}! (1.9)

ot Gj;(r) est la fonction de Green élastique. Ici et dans la suite, on utilise la sommation
implicite sur les indices répétés, sauf indication contraire.
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L’expression ([1.9) peut étre développée en série de Taylor, si 'on se place suffisam-
ment loin du défaut (||r|| > ||R%]]) :

z z 1 z
ui(r) = Gij (r) Y [ — Giji (v) D RYfS + o1 Gk (T) Y RRERPfE 4. (1.10)
a=1 a=1 : a=1
Ici, on a utilisé la notation G;;x = 0G;;/0ry et Gijp = 0*°Gyj/OrgOry .
L’ensemble de forces étant a I'équilibre, 370 _; f7* = 0 et I'équation (1.10) peut étre
réécrite, au premier ordre, sous la forme

ui(r) = —Gijp (r) Pik, (1.11)

ou Pj, est le dipdle élastique, défini par
z
P = > R} ff. (1.12)
a=1

Il s’agit d’un tenseur de rang 2, symétrique, car ’ensemble de forces est a I’équilibre,
donc ne crée pas de couple, c’est-a-dire que > 7 _; RS fi — Yot Ry /5 doit étre nul.
Pour un cristal cubique, le volume de relaxation des défauts ponctuels est lié au
dipdle élastique par la relation
Tr (P)
3K
ou K est le module d’élasticité isostatique. Ainsi, on peut différencier « I'interaction de
taille », qui implique la trace du dipdle élastique, et « 'interaction de forme », définie par
sa partie déviatorique (reflétant la différence entre les termes diagonaux et la présence
de termes hors-diagonaux).

AV =

(1.13)

L’énergie d’interaction du défaut ponctuel avec un champ de déplacement extérieur
u®™t peut également étre exprimée & 1'aide du dipdle élastique. En effet, en reprenant
I’ensemble de forces f¢ représentant le défaut ponctuel, ’énergie d’interaction s’écrit
comme le travail des forces de Kanzaki :

Eint(uext) — ZZ: fiaU$Xt (ROC) . (114)

a=1
En supposant que ce champ varie peu sur la région du défaut, ot sont appliquées les
forces, un développement de Taylor donne

z

E™(u™) > —uf (0) Y ff —ufi (0) Y RS (1.15)
a=1

a=1
Le premier terme s’annule du fait de 1’équilibre des forces, et on obtient donc I'ex-

pression de I’énergie d’interaction sous la forme

Eint(uext) — _]Diju?j{jt- (116)
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Le dipdle étant symétrique, ’énergie peut aussi s’écrire

Eint(eext) — _})ije‘;;'(ta (117)

N oext 4 : ARG ext _ 1/, ext ext
ot €™ est le champ de déformation, défini par efX* = 5(ugy + u$y').

Polarisabilité diaélastique

L’application d'un champ élastique extérieur peut modifier I’ensemble de forces re-
présentant le défaut ponctuel. Dans ce cas, on dit que le défaut est polarisable. Ceci
conduit a un dipdle élastique qui dépend du champ extérieur selon la formule

Pyj (e54) = PY + aujuaci (1.18)

Dans cette équation, PZ(; est le dipdle élastique en absence de champ élastique ex-
térieur (équation ), et a;jx est le tenseur de polarisabilité diaélastique du défaut
ponctuel (tenseur d’ordre 4). La polarisabilité décrit le fait que la réponse élastique du
matériau dans le voisinage du défaut est modifiée par la présence du défaut.

Ainsi, I'énergie d’interaction du défaut avec le champ élastique extérieur est exprimée,
d’apres H. R. Schober [29], par

. 1
int ext) __ 0 _ext ext _ext

Il résulte de cette équation que I'application de deux champs de déformation e®*%! et
g2 donne une énergie d’interaction qui s’écrit comme la somme des énergies E™t(e®x%1)
et B (e%42) 3 laquelle il faut ajouter un terme de couplage, qui n’est présent qu’a cause

. S1e 2 ext,l ext,2
de la polarisabilité, en Qijki€i; €y -

Les propriétés des défauts ponctuels peuvent étre déduites d’expériences, comme par
I'intermédiaire de la mesure des constantes élastiques [30] ou par des mesures de relaxa-
tion inélastique [31]. II est difficile d’accéder par ces méthodes a toutes les composantes
des tenseurs P et a. C’est pourquoi les calculs numériques sont également intéressants,
les tenseurs pouvant étre déterminés par calculs de structure électronique. Dans cette
these, nous utiliserons des calculs reposant sur la théorie de la fonctionnelle de la densité
qui seront présentés au chapitre [2], section

1.2.2 Diffusion des défauts ponctuels

Dans un réseau cristallin, les défauts ponctuels migrent en se déplacant de position
stable (les positions atomiques du réseau) en position stable voisine. Les positions stables
sont appelées « points stables » dans la suite de ce document.

Pour effectuer ce déplacement, les défauts passent par un maximum d’énergie. La
configuration ol ce maximum d’énergie est atteint est appelée configuration col, situé a
une position appelée « point col ».
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(a) (b)

oie®

(d)

FIGURE 1.6 — Configuration des défauts ponctuels dans le réseau CFC : atome auto-
interstitiel (a) au point stable et (c) au point col, et lacune (b) au point stable et (d) au
point col.

Migration de l’interstitiel dans les CFC

Dans les métaux CFC, les interstitiels les plus stables sont généralement assimilés a
des halteéres (dumbbell) orientés selon (100), constitués des deux atomes partageant le
site du réseau cristallin . Il s’agit donc d’un objet asymétrique, tel qu’illustré sur la
figure 1.6| (a). Il existe donc dans 'aluminium 3 configurations au point stable.

La migration de cet interstitiel se fait par un mécanisme de « translation-rotation »
d’une orientation (100) vers une orientation (100) différente. Chaque configuration stable
dispose de 8 sauts possibles vers 'une des deux autres configurations stables, vers 8 posi-
tions stables proches voisines (voir (a)), 4 n’étant pas accessibles. Ce mécanisme
de diffusion crée quatre canaux de diffusion indépendants . Les 8 configurations de
point col associées a ces déplacements sont alignées selon les directions de saut (110),

comme illustré sur la [figure 1.6 (c).

Migration de la lacune dans les CFC

La lacune est constituée du site cristallin laissé vacant. Il s’agit donc d’'un objet
isotrope, avec une seule configuration de point stable, illustrée (b).

Cet objet se déplace par le mouvement de ’atome situé sur la position stable d’arrivée
de la lacune vers la position initiale de cette derniere, comme le montre la (d).
En conséquence, la lacune est orientée au point col selon la direction de saut (110). Les
12 sauts sont donc accessibles a partir de la configuration stable (voir (b)).
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(a) [001] (b)  [001]

(010] [010]

[100] [100]

FIGURE 1.7 — Positions stables accessibles par le saut d’un défaut ponctuel : (a) exemple
de linterstitiel selon [100], 4 sauts vers 'orientation [010] (en bleu) et 4 sauts vers
Porientation [001] (en rouge), (b) lacune, 12 sauts possibles.

Diffusion des défauts dans un champ élastique

La diffusion des défauts dans le réseau cristallin parfait et sans application de champ
élastique extérieur nécessite de franchir une barriere d’énergie dont la valeur est appelée
I’énergie de migration .

L’application d’'un champ de déformation au matériau, ou encore la présence de
défauts cristallins générant un champ de déformation (comme une dislocation) conduit a
Papparition d’une énergie d’interaction (équations et ) Cette énergie dépend
des propriétés du défaut et de sa position, par la valeur du champ a cette position. Ainsi,
en général, I’énergie d’interaction n’est pas identique au point stable et au point col, car
le défaut n’y a pas les mémes propriétés et le champ peut également varier entre ces
deux points. En conséquence, la migration du défaut est impactée par la variation de
I’énergie au point stable et au point col. Pour un défaut initialement en r et sautant
d’un vecteur de saut h, la barriere d’énergie s’écrit

EP(r) = E — ES*%(r) + E5°(r). (1.20)

E8t2 et E,Cl01 sont les énergies d’interaction du défaut au point stable et au point col
respectivement, qui au premier ordre, suivent I’équation ((1.17)) :

B (r) = - Pi*e;(r), (1.21)
B (r) = — P (h)eys (r + h/2). (1.22)

ol P*% est le dipole élastique du défaut au point stable, et PCOl(h) est le dipole dans
la configuration col associée au saut h. Enfin, on a supposé que le point col se situe en
r+ h/2, soit a mi-distance du saut. La modification de I’énergie de migration du défaut
lors de sa migration dans le cristal en présence de source de déformation est illustrée
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ALE

FIGURE 1.8 — Modification de I’énergie de migration du défaut ponctuel migrant vers un
puits (une dislocation) en conséquence des énergies d’interaction au point stable E5% et
au point col E!.

Tenseur de diffusion et influence de I’anisotropie au point col

La diffusion des défauts ponctuels dans le réseau cristallin peut étre représentée par
le tenseur de diffusion D. P. H. Dederichs et K. Schroeder [33] ont montré que le flux
de défauts ponctuels dans un réseau cristallin pouvait s’écrire sous la forme

j(r) = —D(r) VU (1), (1.23)
Uet(r) = _ U"(r), (1.24)
k=1

ott U¥(r) est la concentration normalisée de la configuration k (k = 1,...,s), qui s’écrit

sta,k T
Uk(r) = C*(r) exp <EkBZS)> . (1.25)

Dans cette équation, C¥(r) est la concentration de la configuration k, kg est la constante
de Boltzmann et T la température.
En supposant ’équilibre entre les configurations, on peut écrire

Ch(r)  exD (— =% (r) /kpT)
Clr)  exp(—FEstal(r)/kgT)’

(1.26)

et, dans ce cas, U k(r) est indépendant de la configuration k. On obtient donc I’expression
de la concentration de la configuration k£ par

CH(r) = %Utot(r)exp (-EStak(T)> . (1.27)
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Le coefficient de diffusion normalisé est donné par

col r
Dij(r) = 5yKZhh exp( EZB(T)>, (1.28)

ou la sommation se fait sur les différents sauts h. On a utilisé E,‘;Ol au lieu de E°%* pour
identifier I’énergie d’interaction d’'un défaut au point col pour un saut h, puisqu’une
seule configuration est associée a un saut h donné. Dans cette équation, on a supposé
que la fréquence de saut sans interactions élastiques est la méme pour tous les sauts
v =uvyexp(—Eg /ksT), ou vy est la fréquence d’attaque et Ef* est I’énergie de migration.
Enfin, K vaut 1 pour les lacunes, et 2 pour les interstitiels (halteres (100)).

Les flux peuvent également étre ecrlts en fonction de la concentration totale Clqt,
par

Chot (7 Z CF(r (1.29)
sta,k r
= Mirlryesp (—E ] )> (1.30
k=1
sta,eff r
= Utot(T) exp <_EkBT()> , (1.31)

ott Fst2eff (1) est une énergie effective d’interaction au point stable, donnée par

sta,eff r sta,k
exp <_Ek‘BT()> Zexp < EkBYS )> . (1.32)

On obtient donc

j(r)=—D(r)Vv (C’tot(r) exp (Estaﬂeff(r) /kBT>) (1.33)
= —D(r)exp (B> (1) /kpT) VCioi(r)

- 1
= D(r)Cror(r) 1 xp (B (r) /kpT ) VE*><" (r) (1.34)
= —D(r)VCin(r) — D(r )ﬁctotVEstaeff( ) (1.35)
ou le tenseur de diffusion D s’écrit
1 col,h sta,eff
Dy(r) = quZh hjexp ( o (B ) - B (r))> . (1.36)

En premiére approximation, si le champ de déformation € varie peu spatialement, et
si Pg’l est indépendant de la position, on a

B (1) = —eij(r) PO, (1.37)
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Si le dipdle est isotrope au point col, P;}OLh = Pl§;;. Comme de plus Y5, hjhj =0
si i # j, on obtient D;j(r) = 0 pour i # j. Le tenseur de diffusion est donc isotrope si le
dipodle est isotrope au point col.

On a alors

1
§(r) = =D(r)VCio(r) — D(r)k—TCtotVESta’eH (r), (1.38)
B
ot D(r) est le coefficient de diffusion dépendant de la position, qui s’écrit, pour un réseau
CFC,
1
_ 2 _ col _ postaeff
D(r) = vKd2exp ( e (E=\(r) - E (r))) : (1.39)
ou ag est le parametre de maille du réseau.
Si de plus, le défaut a les mémes propriétés au point stable et au point col, ECOI(T) =
Estaeft(p) = E(r), et D ne dépend plus de la position. On obtient

. 1
J(r) = =DV Cioi(r) — D—Ctot VE(T). (1.40)
kT
Cette équation est tres souvent utilisée dans le calcul des forces de puits [34-36]. Elle

n’est valide que pour un dipdle isotrope de mémes propriétés au point col et au point
stable.

La diffusion des défauts est donc a priori fortement influencée par leurs propriétés
au point stable et au point col. La représentation de ces flux de défauts ponctuels par
le calcul des forces de puits nécessite donc de prendre en compte ces propriétés. Mais la
plupart des évaluations de forces de puits reposent sur des hypotheses simplificatrices
comme ’absence d’interactions élastiques ou l'isotropie du défaut ponctuel afin de pou-
voir utiliser I’équation . La section suivante vise & présenter les expressions
de forces de puits qui ont été développées dans la littérature, en résumant les hypotheses
associées.

1.3 Forces de puits

L’évaluation des forces de puits se fait généralement en résolvant 1’équation de dif-
fusion. A cette fin, on suppose que le puits est entouré d’une région sans puits, dont la
taille est liée a la densité de puits dans le matériau p (par exemple, on peut la définir
comme la mi-distance entre les puits). On impose ensuite des conditions aux limites a
la surface du puits 0€);, et sur la surface de la région sans puits qui I’entoure 6€2qy¢.
Les interactions élastiques peuvent étre prises en compte dans la migration des défauts
ponctuels.

Trois approches principales peuvent étre utilisées pour déterminer la force de puits.
Les deux approches dites de Laplace et de Poisson sont deux approches de type « cellu-
laire » qui consistent & imposer des conditions aux limites « strictes » sur 6€Qqy; (en flux
ou en concentration), tandis que des conditions aux limites de continuité avec un milieu
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Approche cellulaire Milieu effectif
2 2
fxzout ktot ktot (sﬂout
Milieu effectif —
Pui (SQin
uits
Puits
Zone sans puits
Zone sans puits

FIGURE 1.9 — Représentation schématique des approches cellulaire et « milieu effectif »

pour la détermination d’une force de puits.

effectif de force de puits totale k2, sont imposées dans la troisiéme approche, dite du

« milieu effectif ».

1. Approche de type Laplace :

Il s’agit d’imposer les valeurs des concentrations sur les surfaces 62, et §Q0ut. Le
taux de création de défauts est considéré comme nul, et le systeme a résoudre est
donc le suivant :

V-3=0

C(6hn) = C; (1.41)

C<5Qout) - Cout

La force de puits est alors déterminée en calculant le flux de défauts vers le puits
©, par la relation
Pp
= 1.42
D (Cout - Ci ) ( )

ou p est la densité de puits.

. Approche de type Poisson :

Ici, la valeur de la concentration sur la surface du puits est fixée, et on impose un
flux nul sur le bord de la région sans puits 62yt Le taux de création de défauts
G est non nul, et il donne la valeur du flux de défauts vers le puits ¢ = G. Le
systeme a résoudre est donc le suivant :

V.j=G
C(6U) = C; (1.43)
j(590ut) — 0

Ici, la valeur de la force de puits est déterminée a partir de la concentration sur la

surface 6Qqut :
]{?2 _ wp

B D(Cout_Ci )
L’approche de Wiedersich [37] repose également sur la résolution du systéme
(1.43]), mais dans ce cas I’évaluation se fait par l'intermédiaire du calcul de la

(1.44)
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concentration moyenne dans la zone entourant le puits C :

k2 = W. (1.45)

Cette approche nécessite donc de résoudre le systeme (|1.43)) pour obtenir ’expres-
sion de la concentration, et d’en réaliser l'intégration spatiale entre les surfaces
0Qin et 6Q0us. Ce modele est réputé pour étre plus réaliste que les approches de
Poisson et de Laplace [38].

3. Approche du milieu effectif :

Cette approche, développée notamment par A. D. Brailsford et al. [1539], vise a
considérer le matériau comme un milieu absorbant effectif de force de puits k2,
qui est une conséquence de la présence de tous les puits dans le matériau. Le
systéeme (le puits et la zone qui l’entoure) est donc lui-méme immergé dans un
milieu absorbant dont on cherche a calculer la force de puits. Il s’agit donc de
déterminer le flux de défauts ponctuels vers le puits p pour en déduire sa force de
puits kf, en fonction de la force de puits du milieu k2. Cette dépendance vient
des conditions aux limites de continuité en 02,,t. La résolution se fait par auto-
cohérence, en imposant k2, = > kz ou p est le type de puits. Il est donc nécessaire
de réaliser le calcul de toutes les forces de puits simultanément.

Plusieurs études on été consacrées a la détermination de ces forces de puits. Notam-
ment, une revue des équations existantes dans le cas ou les interactions sont négligées est
proposée par F. A. Nichols [38]. Une revue est également proposée par A. D. Brailsford
et R. Bullough [40] qui s’intéressent plus particulierement & 1’approche « milieu effectif ».
Cette section est consacrée a la présentation des principales formules qui seront utilisées
dans la suite de ce manuscrit.

Les formules présentées dans cette section reposent généralement sur les hypotheses
suivantes :

— le tenseur de diffusion est isotrope, et le coefficient de diffusion D est considéré
comme une constante, sauf mention contraire,

— les recombinaisons entre interstitiels et lacunes sont négligées.

Il est nécessaire d’introduire ici la notion d’efficacité d’absorption, déja évoquée dans
la jsous-section 1.1.2} Pour chaque puits, cette grandeur sans unité, notée Z;, est liée a
la force de puits /-6]2 (7 € {i,v}) par un facteur qui dépend de la géométrie du puits et de
sa densité dans le volume p. Par exemple,

— pour une dislocation, k? = pZ (p est exprimé en m~?2),
— pour une cavité sphérique de rayon 7., k* = 4nr.pZ (p est exprimé en m~3),
— pour une boucle de dislocation de rayon ry,, k> = 27rppZ (p est exprimé en m™3).

Cette quantité permet de comparer les forces de puits pour les interstitiels et les
lacunes, en enlevant la contribution venant de la densité de puits. Nous comparerons
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donc dans la suite de cette section les valeurs des efficacités d’absorption. Notons que
ces quantités permettent également de calculer le biais défini en (|1.8)), car

k2 — k2 Zi—Zy

B = -
2 Z

(1.46)

Introduisons enfin la grandeur xk = k2/p qui sera utilisée dans ce manuscrit, qui vise
a identifier les variations des forces de puits ne venant pas de la variation de la densité,
donc intrinséque au puits.

1.3.1 Dislocation droite de type coin

Dans ce cas, on s’intéresse au probleme dont la géométrie a symétrie cylindrique est
illustrée La dislocation est considérée comme un puits cylindrique de rayon
re (rayon de capture de la dislocation) immergée dans une zone sans puits cylindrique
de rayon R. En conséquence, la densité de dislocations est donnée par p = (7 R?)~L.

I'c

R~

&

L
~
S

="
0d -

w

FIGURE 1.10 — Géométrie a symétrie cylindrique pour déterminer la force de puits de la
dislocation droite.

Tout d’abord, passons en revue les expressions existantes pour le cas ou les inter-
actions élastiques entre les défauts et le puits sont négligées. Dans ce cas, la force de
puits est identique pour les deux types de défauts ponctuels, et le flux de défauts (équa-
tion s’écrit simplement comme

j(r,t)=—DVC (r,t). (1.47)

Solution de 1’équation de Laplace

La résolution du systeme ((1.41)) appliqué a la géométrie cylindrique de lalfigure 1.10

permet d’aboutir & la formule de force de puits k2 dont on déduit I’efficacité d’absorption :

; 2m
Z{S e = (%)’ (1.48)
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Solution de I’équation de Poisson

La solution du systéme ((1.43]) en géométrie cylindrique donne lefficacité d’absorp-
tion :
Zdislo. 2m

Poisson — 2"
tn(7) =3+ 3 ()

Tc

Notons que si r. < R le résultat (1.49)) tend vers la solution de Laplace ([1.48]).

(1.49)

Solution de Wiedersich

La résolution du systeme ([1.43)) est suivie de I’évaluation de la concentration moyenne

C , n
C=——ro C dr. 1.50
7(32—7@)/% (r)ar dr (1.50)
Ceci permet d’obtenir la solution :
. 1-(%)*)
Zg\lfsi«lc(()i.ersich =2m < 3 1 (151)
tn(7) =3+ (%)= 1 (%)

Milieu absorbant effectif

L’approche milieu effectif a été appliquée aux dislocations droites par A. D. Brailsford
et al. [39] qui consideérent une diffusion des défauts dans la zone entourant la dislocation
sans interactions élastiques. Ces derniéres sont représentées par une augmentation de la
vitesse de transfert pour le dernier saut, qui est considéré de longueur ag, le parameétre
de maille. La zone sans puits est réduite a zéro (R — 1), ce qui est une hypothese
courante dans cette approche. Le calcul ne sera pas développé ici, car cette approche
n’est pas discutée dans la suite de ce travail. Notons cependant qu’en ’absence d’autres
types de puits dans le milieu absorbant, et pour les fractions volumiques faibles de puits,
I’expression obtenue se réduit a

2l — e
i () (v2R)

ou p est la densité de dislocation. Cette expression est donc tres proche de la solution
du systéme de Laplace (eq. (1.48)).

(1.52)

Prise en compte des interactions élastiques

La prise en compte des interactions élastiques dans le calcul de la force de puits a été
réalisée par plusieurs auteurs [41-44]. La solution proposée par A. Rauh et D. Simon [41]
consiste a considérer que la diffusion est affectée par le champ de déformation généré
par la dislocation, selon I’équation , avec une énergie d’interaction

E(r,0) = ikBTLCOST(e), (1.53)
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ol 7 et # sont des coordonnées définies sur la Le signe + vient de la valeur du
volume de relaxation AV, qui peut étre positif ou négatif. kp est la constante de Boltz-
mann, T la température et L est une constante proportionnelle au volume de relaxation
du défaut ponctuel :
1+v |AV]

3r(1 —v) kgT
Ceci revient a considérer uniquement le défaut comme une inclusion sphérique, isotrope.
Dans cette équation, p est le module de cisaillement et v est le coefficient de Poisson du
matériau supposé isotrope, et b est le module du vecteur de Burgers de la dislocation.
Enfin AV est le volume de relaxation du défaut ponctuel. L caractérise ainsi la portée
des interactions entre la dislocation et le défaut ponctuel.

L = pb (1.54)

F1GURE 1.11 — Géométrie de la dislocation telle que considérée par A. Rauh et D.
Simon [41], définissant la distance r et I'angle 6.

La résolution analytique est possible pour le systeme de (|1.41]), ce qui aboutit a
I'expression d’efficacité d’absorption

o LY (L
T = 2%% (2= d0) (1) e Kin(EL:) )I;jz;z) o () (1.55)

ou I, et K, sont les fonctions de Bessel modifiées, respectivement de premiere espéece et
de deuxieme espece, et 6,0 =1 si n =0 et 0 sinon.

Les solutions proposées par W. G. Wolfer et M. Ashkin [44] et par I. G. Margvelashvili
et Z. K. Saralidze [42] sont équivalentes & la solution de A. Rauh et D. Simon pour
des densités de dislocations faibles (c’est-a-dire pour R tres grand). En effet, on peut
montrer [36] que ces solutions sont obtenues en imposant des conditions aux limites

différentes sur 6Qout : C(6Qout) = Cout €Xp(— f(TT)) pour W. G. Wolfer et M. Ashkin [44],

B

et C(0Q%ut) = Cout exp(—ig%) pour I. G. Margvelashvili et Z. K. Saralidze [42].

L’expression (|1.55)) se simplifie pour L > 2R et L > 2r. |36] a 'expression
. 27
dislo.
ZRauh, = AR (1.56)
n (Lexp(7)>
ou 7 est la constante d’Euler. Cette expression est généralement approximée par
: 2
dislo.
ZRauby = —7omy (1.57)
In (T)
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qui correspond a l’expression ((1.48)), ou 7. a été remplacé par %

A. D. Brailsford et R. Bullough ont également déterminé la force de puits d’une
dislocation coin, dans I'approche du milieu effectif, utilisant la grandeur physique L.
Cette approche n’étant pas discutée dans la suite de ce travail, nous ne développons pas
le calcul ici. Les détails sont donnés dans la référence [40].

1.3.2 Cavité sphérique

La détermination de la force de puits d’une cavité se fait en considérant la géométrie

a symétrie sphérique illustrée sur la Une cavité sphérique de rayon 7. est
immergée dans un milieu sans puits sphérique de rayon R. La densité de cavités se calcule

dans ce cas selon p = (37R%)71.

7

NS

FIGURE 1.12 — Géométrie a symétrie sphérique pour déterminer la force de puits de la
cavité.

La résolution des systemes (|1.41) et (1.43) en coordonnées sphériques donne les
solutions suivantes :

Solution de 1’équation de Laplace

1
Zﬁlef).lace = 1_7 (158)
R
Solution de 1’équation de Poisson
1- (3)°
cav. R
Poisson — 3 (159)
=300 +1 (%)
Solution de Wiedersich
v 1-— (E)B
Z{;\E}iédersmh 9 re L (160)
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Ces trois expressions tendent vers 1 quand R >> r..

Milieu absorbant effectif

Cette méthode a été appliquée au cas de la cavité sphérique par A. D. Brailsford et
al. [39], qui aboutissent a I'expression suivante, dans laquelle k2, est la force de puits
du milieu effectif, o seules les cavités et dislocations sont présentes :

Zxgit = F(ktot) [1 + g(ktot)] , (1.61)
o F(kot) = _ LtkiotR
tot _k12+kté)t(R—7“c) (162)
g(ktot) = 68%&7}% ((R + Tc)(?) + ktotR) — 2ktotr2)

Au terme de la résolution autocohérente, cette expression devient finalement au pre-
mier ordre Zggy, = 1.

Le choix de R a été discuté par A. D. Brailsford et al. [39]. Dans le cas ou les seuls
puits sont les cavités (kZ, = k2), un choix raisonnable est R = (ng)% Cependant, il
semble que le choix R = r. produise des résultats assez satisfaisants. Cela conduit a une

expression beaucoup plus simple :
Z% =1 + Tcktot- (163)

Cette expression, également autocohérente, est souvent utilisée comme formule pour la
force de puits des cavités a forte fraction volumique [40L/45].

Prise en compte des interactions élastiques

Comme pour la dislocation droite, les interactions élastiques ont été prises en compte
dans la migration des défauts ponctuels pour la détermination des forces de puits. Le
champ de déformation généré par une cavité sphérique e vérifie Tr(e) = 0 [46,47]. En
conséquence, un défaut ponctuel isotrope a une énergie d’interaction nulle avec la cavité.
Pour calculer les forces de puits en prenant en compte les interactions élastiques, il est
donc nécessaire de considérer ’anisotropie des défauts.

V. A. Borodin et al. [47] ont réalisé le calcul en prenant en compte 1’anisotropie des
défauts ponctuels, a partir de leurs dipoles élastiques. Le tenseur de diffusion dépend
donc des dipodles élastiques des défauts ponctuels.

Le systeme résolu est un systéme de type , avec un flux dépendant des compo-
santes du tenseur de diffusion :

0 ou(r)

V.-j=-—— Djj——.
J 8.%‘Z J 8xj

(1.64)

correspondant a ’approche de P.H. Dederichs et K. Schroeder [33], c’est-a-dire a ’équa-

tion (1.23).
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L’analyse aboutit & I’expression de force de puits (|1.65]) :

1
ZBorodin = Trrep (1 +qoo) (1.65)
C
ol
— 0 est la contrainte de surface de la cavité og = P — i—z, P étant la pression interne
et v la tension de surface,

— ¢ est un terme dépendant du dipoéle élastique au point col du défaut ponctuel. En
supposant que le dipdle élastique du défaut ponctuel au point col (orienté selon
[110]) s’écrive selon

Py Py 0
pel=|pPy, Py 0 |, (1.66)
0 0 Ps3

I’expression de ¢ est donnée, dans un réseau CFC, par I'expression

1
- (P 3P, Ps3). 1.67
10pkeT (P11 + 3P12 + Ps3) ( )

Dans cette équation, u est le module de cisaillement du matériau.

q:

1.3.3 Boucle de dislocation

Dans ce cas, la géométrie du puits est toroidale . On considére une
boucle de rayon ry,, purement prismatique et de section circulaire de rayon r.. La zone
sans puits reste cependant une sphere, de rayon R. La densité de boucles se calcule donc
selon p = (37R3) 1.

L

FIGURE 1.13 — Géométrie pour déterminer la force de puits de la boucle de dislocation.

Le traitement analytique est d’abord réalisé en supposant que la boucle est immergée
dans un milieu infini, i. e. R — 00, en négligeant les interactions élastiques. Il n’existe
pas de solution a l'approche de (ni & celle de Wiedersich), on présente d’abord
deux solutions proposées pour 1’équation de Laplace (systeme )
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Solution de Laplace

L’étude par un systéme de type (1.41)) avec R — oo a été réalisée par A. Seeger et
U. Gosele. L’expression obtenue est

4 ro\2]Y% & Qn-1/2 (LL>
zgoude — Z |1 — () ] 2 — Opo) —————L, 1.68
Seeg T [ L T;)( 70) Pn,1/2 (%> ( )

ou P,_1/3 et Q,,_1/2 sont les fonctions de Legendre de premiere et seconde espece.
Dans le cas ou rp, > r. cette expression se simplifie en

2m
Zesors = 75y @) (1.69)
n

Tc

Par la méme approche, F. A. Nichols [38] propose la solution suivante :

zhoude — op V. TL (1.70)

Milieu absorbant effectif

L’étude de la boucle de dislocation dans le cadre du milieu effectif a été proposée
d’abord par R. Bullough et al. [48]. Dans cette étude, la boucle toroidale est remplacée
par une sphére de méme rayon rr,. Les interactions élastiques entre les défauts et la
boucle, ainsi que la forme toroidale sont représentées par une vitesse de transfert Ki,
imposée sur la surface de la sphere.

Cette étude a ensuite été reprise par C. H. Woo [49] qui cherche & obtenir plus
de précision en séparant la condition aux limites sur le tore, représentée par la vitesse
de transfert K1, et I'influence des interactions élastiques qui sont représentées par des
potentiels effectifs & symétrie sphérique.

Dans ces calculs, que nous ne développerons pas dans cette section, I’auteur propose
une expression incluant les effets des interactions élastiques (équation (12) de [49)]),
qui permet de retrouver la solution de type Laplace (équation ) dans le cas sans
interactions élastique, par I'expression de K. Une expression est également proposée
pour prendre en compte les effets de milieu fini (équation (14) de cet article), que ce
soit avec ou sans interactions élastiques. Ces calculs sont finalement intégrés dans une
approche de type milieu effectif. Le détail de ces calculs peut étre trouvé dans la référence

[49].
Prise en compte d’un milieu fini et des interactions élastiques

La prise en compte des interactions élastiques pour une boucle de dislocation passe
souvent par la simplification de la géométrie, comme pour W. G. Wolfer et M. Ashkin [46]
ou C. H. Woo [49], qui considérent la boucle équivalente a une inclusion sphérique.
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T. Jourdan [36] a réalisé une étude consacrée au calcul des forces de puits d’une
boucle de dislocation telle qu’illustrée sur la basée sur des calculs éléments
finis.

Dans un premier temps, la formule est dérivée par analogie avec 1’électrostatique,
d’apreés les calculs de R. Cade [50]. Il s’agit d’une approche de type Laplace (sys-
teme ), avec R — oo 'expression obtenue est donnée par

2
1 (re 8rp) _ 3
803016 _ 2 {1 T 2 <7'L> |:hl < Te ) 2i|}
ade 2 2 *
8 1 (re 8 8 5
i (32) +4 (22) { I (2] - (32) - 1)

Cette expression tend vers I'expression plus simple (1.69) quand 71, > r., mais est plus

précise pour les faibles valeur de rp, [36]. Elle permet de s’affranchir de la somme infinie
(1.68))

La prise en compte de la taille finie du milieu peut étre faite a partir du résultat

obtenu par C. H. Woo [49]. La condition limite & la surface du tore peut étre remplacé

par une condition de flux limite sur la surface de la sphere englobant la boucle. L’efficacité

d’absorption peut alors étre déterminée par le calcul suivant, ou Z(R — o0) peut étre
calculé par 'une des expressions proposée dans le cas d’un milieu infini, telle que (1.69)

(1.71)

1

zboule (7(R — o0), 11, R) = (1.72)

1 r
Z(R—oo) 2R

Enfin, T. Jourdan a développé une expression incluant les effets des interactions
élastiques, pour un défaut isotrope, en cherchant a reproduire ces calculs éléments finis,
en s’appuyant sur les formules et . Par analogie avec le cas de la dislocation
droite, pour laquelle la prise en compte des interactions remplacait la valeur de r. par
celle de %, la valeur de r. est remplacée par une fonction de L.

Pour cela r. est remplacé par rf;ﬁ, qui est un rayon de capture effectif du tore prenant
en compte les effets des interactions élastiques :

B2
poll _ el A — (1.73)
T
L'8T34 + exp (Llﬁe)
ou
o0 — o) L + 2 exp(—an LY). (1.74)

Dans ces équations, toutes les grandeurs sont normées par la norme du vecteur de Burgers
b.

L dépend du matériau et des propriétés du défaut ponctuel selon 1’équation (|1.54]).
Les parametres «; et (§; sont déterminés pour correspondre aux résultats des calculs
éléments finis. Les valeurs sont données dans la référence [36] et rappelées dans le

[blean 1.11
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eff ;00
re

ar 0446272 | ap  0.217068 | 3 1.139611
eff
TC
B1 0.449669 [ B3 34.628024 [ B5 0.568653
B2 1.013009 | By 1.936475 | B 0.487119

TABLEAU 1.1 — Ceefficients «; et §; pour les équations ((1.73|) et (1.74).

Ainsi la formule de force de puits prenant en compte les interactions élastiques et la
taille finie du milieu est

Jourdan ade c

Zboucle — ]l%oucle (Zgoucle (,reff)’ L, R) ) (1‘75)

V. I. Dubinko et al. [35] et W. A. Coghlan et M. H. Yoo [51] ont également évalué la
force de puits des boucles de dislocations en prenant en compte les interactions élastiques.
Par exemple, V. I. Dubinko et al. ont procédé par la méthode numérique des différences
finies. Dans ce cas, le défaut est considéré comme isotrope, et 'efficacité d’absorption,
obtenue par ajustement des résultats numériques, donnée par

3.6L02%5 — 74

Zboucle _ )
(rL/b)*® +0.2

Dubinko — Za + (176)

Dans cette formule, Z4 est 'efficacité d’absorption de la dislocation droite, qui est
donnée par ’équation .

La comparaison des formules proposées dans le cadre de ces différentes études a été
réalisée par T. Jourdan [36].

1.3.4 Résumé et commentaires

Un résumé des valeurs proposées pour les trois types de puits étudiés ici, et des
hypotheses associées, est présenté dans le

On peut d’abord remarquer que les expressions obtenues sans les interactions élas-
tiques par les approches de et sont équivalentes aux tres faibles densités de
puits, c’est-a-dire quand R — oc.

L’approche de Wiedersich, reposant sur le calcul de la concentration moyenne, est
recommandée par F. A. Nichols [38], car considérée comme plus réaliste. Dans leur
revue [40], A. D. Brailsford et R. Bullough recommandent de proscrire 'approche de
Laplace, qui revient a supposer que le milieu au-dela de la zone sans puits a une force
de puits infinie. C’est 'approche du milieu effectif qui est recommandée. Mais cette
méthode oblige le plus souvent a utiliser des hypotheses fortes pour permettre aux calculs
difficiles d’aboutir a une expression analytique, qui est souvent équivalente a la solution
de Laplace, au moins pour les faibles fractions volumiques.

L’approche de Wiedersich, quant a elle, ne permet d’aboutir & une expression ana-
lytique que dans le cas sans interactions élastiques, et il n’existe pas de solution pour la
boucle de dislocation.

30



CHAPITRE 1 - MICROSTRUCTURES SOUS IRRADIATION : MODELE DU
BIAIS DES DISLOCATIONS ET FORCES DE PUITS

Il existe peu d’expressions permettant la prise en compte des interactions élastiques.
Les expressions qui les prennent en compte supposent le plus souvent que le défaut
ponctuel qui migre est isotrope, et posséde le méme volume de relaxation au point
stable et au point col. Enfin, ces expressions n’ont pas été obtenues par 'approche de
Wierdersich.

Il existe donc un besoin pour évaluer les forces de puits de fagon précise. En parti-
culier, les effets des interactions élastiques et de I'anisotropie du défaut ne sont pas bien
représentés par les expressions de force de puits communément utilisées dans le cadre de
la cinétique chimique homogene. Ceci est d’autant plus problématique que le formalisme
impose que tous les puits de méme type présents aient la méme force de puits, masquant
I'influence du voisinage, et amplifiant les effets dus a 'imprécision des valeurs de forces
de puits.
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Dislocation droite

Géométrie cylindrique (Figure 1.10) — k% = pZ

Nom/Type R Interactions élastiques Z
Laplace fini non eq. (|1.48
Poisson fini non eq. (1.49

Wiedersich fini non eq. (|1.51

oui : vitesse de

o vof. (30
transfert du dernier saut voir ref. [39

Milieu effectif R — 7, - ~
oui : portée L i :
Défaut isotrope voir ref. [40)
oui eq. (|1.55)
Rauh & Simon/Laplace fini Portée L L>2rc et L>2R

Défaut isotrope eq. (1.57)
Cavité sphérique
Géométrie sphérique (Figure 1.12) — k? = dnrepZ

Nom/Type R Interactions élastiques Z
Laplace fini non eq. (1.58
Poisson fini non eq. (|1.59

Wiedersich fini non eq. (1.60

Milieu effectif fini non eq. (1.61

Borodin/Poisson fini via ¢ (eocll.l (57) eq. (1.65)

Boucle de dislocation

Géométrie torique (Figure 1.13) — k? = 2nrppZ

Nom/Type R Interactions élastiques Z
Laplace infini non eq. (1.70
Seeger & Gosele/ infini non TL>>eiq. 1.68
Laplace ——5 eq. (1.69)
oui
Milieu effectif fini par des potentiels voir ref. [49]
effectifs
oui
. via 7 (eq. (T.73))
Jourdan/Laplace fini CPortée I eq. (1.75)

Défaut isotrope

TABLEAU 1.2 — Valeurs de force de puits proposées dans la littérature avec les approches
de Laplace (1.41)), Poisson (1.43)) et Wiedersich, et 'approche du « milieu effectif ».
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1.3.5 Evaluation numérique des forces de puits

L’évaluation numérique des forces de puits est rendue nécessaire par plusieurs élé-
ments qui rendent impossibles les calculs analytiques. Il peut s’agir d’étudier des géo-
métries plus complexes que celles présentant des symétries simples, comme pour les
figures [1.10} [1.12] et [1.13] ou encore de prendre en compte de fagon plus détaillée les
propriétés des défauts ponctuels ou les champs élastiques générés par les puits.

On distingue dans cette section les approches reposant sur la résolution numérique
de I’équation de diffusion, et les approches simulant la diffusion des défauts ponctuels
vers les puits par méthode KMC.

Résolution numérique de 1’équation de diffusion

L’évaluation numérique des forces de puits peut se faire en résolvant numériquement
I’équation de diffusion, notamment par la méthode des éléments finis (EF) [36}52/53] ou
par différences finies (DF) [35,/51,54-56]. Le probléme a récemment été reformulé dans
une approche de type « champ de phase » (CP) [57./58].

L’étude par la méthode des EF ou DF passe en général par la définition d’une zone
de taille finie, dans laquelle se situe le puits, en imposant des conditions aux limites en
concentration, c’est-a-dire en adoptant une approche de type Laplace.

La résolution numérique permet de prendre en compte les interactions élastiques.
Par exemple, C. H. Woo et al. [54] ont repris I'approche de Laplace décrite ci-dessus
pour la boucle de dislocation, la méthode des DF leur permet de déterminer le flux de
défauts ponctuels vers la boucle en prenant en compte les interactions élastiques. Cette
méthode a également été employée par R. Bullough et al. [55] pour déterminer la force
de puits d’une dislocation droite et d’'une boucle de dislocation, et par W. A. Coghlan
et M. H. Yoo [51] pour étudier la variation de la force de puits avec le rayon de la boucle
de dislocation, chaque étude prenant en compte les interactions élastiques. T. Jourdan
a également réalisé I’étude de la force de puits d’une dislocation droite et d’une boucle
de dislocation par la méthode des EF. L’énergie d’interaction est exprimée de facon
analytique et le flux est ensuite exprimé par I’équation . Dans ce cas, le défaut est
également supposé comme isotrope, représenté par son volume de relaxation. Cette étude
a permis le développement de I'expression . De méme, V. I. Dubinko et al. [35] ont
évalué le biais des boucles de dislocation par la méthode des DF en prenant en compte
I’énergie d’interaction des défauts considérés comme isotrope. Plus récemment, Z. Chang
et al. [34,52,53| ont développé une méthode permettant de coupler I’énergie d’interaction,
déterminée par des calculs atomistiques, et les calculs EF. Cette méthode est utilisée pour
l’étude d’une dislocation dans le réseau CFC du cuivre [52]. Dans cette étude, le défaut
est assimilé a une inclusion sphérique et ’anisotropie du champ de contrainte généré
par la dislocation est prise en compte. Cette approche permet d’étudier I'influence de la
forme du réservoir ainsi que de prendre en compte la séparation du cceur de la dislocation
en partielles. Cette analyse est également réalisée dans d’autres métaux CFC [53], puis
dans le fer CC [34]. Dans cette derniére étude, Ianisotropie au point stable des défauts
ponctuels est prise en compte pour le calcul de I’énergie d’interaction, mais c’est 1’énergie
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moyenne qui est utilisée pour le calcul EF.

Tres peu d’études par éléments finis utilisent des conditions aux limites différentes.
C N. Tomé et al. [56] ont réalisé le calcul de force de puits d’une dislocation droite en
utilisant I'approche de Wiedersich. Ces calculs ont été réalisés pour étudier I'influence
d’un champ de contrainte appliqué au matériau.

Le développement des calculs de force de puits par méthode champ de phase est
plus récent [59]. L’intérét de cette méthode est qu’elle permet de traiter le probléme
en élasticité anisotrope de maniére naturelle, en passant dans ’espace de Fourier. Elle
permet de plus de prendre en compte I’anisotropie de forme des défauts ponctuels [24]
et d’étudier des géométries complexes [58|. Les résultats obtenus pour une dislocation
droite sans interactions élastiques sont en bon accord avec la solution de Wiedersich [59].
Cette méthode a ensuite été appliquée au cas des boucles de dislocation [57,58].

Détermination de la force de puits par KMC

L’évaluation numérique de force de puits peut aussi étre faite par des calculs Monte
Carlo cinétique. Cette méthode sera présentée plus en détail dans la
Elle consiste a laisser migrer des défauts dans une boite de simulation contenant un
ou plusieurs puits. La migration de ces défauts dépend de leurs propriétés et de celles
du milieu. La force de puits est ensuite déduite par [60]
9 2N

W= ooy (1.77)

Dans cette équation, N est la dimensionalité de la migration (N = 3 pour une migration
3D) et (n) est le nombre moyen de sauts, dont la longueur est d, effectués par le défaut
avant d’étre absorbé. Une autre méthode est également possible pour déduire la force de
puits, en utilisant 1’équation [61]

k* = (1.78)

DC
Ici, G est le taux de création de défauts ponctuels dans la boite de simulation, D est
leur coefficient de diffusion, et C est la concentration moyenne de défauts a 1’état sta-
tionnaire. Cette approche coincide avec I’approche de Wiedersich. Ces deux méthodes de
calculs, utilisant et (1.78]), sont équivalentes en I’absence d’interactions élastiques,
mais ’expression n’est plus valide en présence d’interactions [25]. Dans ce cas, la
fréquence de saut est modifiée par le champ élastique, et il faut donc mesurer le temps
moyen avant I’absorption du défaut par le puits, et non le nombre de sauts.

La méthode reposant sur ’équation est d’abord utilisée par H. L. Heinisch et
al. |60] pour étudier l'effet de la diffusion 1D sur les forces de puits d’amas intersititels.
Elle est aussi utilisée par L. Malerba et al. pour étudier les forces de puits de cavités
sphériques et de joints de grains avec une migration 1D ou 3D [45]. De méme, cette
méthode a été utilisée pour étudier la force de puits d’une dislocation droite par J. Hou
et al. [62] et de cavités sphériques par T. Ahlgren et L. Bukonte [63]. Leur résultats
montrent que la distance finie de saut considérée dans la méthode KMC est responsable
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d’une légere différence avec les solutions issues des calculs analytiques. Dans ces études,
les interactions élastiques ne sont pas prises en compte.

Les interactions élastiques peuvent également étre intégrées dans les calculs KMC
161,164, 165]. G. Subramanian et al. ont développé une méthode permettant de prendre
en compte un champ de déformation dans un calcul KMC en calculant les barrieres
d’énergies en fonction des dipdles élastiques et du champ de déformation. Cette méthode
est appliquée au calcul de la force de puits d’une dislocation droite. A. B. Sivak et
al. [65,66] ont également effectué des simulations KMC prenant en compte 1’énergie
d’interaction entre défauts et dislocations. A. Vattré et al. [61] ont étudié les forces de
puits d’interfaces semi-cohérentes. Dans cette étude, I’énergie d’interaction est calculée
au point stable et au point col en utilisant les dipdles élastiques des défauts ponctuels,
déterminés par des calculs de structure électronique utilisant la théorie de la fonctionnelle
de densité (DFT, voir . La barriere d’énergie pour chaque saut est calculée
de fagon explicite. Ce type de calculs permet notamment de prendre en compte les
orientations des défauts ponctuels et leur anisotropie.

En résumé, les évaluations numériques des forces de puits permettent donc de consi-
dérer les interactions élastiques de fagon plus simple que pour les évaluations analytiques.
La résolution numérique de I’équation de diffusion par DF et EF permet de prendre en
compte les interactions élastiques, mais seule I’étude de Z. Chang [34] prend en compte
I’anisotropie des défauts pour déterminer I’énergie d’interaction. Une valeur moyenne des
énergies obtenues est ensuite utilisée pour les calculs EF. La détermination par calculs
KMC permet également de prendre en compte I'énergie d’interaction, avec la prise en
compte précise des propriétés des défauts ponctuels [61].

1.4 Résumé et définition des premiers objectifs de la these

Dans ce chapitre, nous avons vu que certaines évolutions sous irradiation des ma-
tériaux, notamment le gonflement, peuvent s’expliquer par le modele du biais des dis-
locations. Ce modele repose sur une absorption préférentielle des interstitiels par les
dislocations. Ce biais d’absorption est responsable d’un exces de lacunes dans le cristal,
qui favorise la germination des cavités.

Ce modeéle est en général utilisé dans le cadre de la cinétique chimique homogéne.
Il s’agit d’une approche en champ moyen, qui décrit I’évolution des concentrations de
lacunes et d’interstitiels et permet de prédire le taux de croissance des amas. La théorie
du biais des dislocations est introduite dans ce formalisme via des paramétres appelés
forces de puits. Ils décrivent la capacité des puits a absorber les défauts ponctuels.

Il est donc nécessaire d’évaluer précisément les valeurs de forces de puits. Quelques
approches analytiques sont possibles pour déterminer les valeurs de ces parametres, mais
elles utilisent de nombreuses approximations, notamment en négligeant les interactions
élastiques entre le puits et les défauts ponctuels, afin de permettre la résolution du
probléme. On peut également recourir & une évaluation numérique des forces de puits,
par résolution numérique de ’équation de diffusion ou par méthode KMC. Ceci permet
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de prendre en compte ’énergie d’interaction entre puits et défauts ponctuels. Cependant,
les propriétés des défauts ponctuels sont la plupart du temps simplifiées.

Il parait donc nécessaire d’apporter une évaluation précise des forces de puits. Une at-
tention particuliere doit étre apportée aux interactions élastiques ainsi qu’a ’anisotropie
des défauts ponctuels.

Dans le chapitre suivant, nous nous intéresserons aux méthodes numériques per-
mettant de simuler les évolutions des microstructures et le comportement des défauts
ponctuels.
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2.1 Introduction

Ce chapitre est consacré a la présentation des méthodes numériques pour la simula-
tion des microstructures utiles pour la suite de ce travail.

On donne dans la une présentation succincte de la théorie de la fonc-
tionnelle de la densité (DFT), qui permet de calculer certaines propriétés des défauts
ponctuels.
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Nous nous intéressons ensuite dans la [section 2.3] aux méthodes Monte Carlo ciné-
tique, en particulier le Monte Carlo cinétique sur objets (OKMC), qui permet la prise en
compte des corrélations spatiales en considérant les amas individuellement et en simulant
leur diffusion, agglomération et dissociation.

Enfin, la vise & présenter la dynamique d’amas (DA). 1l s’agit d’une
méthode numérique reposant sur une approche de type cinétique chimique homogene,
qui permet la simulation des microstructures sous irradiation a des échelles de temps
longs.

Dans ce chapitre, nous identifions également certains objectifs du travail de these.

2.2 Calcul ab initio — Théorie de la Fonctionnelle de la
Densité

La détermination des propriétés des matériaux a 1’échelle atomique, en particulier le
calcul des propriétés des défauts ponctuels comme les dipdles élastiques ou les polarisa-
bilités, peut étre faite par des calculs de structure électronique, dits ab initio.

2.2.1 Calculs ab initio

Les calculs ab initio, c’est-a-dire a partir des premiers principes, visent a étudier les
propriétés des matériaux a partir de I’équation fondamentale de la mécanique quantique,
I’équation de Schrodinger, sans ajustement préalable :

HY = EV. (2.1)

Dans cette équation W est la fonction d’onde du systeéme étudié, et E son énergie. H est
I’'Hamiltonien, qui s’écrit

}AI — Tn + Te + ‘A/ee + Vnn + Vnea (22)

onT, (respectivement, Te) est 'opérateur d’énergie cinétique des noyaux (respectivement
des électrons) et les Vij correspondent aux potentiels d’interaction entre électrons (Vee),
entre noyaux (V;,,) ou entre noyaux et électrons (Vp,e).

Les électrons sont corrélés a cause de l'interaction d’échange-corrélation. La fonction
d’onde est donc une fonction a plusieurs corps, pour laquelle I’équation ne peut pas étre
résolue. Il est donc nécessaire de procéder a des approximations pour simplifier ce pro-
bleme. La premiere approximation, ’approximation adiabatique de Born-Oppenheimer,
vise & supposer que les noyaux, beaucoup plus lourds que les électrons, sont immobiles,
d’ou Tn =0, et Vnn est constant. La théorie de la fonctionnelle de la densité (abrégée
DFT, pour Density Functional Theory) est ensuite utilisée. Cette théorie rend possibles
les calculs a plusieurs électrons et domine largement les calculs de structure électronique
dans le domaine de la physique des matériaux, la distinction entre ab initio et DFT
devenant pratiquement inexistante.

38



CHAPITRE 2 - TECHNIQUES DE MODELISATION DES MICROSTRUCTURES

2.2.2 Théorie de la Fonctionnelle de la Densité

La DFT a été introduite en 1964 par P. Hohenberg et W. Kohn [67]. Il s’agit d’un
ensemble de théoremes mathématiques établissant rigoureusement une méthode pour
simplifier un probleme a N, électrons, en le ramenant & un probléme a une seule variable,
qui est la densité d’état électronique p(r). W. Kohn et L. J. Sham [68] ont ensuite proposé
une reformulation de ce probléme remplacant le systéme par un probléme d’électrons
indépendants évoluant dans un potentiel effectif V. L’énergie du systéme s’écrit donc
ensuite comme une fonctionnelle de la densité d’état électronique p :

Bl = [V )o(r) dr + Bun [0+ Belp) + Fec ), (23)

ou Eg [p] est Iénergie cinétique de I’électron isolé, Ejy [p] représente Uinteraction cou-
lombienne et Fe. [p] est la fonctionnelle d’échange-corrélation, qui est la seule inconnue.
La variable devient donc la densité électronique, qui peut s’écrire :

Ne
p(r) =D _loil*. (2.4)
=1

ou les ¢; sont les orbitales mono-électroniques dans le potentiel effectif.

Il n’existe pas d’expression analytique pour la fonctionnelle d’échange-corrélation,
celle-ci peut étre exprimée le plus souvent en physique des matériaux par deux approxi-
mations : 'approximation de la densité locale (LDA, Local Density Approximation), ou
Papproximation du gradient généralisé (GGA, Generalized Gradient Approximation).

Approximations LDA et GGA

— L’approximation de la densité locale fait appel a une hypothése forte qui est
que I’énergie d’échange-corrélation n’est fonction que de la valeur de la densité
électronique au point considéré :

EEPA o] = [ plr)ece(p(r)) . (2.5)

Dans cette équation, eec(p(r)) est la densité d’énergie d’échange-corrélation d’un
gaz d’électrons homogéne, qui est connue.

— L’approximation du gradient généralisé prend également en compte les va-
riations de la densité électronique, ’énergie d’échange-corrélation dépendant de la
densité et de son gradient :

ESA (o] = [ plr)eee (o(r), Vp(r) dr. (2.6)

Plusieurs expressions de eec(p(r), Vp(r)) ont été développées, dont celle donnée
par J. P. Perdew, K. Burke et M. Ernzerhof (PBE) [69].
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Le choix de 'approximation LDA ou GGA dépend de I’étude réalisée. Pour les ma-
tériaux métalliques, GGA-PBE est 'approximation la plus répandue dans le domaine de
la physique des matériaux, d’autre domaines comme la physique des surfaces utilisent
plutét approximation LDA.

Les calculs DFT ont pour objectif de déterminer I’état fondamental électronique
du systeme. Pour cela, I’énergie est minimisée de facon auto-cohérente : & partir d’une
valeur initiale pp, on calcule 1’énergie E [po], dont on déduit une nouvelle valeur de
densité pi, etc. jusqu’a obtenir la valeur permettant de minimiser I’énergie. Une fois
I’énergie électronique convergée, les forces sur chaque atome sont calculée. On peut donc
minimiser I’énergie structurale par des relaxations atomiques qui permettent d’atteindre
un minimum pour la force totale. Le calcul DFT s’arréte lorsque les forces sont inférieures
a un seuil, qui doit permettre un compromis entre la précision visée et le temps de calcul.

Pseudo-potentiels

Les calculs DFT utilisant la technique des pseudo-potentiels, par opposition aux
calculs DFT « tous électrons », cherchent a décrire la structure électronique des atomes
sans considérer la totalité des électrons, dans le but d’accélérer les calculs.

Dans le cas de la matiére condensée, il est souvent suffisant de ne pas prendre en
compte les électrons de coeur. L’interaction entre les électrons de valence et ces éléments
sont décrits par un pseudo-potentiel. L’approche Projected Augmented Wave (PAW) [70]
est une amélioration de la méthode des pseudo-potentiels qui permet de reconstruire la
fonction d’onde de tous les électrons a partir de la fonction d’onde PAW.

Fonctions de base et énergie de coupure

En pratique, les orbitales monoélectroniques ¢; des électrons sont recherchées sous
la forme de combinaisons de fonctions de base ;. Les fonctions de base les plus souvent
utilisées sont les ondes planes ou les ondes localisées.

En théorie, il faut sommer une infinité de fonctions de base pour calculer les orbitales
monoélectroniques. En pratique, on utilise seulement un nombre fini de fonctions, en
utilisant celles dont 1’énergie cinétique est inférieure a 1’énergie de coupure choisie.

Grille de points k

La résolution se fait dans ’espace réciproque. Les calculs se faisant dans un réseau
périodique, le théoreme de Bloch assure que fonction d’onde électronique peut étre dé-
terminée uniquement a partir de la premiere zone de Brillouin, qui correspond a une
maille élémentaire dans 1’espace réciproque. Les valeurs sont donc seulement calculées
sur un nombre fini de points dans la zone de Brillouin, appelés points k. La grille de
points k doit étre choisie correctement pour assurer la convergence du calcul, sachant
cependant que plus le nombre de points k est grand, plus la précision est importante,
mais aussi plus le temps de calcul est long. La convergence peut étre améliorée pour
un nombre de points k donné en introduisant une fonction d’élargissement, permettant

40



CHAPITRE 2 - TECHNIQUES DE MODELISATION DES MICROSTRUCTURES

I’élargissement des niveaux d’énergie électroniques, dont la forme et la largeur sont des
parametres & choisir.

Quelques exemples de simulations en DFT : utilisation des résultats a 1’échelle
supérieure

On présente ici quelques cas d’application ou la DFT a servi a déterminer les pro-
priétés des défauts ponctuels, pour alimenter d’autres simulations.

Les calculs de structure électronique par DFT ont été utilisés pour déterminer les
parametres d’entrée de plusieurs types de calculs. Par exemple, les calculs DFT peuvent
servir & déterminer les propriétés thermodynamiques et cinétiques de petits amas, comme
les énergies de formation et de migration des complexes stables Fe-Cu [71] pour alimenter
des calculs AKMC, ou les énergies d’interaction entre le carbone et les amas hélium-
lacunes [72] pour effectuer des calculs DA. Les énergies de liaison issues de la DFT
peuvent aussi étre utilisées dans des calculs OKMC et DA [73-75]. Les calculs DFT
permettent aussi de déterminer les propriétés des défauts ponctuels, tels que les dipoles
élastiques, qui peuvent ensuite étre utilisés en OKMC par exemple [61].

Ainsi, les calculs DFT permettent de calculer les énergies de liaison et les propriétés

des défauts ponctuels, qui peuvent ensuite alimenter des calculs & 1’échelle supérieure,
en KMC ou DA.

Dans notre étude, nous utilisons la DFT pour déterminer les dipdles élastiques et
polarisabilités des défauts ponctuels dans I’aluminium.

2.2.3 Meéthode pour le calcul des propriétés des défauts ponctuels

Dans ces travaux, nous utilisons pour les calculs DFT le code VASP (pour Vienna
Ab initio Simulation Package) [76H79], qui utilise les ondes planes, avec I'approximation
GGA-PBE dans le cadre de I'approximation PAW. En effet 'approximation GGA-PBE
est plus appropriée au traitement des matériaux CFC [80,[81]. Les cellules de simulation
contiennent 256 atomes (+1 en présence de défauts). Les autres parametres des calculs
sont précisés au cas par cas dans le

Les points cols des défauts ponctuels sont localisés en utilisant une méthode nudged
elastic band (NEB) [82]. Dans le cas ot une déformation est appliquée (par exemple pour
déterminer les polarisabilités), nous utilisons une méthode simplifiée pour déterminer les
propriétés au point col (drag method). 11 s’agit de considérer le point col déterminé sans
déformation, et de minimiser 1’énergie par une relaxation dans ’hyper-plan perpendicu-
laire & la coordonnée de réaction en appliquant la déformation souhaitée. Cette méthode
permet d’éviter de déterminer le point col par NEB pour chaque déformation appliquée,
ce qui est beaucoup plus coliteux en temps de calcul.

Calcul des dipoéles élastiques

Le calcul des dipdles élastiques des défauts ponctuels est fait par la méthode de
la contrainte [83]. La boite de simulation contient initialement un réseau parfait de
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volume d’équilibre V. Le défaut ponctuel est ensuite introduit dans la boite a la position
souhaitée. Les positions des atomes sont relaxées en maintenant le volume de la boite
constant. La présence du défaut ponctuel induit une contrainte résiduelle o;; qui est liée
au dipdle élastique P par la relation

P;} = Vo, (2.7)

d’ou 'on peut déduire le dipole élastique.

Calculs des polarisabilités

D’une facon générale, la détermination des polarisabilités a partir des calculs DFT

est faite en calculant 1’énergie du systéme a N(=£1) atomes dans différents conditions.

1.

Calcul de I'énergie de la boite sans défauts (N atomes), ce qui permet de déterminer
I’énergie résiduelle E?V.

. Minimisation de I’énergie de la boite sans défaut, déformée par le champ &P (p est

ici un indice désignant le type de déformation). L’énergie obtenue est alors
1
En(e?) = B + ivcijklgg?jggl. (2.8)

Le choix approprié d’un ensemble de déformations {eP} permet d’obtenir un sys-
téeme d’équations permettant de déterminer les composantes du tenseur élastique

C.

. Minimisation de I’énergie d’une boite contenant un défaut (ajout ou retrait d’un

atome d = +1) non déformée. L’énergie est alors celle de la boite non déformée a
laquelle s’ajoute ’énergie de formation du défaut :

N+d
B yq= TE?V + By (2.9)

Dans cette équation, un terme de correction peut étre ajouté pour prendre en
compte Iénergie du défaut avec ses propres images périodiques [25)83,84].

On peut déduire la polarisabilité de I’énergie de la boite contenant un défaut,
déformée, en utilisant I’équation

1 1
Enia(e?) = B g — Plel — §aijklgfjg§l + ivcijklgfjagl (2.10)

Il s’agit d’ajuster par un terme parabolique la différence d’énergie

1
AE = En1a(e”) — B} g+ Pel; — iVCijklefjsil. (2.11)

Une autre méthode utilisée dans la littérature [85,86] est basée sur la méthode de
la contrainte, visant & minimiser

(ef) 1
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Ceci consiste a résoudre une équation linéaire. En faisant le choix de résoudre
I’équation quadratique , nous évitons le calcul d’une dérivée numérique dont
la précision n’est pas suffisante pour le calcul des polarisabilités. De plus, nous
pouvons imposer la symétrie de la matrice a, ce qui est beaucoup plus difficile a
faire dans le cas de I’équation linéaire en contrainte.

Le choix des déformations appliquées a la boite de simulation doit permettre de détermi-
ner tous les termes des tenseurs au point stable et au point col. Les calculs peuvent étre
simplifiés en prenant en compte au préalable les symétries et les termes nuls du tenseur,
comme pour les constantes élastiques. Pour les polarisabilités des défauts ponctuels, plu-
sieurs ensembles de déformations peuvent étre utilisés [29}85,86]. Ici, nous utiliserons
au maximum 11 déformations pour prendre en compte les cas de basse symétrie traités
dans ce travail. Ces déformations sont données dans le [tableau 2.1]

t 00 t 0 0 t 0 0
el=[0 t 0 e2=(0 -t 0 eS=[0t o0
0 0 ¢t 0 0 0 0 0 —2t
0 0 0 0 0 ¢t 0 2t 0
et=10 0 2t =10 0 ¢ eS=12t 0 0
0 2t 0 t t 0 0 0 0
t t 0 0t 0 t 0 0
e"=1t 00 eS=1t 00 =10t 0
000 00 ¢t 00 —t
00 0 00 0
e=10 ¢t 0 el=(0 ¢t 0
00 2t 00 —t

TABLEAU 2.1 — Ensemble de déformations utilisé pour déterminer les tenseurs de polari-
sabilités des défauts ponctuels dans 'aluminium & partir des simulations DFT, dans les
cas de plus basse symétrie.

Les propriétés des défauts ponctuels ainsi déterminées serviront de données d’entrée
pour nos calculs, notamment en OKMC. Dans la section suivante, nous présentons donc
les méthodes KMC, qui permettent de simuler la diffusion des défauts ponctuels vers les
puits.

2.3 Monte Carlo Cinétique

2.3.1 Approche et formalisme

Les méthodes Monte Carlo cinétique [87H91] sont des approches stochastiques pour
déterminer 1’évolution du systéme a partir des taux de transition de 1’état actuel vers
les autres états possibles.
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Elles permettent de suivre la diffusion des défauts et des espéces chimiques dans
un matériau et permettent donc en particulier de prendre en compte les corrélations
spatiales.

Les simulations KMC que nous considérons ici utilisent un algorithme & temps de
résidence [92,93]. A partir d’un état donné, c’est le temps passé dans cet état qui est
calculé, avant de faire évoluer le systéme par la transition choisie et d’incrémenter le
temps de simulation en conséquence. Ainsi, les principales étapes d’une simulation KMC
sont :

1. Calcul des taux de transition I'; pour les N transitions possibles.
2. Calcul de la distribution de fréquences cumulative.

3. Choix d’un nombre aléatoire r; €]0,1] et de ’événement i tel que
i—1 %
Z ' < rlior < Z Ty, (2.13)
k=1 k=1

ou I'ior = lequl T'k. Ce choix est illustré sur la [figure 2.1

4. Réalisation de ’évenement i (et éventuellement des événements spontanés qui en
découlent tels que absorptions ou réactions), et incrément du temps de simulation
par At. Pour cela, un nombre aléatoire ro €]0,1] est choisi, et At est déterminé
par

ln(T'Q)
Ftot .

5. Reproduction les étapes précédentes tant que le temps final de la simulation n’est
pas atteint.

At =

(2.14)

I11\7— 1 I—‘tot

o——
=

-

—

®

—

w

e

L

e

710t
FIGURE 2.1 — Algorithme a temps de résidence : choix de ’événement .
Le cocur d’une simulation KMC est donc de bien définir les taux de transition de

tous les évenements possibles. Par exemple, pour un phénomeéne thermiquement activé
comme un saut atomique, la fréquence est exprimée sous la forme

Ea
I' =yyexp (— kBT> . (2.15)

Dans cette équation vg est la fréquence d’attaque, E?® est I’énergie d’activation, kg la
constante de Boltzmann et T' la température.

Les évenements considérés dépendent du systéme simulé, mais aussi de I’approche
adoptée. Les méthodes KMC regroupent en effet deux approches différentes, a différents
niveaux de précision.
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Monte Carlo cinétique atomique

Le KMC atomique (AKMC) est une méthode qui consiste a suivre la position de
tous les atomes dans le systeme considéré. Elle repose donc sur un modele d’interaction
atomique, qui peut étre du type potentiel inter-atomique ou réseau rigide [94]. Ainsi,
cette méthode permet de prendre en compte l'influence de ’environnement local sur
les fréquences de sauts. L’évolution de la microstructure dans une simulation AKMC
est une conséquence des sauts des défauts ponctuels. Cette approche permet de rendre
compte des corrélations entre sauts successifs des défauts ponctuels et des phénomeénes de
couplage de flux, notamment responsables des phénomeénes de ségrégation induite [95].
Les simulations AKMC nécessitent de prendre en compte tous les atomes du systéme,
ce qui limite la taille de ce dernier et le temps atteignable par ces simulations.

Monte Carlo cinétique sur objets (événements)

Dans le cas ou la simulation concerne des alliages tres dilués ou des métaux purs,
I'efficacité peut étre améliorée en ne prenant pas en compte les atomes de I’espece majo-
ritaire. On se limite donc a simuler la migration des défauts ponctuels et éventuellement
des solutés, sans traiter les atomes de la matrice. Le systéme est alors vu comme un
gaz d’amas. Un amas est défini par le nombre d’atomes de chaque soluté et de défauts
ponctuels qu’il contient, et par sa forme.

Dans le KMC sur objets (OKMC) [89,96], les défauts ponctuels, ainsi que leurs amas,
et les différents défauts de la microstructure sont traités comme des objets dont les
propriétés sont définies a priori. Les évenements pouvant se produire sont donc des sauts
atomiques, la création de défauts ponctuels par l'irradiation, I’émission de défauts ou de
solutés par les amas et les puits. L’absorption par les amas et puits (dislocations, joints
de grains etc.) est une conséquence des sauts atomiques. Ces simulations permettent
donc de considérer des systémes plus grands et d’atteindre des temps plus longs que
PAKMC, mais les temps de simulation restent limités par les évenements tres fréquents
comme les sauts atomiques.

En KMC sur évenements (EKMC), au lieu de traiter les sauts atomiques, les évene-
ments possibles sont directement les conséquences de ces sauts, c’est-a-dire les réactions
entre défauts et amas ou puits, qui font évoluer la population de défauts. Le temps de
simulation est subdivisé en un « macro pas de temps » At, et tous les événements pos-
sibles durant le pas de temps sont réalisés. Pour cela, il est nécessaire de calculer les
délais de réalisation des évenements.

Par exemple, pour la rencontre de deux objets de rayons r; et r, dont au moins un
est mobile et réalise une marche aléatoire tridimensionnelle, on calcule la probabilité de
réaction de ces deux objets avant l'instant ¢ par

P(d,t) = gerfc (:\/DL;) : (2.16)

ou
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— d est la distance entre les deux objets,

— 7 =11 4+ 79 + dreac, OU dreac €st la distance de réaction entre les deux objets,
— D = D1 4 D5 est la somme des coeflicients de diffusion des deux objets et
— erfc est la fonction d’erreur complémentaire.

Le délai de réaction est ensuite calculé en échantillonnant la densité de probabilité
cumulée P(d,t).

L’événement ayant le délai le plus court 75 est réalisé en premier, et le temps est
incrémenté de 7,. La liste des évenements est ensuite mise a jour, et I’événement le plus
rapide réalisé etc. Ces étapes sont répétées jusqu’a ce que le temps ait été incrémenté de
At. Les espéces n’ayant pas réagi peuvent ensuite migrer en réalisant un « macro-saut »
correspondant & une durée At, comme si la migration avait eu lieu pendant tout le temps
At, ou une fraction de At si I'espece a été créée pendant le macro-pas de temps.

L’utilisation de ce « macro-pas de temps » permet en théorie d’atteindre des temps
physiques plus longs que dans les simulations OKMC. En revanche, le choix de ce At doit
étre un compromis entre efficacité et précision. Pour des pas de temps petits, 'TEKMC
est trés précis et est équivalent & TOKMC : sur le pas de temps At, les especes mobiles
font des sauts de faibles amplitude. Pour des pas de temps plus grands, 'amplitude des
sauts augmente, mais de possibles événements peuvent étre masqués.

Une représentation schématique des différentes approches KMC est donnée

. ‘ ‘ . Symbolique :
atome
% @@ auto-interstitiel
| |
o0 "
. . ‘ Q cavité
0000 . Slecation

(a) AKMC (b) OKMC (c) EKMC

FIGURE 2.2 — Tllustration des méthodes KMC (a) AKMC, (b) OKMC et (c¢) EKMC.
Pour 'EKMC, les probabilités de réaction entre les différents objets sont calculées en

fonction des distances d; en échantillonnant des densités de probabilité cumulées du type
(12.16]).

2.3.2 Exemples de simulations en KMC : avantages et limitations des
méthodes KMC

Les méthodes AKMC permettent la prise en compte des effets de I'environnement
local et sont donc particulierement adaptées a la simulation de phénomeénes de ségré-
gation ou de précipitation induite par U'irradiation [94./95] dans des alliages concentrés.
Dans leur étude, F. Soisson et al. [95] étudient, par une méthode AKMC, la cinétique
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de ségrégation dans un alliage binaire. La méthode permet de considérer les couplages
entre flux de lacunes et flux de solutés dans la matrice métallique. En revanche, la taille
du systeéme reste limitée, ici a 512 x 64 x 64 sites atomiques. L’AKMC est également
utilisé par F. Soisson et C.-C. Fu [71] pour I’étude de la précipitation du cuivre dans le
fer a. De méme, 'emploi de cette méthode par E. Martinez et al. [97] permet ’étude de
la cinétique de décomposition d’un alliage Fe-Cr. Les observations de sonde atomique
tomographique sont bien reproduites. La encore, le systeme simulé est de taille limitée
(2 x 32 x 32 x 176 sites atomiques).

Les simulations OKMC permettent quant a elles de suivre les microstructures ir-
radiées a des échelles plus grandes. M. J. Caturla et al. [89] utilisent des simulations
OKMC pour comparer les effets de 'irradiation dans le cuivre CFC et le fer CC. Le mo-
dele utilisé, dans le code BIGMAC, permet d’utiliser les données issues de simulations de
dynamique moléculaire pour suivre les concentrations d’amas interstitiels et lacunaires.
De méme N. Soneda et al. [98] s’intéressent aux effets de la température et du flux sur
la microstructure de fer CC irradié aux neutrons. Dans cette étude, 'emploi de 'TOKMC
permet d’étudier tant les distributions d’amas dans le matériau que le comportement
spatial des lacunes. Les simulations OKMC permettent également de prendre en compte
les corrélations spatiales, notamment, comme identifié dans la [sous-section 1.3.5] pour
déterminer les forces de puits. Il est également possible d’intégrer dans les simulations
OKMC les effets des champs élastiques [61,64], qu’ils soient générés par les puits dans la
matrice [65,66,99], ou dus a des contraintes extérieures [100]. Enfin, "TEKMC peut aussi
étre utilisé pour simuler efficacement des phénomenes tels que la cinétique des défauts
ponctuels lors de recuits de résistivité [73,74] ou la précipitation homogene [90]. Cepen-
dant, TEKMC ne permet pas en 1’état de prendre en compte les interactions élastiques,
I’équation n’étant valable que pour une marche aléatoire.

Dans ces travaux de these, le calcul des forces de puits est fait en OKMC. Cela
permettra de prendre en compte les interactions élastiques et les corrélations spatiales.
La formation de microstructures par l'irradiation pourra étre simulée par OKMC pour
étre comparée a la DA. Pour accéder a des temps plus longs, quand les interactions
élastiques ne seront pas prises en compte, nous pourrons utiliser des simulations EKMC.

2.3.3 Meéthode pour les simulations OKMC et EKMC : description des
codes

Dans cette these, les simulations OKMC sont réalisées avec le code STACCATO
permettant la prise en compte des interactions élastiques [61]. Les fréquences de saut
des défauts ponctuels sont calculées par

Fh = Vg exp (—AEh(T)/kBT) ) (2.17)

ou h est le saut considéré, vy est la fréquence d’attaque supposée identique pour tous les
sauts, et ot AEp(r) = Ef — ES%(r) + Ef°l(r) (équation (T.20)). ES*(r) et Ef°!(r) sont
données par les équations et . Ces énergies dépendent donc au premier ordre
des dipoles élastiques des défauts ponctuels, et des champs de déformation générés par
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les puits. On utilisera les valeurs déterminées par DFT, comme indiqué dans la section
précédente.

Les champs de déformation sont calculés dans le code OKMC. Dans la plupart des cas,
lorsque les calculs sont réalisés en élasticité isotrope, une expression analytique du champ
de déformation généré par chaque puits considéré existe et est implémentée dans le code.
Dans le cadre de ’élasticité linéaire, les champs générés par les différents puits présents
peuvent étre sommés. Dans les cas ot la somme numérique peut étre faite efficacement,
c’est-a-dire quand un faible nombre de puits est présent dans la boite de simulation, les
expressions sont utilisées directement pour évaluer les champs de déformation.

Dans le cas ou de nombreux puits sont présents dans la boite de simulation, la
somme des champs de déformation est numériquement inefficace et demande un temps
trop important. On a donc recours a une méthode multipolaire rapide (FMM, pour Fast
Multipole Method) [101]. 11 s’agit de découper la boite de simulation selon un maillage
hiérarchique, permettant de distinguer les sources lointaines des sources proches du point
ou les déformations doivent étre évaluées. La contribution des sources proches reste faite
de maniere directe, tandis que celle des sources lointaines se fait par 1’évaluation d’un
développement local en harmoniques sphériques. Dans notre cas, les sources sont des
points de Gauss sur les puits considérés. En pratique, la FMM est utilisée dans les
simulations visant a créer des microstructures et a y étudier les forces de puits (voir
chapitre 4).

Dans le cas ou les calculs sont réalisés en élasticité anisotrope, en général, il n’existe
pas d’expression analytique des champs de déformation. Dans ce cas, on s’appuie sur
une méthode basée sur la transformation de Fourier rapide (FFT, pour Fast Fourier
Transform), en utilisant une solution analytique de I’équilibre élastique dans I’espace de
Fourier [102-104].

Pour les simulations EKMC, nous utilisons le code JERK décrit par J. Dalla-Tore et
al. |105]. Ce code prend en compte les réactions de coalescence entre les amas lorsque
ceux-ci sont trop proches les uns des autres. Ce n’est pas le cas du code OKMC : il
faudra donc rester dans le régime ou ces éveénements sont rares pour que ces approches
soient équivalentes.

Dans la section suivante, nous nous intéressons & la DA, méthode en champ moyen qui
permet la simulation de I’évolution des matériaux a plus grande échelle. Notre objectif
est d’identifier les forces de faiblesses de cette approche pour aboutir a la formulation
des objectifs de ces travaux de these.

2.4 Dynamique d’amas

La dynamique d’amas (DA) est une approche en champ moyen, permettant de si-
muler I’évolution dans le temps d’une population d’amas dans un matériau, par des
équations de type cinétique chimique homogene [106-112]. On traite donc seulement les
concentrations des especes présentes, qui sont supposées homogeénes dans l’espace, et
on ignore les positions des différents éléments. Le systéme est considéré comme un gaz
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d’amas. Cette méthode permet de simuler efficacement des temps longs, comparables
aux temps expérimentaux.

2.4.1 Equations

La DA est donc un modele de gaz d’amas reposant, dans sa version la plus simple, sur
I’absorption et I’émission de mono-défauts par les amas, qui inclut de maniére naturelle
la nucléation, la croissance et la coalescence des amas, par la définition des taux de
transition. On présente ci-dessous les équations de la DA pour la simulation de ’évolution
des amas d’auto-défauts sous irradiation. Pour simplifier, on considére ici un métal pur,
et on ignore donc le réle des solutés.

Dans ce cas, les amas pouvant se former sous irradiation sont de nature intersti-
tielle ou lacunaire, et sont donc définis par le nombre et le type d’auto-défauts qu’ils
contiennent. On désignera ce nombre par lentier |n|, avec n < 0 pour un amas lacunaire
et n > 0 pour un amas interstitiel. On se place enfin dans le cas le plus simple ol seuls
les défauts ponctuels (n = 1) sont mobiles.

Equations pour les amas immobiles

Pour les amas immobiles, 1’évolution se fait par absorption ou émission d’espéces
mobiles, ici uniquement de défauts ponctuels. L’équation décrivant 1’évolution de la
concentration C), d’un amas de classe n est donc

dc,,
dt

= Gn + Jn—1—>n - Jn—)n—‘rl' (218)

Dans I’équation , G, représente la création d’amas de taille n par lirradiation,
les deux termes suivants représentent 1’évolution de la concentration par absorption et
émission de défauts ponctuels par les amas.

Les amas peuvent donc évoluer par absorption ou émission d’interstitiels ou de la-
cunes. On définit les termes suivants :

— ap,—1 le taux d’émission d’une lacune par un amas de classe n,
e — .

— ap,1 le taux d’émission d’un interstitiel par un amas de classe n,

— fn,—1 le taux d’absorption d’une lacune par un amas de classe n,

— fn,1 le taux d’absorption d’un interstitiel par un amas de classe n.

Ainsi, on peut écrire
In—sn+1 = Bn1CnC1 — ant1,1C0n41 — Bug1,-1Cn41C-1 + 10, (2.19)

Jn—n+1 traduit donc une transition dans l’espace des tailles, de la taille n vers la taille

n + 1 comme illustré sur la
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ﬁnfl.lCnflCl ﬁn.lCnCl

Caro D~ oD
T e

Bn.flcncfl ¢8n+1,71071,+1071

FIGURE 2.3 — Evolution des amas dans l'espace des tailles, définie par les coefficients
d’absorption (3, +1 et d’émission oy, +1. Les termes indiqués en vert sont relatifs a ’ab-
sorption ou I’émission d’interstitiels (+1), ceux en rouge sont relatifs aux lacunes (—1).

Les expressions générales des coefficients d’émission et d’absorption sont les sui-
vantes :

Bn,:lzl :47TD:|:12(7”:|:1 + ry + dréac) (220)
El
Qptl,+1 Zﬁng’;ﬂ exp <—Z;1;1> . (2.21)

Ici, D1y est le coefficient de diffusion du monomere considéré (n = +1) et ry; est son
rayon, et r, est le rayon de 'amas de classe n. dsac est une distance de réaction et Z
un facteur d’efficacité lié a la force de puits, dont I'expression dépend du type d’amas
traité. Pour le coefficient d’émission, {2 est le volume atomique, et E}L¢1 est I'énergie
de liaison du monomere a I’amas. Elle dépend des énergies de formation du monomere
et des amas de classe n et n + 1. L’expression de ces derniéres dépend du type d’amas
traité. Par exemple, pour une cavité, on peut utiliser une loi capilaire [113,|114] et pour
une boucle de dislocation, dans le cadre de ’élasticité linéaire, on peut utiliser une loi
élastique [115].

Deux exemples pour le coefficient d’absorption sont donnés ci-dessous, pour les cas
simples d’une cavité et d’une boucle, immergées dans un milieu infini et sans interactions
élastiques. On peut utiliser les expressions des forces de puits données au pour
déterminer 'expression de 3, +1, sachant que d'une fagon générale :

Br,t1 = . D1y. (2.22)

Pour une cavité, on a k? = 4rwr.pZ (ott re = rp + 111 et p = Cp) avec Z = 1 en milieu
infini (eq. (1.58)), d’ou :

ﬂn,il = 47TDi1 (’r‘n + Til)- (2.23)
Pour une boucle, avec k? = 2mrppZ (ot 1, = ry, et p = Cy) et I'équation (1.69)), on

obtient :
Ty,

In (%")

Dans cette équation, on a négligé la dépendance en r41, comme cela est souvent le cas
dans la littérature [114].

/Bn,:i:l = 47TD:|:1 (224)
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Equations pour les especes mobiles

Les équations décrivant 1’évolution des concentrations de défauts ponctuels (n = £1)
sont semblables a I’équation (2.18)), a laquelle il faut ajouter deux termes :

% =G+ Jo—1—J1—2— D Jn—sns1
n (2.25)
=Y k2 1Dy (Cr - CY),
P
d(;t_l =Ga+Jo v 1—-J 1 0+ Z Jn—1—n
(2.26)

—Zk: D4 —-C% ).

Dans ces équations, G est le taux de création de défauts ponctuels par I'irradiation.
D_1 et Dy désignent les coefficients de diffusion. L’avant dernier terme provient de
I’absorption et ’émission de défauts ponctuels mobiles par tous les amas. Le dernier
terme est une somme sur chacun des types de puits considérés, désigné par l’indice p,
pour lequel k:;il est la force de puits pour les interstitiels (k:;l) et les lacunes (k:;_l).
La concentration notée Cftql,p désigne la concentration d’équilibre locale au niveau du
puits p.

Il est également possible de considérer dans la simulation la présence de solutés, tels
que I'hélium, qui peuvent contribuer a la croissance de cavités. Les équations ,
(2.25)) et (2.26|) peuvent simplement étre adaptées pour ces simulations, en remplacant
n par un ensemble (n,p,q,...) o n représente le nombre d’interstitiels (n > 0) ou de
lacunes (n < 0) et les indices p, g, ... représentent le nombre d’atomes de chaque soluté
considéré. Dans ce cas, il y aura autant d’équations a résoudre que de combinaisons des
(n,p,q...) possibles. La DA nécessite donc de résoudre un grand nombre d’équations.

Formulation continue de la DA : L’équation de Fokker-Planck

Les équations de la DA pour les grandes tailles d’amas peuvent étre exprimées dans
une formulation continue, sous la forme de I’équation de Fokker-Planck.

Pour I'obtenir, on suppose ici que l'irradiation ne crée que des défauts ponctuels. Le
terme G, disparait donc de I’équation . Dans le cas ou |[n| > 1, un développement
de Taylor de I’équation permet d’obtenir une formulation approchée, par une
équation de Fokker-Planck (FP) [116] exprimée par

oC(z,t) 0 0?
FY) T (R 0] + g D, 1), 1), (227
ol z est une variable continue telle que si x = n, C(x,t) = Cy(t), et avec
Fa,t) = Bi(z)C1(t) — ar(z) = B (2)Ca () + o (@) (2.28)
D(z,t) = % [61(2)C1(t) + an () + Ba(2)Ca(t) + aa (@) (2.29)
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Ceci permet de faire apparaitre deux contributions dans 1’évolution des amas. Pour
mieux la visualiser, on peut reformuler expression ([2.27) sous la forme de flux :

oc _ 9J _ aJr  aJe

B or . or  oa (2:30)
J* = F(z,t)C(z,t) (2.31)
Jd = —% [D(z,t)C(z,1)] . (2.32)

Ainsi, on voit apparaitre un flux d’advection J* et un flux de diffusion J¢ dans
I'espace des amas. L’évolution des amas est donc dictée par un terme de dérive, don-
née par F', et un terme de diffusion, par D. Le terme de dérive est lié a la croissance
des amas, c’est-a-dire a la différence entre I’absorption et I’émission de monomeres. Le
terme de diffusion est lié aux fluctuations dues a ’absorption et ’émission aléatoires de
monomeres.

Spatialisation de la DA

Les équations présentées ci-dessus obligent & considérer les concentrations comme
homogenes dans l’espace. Pour I’étude de certains systémes, notamment des couches
minces, ou les concentrations ne peuvent pas étre considérées comme homogenes, il peut
étre nécessaire de prendre en compte les variations spatiales. Il est alors possible de
spatialiser les équations de la dynamique d’amas.

Plusieurs auteurs [108,|111,/112] proposent une adaptation des équations de la DA
pour la prise en compte de la profondeur dans le matériau irradié. Pour cela, le systeme
est découpé en plusieurs couches, qui sont couplées entre elles par la loi de Fick. Il
est nécessaire que les concentrations varient peu d’une couche a 'autre pour que la
concentration puisse étre considérée comme localement homogene. Ce découpage permet
de faire varier certaines propriétés avec la profondeur, comme par exemple le taux de
création de défauts ponctuels. La spatialisation de la DA augmente de fagon importante
le nombre d’équations.

2.4.2 Méthodes de résolution

La DA consiste donc a résoudre un ensemble d’équations différentielles. Avec une
équation par taille d’amas, le nombre d’équations explose tres rapidement. De plus, ces
systemes d’équations sont généralement tres raides, c’est-a-dire que les temps caractéris-
tiques pour certaines équations peuvent étre tres grands, tandis qu’ils peuvent étre tres
courts pour d’autres. La résolution numérique de ce systeme de fagon déterministe doit
alors faire appel & des méthodes implicites [106]. Ces derniéres nécessitent de garder en
mémoire un tres grand nombre de données, et sont donc tres difficiles & utiliser pour un
grand nombre d’amas.

Afin de contourner ce probléme, plusieurs méthodes et approximations ont été déve-
loppées.

92



CHAPITRE 2 - TECHNIQUES DE MODELISATION DES MICROSTRUCTURES

Approches déterministes

Une premieére idée est de réduire le nombre d’équations, tout en gardant une approche
déterministe. Pour cela, on distingue deux types de méthodes :

— les méthodes de regroupement, initiées par M. Kiritani [117] et améliorées par S.
I. Golubov et al. [118],

— les méthodes de discrétisation de I’équation de Fokker-Planck [107].

Méthode de regroupement

La premiere méthode vise a regrouper les amas en classes afin de limiter le nombre
d’équations. Cette méthode a d’abord été développée par M. Kiritani |[117] puis améliorée
par S. I. Golubov et al. [118]. Elle permet de limiter le nombre d’équations en remplagant
un groupe d’équations par un nombre limité d’équations représentant 1’évolution des
premiers moments de la distribution dans le groupe. S. I. Golubov et al. [118] ont montré
qu’il était au moins nécessaire de considérer les moments d’ordre zéro et d’ordre un de
la distribution pour obtenir un schéma valide. La méthode ainsi proposée fournit des
résultats satisfaisants, dans la mesure ou les distributions obtenues sont identiques pour
des tailles d’intervalle différentes (si la taille reste assez petite).

Elle peut cependant aboutir a des résultats non physiques comme des concentrations
négatives [119]. Plus récemment, cette approche a aussi été utilisée dans une version
dégradée par A. Kohnert et B. Wirth [120].

Résolution déterministe de ’équation de FP

La formulation continue n’est valide que pour |n| > 1, il est donc nécessaire de
coupler la résolution des équations pour les petits amas, qui se fait par ’équation
et la discrétisation de I’équation de FP [112].

La résolution déterministe de I’équation de FP se fait en utilisant un schéma de dis-
crétisation numérique [112119]. La discrétisation doit se faire avec un pas plus grand que
I'unité permettant ainsi la réduction du nombre d’équations. Plusieurs schémas existent,
mais souvent s’accompagnent de problemes numériques, qui peuvent par exemple étre
identifiés en les comparant a la solution exacte pour I'agglomération des lacunes donnée
par M. Koiwa [121] (voir notamment [119]). En particulier, le schéma proposé par J. S.
Chang et G. Cooper [122] meéne & de la diffusion numérique, c’est-a-dire un étalement
de la distribution, tandis que le schéma centré donne des oscillations de la distribu-
tion. Le schéma plus récemment proposé par T. Jourdan et al. [119] permet d’éviter ces
problémes.

Ces méthodes déterministes restent cependant limitées par la taille des systémes, en
particulier lorsque I'on considére des solutés.
Approche stochastique

Une seconde idée est d’utiliser des approches stochastiques. Elles ont notamment
été développées par J. Marian et V. V. Bulatov [123|, qui ont proposé une résolution
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stochastique des équations de la DA en adaptant ’algorithme de simulation stochastique
(SSA, stochastic simulation algorithm) proposé par D. T. Gillespie [93]. Ces approches
sont beaucoup plus efficaces que les approches déterministes dans le cas ou un grand
nombre d’espéces sont considérées, notamment lorsque des solutés sont présents dans le
systeme. En revanche, efficacité des simulations est limitée par le pas de temps qui est
imposé par les réactions les plus fréquentes. Il est donc souvent bien plus petit que pour
les méthodes déterministes.

Approches hybrides

Enfin, un ensemble de méthodes dites « hybrides », visent a tirer avantage des réso-
lutions déterministes et stochastiques. Pour cela, les équations pour les monomeres et
petits amas, jusqu’a une taille |n*|, sont résolues de fagon déterministe, tandis que les
grands amas (|n| > |n*|) sont traités de fagon stochastique. La difficulté de ces approches
réside donc surtout dans le couplage entre la partie stochastique et la partie déterministe.

M. Gherardi et al. [124] ont proposé un algorithme reposant sur la résolution sto-
chastique des équations reprenant la méthode de J. Marian et V. V. Bulatov [123].
Dans cette approche, le couplage est fait en introduisant un terme source effectif dans
un petit nombre d’équations.

M.P. Surh et al. [125] ont quant & eux proposé un algorithme basé sur I’équation de
FP qui est résolue de facon stochastique. Les particules stochastiques représentant les
amas migrent ensuite dans l’espace des tailles par un processus de Langevin. La création
de particules stochastiques se fait a chaque pas de temps, et 'efficacité de la simulation
reste donc limitée.

Enfin, 'approche plus récente de P. Terrier et al. [126] utilise également la formulation
continue par I’équation de FP. Les particules stochastiques créées migrent dans 1’espace
des tailles selon un processus de Langevin. Le couplage entre la partie déterministe et la
partie stochastique est ici réalisé via une zone tampon, comme illustré sur la
A un pas de temps donné, la distribution est séparée en deux parties, correspondant aux
petits amas (|n| < |n*|) et aux grands amas (|n| > |n*|). Les deux parties sont propagées
indépendamment, de fagon déterministe pour la premiere et de fagon stochastique pour
la seconde. La propagation est limitée par la taille de la zone tampon, ou les deux
distributions se superposent. La distribution au pas de temps suivant est ensuite obtenue
en sommant les deux distributions propagées. Les amas entrant dans la zone tampon
par la partie déterministe sont utilisés pour créer les particules stochastiques a chaque
pas de temps, ce qui permet la conservation de la matiére.

2.4.3 Meéthode pour la DA : code CRESCENDO

Les simulations DA de cette theése sont réalisées avec le code CRESCENDO (pour
cresc., Chemical Rate Equation for the Simulation of Clustering), co-développé par le
CEA et EDF.

Le modele utilisé est le modele IVS, décrit par T. Jourdan et al. dans la réfé-
rence [112]. Ce code permet de résoudre les équations de fagon déterministe en utilisant
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FIGURE 2.4 — Décomposition de la résolution des équations de la DA selon 'approche
de P. Terrier et al. |[126]. La distribution initiale (a) est séparée en 2 parties : les petits
amas sont propagés de fagon déterministe, et les grands amas sont propagés de facon
stochastique. La propagation est limitée par une zone tampon ou les distributions se
superposent. La distribution finale (b) est obtenue en sommant les deux distributions.

une discrétisation de I'équation de Fokker-Planck [119], ou par un algorithme hybride
reposant sur I’approche développée par P. Terrier [126], décrite ci-dessus.

Il est également possible de prendre en compte la présence d’un soluté en plus des
défauts ponctuels ou d’utiliser une version spatialisée du code. Ces derniers éléments ne
seront pas utilisés dans le cadre de ce travail.

2.4.4 Exemples de simulations en dynamique d’amas : forces et limites
de la DA

Les simulations DA permettent, au travers d’'une description effective, de reproduire
certaines observations expérimentales, et également d’apporter une explication a certains
phénomenes observés. La DA permet par exemple d’étudier le gonflement des aciers
sous irradiation, notamment en permettant d’intégrer la présence d’hélium [127]|128].
Ceci permet donc d’étudier le réle de ce soluté sur la formation des cavités, avec la
possibilité d’étudier des doses élevées par des simulations de quelques minutes [127].
L’étude des phénomenes de désorption de I’hélium dans le fer « est également possible
en DA. C. J. Ortiz et al. [72,/109] ont étudié ce phénomene par DA en utilisant des
données issues de simulations ab initio. Ceci permet de retrouver un bon accord avec
les données expérimentales et d’identifier le réle du carbone. Le code développé par D.
Xu et B. D. Wirth [110] permet une prédiction convenable de la désorption d’hélium
dans le fer CC, et d’expliquer les observations faites sur un film de molybdeéne [129]. La
méthode proposée par A. Dunn et L. Capolungo [130] permet également de reproduire
de fagon satisfaisante les concentrations d’amas interstitiels et lacunaires dans le fer et le
cuivre irradiés aux neutrons. De méme, les simulations DA permettent a S. Pellegrino et
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al. |75] d’apporter une explication & la déformation mesurée dans un carbure de zirconium
irradié, en la reliant au comportement des amas interstitiels. Enfin, la DA est également
utilisée par B. Michaut et al. [131] pour identifier le role des interstitiels injectés dans
I’évolution de la microstructure d’un acier austénitique 304L irradié. La DA permet donc
de comparer les résultats expérimentaux a ceux de la simulation, avec de plus des temps
de simulation tres courts.

Cette méthode peut aussi étre comparée a des méthodes plus précises, comme 'OKMC.
En effet dans les régimes ou les corrélations spatiales ont une faible influence, les résultats
de la DA correspondent & ceux de TOKMC. C’est le cas pour des fractions volumiques
faibles, ou pour une irradiation ne créant que des paires de Frenkel [132-134], pour les-
quels un excellent accord entre ces techniques est obtenu. On retrouve aussi un bon
accord entre KMC et DA pour la simulation des stades & plus haute température d’'un
recuit de résistivité [135], ou encore dans le cas de la précipitation homogene en condition
de vieillissement thermique [136].

Cependant, la DA ne prend en compte les effets élastiques que par les forces de puits
uniquement, il s’agit donc d’une description tres simplifiée qui n’inclut pas de description
spatiale. De méme, les effets dus aux cascades de déplacements ne sont pris en compte
que par la valeur du terme source. Les corrélations spatiales dans les cascades ne sont
pas traitées en DA, bien qu’il soit possible de les prendre en compte de maniere effective
dans une certaine mesure [137]. L’absence des corrélations spatiales constitue le principal
inconvénient de la DA [138] et peut mener a des désaccords entre DA et des simulations
qui les prennent en compte telles que celles réalisées en OKMC. Ceci a été montré dans
le cas d’un recuit de résistivité par J. Dalla Torre [135]. De méme, C. J. Ortiz et M. J.
Caturla [139] se sont intéressés aux effets des agglomérations et recombinaisons dans les
cascades d’irradiation sur le cas du fer irradié. Ils obtiennent une forte différence entre
ces deux techniques aux basses températures, du fait de I'importance des corrélations
spatiales. Les mémes conclusions sont obtenues sur le cas d’un recuit isochrone [140].

De plus, les résultats de DA sont tres sensibles aux valeurs des parametres que sont le
terme source [137], les forces de puits et les biais [36]. Pour illustrer simplement ce dernier
point, nous réalisons deux simulations DA. Il s’agit de simuler I'agglomération de lacunes
et d’interstitiels en présence de dislocations. Les deux simulations sont identiques, a
I’exception de la valeur du biais des dislocations qui est modifiée. Les parameétres utilisés
pour cet exemple sont présentés dans le Les résultats sont illustrés sur la
figure 2.5| : on voit qu’une variation de valeur de force de puits d’une dislocation de
seulement 10% environ impacte fortement la distribution finale.

Dans le matériau, les valeurs de forces de puits d’un amas varient certainement d’un
endroit & un autre, selon son voisinage. On peut supposer que la forme des distribu-
tions d’amas est affectée par 'absence de prise en compte de ces effets de voisinage. Par
exemple, on peut remarquer que les distributions de tailles d’amas issues de simulations
DA sont tres souvent asymétriques, tandis que celles mesurées expérimentalement sont
plus symétriques (voir par exemple ref. [141] et fig. (b)). De telles différences ont éga-
lement été observées sur les microstructures de précipités en conditions de vieillissement
thermique [142] (voir fig. (a)). D’autres observations expérimentales ne peuvent pas

o6



CHAPITRE 2 - TECHNIQUES DE MODELISATION DES MICROSTRUCTURES
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FIGURE 2.5 — Illustration de 'influence des valeurs de forces de puits sur les distribu-
tions de tailles d’amas lacunaires et interstitiels. Les valeurs de parameétres utilisées sont

données dans le

non plus étre reproduites par des simulations DA, comme celle de S. Jitsukawa et H.
Hojou [8] qui ont observé des petites boucles de dislocation se rétracter dans le voisinage
de boucles plus grandes qui continuent de croitre (voir fig. (a)). On peut également
noter que la germination hétérogene de cavités dans le voisinage de dislocations, notam-
ment observée par D. I. R. Norris , pourrait étre expliquée par des hétérogénéités
de forces de puits, qui ne sont pas prises en compte en DA. C’est également le cas pour
la formation de boucles lacunaires dans le voisinage de boucles interstitielles observée
par K. Urban [144] (voir fig. (b)).

En résumé, la DA est une méthode qui permet de simuler efficacement les phénomenes
survenant dans les matériaux, en particulier sous irradiation, grace a une description en
champ moyen. Cependant, la prise en compte simplifiée des effets élastiques et 'absence
des corrélations spatiales et des effets de voisinage dans son formalisme menent a des
imprécisions vis-a-vis de ’expérience et des différences avec d’autres types de simulations.
Les simulations sont de plus trés sensibles aux parametres utilisés, en particulier les
valeurs de forces de puits.
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Matériau : aluminium

Parametre de maille : ap = 0.40496 nm (ref. [145])
Propriétés des défauts ponctuels

Energie de formation : Ef =3.0eV Ef =0.67eV (ref. [145])

Energie de migration : | Ef; =0.105eV  Ef}, = 0.61eV (ref. [145])
Préfacteur du coefficient Do =0.0510"* m?.s7!

de diffusion : D?:v —0.1104m2s! (ref. [145])

Formation des amas
Loi élastique : (ref. [115])

Energie de
formation des boucles :

- énergie de faute d’empilement : v = 0.120 J.m 2
- rayon de coupure : p. = 0.08 107 m

Energie de liaison
du di-interstitiel :

Eb =0.8eV (vef. [145])

Energie de
formation des cavités :

Loi capillaire (vef. {113,114])

Energie'de liaison B — 036V (ref. [145] )
de la bi-lacune : V2
Autres parametres de simulation
Temps simulé : t=10%s
Terme source : G =10"*dpas~Tt
Densité de dislocations : p=10" m=2
Efficacité d absorpt'10n Ziston = 1.0
pour les lacunes :
Efficacité d’absorption Simulation 1 : Zjig,.; = 1.1

pour les interstitiels :

Simulation 2 : Zgiq,. i = 1.2

TABLEAU 2.2 — Valeurs des parametres utilisées pour les simulations DA illustrant 1’in-
fluence des valeurs de forces de puits sur les distributions de tailles d’amas (fig. .
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FIGURE 2.6 — (a) Exemple de distributions de tailles de précipités dans une solution
solide sursaturée de AlzSc apres vieillissement thermique, obtenues par DA et comparée
aux données expérimentales (histogrammes) [142]. (b) Distributions de tailles de cavités
mesurées et calculées dans du cuivre irradié a différentes doses .

(a) (b)

FIGURE 2.7 — (a) Observation de boucles interstitielles dans I’aluminium irradié au cours
du temps : les petites boucles se rétractent et disparaissent . (b) Grandes boucles
interstitielles obtenues apres irradiation de nickel, des petites boucles lacunaires sont
présentes sur la périphérie intérieure .
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2.5 Objectifs et démarche

Les observations précédentes nous permettent de formuler les objectifs de la these.
Dans ce travail, nous chercherons a :

— Evaluer précisément les forces de puits, pour quantifier I’influence des
interactions élastiques et des propriétés des défauts ponctuels sur ces
parametres. Pour cela, nous réaliserons des simulations OKMC, qui nous per-
mettront de prendre en compte les interactions élastiques entre les puits et les
défauts ponctuels, en étudiant des configurations simples de puits. On cherchera
particulierement a mettre en évidence les propriétés des dipoles élastiques ayant
une forte influence sur les valeurs des forces de puits. L’idée est de savoir jusqu’a
quel degré de raffinement il est nécessaire de décrire les défauts ponctuels pour
calculer les forces de puits.

— Evaluer les effets de voisinage sur les valeurs de forces de puits. Pour cela,
nous utiliserons des simulations OKMC pour former des microstructures, puis pour
étudier les forces de puits dans ces microstructures. En comparant aux forces de
puits d’objets isolés, nous identifierons les effets dus a la présence et a la proximité
de plusieurs puits.

— Evaluer l'influence des effets de voisinage sur les distributions de tailles
d’amas. Il s’agira donc de comparer les distributions obtenues a partir des mi-
crostructures formées en OKMC & celles issues de simulations DA. Ceci nous
permettra d’identifier I'influence des corrélations spatiales (présentes en OKMC
uniquement) sur les distributions, et donc de comprendre les conséquences de leur
absence sur la DA.

— Proposer une adaptation du formalisme de la DA permettant de prendre
en compte les effets de voisinage. Pour cela, nous devrons développer une
nouvelle expression de force de puits et une méthode pour intégrer les effets de
voisinage dans le formalisme de cette méthode en champ moyen.

2.6 Résumé

Dans ce chapitre, nous avons d’abord présenté succinctement les simulations DFT,
qui permettent de déterminer certaines propriétés des défauts ponctuels. Ces données
peuvent ensuite alimenter les calculs DA et KMC. 11 s’agit de 'approche que nous uti-
lisons dans cette theése pour calculer les dipoles élastiques et polarisabilités des défauts
ponctuels.

Ensuite, les méthodes KMC ont été présentées. L’OKMC et 'TEKMC permettent de
prendre en compte les corrélations spatiales, tout en simulant de facon efficace 1’évolu-
tion des microstructures. Dans ces méthodes, les atomes de la matrice sont ignorés. En
OKMUC, il est possible de prendre en compte les interactions élastiques entre défauts
ponctuels et puits. Dans cette these, un code OKMC permettant de prendre en compte
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les interactions élastiques sera utilisé, des temps plus longs pourront étre atteints grace
a des simulations EKMC.

Enfin, nous avons présenté la DA. Il s’agit d’une approche en champ moyen, ou
I'on résout un ensemble d’équations sur les concentrations de défauts ponctuels et de
leurs amas. Ce formalisme repose sur les valeurs de forces de puits qui décrivent ’ab-
sorption des défauts ponctuels par les puits. Le nombre d’équations étant rapidement
trés important, plusieurs techniques de résolution numérique ont été développées pour
éviter la résolution déterministe du systéme. Les simulations DA permettent de simuler
efficacement 1’évolution des matériaux sous irradiation, & des temps comparables aux ob-
servations expérimentales. En revanche, les résultats sont tres dépendants des valeurs de
forces de puits. De plus, 'absence totale des corrélations spatiales est une limitation im-
portante, qui empéche par exemple de prendre en compte les phénomeénes se produisant
dans les cascades de déplacements.
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CHAPITRE 3 - ETUDE DE L’INFLUENCE DES INTERACTIONS ELASTIQUES
ET DES DIPOLES ELASTIQUES SUR LES FORCES DE PUITS

3.1 Introduction

Ce chapitre vise a évaluer de fagon précise les forces de puits des principaux puits
existant dans les microstructures irradiées, que sont les dislocations droites, les cavités
sphériques et les boucles de dislocation, en prenant en compte les interactions élas-
tiques. Il s’agit également de quantifier le role des interactions élastiques dans les valeurs
de forces de puits, et d’identifier la contribution des propriétés des défauts ponctuels
(dipoles élastiques et polarisabilités diaélastiques), en particulier de Panisotropie des
dipdles élastiques.

Pour ce faire, on réalise des simulations OKMC, qui prennent naturellement en
compte les corrélations, et permettent de simuler la diffusion des défauts ponctuels en
prenant en compte les interactions. Pour identifier les différentes contributions des inter-
actions et dipdles élastiques des défauts ponctuels, différentes séries de simulations sont
construites : un premier cas, ne prenant pas en compte les interactions élastiques, puis
des séries les prenant en compte avec différents niveaux de précision pour la description
des dipoles élastiques des défauts ponctuels. Ceci permet de déterminer I'influence des
différents termes des dipoéles sur les forces de puits. Cette méthode est présentée dans la

On présente ensuite les résultats des études consacrées a la dislocation droite (sec-
, a la cavité sphériqueﬂ et a la boucle de dislocation
Le role des interactions élastiques est mis en évidence, et 'influence de I'anisotropie au
point col des défauts ponctuels sur les valeurs de force de puits est plus particulierement
étudiée. Le role de cette anisotropie est étudié en le reliant les trajectoires des défauts

qui migrent vers les puits.
Les effets des polarisabilités diaélastiques des défauts ponctuels sont ensuite plus

brievement investigués dans la [section 3.6

3.2 Meéthodes

3.2.1 Simulations OKMC et calcul des forces de puits

Comme indiqué dans le les forces de puits sont calculées en utilisant un
code OKMC [61], qui permet de simuler les trajectoires des défauts ponctuels en pre-
nant en compte leurs propriétés et les interactions élastiques |614/64,65]. Les corrélations
spatiales sont quant a elles naturellement prises en compte. Un seul type de puits est
introduit dans la boite de simulation. Il peut s’agir d’une dislocation droite, d’une ca-
vité ou d’une boucle de dislocation. Les puits sont immobiles et restent inchangés apres
I'absorption d’un défaut ponctuel. La température est fixée a 300 K. A cette tempéra-
ture, la concentration d’équilibre thermique de défauts ponctuels est tres inférieure a la
concentration due a l'irradiation. Cette concentration d’équilibre est donc négligée.

1. Les résultats concernant la dislocation droite et la cavité sphérique ont été publiés (D. Carpentier
et al. Acta Mater. 136 (2017) 323-334 [146]).
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Les interstitiels et les lacunes sont considérés séparément, dans des simulations dé-
diées. Les recombinaisons entre défauts ponctuels sont donc impossibles. Les défauts sont
générés avec un taux de création G uniforme et constant, ici exprimé en s~!.

Les défauts sont créés dans une position aléatoire dans la boite de simulation et
migrent ensuite dans la boite de simulation par des sauts atomiques. Le réseau cristallin
est donc géré de fagon indépendante pour chaque défaut ponctuel. En effet, considérer un
unique réseau parfait en présence d’une dislocation ou d’une boucle n’aurait pas vraiment
de sens, le réseau étant perturbé au voisinage de ces puits. Ce mode de migration sans
réseau unique permet d’étre plus représentatif de ce qui est calculé dans une approche
continue. Dans ce type d’approche, on résout I’équation de la diffusion, et les effets de
réseau ne sont pas pris en compte. Cela nous permettra donc une comparaison plus fiable
aux approches analytiques et EF.

Les défauts migrent jusqu’a étre absorbés par le puits, ils ne réagissent pas entre eux
pour former des amas et il n’y a pas d’interactions a longue portée entre les défauts ponc-
tuels. La migration d’un défaut ponctuel n’est donc pas impactée par la présence d’autres
défauts dans son environnement. On utilise des conditions aux limites périodiques dans
les 3 dimensions de l'espace. Un défaut ponctuel est considéré comme absorbé par le
puits s’il franchit la surface définissant le puits 6Qiy,.

Le code OKMC utilisé repose sur un algorithme a temps de résidence pour faire
évoluer le temps de simulation (voir . Les évenements possibles sont la création
de défauts ponctuels par l'irradiation, avec une fréquence G, ou un saut atomique d’une
position donnée vers une position de premier voisin. Les fréquences de saut sont données

par
Em
I'i = vpexp (—kBZT) (3.1)

pour un saut i, ou vy est la fréquence d’attaque, supposée identique pour tous les sauts,
kp est la constante de Boltzmann et T la température. E;" est la différence d’énergie
entre le point stable et le point col du saut, donnée par (eq. (1.20))) :

P = Bf — B + B, (3.2)

ou Ej' est I'énergie de migration.
Les énergies d’interaction au point stable E5** et au point col Ef‘)l sont exprimées

par (eq. (L.17)) :

Eift = E(r3%) = —Piepn(ri) (33
B = B (r®) = —Proleju(ri® + hif2), (3.4

ott la sommation sur les indices j et k est implicite. P5* et PZC»01 sont les dipdles élastiques
décrivant le défaut au point stable et au point col pour le saut ¢, respectivement. On a ici
considéré que le point col se situe a mi-distance du saut [64], dont le vecteur est h;, c’est-
a-dire que r§°1 = r¥% + h; /2. Le champ de déformation € est généré par le puits. Dans
un premier temps, nous considérons que les dipoles ne dépendent pas de la déformation
locale, c’est-a-dire que les effets de polarisabilité ne sont pas considérés. Ceux-ci seront
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étudiés dans lafsection 3.6 Les autres termes intervenant dans ’énergie tel que les termes
d’ordre supérieur dans le développement multipolaire [26] ou les interactions images pour
les cavités |147,/148], sont également négligés.

Dans les simulations, sauf indication contraire, les calculs sont réalisés en élasticité
isotrope, en utilisant les expressions analytiques existantes pour les champs de défor-
mation. Dans le cas de ’aluminium pur traité dans cette these, on peut s’attendre a ce
que cette hypotheése soit correcte, car le tenseur des constantes élastiques C' n’est que
faiblement anisotrope (voir le . De cette facon, il est possible de se focali-
ser uniquement sur l'influence de ’anisotropie des défauts ponctuels. Cependant, nous
vérifierons que l'influence de ’anisotropie du tenseur des constantes élastiques est bien
faible en réalisant des simulations en élasticité anisotrope. Pour cela, nous utilisons une
méthode basée sur la FFT, en utilisant une solution analytique de 1’équilibre élastique
dans l'espace de Fourier, comme indiqué au

Termes du tenseur des Facteur d’anisotropie de Zener
constantes élastiques [149] A =2Cy/(C11 — Cr2)
C11 = 106.51 GPa
012 = 60.38 GPa A=1.21
044 = 27.8 GPa
Constantes pour 1’élasticité isotrope
Coefficient de Poisson v =0.35
Module de cisaillement ©=25.91 GPa

TABLEAU 3.1 — Constantes élastiques pour I'aluminium a 300 K. Les constantes élastiques
isotropes sont calculées a partir des termes du tenseur des constantes élastiques par
moyenne de Voigt [115].

Notre étude vise a déterminer les forces de puits des objets placés dans la boite de
simulation. L’équation en champ moyen équivalente pour décrire I’évolution du nombre
moyen de défauts ponctuels N dans la boite est :

dN —
5 =G~ E*DN, (3.5)

ou D est le coefficient de diffusion du défaut ponctuel considéré, qui s’écrit

2 £
D=K —— ). 3.6
ey (-7 ) (36)
Dans cette équation, K = Z pour les interstitiels (haltére (100)) et K = 1 pour les
lacunes, et ag est le parameétre de maille du réseau CFC de 'aluminium, pour lequel on
utilise la valeur ag = 0.40496nm [145], comme indiqué dans la [sous-section 2.4.4]

Le second terme du membre de droite de I’équation (3.5)) exprime I’absorption des

défauts ponctuels par les puits. Quand le régime permanent est atteint (% =0), la
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force de puits est donnée par ’équation

RN (3.7)
DN
Le calcul de la force de puits en OKMC correspond donc a une approche de Wiedersich :
les conditions aux limites périodiques sur la surface extérieure 0y, sont équivalentes
a un flux nul (en l'absence d’interactions élastiques, pour une géométrie de « haute
symétrie », c’est-a-dire avec un puits au centre de la boite par exemple), et 'absorption
donne une concentration nulle sur la surface intérieure 6;,.

On peut calculer les valeurs des forces de puits pour les interstitiels (k2) et pour les

lacunes (k2). On en déduit ensuite la valeur du biais, exprimé par

2 1.2
B:ki ka
k]

(3.8)

Défini de cette facon, ce parameétre indique si le puits présente une absorption préféren-
tielle pour les interstitiels, ce qui est le cas si B > 0.

Dans les simulations OKMC, le nombre de défauts ponctuels présents dans la boite
est relevé tous les 10* pas de simulation. A la fin de la simulation, le nombre moyen
de défauts ponctuels en régime permanent est obtenu en moyennant les valeurs relevées
(en excluant le régime transitoire). Les forces de puits et le biais sont ensuite calculés
en utilisant les équations et . Le temps de simulation est fixé pour obtenir
une précision suffisante sur la valeur de N, et donc sur k2. Pour déterminer l’erreur
statistique sur les valeurs de forces de puits, une méthode de moyenne par blocs est
utilisée |150|. Elle permet de déterminer une estimation de l'erreur o sur les valeurs de
forces de puits en prenant en compte le fait que les relevés effectués tous les 10* pas de
temps peuvent étre corrélés si les boites de simulations sont tres grandes. Le détail de
cette méthode est présenté en annexe [A]l Dans la suite de ce chapitre, les barres d’erreur
indiquées sur les résultats correspondent a +3o0.

3.2.2 Calcul des dipoles élastiques des défauts ponctuels

Pour calculer les interactions entre les puits et les défauts ponctuels, nous avons
besoin des dipéles élastiques des défauts ponctuels au point stable P52 et au point
col P!, Les valeurs des dipéles élastiques des interstitiels et lacunes dans I’aluminium
sont déterminés par des calculs DFT. Comme indiqué au les calculs sont
réalisés en utilisant le code VASP, dans le cadre de l'approximation PAW [76-79], les
boites de simulation DFT contiennent 25611 atomes, et ’énergie d’échange-corrélation
est évaluée en utilisant approximation GGA-PBE [69|. L’énergie de coupure pour les
ondes planes est fixée a 450V et ’élargissement, de type Hermite-Gauss, est de 0.2eV.
Les calculs sont réalisés en incluant les états de semi-coeur s [Ne]3s23pl. La grille de
points k est une grille 3 x 3 x 3 décalée. Les configurations sont relaxées en utilisant la
technique du gradient conjugué. Les points col sont localisés en utilisant la méthode NEB
avec "climbing image" [82]. Dans les configurations relaxées, au point stable ou au point
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col, les forces sur chaque atome sont inférieures a 0.001eV/ A. Avec ces paramétres, on
estime que l'erreur relative sur I’énergie et les termes des dipdles élastiques est inférieure
a 0.5% et 0.4% respectivement, pour les valeurs les moins convergées [61], en comparant
a des valeurs convergées en potentiels semi-empiriques. Plus tard dans la these, pour
déterminer les valeurs des polarisabilités, il a été nécessaire de pousser la convergence
et d’augmenter le nombre de points k. Les valeurs de dipdles obtenues ont alors été
modifiées de facon conséquente. Ce point est discuté dans la nous utilisons
dans ce manuscrit les valeurs de dipdles obtenus avec les parametres cités ci-dessus.
Pour les configurations des défauts ponctuels dans le réseau CFC, illustrées sur la

les valeurs suivantes sont obtenues :

1. Pour les interstitiels, énergie de migration de Ej* = 0.105€V, et

— au point stable, pour un haltére orienté selon [100] :

19.652 0 0
tee=1 0 18518 0 eV (3.9)
0 0 18518

— au point col, pour une migration de l'orientation [100] vers l'orientation [010] :

19.498 1.133 0
o= |1133 19498 0 | eV (3.10)
0 0  19.034

2. Pour les lacunes, énergie de migration de Ef' = 0.605€V et

— au point stable :

~3238 0 0
Pia,=1 0 3238 0 |V (3.11)
0 0  —3.238

— au point col, pour une migration selon la direction [110] :

—2.866 —0.080 0
Py = |—0.080 —2866 0 | eV (3.12)
0 0  1.000

Ces valeurs montrent que les interstitiels sont faiblement anisotropes au point stable
et au point col, tandis que les lacunes sont parfaitement isotropes au point stable et
trés anisotropes au point col. L’anisotropie des interstitiels au point stable est en ex-
cellent accord avec les valeurs expérimentales |Py; — Pao| = 1.1(3) eV [31]. Les volumes
de relaxation au point stable et au point col, calculés par 1’équation , semblent
légerement surestimés : ils sont de —0.4 2 pour les lacunes et de 2.35€2 pour les inter-
stitiels (avec € le volume atomique), tandis que les valeurs expérimentales se situent
entre —0.05Q et —0.38 2 pour les lacunes et sont égales a 1.9 4+ 0.4 2 pour les intersti-
tiels [27]/151].
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3.2.3 Mise en évidence de I'influence des interactions élastiques et des
dipodles

Pour identifier les propriétés des défauts ponctuels qui ont une influence importante
sur les valeurs de forces de puits, plusieurs cas de simulation sont construits, reposant
sur les dipoles élastiques présentés ci-dessus, ou une version simplifiée de ces derniers.
Les cas sont présentés dans le

Le premier cas, nommé cas 0, pour lequel P5¥* = 0 et P = 0, correspond & des
simulations sans interactions élastiques. Il est utilisé pour valider la méthode utilisée
dans ces travaux, en comparant les forces de puits issues des calculs OKMC aux valeurs
analytiques correspondantes. En effet, pour la méthode utilisée ici (correspondant a
Papproche de Wiedersich), les seules expressions analytiques existantes sont obtenues
dans le cas ou les interactions élastiques entre les défauts et les puits sont négligées.

L’évaluation précise de I'influence des interactions élastiques sur les valeurs de forces
de puits est faite en utilisant les dipoles obtenus par les calculs DFT (cas 2, P§® = P5%
et P§ = PSS)).

Les approximations suivantes, 2’ et 2", sont utilisées pour identifier les propriétés des
défauts ponctuels qui influencent les forces de puits. Le cas 2’ correspond & des défauts
ponctuels isotropes au point col de méme volume de relaxation que dans le cas 2 :

Py = pita (3.13)
P = lny (Pet) 1 (3.14)
2/ 3 ref ) :

ou I est le tenseur identité. Cette approximation permet de mettre en évidence le role
de l'anisotropie au point col des défauts ponctuels en comparant les forces de puits
obtenues dans ce cas & celles obtenues dans le cas 2. Pour le cas 2”, une approximation
supplémentaire est réalisée : le dipole élastique est rendu isotrope au point stable, en
conservant le volume de relaxation du cas dipdle de référence :

1

P = 3 Tr (Pyt) 1 (3.15)
1

Pl = S Tr (Peet) 1. (3.16)

De cette facon, en comparant les résultats du cas 2’ & ceux du cas 2”, on peut évaluer
I'influence de I’anisotropie au point stable.

Enfin, une approximation habituelle pour le calcul des forces de puits (voir [chapitre 1)
est de négliger les différences entre les propriétés du défaut ponctuel au point stable et au
point col. Les propriétés du défaut ponctuel ne sont alors données que par le volume de
relaxation au point stable [35,36,/152-154]. On nommera ce cas « inclusions sphériques »,
en référence aux premiers traitements des défauts ponctuels qui reposaient sur ce type
d’approximation [27,|155]. Ceci équivaut a utiliser le dipole élastique suivant :

ref

1
P = Py = . Tx (Put) 1 (3.17)
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Interstitiel Lacune
Défauts sans inter- P =0 P =0
Cas 0 actions PPl =0 Pl =0
Cas 1 Inclusions  sphé- P =18.896 P = 32381
riques Pl = 18.896 T Pl = 3238 T
19.652 0 0
Pa=1| 0 18518 0 Psta = 32381
) ) 0 0 18518 ~2.866 —0.080 0
Cas 2 Défauts récls 10498 1133 0 ] | P®'=]-0080 —286 0
Pl = | 1133 19498 0 0 0 1.000
0 0 19.034
19.652 0 0
Cas 2/ Défauts simplifiés | P5% = 0 18.518 0 Psa = 32381
au point col 0 0 18518 Pl = 15771
Pl =19.343 T i
Co oo | Pt Pyt o 1
Pl =19343 1 Pl = 1577 1

au point col

TABLEAU 3.2 — Dipoles élastiques pour les différents cas de simulations. Les valeurs sont
exprimées en eV, pour les configurations illustrées sur la Pour les lacunes, qui
sont isotropes au point stable, les cas 2’ et 2" sont identiques.

3.3 Dislocation droite

3.3.1 Définition de 1’étude

Pour I'étude de la force de puits de la dislocation droite, la boite de simulation
contient deux dislocations, chacune ayant les caractéristiques suivantes : le vecteur de

ligne est de I = % [112], le vecteur normal au plan de glissement est de n = % [111] et
le vecteur de Burgers est de b = £ [110] (||b]| = %) Ceci correspond a une dislocation

coin parfaite dans le réseau CFC de I'aluminium. Le rayon de capture de la dislocation
droite est fixé a r. = 2b [54}/156].

Les deux dislocations coin de vecteurs de Burgers opposés sont introduites dans une
boite de simulation orthorhombique, conformément a la configuration illustrée sur la
De ce fait, la densité de dislocations ne dépend que des dimensions de la
boite de simulation selon p = 2/1,1,, et différentes densités de dislocations peuvent étre
étudiées en faisant varier ces dimensions (en conservant les rapports de distances). Le
réseau cristallin est tourné pour faire en sorte que le vecteur de ligne de la dislocation
soit aligné selon la direction z et le vecteur de Burgers aligné selon la direction x. Avec
cette configuration et en imposant des conditions aux limites périodiques, on s’assure
que le champ de déformation est nul aux bords de la boite de simulation. D’autres
configurations auraient pu étre étudiées, quelques unes ont été testées. Le choix de la
configuration ne modifie pas la méthode décrite ci-dessus ni la généralité des résultats
présentés.
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FI1GURE 3.1 — Configuration de la boite de simulation contenant deux dislocations coin
de vecteurs de Burgers opposés.

Comme illustré sur la a cause des conditions aux limites périodiques, la
configuration étudiée est équivalente & un réseau 2D de dislocations dans le plan zy. Pour
calculer le champ de déformation élastique, on somme selon la direction x les champs de
déformation générés par des colonnes infinies selon y de dislocations ayant des vecteurs
de Burgers de signes alternés, notés e pour e, -b > 0 et €~ pour e, -b < 0. Les champs
de déformation des colonnes infinies selon y sont donnés dans les références et .
Le champ de déformation complet est ensuite calculé en sommant les contributions des
boites voisines :

N

e(x,y) = Z (€+(:1: + kly,y) + e (x + kg, y)) , (3.18)
k=—N

en utilisant un nombre N suffisamment grand pour obtenir la convergence de cette
valeur. Dans ce travail, nous avons utilis¢ N = 1 pour obtenir une erreur relative sur la
déformation inférieure & 1073,

T T T

1 1 1
T T T

k=-1 k=0 k=1

€L 4 €1
T T €y T

e,

1 1 1
T T T

1 1 1
T T T

FIGURE 3.2 — Représentation schématique du calcul du champ de déformation avec les
conditions aux limites périodiques. Les champs € et €~ sont générés par les colonnes
associées aux dislocations coins de vecteurs de Burgers b tels que e, -b > 0et e, - b <0
respectivement.
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3.3.2 Force de puits et biais

Les valeurs de 'efficacité d’absorption Z = k?/p et du biais pour des densités de
dislocations allant de 5 103 m~2 & 10'® m=2, comprenant les densités de dislocations
généralement obtenues dans les matériaux irradiés [158|, sont présentées sur la[figure 3.3
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FIGURE 3.3 — Efficacité d’absorption Z = k?/p pour la dislocation droite pour (a) les
interstitiels et (b) les lacunes, et (c) biais. Les barres d’erreur sont indiquées pour toutes
les valeurs, certaines sont trop petites pour étre visibles.

La validité de notre approche est démontrée par le bon accord obtenu entre les va-
leurs de forces de puits calculées dans le cas des défauts sans interactions élastiques (cas
0 — symboles carrés jaunes) et la solution analytique. Pour cette derniére, nous considé-
rons I’approche de Wiedersich (eq. ), pour laquelle les conditions aux limites et la
méthode de détermination de la force de puits coincident avec celles de la simulation.
Une faible différence est observée entre la courbe analytique et les résultats des simu-
lations. Nous avons vérifié que celle-ci est due & la différence de conditions aux limites
en r = r.. En effet, dans le cas du traitement analytique, la concentration est supposée
nulle exactement en r = r¢, tandis que dans les simulations OKMC, les défauts ne sont
considérés comme absorbés qu’apres le dernier saut qui entre dans la zone de capture
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du puits, c’est-a-dire pour r < r.. Ainsi, la concentration est nulle pour une valeur de
r < r.. Comme proposé par plusieurs auteurs [60,62,/159], les deux approches peuvent
étre rendues cohérentes en utilisant un rayon de capture effectif 7, légerement inférieur
a rc, dans la formule analytique pour reproduire la configuration OKMC. Nous
avons vérifié (voir annexe que la valeur proposée par H. Rouchette [159] de 7c = r.— %
permet d’avoir un bon accord entre la formulation analytique et les résultats OKMC. 11
faut aussi noter que ’expression est obtenue pour une dislocation droite immer-
gée dans un milieu cylindrique, tandis que la boite de simulation est ici orthorhombique.
Ceci a été identifié par L. Thuinet et al. [58] comme la cause de la différence entre la
simulation et la valeur analytique. Nous avons effectué des calculs EF pour étudier 'in-
fluence de la géométrie de boite. Ils sont présentés en annexe [B] Nos résultats n’ont pas
permis de mettre en évidence un effet de la géométrie sur les valeurs des forces de puits.

Quand les dipoles élastiques complets sont utilisés (cas 2 — défauts réels, triangles
inversés gris), les forces de puits pour les lacunes sont deux fois plus élevées que celles
obtenues dans le cas sans interactions élastiques, pour la densité de dislocations la plus
élevée. L’augmentation est encore plus importante pour les interstitiels que pour les
lacunes, et cette différence augmente avec la densité de dislocations. En conséquence, le
biais est fortement positif et augmente avec la densité de dislocations.

Pour identifier les propriétés des défauts ponctuels qui sont responsables de la va-
riation des forces de puits, les dipdles élastiques sont modifiés. En retirant I’anisotropie
des dipoles au point col (cas 2'), les forces de puits sont réduites pour les deux types de
défauts ponctuels. Cette diminution est particulierement importante pour les lacunes,
qui sont tres anisotropes au point col. Ceci montre que I'anisotropie au point col est res-
ponsable d’une variation significative des forces de puits, par la diminution des barrieres
de migration proches de la dislocation.

L’influence de I'anisotropie au point stable est mise en lumiere en comparant les ré-
sultats obtenus pour ce dernier cas 2’ 4 ceux obtenus pour le cas 2” (défauts simplifiés au
point stable et au point col). En retirant I’anisotropie au point stable, aucune modifica-
tion des valeurs de forces de puits notable n’est observée, et ainsi le biais reste inchanggé.
Ceci montre que ’anisotropie au point stable n’a pas d’influence sur les forces de puits
et le biais des dislocations dans ’aluminium. Ceci est dii au fait que, dans ce matériau,
les dipoles au point stable ne sont que trés peu anisotropes pour les interstitiels et sont
parfaitement isotropes pour les lacunes.

Sur la on représente aussi les forces de puits obtenues dans le cas ou les
défauts ponctuels ont les mémes propriétés au point stable et au point col, basées sur le
volume de relaxation au point stable (cas 1, disques bleus). Les forces de puits different
bien des valeurs obtenues dans le cas 2. Pour les interstitiels, les forces de puits sont tres
proches de celles obtenues pour les cas 2’ et 27, du fait que les volumes de relaxation au
point stable et au point col sont assez proches : pour le cas 1, on a %Tr(PiCOI) = 18.896 eV
et pour les cas 2" et 2, % Tr(P$°') = 19.343 eV. A V'inverse, pour les lacunes, les volumes
de relaxation au point col varient fortement entre le cas 1 et les cas 2" et 2” : pour le cas
1, : Tr(P$) = —3.238 €V tandis que pour les cas 2’ et 2”,  Tr(P%!) = —1.577 eV. Les
interactions sont donc plus fortes pour les lacunes dans le cas 1 que dans les cas 2 et 2",
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donnant une force de puits plus élevée. La valeur du biais de la dislocation est proche de
celle obtenue en utilisant les dipdles élastiques complets (cas 2), mais il s’agit seulement
d’une coincidence. Ce cas 1 correspond & une approximation réguliérement faite sur les
dipoles élastiques pour effectuer des traitements analytiques, comme nous ’avons vu au
mais ceux-ci sont effectués avec des conditions aux limites différentes. Sur la
on représente la solution proposée par H. Rauh et D. Simon [41] (eq. ),
qui est une approche de type Laplace . Cette formule donne un accord qualitatif
avec les valeurs obtenues dans le cas 1, dans la mesure ou ’on retrouve une augmentation
des forces de puits et du biais avec la densité de dislocations. Les valeurs de forces de puits
sont cependant sous-estimées pour les deux types de défauts, et le biais est également
inférieur a celui obtenu en OKMC dans le cas 1. Ceci est notamment di au fait que le
modele analytique de H. Rauh et D. Simon suppose la présence d’une seule dislocation,
alors qu’'en OKMC, deux dislocations sont présentes. Les champs élastiques associés
se superposent et contribuent a I'augmentation des forces de puits en OKMC, surtout
aux fortes densités. De plus, ’écart obtenu est lié a la différence entre les conditions
aux limites utilisées en OKMC (correspondant & Iapproche de Wiedersich) et celles
utilisées dans le traitement analytique (approche de Laplace), comme on le montre dans
lannexe [C| par des calculs EF.

Ces résultats montrent qu’il y a un fort effet des interactions élastiques, et permettent
plus particulierement d’identifier I’anisotropie au point col des défauts ponctuels comme
un parametre clef dans le calcul des forces de puits et du biais.

3.3.3 Analyse et discussion

Dans le paragraphe précédent, nous avons établi que la diminution de la barriéere de
migration vers la dislocation, due & ’anisotropie au point col, meéne a ’augmentation
des valeurs de forces de puits, en particulier pour la lacune. Ces résultats numériques
sont & comparer avec les calculs analytiques de la littérature. Des calculs ont été faits
dans le cuivre, mais les défauts ponctuels ayant des propriétés similaires dans le cuivre
et aluminium, on peut s’attendre a des résultats similaires. La premiére estimation de
Peffet de l’anisotropie au point col a été faite par B. C. Skinner et C. H. Woo [21].
Afin de pouvoir mener a terme les calculs analytiques, ces auteurs ont approximé le
probleme en vue de le résoudre dans une géométrie a symétrie cylindrique, et ont supposé
que le coefficient de diffusion ne dépend que d’'une composante du dipole élastique. La
conclusion de leur étude est que l'effet de ’anisotropie au point col est faible et génére
une faible augmentation des forces de puits pour les interstitiels et lacunes. Par un choix
arbitraire de I’anisotropie au point col et du tenseur de diffusion, I.-W. Chen montre que
les effets de ’anisotropie peuvent étre décrits par un volume de relaxation effectif [160].
L’augmentation du volume de relaxation due a ’anisotropie au point col est suffisante
pour avoir un fort effet sur les forces de puits. V. A. Borodin et A. I. Ryazanov n’ont
pas adopté les mémes hypotheses que B. C. Skinner et C. H. Woo [161] et ont obtenu
une diminution de quelques pourcents de la force de puits pour les interstitiels, et une
augmentation d’environ 20% pour les lacunes. Plus récemment, A. B. Sivak et P. A.
Sivak [66] ont montré par des calculs OKMC que 'anisotropie des lacunes au point col
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est responsable de variations complexes des forces de puits avec le type de dislocation.
Pour notre étude, en prenant en compte exactement les interactions élastiques entre la
dislocation et le défaut ponctuel au point col, nous montrons qu’une augmentation de
force de puits d’environ 20% pour les interstitiels et 100 % pour les lacunes peut étre
obtenue par rapport au cas de défauts isotropes.

Nous avons également montré que l'anisotropie des interstitiels au point stable ne
modifie pas la valeur du biais de la dislocation. Plusieurs auteurs ont montré que si la
concentration est imposée sur la surface extérieure du milieu (approche de Laplace), les
flux, et donc les forces de puits, ne dépendent pas de 1’énergie au point stable [21,33]/161].
Ainsi, dans ce cas, aucun effet de ’anisotropie du défaut n’est attendu. Dans le cas
présent, la situation est différente, puisque c’est le taux de création de défauts ponctuels
dans la boite de simulation qui est imposé, et la force de puits est mesurée a partir
de la concentration de défauts ponctuels dans la boite de simulation (eq. (3.7)). La
concentration dépend de ’énergie au point stable, et ainsi la force de puits peut dépendre
de lanisotropie des défauts au point stable [24]. Cependant, ’anisotropie au point stable
des interstitiels est tres faible et la différence d’énergie entre les cas isotrope et anisotrope
est négligeable, donc aucun effet n’est visible sur les forces de puits.

Pour mieux comprendre I'influence de I'anisotropie au point col, les chemins de mi-
gration des défauts ponctuels vers les dislocations sont extraits des simulations OKMC.
Les flux de défauts ponctuels sont enregistrés au travers de surfaces définies par une
grille dans la boite de simulations, durant la simulation OKMC. A partir de ces don-
nées, on obtient les chemins de migration moyens pour chaque position, les résultats sont
représentés sur la

Les résultats obtenus pour des défauts isotropes au point col (cas 2) sont représentés
sur les figures (a)-(b). Comme l'on pouvait s’y attendre les interstitiels migrent
et atteignent les dislocations par les zones en tension, et sont repoussés des zones en
compression. A I'inverse, les lacunes migrent principalement par les c6tés en compression.
La différence est moins nette que pour les interstitiels, a cause de la plus faible intensité
des interactions élastiques.

Quand l’anisotropie au point col est prise en compte (cas 2), on obtient les flux
représentés sur les figures (c)—(d). Ces figures montrent que le point col n’a pas
seulement une influence sur les forces de puits, mais aussi sur les trajectoires des défauts
ponctuels. Les lacunes migrent maintenant vers les dislocations et y entrent selon la
direction du vecteur de Burgers (+e,). La différence n’est pas visible pour les interstitiels,
comme 'importance relative de la partie déviatorique de leurs dipoéles élastiques est plus
faible que pour les lacunes.

Dans le cas des lacunes, la présence de ’anisotropie au point col donne aussi naissance
a des composantes de flux non nulles dans la direction de la ligne de dislocation. Notons,
cependant, que par symétrie, le flux total moyenné dans le plan xy est nul dans cette
direction z. La présence de ces flux selon la ligne de dislocation peut étre expliquée en
utilisant ’expression du coefficient de diffusion , qui est rappelée ici :

1 Ecol r) — Esta r
Dz’j(’r) = §Vzh’3hj exp (- t )kBT ( )) , (3.19)
h
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FIGURE 3.4 — Flux moyens des (a) interstitiels et (b) lacunes avec des points cols isotropes
(cas 2'), et (c) interstitiels et (d) lacunes avec les dipoles élastiques complets (cas 2).
Les flux v = (v1, va,v3) sont enregistrés au travers de surfaces définies dans la boite de
simulation. La couleur indiquée ici correspond a la composante du flux dans la direction
z (v3/||v]]), et les lignes représentent le flux dans le plan zy v,y = (vi,v2). L'épaisseur

des lignes est proportionnelle a la norme du flux |[v]| = /v? + v3 + v2.

ou les énergies d’interaction au point col et au point stable suivent les équations (3.3)) et

(3-4) :

ESta(r) = — ,iltaekl(r) (3.20)
Ei?N(r) = —PShew(r + h/2). (3.21)

Dans cette équation, h désigne les sauts possibles depuis une position stable r vers
une position voisine r + h. Ces sauts sont représentés sur la (b), en utilisant
le code couleur défini sur la (a).

Comme indiqué dans le chapitre 1, dans le cas d’un point col isotrope, comme pour
le cas 2/, on a Pﬁ?,il = PISIOI. Si ’on suppose de plus que le champ de déformation varie
lentement, eg;(r + h/2) = (1) et énergie au point col est indépendante du saut h, ce
qui permet d’écrire :

col r) — Esta(p
Dij (’I") = %I/exp <—E ( )kBTE ( )> ;hzh] (322)
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(a)

@ en dehors du plan

e )
2, @ dans le plan

FIGURE 3.5 — (a) Mailles élémentaires conventionnelles de I’aluminium CFC, avec les
axes correspondant aux directions cristallines (100). Les différentes couleurs (rouge, vert,
bleu) indiquent les différents plans (111) du réseau. Ce code couleur est conservé dans
le reste de la figure. (b) Position stable du réseau cristallin (hexagone) et ses positions
premiéres voisines (spheres). Représentation (bl) dans le plan xy, (b2) dans le plan yz
et (b3) dans le plan zz.

On vérifie de plus que

> hih; =0 sii#j, (3.23)
h

et ainsi quand le point col est isotrope, le tenseur de diffusion est isotrope. Cette conclu-
sion est toujours valable pour un champ de déformation non uniforme, si I'on effectue
un développement au premier ordre en h.

Au contraire dans le cas d’un dipdle élastique anisotrope, cette simplification n’est
plus possible. Les termes du tenseur de diffusion dépendent alors de la somme

Psade r+h 2 sade
Zhihjexp< ikl k;;T / ) Zhh exp ( h’ZB'_f;( )>. (3.24)
h

Comme le champ de déformation se couple de facon différente a chaque saut h, la symé-
trie du réseau est abaissée et les sauts représentés sur la (b) ne se compensent
plus mutuellement. Des termes hors de la diagonale non nuls, en particulier D, et D,
peuvent donc apparaitre et mener a des composantes de flux selon la ligne de dislocation.

La présence de ces composantes de flux peut avoir des conséquences sur 'effet de
I’application d’une contrainte extérieure sur les forces de puits d’une dislocation. Il a été
établi que I'anisotropie au point col des défauts ponctuels induit une variation de la force
de puits avec la contrainte appliquée, connue sous le nom de SIPA due to anisotropic

diffusion, abrégé SIPA-AD, évoqué au [chapitre 1 , 161]. Il a été montré que ce
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phénomene est supérieur de plus d’un ordre de grandeur au SIPA classique (SIPA-I),
di a la polarisabilité des défauts ponctuels [21,/162]. Pour décrire convenablement les
phénomenes de fluage sous irradiation par exemple, il est important d’évaluer I'impor-
tance relative de ces deux mécanismes. Pour une contrainte uniaxiale, le STPA-AD se
traduit par une dépendance des forces de puits vis-a-vis de la direction de contrainte par
rapport a la ligne de dislocation. Par simplicité, on considére la migration d’une lacune
selon la direction e, dans un plan perpendiculaire a la ligne de dislocation. Le dipole de
la lacune au point col pour un saut dans la direction [110] est :

—2.866  0.08 0
Pl= 1008 —2866 0 | eV. (3.25)
0 0  1.000

Dans la base (e, ey, e;) liée a la dislocation, il s’écrit :

—2.946 0 0
Pl =1 0 —1524 1.785 | eV. (3.26)
0 1.785  —0.262

Dans le cas ou une contrainte de traction o* = FEe® (ou E est le module d’Young) est
appliquée selon la direction de la ligne de dislocation (e,) est appliquée, 1’énergie au
point col s’écrit :

El(e?) = E(0) — 2.946ve® — 1.524ve® 4 0.262¢>. (3.27)
Si la contrainte est dans le plan, par exemple selon (e, ), elle devient
El(e?) = E°(0) 4+ 2.946c* — 1.524ve® — 0.262ve™. (3.28)

Ainsi, il est facile de voir que si les lacunes migrent dans le plan normal & la ligne de
dislocation, une contrainte de traction dans la direction de cette ligne diminue la barriere
de migration et donc augmente la force de puits, tandis qu’une contrainte de traction
selon la direction de saut aurait 'effet opposé. Si les lacunes ne migrent pas dans ce plan,
Ieffet peut étre diminué. Dans les travaux concernant le SIPA-AD, 'importance de effet
de ce phénomene a été établie en supposant des flux de défauts ponctuels perpendiculaires
a la ligne de dislocation [21}|162]. Cependant, nous avons montré qu’en utilisant un
modele en trois dimensions, ’anisotropie au point col donne lieu a une migration avec
une composante selon la direction de la ligne de dislocation. Il n’est donc pas simple de
savoir si 'importance relative du STPA-AD comparé au SIPA-I reste aussi importante.
Un travail supplémentaire devrait étre effectué pour déterminer précisément I'importance
relative de ces mécanismes [100], en étudiant différentes directions et amplitudes de
contrainte.

3.3.4 Importance de P’anisotropie élastique

L’anisotropie au point col des défauts ponctuels a été identifiée comme un des princi-
paux parametres influencant les valeurs de forces de puits en élasticité isotrope. Bien que
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Paluminium soit un matériau faiblement anisotrope élastiquement (A = 1.21, voir
, nous vérifions I'influence de I'anisotropie du tenseur des constantes élastiques
sur les forces de puits.

Les résultats obtenus pour le biais de la dislocation sont représentés sur la
Pour celle-ci, les deux séries de résultats présentées sont obtenues avec un champ de
déformation calculé en utilisant la solution analytique dans I’espace de Fourier |[102-104].
En passant de I’élasticité isotrope a 1’élasticité anisotrope, seule une faible variation des
valeurs de biais est observée. Elle est tres inférieure a la variation induite par I’anisotropie
au point col. L’influence de 'anisotropie du tenseur des constantes élastiques est de ce
fait beaucoup moins importante que celle de ’anisotropie au point col. En conséquence,
dans 'aluminium, nous pouvons réaliser les calculs dans le cadre de I’élasticité isotrope,
ce qui sera le cas pour la suite de ce manuscrit. On peut noter qu’une conclusion similaire
a été obtenue dans le fer, pour lequel la variation des forces de puits est de moins de
10% quand on remplace les valeurs des constantes élastiques & 0K (A = 2.3) par celles
a 1000K (A =4.5) 99].
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FIGURE 3.6 — Biais de la dislocation obtenu pour les défauts réels (cas 2) en élasticité
isotrope et anisotrope.

3.4 Cavité sphérique

3.4.1 Définition de ’étude

Pour calculer la force de puits et le biais de la cavité, la boite de simulation cubique
de dimension [ contient une unique cavité en son centre, comme illustré sur la
Cette cavité est une sphere de rayon r. constant, ce qui signifie qu'un défaut est absorbé
si la distance d entre le centre de la cavité et celui du défaut ponctuel vérifie d < r.+rpp,
ou rpp est le rayon du défaut ponctuel. Celui-ci est ici défini comme le rayon atomique
rpp = Tat = (3Vat/ 47r)1/ 3 = 0.16 nm. La densité de cavités ne dépend que des dimensions
de la boite de simulation et est donnée par p = 1/I3. La encore, différentes densités de
cavités peuvent étre étudiées en faisant varier les dimensions de la boite, ¢’est-a-dire en
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FiGURE 3.7 — Configuration de la boite de simulation contenant une cavité sphérique.
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Le champ de déformation généré par la cavité sphérique est calculé par les expressions
données dans les références [46,/47] :

coim =G (2 (5, - ), 329

Dans cette équation, p est le module de cisaillement du matériau, les coordonnées

x, y, z sont notés x1, T2, T3 par souci de simplicité, avec r = \/x? + 23 + x%, et v est la
tension de surface fixée a la valeur typique de 1 J.m~2 [47].

A partir de I’équation , on peut voir que Tr(e) = 0. En conséquence, pour un
défaut ayant un dipdle élastique isotrope P = PyI, I’énergie due au champ élastique est
de E = —PyTr(e) = 0. Ainsi, quand les dipoles élastiques des lacunes et des interstitiels
sont isotropes, par exemple dans le cas 1, le biais vaut 0 et la cavité est un puits neutre.

Les cas de simulations concernant des défauts ayant des dipoles élastiques isotropes au
point stable et au point col (cas 1 et 2”) sont donc équivalents au cas 0, sans interactions
élastiques. On ne considere donc ici que les cas des défauts sans interactions élastiques
(cas 0), des défauts réels (cas 2) et des défauts simplifiés au point col (cas 2').

3.4.2 Forces de puits et biais

Les forces de puits et le biais de la cavité sphérique sont calculés pour une cavité
de rayon r. = 1nm, pour des densités de 10! & 10?3 m—3, correspondant a des den-
sités fréquemment mesurées dans les matériaux irradiés [158]. On calcule les efficacités
d’absorption Z par la relation :

k2
= ——.
4 (re + rpp) p
Les résultats sont présentés sur la

Comme pour la dislocation, un accord raisonnable est obtenu entre les forces de
puits pour les défauts sans interactions (cas 0 — carrés jaunes) et la solution analytique

(3.30)
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FIGURE 3.8 — Efficacité d’absorption Z = k?/(47(rc +7pp)p) de la cavité sphérique pour
les (a) interstitiels et (b) lacunes et (c) biais, pour une cavité de rayon 1 nm.

obtenue avec ’approche de Wiedersich (équation ), ce qui valide notre approche.
La différence observée peut étre expliquée par les conditions aux limites sur la surface
de la cavité, comme pour les dislocations.

Le point le plus intéressant est ici 'impact des interactions élastiques sur les forces
de puits. Les résultats obtenus pour les défauts réels (cas 2 — triangles inversés gris)
montrent que la présence des interactions élastiques augmente les forces de puits pour
les interstitiels, mais réduit légerement les forces de puits pour les lacunes par rapport
au cas sans interactions élastiques. Ceci meéne a une valeur de biais positive de presque
0.3 en moyenne pour les densités de cavités étudiées. Le biais ne varie que peu avec la
densité de cavités, du fait de la faible portée des interactions élastiques. Cette valeur de
biais montre que les cavités ne peuvent pas étre considérées comme des puits neutres
quand les interactions élastiques sont prises en compte.

Les forces de puits obtenues pour les défauts ponctuels ayant des points cols isotropes
(cas 2 — triangles verts) sont égales & celles obtenues dans le cas sans interactions, et le
biais est donc nul. Ainsi, les résultats montrent que I’anisotropie au point col des défauts
ponctuels est seule responsable de 'augmentation du biais. L’anisotropie au point stable
n’influence pas les forces de puits ni le biais, ce qui est cohérent avec les valeurs obtenues
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FIGURE 3.9 — Biais de la cavité B en fonction du rayon de la cavité r., dans le cas des
défauts réels (cas 2), et expression analytique du biais proposée par V. A. Borodin et
al. [47] (eq. (1.65)). La densité de cavités est ici de 3.47 10%! m=3.

pour la dislocation droite.

La présente le biais de la cavité pour une densité de 3.47 10?2 m~3, pour
des rayons de cavité allant de 1nm a 5nm, avec prise en compte de ’anisotropie au
point col des défauts ponctuels (cas 2). Le biais de la cavité décroit quand le rayon de
la cavité augmente du fait de la variation en 1/r. dans I’expression , mais méme
pour un rayon de 5nm, le biais reste supérieur a 0.1, ce qui indique que la cavité est un
puits biaisé.

3.4.3 Analyse et discussion

De la méme fagon que pour les dislocations, les forces de puits de la cavité ont été
déterminées analytiquement dans la littérature, en prenant en compte 'anisotropie de
diffusion [47] (voir eq. ) L’approche utilisée pour le calcul des forces de puits,
de type Poisson, est différente de celle correspondant a nos simulations. Les auteurs
supposent que la cavité est petite comparée a la boite de simulation et que la déformation
est faible. L’expression obtenue est alors tres simple : elle dépend des composantes
du dipéle élastique et varie en 1/r.. Le biais obtenu en utilisant cette expression et les
dipoles du cas 2 (défauts réels) est indiqué sur la Cette expression analytique
est en bon accord avec les résultats de nos simulations pour les grands rayons de cavité,
mais une différence importante apparait pour les faibles rayons pour lesquels le champ
de déformation est plus fort. Pour les parametres utilisés ici, ce traitement analytique
donne que pour la cavité de rayon de 1 nm, la force de puits pour les lacunes est réduite
d’un facteur 0.69 lorsque ’anisotropie au point col est prise en compte, tandis que la
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FIGURE 3.10 — Flux moyens (a) d’interstitiels et (b) de lacunes avec point col isotrope
(cas 2'), et (c) d’interstitiels et (d) de lacunes avec les dipoles élastiques complets (cas

2). On utilise les mémes notations que dans la [figure 3.4

force de puits pour les interstitiels augmente d’un facteur 1.29. Dans nos simulations, la
réduction pour les lacunes est moins forte, tandis que 'augmentation de la valeur pour
les interstitiels est tres proche. De ce fait, le biais obtenu analytiquement est plus élevé
(B =0.46).

Pour analyser plus en détail I'effet de 'anisotropie au point col, on extrait des simu-
lations OKMC les trajectoires des défauts ponctuels. Celles-ci sont représentées sur la
dans le plan zy, pour le cas d’un point col isotrope (cas 2/, (a)—(b)) et celui
d’un point col anisotrope (cas 2, (c¢)—(d)). Dans le cas ou le point col est isotrope, les
flux moyens d’interstitiels et de lacunes sont tous les deux perpendiculaires a la surface
de la cavité. Ceci correspond aux flux qui seraient obtenus sans interactions élastiques
entre la cavité et les défauts ponctuels. Quand ’anisotropie au point col est prise en
compte, les trajectoires des interstitiels ne sont que trés peu modifiées. Au contraire, les
trajectoires des lacunes sont courbées a 'approche de la cavité.

La présente la probabilité d’absorption sur la surface d’une cavité de
rayon 1 nmlﬂ Ces résultats confirment que la probabilité d’absorption des interstitiels
est presque homogene sur la surface de la cavité, avec une légere augmentation selon
les directions (111). A linverse, la (b) montre que la probabilité d’absorp-
tion pour les lacunes est tres anisotrope. Les lacunes ne sont absorbées pratiquement
que selon les directions (100). D’une fagon tres similaire, des champs de concentration

2. Représentation réalisée avec le logiciel PARAVIEW \\
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FIGURE 3.11 — Densité de probabilité d’absorption p des (a) interstitiels et (b) lacunes
sur la surface de la cavité, pour une cavité de rayon 1 nm.

anisotropes peuvent étre trouvés a partir de l'expression proposée par V. A. Borodin
et al. . Qualitativement, ceci peut étre expliqué par la courbure des trajectoires des
lacunes visibles sur la (d), qui convergent vers les directions (100). D’une
fagon générale, comme vu dans le cas les dislocations, les lacunes ont tendance & migrer
plus facilement si la déformation le long de la direction de saut est négative (ces défauts
sont appelés défauts de « type F » par C. H. Woo ) La déformation tangentielle
générée par la cavité est négative, tandis que la déformation normale est positive. De
ce fait, les lacunes ont tendance a migrer de fagon tangentielle a la cavité, ce qui réduit
I’absorption de lacunes par la cavité et donc la force de puits. Ce phénomene est plus ou
moins marqué, selon l'orientation des sauts par rapport au champ de déformation de la
cavité. Cet effet de réseau est révélateur de I’anisotropie au point col. Pour évaluer plus
précisément leffet de la courbure des trajectoires a 'approche de la cavité, il faudrait
réaliser des simulations plus poussées, comprenant des termes d’énergie supplémentaires
qui pourraient étre importants aux faibles distances ou impliquant des calculs en
potentiels semi-empiriques du paysage énergétique.

3.5 Boucle de dislocation

3.5.1 Définition de I’étude

Pour calculer la force de puits d’une boucle de dislocation la boite de simulation est
également choisie cubique de dimension [. Elle contient une boucle de dislocation en son
centre, comme illustré sur la Il s’agit d’une boucle de Frank, parfaitement
prismatique, située dans le plan de normale n = \/ig[lll], dont le vecteur de Burgers
est donc de b = +£%[111], ol ap est le parametre de maille. En inversant le signe du
vecteur de Burgers, on peut étudier une boucle de type interstitiel (ici pour b-n < 0) ou
une boucle lacunaire (b-mn > 0). La boucle de rayon constant 7, est un tore de section
circulaire de rayon r.. Le défaut ponctuel est donc absorbé si la distance d entre le centre
de la section et celui du défaut vérifie d < r. +rpp, en imposant r. = 2||b||, et ot rpp est
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le rayon du défaut ponctuel défini comme le rayon atomique. La densité de boucles est
donnée par p = 1/I3, et différentes densités de boucles peuvent étre étudiées en faisant
varier la dimension [. Le réseau cristallin est tourné de fagon a ce que le vecteur normal
au plan d’habitat de la boucle soit aligné avec la direction z de la boite de simulation,
en choisissant arbitrairement que le vecteur e, = %[1@ soit aligné selon la direction
T.

€, =

\

O

F1GURE 3.12 — Configuration de la boite de simulation contenant une boucle de disloca-
tion.

Pour le champ de déformation généré par la boucle de dislocation, on utilise I'ex-
pression déterminée par F. Kroupa [165] et par T. A. Khraishi et al. [166]. L’expression
proposée par T. A. Khraishi et al. [166] permet de traiter des boucles qui ne sont pas
parfaitement prismatiques (pour lesquelles n A b # 0). Nous avons également traité ce
type de boucles. Pour ce qui concerne les forces de puits, les résultats présentent des
tendances tres similaires & ceux obtenus pour la boucle parfaitement prismatique. On ne
présente donc dans ce manuscrit que les résultats obtenus pour la boucle parfaitement
prismatique.

3.5.2 Forces de puits et biais

Les forces de puits et le biais des boucles interstitielle et lacunaire sont calculées
pour des rayons de 1 & 10 nm et pour des densités de boucles allant de 10?2 m~3 &
1.25 10?2 m~3. Ces densités sont relativement élevées par rapport aux valeurs rencon-
trées dans 'aluminium irradié [8,167] mais permettent de conserver des tailles de boites
assez petites pour permettre des simulations OKMC efficaces, méme si elles peuvent
amplifier les effets des interactions et de I'anisotropie au point col. On calcule I'effi-
cacité d’absorption Z par la relation Z = k?/(27rLp). Les résultats pour des boucles
interstitielle et lacunaire de 3nm de rayon sont représentés sur les ffigures 3.13| et [3.14]

Contrairement aux cas précédents, il n’existe pas de solution analytique a I'approche
de Wiedersich pour la géométrie toroidale considérée ici. On compare donc les résultats
obtenus dans le cas des défauts sans interactions (cas 0) & la formule analytique pro-
posée par T. Jourdan (eq. ), sans prendre en compte les interactions élastiques
(en utilisant r. au lieu de rgﬁ). Les valeurs de forces de puits sont identiques pour les
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boucles lacunaire et interstitielle, et ’accord avec la formule analytique est qualitative-
ment bon. L’écart observé entre I’approche analytique et la simulation OKMC peut étre
expliqué par plusieurs éléments : d’une part, la solution analytique est obtenue pour une
boucle immergée dans un milieu sphérique (voir tandis que la boite de simu-
lation utilisée ici est cubique. D’autre part, la solution analytique repose sur 'approche
de Laplace, qui ne correspond pas aux conditions utilisées en OKMC. Pour constater
I'importance de ces éléments, des calculs EF sont réalisés pour déterminer la force de
puits d’une boucle de dislocation, en utilisant une géométrie cylindrique plus proche de
la géométrie cubique étudiée en OKMC. Les résultats obtenus pour une boucle intersti-
tielle avec une densité de 1.1 10?2 m~—3 sont donnés sur la On constate que
la géométrie utilisée n’a pas d’influence sur les forces de puits : pour les approches de
Laplace, le passage de la géométrie sphérique a la géométrie cylindrique n’impacte pas
la force de puits. Un meilleur accord avec les valeurs OKMC est obtenu pour ’approche
de Wierdersich (flux imposé) sur la géométrie cylindrique, I’écart restant pouvant s’ex-
pliquer par les conditions aux limites sur la surface du tore pour les calculs EF, qui ne
prennent pas en compte les sauts discrets réalisés en OKMC.

Pour la boucle interstitielle (fig. , la prise en compte des interactions élastiques
en utilisant les dipdles élastiques complets (cas 2 — défauts réels) meéne a une forte
augmentation des valeurs de forces de puits pour les interstitiels et les lacunes. La force
de puits pour les interstitiels est néanmoins plus fortement augmentée que celle pour les
lacunes, ce qui mene a une valeur de biais positif. Il est intéressant de voir que la prise
en compte des interactions élastiques ne se traduit pas tout a fait de la méme fagon pour
la boucle lacunaire. En effet, pour ce type de boucle (fig. , les forces de puits sont
également toutes deux augmentées par rapport au cas sans interactions. Cependant, la
force de puits pour les interstitiels est un peu plus fortement augmentée que pour la
boucle interstitielle, tandis que I’augmentation de la force de puits pour les lacunes est
nettement moins forte que pour la boucle interstitielle. Le biais de la boucle lacunaire
est donc plus élevé que celui de la boucle interstitielle.

L’influence de I'anisotropie au point col est mise en évidence en calculant les forces
de puits pour les défauts ayant un point col isotrope (cas 2’). Pour la boucle interstitielle,
la force de puits pour les interstitiels (fig. (a)) n’est que peu affectée par 'absence
de I'anisotropie au point col, tandis que la force de puits pour les lacunes (fig. 3.13| (b))
est fortement diminuée par l’absence de ’anisotropie au point col, avec une force de
puits dans le cas 2’ trés proche de celle obtenue dans le cas sans interactions. Le biais
est donc amplifié dans le cas ou les dipdles élastiques sont isotropes au point col. Pour
la boucle lacunaire, I’absence de I’anisotropie au point col impacte de maniére similaire
les interstitiels et les lacunes, en réduisant la force de puits avec la méme amplitude
relative, ce qui aboutit & un biais identique a celui obtenu avec les dipdles élastiques
complets. On constate de plus que pour des dipdles élastiques isotropes au point col, les
biais des boucles interstitielle et lacunaire sont identiques. L’anisotropie au point col est
donc responsable d’une différence dans les valeurs de biais entre boucles interstitielle et
lacunaire.

La variation des valeurs de biais en fonction du rayon ry, pour les deux types de
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==+ Modéle de Jourdan sans interactions (eq. (1.75)) — géométrie 1
= Calculs EF, approche de Laplace (concentration imposée) — géométrie 2
= Calculs EF, approche de Wiedersich (flux imposé) — géométrie 2 1 > Géométrie 1 (formule analytique)
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Rayon de la boucle de dislocation r (nm)
FIGURE 3.15 — Efficacité d’absorption Z = k?/(2mrL,p) d'une boucle de dislocation inter-
stitielle, sans interactions élastiques (cas 0), pour une densité de 1.1 1022 m=3, comparée
aux résultats de calculs EF.

boucles & une densité donnée de 1.1 1022 m~3 est présentée sur laffigure 3.16] Ces résultats
montrent que le biais des boucles augmente avec le rayon des boucles. Dans le cas des
défauts réels (cas 2), la différence entre les biais de la boucle lacunaire et de la boucle
interstitielle est présente pour tous les rayons étudiés, mais diminue quand le rayon de la
boucle augmente, passant d’une différence relative de 65% pour une boucle de 1 nm & 23%
pour une boucle de 10 nm. Cette évolution est cohérente avec le cas limite de r;, — oo
pour lequel les boucles de dislocation sont équivalentes & des dislocations droites de
type coin. Dans ce cas limite, les deux boucles lacunaire et interstitielle deviennent deux
dislocations droites équivalentes, ayant donc le méme biais.

On représente également sur les [figures 3.13| et [3.14] les valeurs obtenues dans le cas
ou les défauts ponctuels ont les mémes propriétés au point stable et au point col, définies
par leur volume de relaxation au point stable (cas 1). Comme nous l’avons vu dans le
cas de la dislocation droite, pour les interstitiels, le volume de relaxation au point stable
est proche de la valeur au point col : § Tr(P§*) = 19.343 €V et %Tr(PfOI) = 18.896 €V.
L’anisotropie au point stable est tres faible. C’est pourquoi, pour ce type de défaut, les
forces de puits obtenues dans le cas 1 sont proches de celles obtenues dans le cas ou le
point col est isotrope (cas 2'), et ce pour les deux types de boucles. Pour les lacunes, en
revanche, le volume de relaxation au point stable est tres différent de la valeur au point
col : %Tr(Pf,Ol) = —3.238 eV et %Tr(PS,Ol) = —1.577 eV. Dans le cas ou les propriétés
du point stable sont utilisées au point stable et au point col (cas 1) les interactions sont
donc plus fortes que dans le cas 2’ et la force de puits est augmentée par rapport a ce
dernier, pour les deux types de boucles. Pour la boucle lacunaire, la force de puits pour
les lacunes dans le cas 1 est ainsi tres proche de celle obtenue avec les dipdles élastiques
complets (cas 2). Pour les boucles interstitielles, elle reste largement inférieure au cas 2.
En conséquence, le biais de la boucle interstitielle est plus fort pour ce cas 1 que dans
le cas 2, tandis que pour la boucle lacunaire, le biais est diminué. Les deux valeurs de
biais pour les deux types de boucles dans le cas 1 sont au final presque identiques.
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FIGURE 3.16 — Biais des boucles (a) interstitielle et (b) lacunaire en fonction du rayon
de la boucle, pour une densité de boucles de 1.1 10?2 m~3.

3.5.3 Analyse et discussion

Une forme analytique de la force de puits d’une boucle de dislocation parfaitement
prismatique, prenant en compte les interactions élastiques, a été déterminée par T. Jour-
dan [36], a partir de calculs EF. L’expression (eq. ) fait appel & un rayon de capture
effectif r(‘fjff qui dépend du volume de relaxation du défaut ponctuel selon I’équation .
Dans cette approche, le défaut est supposé isotrope et possede les mémes propriétés au
point stable et au point col. On représente sur les|figures 3.13|et [3.14] les efficacités d’ab-
sortion obtenues par cette expression analytique et le biais qui en découle, en utilisant
pour les interstitiels et les lacunes leur volume de relaxation au point stable respectif.
Comme dans le cas de la dislocation droite, la formule donne un accord qualitatif avec
les valeurs obtenues dans le cas 1, la tendance de variation des forces de puits avec la
densité de boucles semble bien reproduite. Les valeurs de forces de puits sont cependant
sous-estimées. On note une relativement bonne prédiction des valeurs de biais par cette
formule. La encore, une grande partie de la différence entre cette formule et les résultats
OKMUC s’explique par les conditions aux limites qui différent entre les calculs OKMC
(correspondant a l’approche de Wiedersich) et le traitement analytique (approche de
Laplace).

L’étude des boucles de dislocation a également été réalisée par la méthode du champ
de phase [57,,58]. Les résultats obtenus par H. Rouchette et al. [57], en considérant des
dipoles isotropes et identiques au point stable et au point col (cas 1), aboutissent & la
conclusion que les effets des interactions élastiques sur les forces de puits augmentent
avec le rayon de la boucle, ce qui est en bon accord avec nos résultats. L. Thuinet et
al. [58], avec les mémes hypothéses, montrent qu’une boucle lacunaire a une force de puits
supérieure & une boucle interstitielle pour les interstitiels mais inférieure pour les lacunes.
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Bien que la différence soit faible, cela conduit & une différence de biais notable : les boucles
lacunaires ont un biais plus élevé que les boucles interstitielles. Dans nos simulations,
nous n’avons pas trouvé de différence entre boucles lacunaires et boucles interstitielles
dans le cas 1. Pour des conditions de type Laplace, il a été montré analytiquement que les
boucles interstitielles et lacunaires ont le méme biais [55]. Les auteurs ont indiqué avoir
obtenu le méme résultat pour les conditions de Wiedersich (bien qu’il n’en donnent pas
la démonstration). Les résultats numériques semblent confirmer ce point. La différence
obtenue par L. Thuinet et al. étant assez faible, I’absence de différence observée en
OKMUC et dans les calculs peut provenir d’une précision trop faible.

Dans la présente étude, c’est plus particulierement ’anisotropie au point col des
lacunes qui est responsable de la différence de biais entre les deux types de boucles. La
différence de biais que nous observons est en bon accord avec ’analyse proposée par
C. H. Woo [164]. Son interprétation peut étre reformulée de la maniére suivante. Par
simplicité, considérons le cas ou le défaut est isotrope au point stable et au point col
(cas 0, 1 et 2/ dans le cas des lacunes). Le flux de défauts ponctuels peut s’écrire selon

I’équation ((1.38]), comme :

j(r)=—-D(r)VC(r) — D(T)C(T)ka;a, (3.31)
ou m col r) — sta,eff r
D(r) = Dgexp (— B +E (k]g),T E ( )> . (3.32)

Le premier terme traduit une marche aléatoire, tandis que le second est un terme de
dérive dii au gradient de I'interaction élastique au point stable. Il donne la direction par
laquelle les défauts arrivent vers le puits. La dépendance de D en E! et Est¢f qonne
lieu au phénomene d’élastodiffusion. Comme nous 'avons vu au dans le cas
plus général d’un dipdle anisotrope au point col, D devient un tenseur d’ordre 2. Les
lacunes, de volume de relaxation négatif, vont donc pénétrer dans les boucles en passant
par le c6té en compression, tandis que les interstitiels devraient passer par le coté en
tension. Ces flux sont schématisés sur la

L’amplitude du flux dépend du facteur D(r), qui est fonction de E!(r) et donc du
couplage du dipdle au point col avec le champ de déformation le long de la trajectoire. C.
H. Woo définit deux types de défauts : les défauts de type F, pour lesquels la composante
du dipodle transversale & la direction du saut est positive, et les défauts de type M, pour
lesquels cette composante est négative. Les lacunes sont supposées de type F par C. H.
Woo, ce qui est confirmé par notre étude. Par rapport a un défaut isotrope de méme
volume de relaxation, elles migrent plus facilement dans les zones ou le couplage entre le
champ de déformation et le dipdle au point col abaisse I’énergie de migration, c’est-a-dire
ou une déformation positive transversalement au saut, ou négative dans la direction du
saut, est imposée.

Ainsi, pour une boucle lacunaire, la lacune va principalement migrer dans des régions
ou une déformation négative transversale est présente tandis que pour une boucle inter-
stitielle, elle va passer dans une région ou la déformation transversale est positive (voir
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FIGURE 3.17 — Représentation des flux de lacunes (en rouge) et d’interstitiels (en vert)
vers une boucle (a) lacunaire et (b) interstitielle, et valeur des termes du tenseur de
déformation le long des trajectoires.

I'illustration sur la . L’accélération de la diffusion dans le cas de la boucle
interstitielle donne lieu a une force de puits plus importante, et donc a un biais plus
faible. Ce raisonnement n’est valable que pour des petites boucles qui imposent un flux
d’interstitiels (de lacunes) normal & la boucle lacunaire (interstitielle). Pour des boucles
plus grandes, on retrouve le cas de la dislocation droite et les différences disparaissent.

Dans notre cas, comprendre le réle de I'anisotropie au point col des défauts ponctuels
est une tache plus compliquée. Les trajectoires ont été étudiées et elles sont plus com-
plexes que ce qui vient d’étre discuté. On constate notamment un fort effet du réseau
qui se traduit par une symétrie d’ordre 3 sur ces trajectoires. On les représente donc
en trois dimensions, sur les [figures 3.18| et [3.19] qui présentent une vue en coupe des
boucles de dislocation lacunaire (fig. et interstitielle (fig. , le flux de lacunes
étant représenté par les ﬁéchesﬂ Pour illustrer la variation de I’énergie de migration, on
représente également les iso-contours de I’énergie de migration, celle-ci étant moyennée
sur tous les sauts réalisés par les lacunes durant la simulation.

Pour la boucle lacunaire, on constate que les trajectoires obtenues dans le cas ou le
point col est isotrope (fig. (a)) facilitent bien une absorption dans le plan zy par
les cotés en compression. La prise en compte de I'anisotropie au point col (fig. [3.18 (b))
complexifie les chemins de migration en faisant apparaitre une symétrie d’ordre 3, mais
la tendance générale reste identique. On peut constater par la proximité des iso-contours
dans cette direction y que I’énergie de migration varie peu le long des trajectoires en
s’approchant de la boucle, et n’est pas influencée par la présence de 'anisotropie au
point col. Pour mieux visualiser ceci, on représente sur la (¢) la variation de
I’énergie de migration le long d’une droite de vecteur directeur e, passant par le centre
de la boucle : on peut constater que la présence de I’anisotropie au point col n’influence
pas I’énergie de migration le long des trajectoires des lacunes vers la boucle lacunaire.
Ceci explique que la prise en compte de I'anisotropie au point col augmente relativement
peu la force de puits de la boucle lacunaire pour les lacunes.

Pour la boucle interstitielle, les trajectoires montrent bien le comportement attendu :
lorsque le point col est isotrope (fig. [3.19] (a)), les lacunes se dirigent vers la boucle
perpendiculairement au plan avec une migration dans la direction z. De la méme facon
que pour la boucle lacunaire, la prise en compte de ’anisotropie au point col (fig. (b))

3. Représentations réalisées avec le logiciel PARAVIEW [163].
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FIGURE 3.18 — Flux de lacunes (fleches) vers une boucle lacunaire, et iso-contours de
leurs énergies de migration (surfaces), obtenus pour des lacunes ayant (a) un point col
isotrope (cas 2') et (b) un point col anisotrope (cas 2). (c¢) Variation de 1'énergie de
migration moyenne le long des droites rouge et bleue représentant la trajectoire des
lacunes. Le rayon de la boucle est ici de 1 nm.

complexifie les trajectoires sans en changer la tendance générale. On peut voir que les
iso-contours dans cette direction sont tres espacés dans le cas ol la lacune a un point
col anisotrope (fig.|3.19| (b)) par comparaison au cas du point col isotrope (fig.|3.19| (a)),
ce qui indique une variation de 1’énergie de migration a proximité de la boucle. On
trace également I’énergie de migration le long d’une droite de vecteur directeur e,. Les
résultats (fig. (c)) montrent en effet que la prise en compte de I’anisotropie au point
col fait diminuer I’énergie de migration a ’approche de la boucle, ceci permet donc aux
lacunes de migrer plus facilement vers la boucle.

En résumé, ’anisotropie au point col des lacunes facilite leur migration vers la boucle
interstitielle. En conséquence, la force de puits pour les lacunes de cette boucle est
augmentée, ce qui contribue a la diminution du biais de la boucle interstitielle par rapport
a celui de la boucle lacunaire. Malgré un fort effet du réseau, on retrouve donc les
principaux éléments de I’analyse plus simple de C. H. Woo .
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FIGURE 3.19 — Flux de lacunes (fleches) vers une boucle interstitielle, et iso-contours
de leurs énergies de migration (surfaces), obtenus pour des lacunes ayant (a) un point
col isotrope (cas 2') et (b) un point col anisotrope (cas 2). (¢) Variation de I’énergie
de migration moyenne le long des droites rouge et bleue représentant la trajectoire des
lacunes. Le rayon de la boucle est ici de 1 nm.

3.6 Influence des polarisabilités diaélastiques

3.6.1 Meéthode : Détermination des polarisabilités

Pour déterminer les tenseurs de polarisabilité, les calculs DFT ont été réalisés en
utilisant le code VASP, en suivant la méthode présentée au L’aluminium
étant le plus souvent supposé « simple », avec seulement 1 électron de valence et 2
électrons de semi-cceur s [Ne]3s23p?, les premiers calculs ont été réalisés avec les mémes
parametres que ceux utilisés pour déterminer les dipoles élastiques, en particulier une
grille de points k 3 x 3 x 3. Des difficultés se sont cependant présentées lorsque ces calculs
ont été effectués.

En effet, la détermination des polarisabilités nécessite I’étude de variations fines de
I’énergie avec une déformation appliquée a la boite de simulation. La convergence des va-
leurs est alors beaucoup plus difficile a atteindre, 'augmentation de 1’énergie de coupure
ne suffisant pas & compenser la variation des valeurs de polarisabilités avec le nombre
de points k. En particulier, pour les dipdles élastiques, les valeurs semblaient convergées
pour la grille 3 x 3 x 3 (correspondant & 12 points k). En calculant les constantes élas-
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tiques (calcul du méme type que pour les polarisabilités), on constate que les valeurs
commencent & varier lorsque le nombre de points k est augmenté, et ne se stabilisent
que pour la grille 8 x 8 x 8 (32 points k). Cette variation est illustrée sur la
Nous avons donc réalisé les calculs avec cette grille 8 x 8 x 8 et de nouvelles valeurs de
dipdles sont alors obtenues. Elles sont discutées dans le paragraphe suivant.

Les tenseurs de polarisabilité ont donc été calculés en utilisant une grille 8 x 8 x 8.
En conséquence, les calculs DFT ont été beaucoup plus cotliteux que ce que nous avions
envisagé, et les valeurs de polarisabilités n’ont pu étre déterminées que dans les derniers
mois de these. De plus, le temps de calcul alloué ne nous a pas permis de déterminer le
dipole élastique et le tenseur de polarisabilité de I'interstitiel au point col. On analyse
donc dans cette section les valeurs des polarisabilités de la lacune au point stable et
au point col. Les calculs de forces de puits prenant en compte ces tenseurs n’ont pas
pu étre réalisés. Nous nous limitons a estimer ’effet de la polarisabilité sur I’énergie de
migration dans quelques cas simples.

3.6.2 Dipoles élastiques

Avec les parametres indiqués ci-dessus, les dipdles élastiques obtenus sont :

— Pour l'interstitiel au point stable, orienté selon [100] :

18771 0 0
P = 0 17.821 0 eV, (3.33)
0 0 17.821

— Pour la lacune au point stable :

—2.469 0 0
Pt = 0 —2.469 0 eV, (3.34)
0 0 —2.469

— Pour la lacune au point col, pour un saut selon [110] :

—2.103 —0.294 0
Pl = |-0294 —2103 0 | eV. (3.35)
0 0  1.946

Intéressons-nous d’abord a la lacune. Au point stable, le nouveau tenseur differe assez
peu de la valeur utilisée dans ce chapitre (eq. (3.11])), le volume de relaxation (—0.312)
n’étant que de 23% inférieur a celui calculé a partir du tenseur (de —0.492). On
peut constater que cette nouvelle valeur est en meilleur accord avec les valeurs expéri-
mentales qui sont entre —0.05€Q et —0.38Q [31]. Au point col, le volume de relaxation
est plus fortement impacté, car il est diminué de 55% (en valeur absolue) par rapport a
la valeur précédente (0.09 2 au lieu de 0.20 2 avec le tenseur ) En revanche, ’ani-
sotropie au point col est légerement plus marquée avec ce nouveau tenseur. De plus, on
peut constater que par rapport aux valeurs utilisées précédemment, les nouveaux termes
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FIGURE 3.20 — Variation des constantes élastiques de I’aluminium déterminées en DFT
(calculs du méme type que pour les polarisabilités), en fonction du nombre de points k
utilisé, pour (a) Cy1, (b) Ci2 et (¢) Cyy. Ces valeurs montrent que la convergence n’est
en réalité atteinte qu’a partir de 32 points k (grille 8 x 8 x 8).

diagonaux sont approximativement augmentés de la méme quantité (environ 0.8eV) au
point stable et au point col. Les résultats présentés dans ce chapitre, en particulier ’ana-
lyse de I'influence de ’anisotropie au point col qui concernait principalement la lacune,
ne sont donc pas remis en cause par ces nouvelles valeurs. Les résultats partiels obtenus
pour l'interstitiel vont également dans ce sens, puisque le tenseur obtenu pour 'intersti-
tiel au point stable présente la méme faible anisotropie et donne un volume de relaxation
de 2.24 Q, soit seulement 5% de moins que la valeur précédemment obtenue (2.35 2 pour
le tenseur (3.9))). Ce volume de relaxation se rapproche un peu plus des valeurs observées
expérimentalement (1.9 + 0.4 [27,[151]).

Nous utilisons ces dipdles pour discuter le role des polarisabilités dans le paragraphe
suivant. Nous tenons a indiquer que ces valeurs ont été obtenues tardivement dans la
these, et pour les travaux présentés dans la suite de ce manuscrit, les tenseurs a
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(3.12) sont utilisés.

3.6.3 Polarisabilités

Comme indiqué dans le les polarisabilités sont calculées en ajustant la
différence d’énergie (2.11) par un terme quadratique, en imposant les symétries des
matrices a. Pour la lacune, les symétries imposées sont les suivantes (en notation de

Voigt) :

— au point stable (symétrie cubique) :

(11 a2 agg O 0 0
app oa;n o 0 0 0
sta |12 a2 a;p 0 0 0
' T1l0 0 0 aw O O (3.36)
0 0 0 0 ag O
0 0 0 0 0
— au point col (symétrie orthorhombique) :
a1 a2 a3 0 0 age
ap ap a3z 0 0 age
col _ |13 a1z azz 0O 0 ase
Qv = 0 0 0 Q44 O45 0 (3'37)
0 0 0 45 44 0
laig a6 aze 0 0 e

En utilisant tout ou partie des déformations indiquées dans le on obtient
un systeme d’équations qui permet de déterminer les termes des tenseurs par moindres
carrés. On représente sur la quelques exemples des ajustements en énergie
obtenus pour le point col de la lacune, pour les déformations donnant les résultats les plus
représentatifs. Cette figure illustre la précision de la solution obtenue par I’ajustement
en énergie.

Les résultats obtenus sont :

— pour la lacune au point stable :

55476 —33.593 —33.593 0 0 0
—33.593 —55.476 —33.593 0 0 0
wa | —33.593 —33.593 —55476 0 0 0
v = 0 0 0 29.563 0 o | ¢V (338
0 0 0 0 29563 0
0 0 0 0 0 29.563]
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FIGURE 3.21 — Energies obtenues en DFT pour la lacune au point col, et recalculées
a partir des ajustements des dipoles élastiques et des polarisabilités obtenues par la
résolution en énergie. Valeurs obtenues pour les déformations appliquées P avec (a)
p=2,(b)p=3,(c)p=4et (d p= 6. Pour le point col de la lacune, les 11
déformations données dans le ont été appliquées & la boite de simulation. Les
variations d’énergie pour un niveau de déformation donné peuvent étre tres différentes
(de I'ordre de 10™% eV pour la figure (c), contre 1072 eV pour la figure (b)).
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— pour la lacune au point col, pour un saut selon [110] :

[—66.967 30.921 43.413 0 0 13.7947
30.921 —66.967 43.413 0 0 13.794
43.413 43.413 —70.382 0 0 3.578
col __
o= 0 0 0 18.994 15.629 0 ev. (3.39)
0 0 0 15.629 18.994 0
| 13.794 13.794 3.578 0 0 37.390 |

Pour évaluer I'influence des polarisabilités sur la migration des lacunes, nous allons
évaluer leur contribution a I’énergie de migration pour différents types de déformations
€. Pour ces calculs, on suppose que la déformation est identique au point stable et au
point col. Suivant I’équation , I’énergie de migration peut s’écrire :

1
Em(E) - E(r)n + (_stjta _ ‘Pz%pl) gij + 5 (Oéls';zl — a%)}d) €ijEkI- (340)
La variation d’énergie due aux dipdles et polarisabilités des lacunes peut donc étre
calculée par

1
AEm(E) = (Pf}a _ PZ%.OI) €ij + B (a?;-zl - afj(?lil) €ijEkl- (3.41)

Dans cette équation, on peut identifier différentes contributions : I'effet de taille (A E™15°),
Ieffet de I’anisotropie des dipoles (A E™21i) et I’effet des polarisabilités (AE™P!). Pour
cela, on écrit AE™(e) sous la forme :

1
AEm(E) = <Pl-S}a - g Tr (PC01> 61]) Eij

1
+ (P,szta — PZ%OI) 61']' — (stta — g Tr (PCOI) 513) 51’]’ (342)

1
+ 5 (afit — afihy) cijem
= AE™I0(g) + AEM0(c) + AEPO(g). (3.43)

Compte tenu des résultats présentés dans ce chapitre, il est intéressant de compa-
rer la contribution des polarisabilités AE™P°(g) & celle de I’anisotropie au point col
AE™21150(g) Nous allons donc comparer ces contributions pour différents types de dé-
formations : une traction perpendiculaire au saut (selon [001]), une traction dans la
direction de saut et une dilatation.

Traction selon la direction [001]

Dans ce cas, la traction se fait perpendiculairement au saut :

—ve 0 0
e=| 0 —ve Of. (3.44)
0 0 ¢
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On peut alors calculer que :

AE™"°(g) = —1.716¢ + 3.431ve (3.45)
AE™00 () — 9,609 (1 + 1) e (3.46)
AE™P(e) = (7.453 4 154.012v — 53.023v7) (3.47)
= AE™(e) = £ (—4.415 + 0.7320) + €2 (7.453 + 154.0120 — 53.0231%) (3.48)
(3.49)

Pour une déformation de € = 1%, on a donc AE™(g) = —0.0361 eV, avec AE™°(g) =
—0.0051 eV, AE™aM0(g) = —(0.0364 eV et AE™P°l(g) = 0.0055eV. On peut donc voir
ici que la variation de I’énergie de migration est presque uniquement due a l’anisotropie
au point col. Les polarisabilités ne contribuent que trés peu a I’énergie de migration.

Traction selon la direction [110]

La traction se fait dans la direction du saut :

1—v 1+v
e(f%) (%) O

g = IS HTV IS PTV 0 . (350)

0 0 —VE

On peut alors calculer que :

AE™° () = —1.716¢ + 3.431ve (3.51)
AE™AM0 (o) = 1 644 (1 + v) e (3.52)
AE™PN(e) = (=30.963 + 99.269v — 69.3501? ) 2 (3.53)
—AE™(e) = £ (~0.072 + 5.075v) + 2 (~30.963 + 99.269v — 69.3500%)  (3.54)
(3.55)

Pour une déformation de e = 1%, on a alors AE™(g) = 0.0170eV, avec AE™°(g) =
—0.0051 eV, AE™aniso(g) = (.0222 eV et AE™P°(g) = 0.0005 eV. Ici encore, la variation
de I’énergie de migration est presque uniquement due a l'anisotropie au point col.

Dilatation

Dans ce cas, la déformation est donnée par :

(3.56)

o

I
cono
oo o
n oo
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On a donc :
AE™(g) = —5.147¢ (3.57)
AE™A0is0(g) — (3.58)
AE™Pl(g) = —199.58252 (3.59)
=AE™(g) = —5.147¢ — 199.582¢> (3.60)
(3.61)

Ici, en prenant € = 1%, on obtient AE™(g) = 0.0714 eV, avec AE™°(g) = —0.0515¢€V,
AE™0(g) = 0 eV et AE™PO(g) = —0.0200 V. Dans ce cas, I'effet de taille est prépon-
dérant, la contribution de ’anisotropie est nulle et la variation de 1’énergie de migration
due aux polarisabilités diaélastiques est significative.

Cette étude simple de 'influence de polarisabilité suffit pour constater qu’elle dépend
trés fortement de la déformation locale, surtout dans les zones ou la déformation prend
des valeurs supérieures a 1% (en s’approchant des puits par exemple). Les polarisabilités
pourraient donc modifier les chemins de migration des lacunes, en particulier vers la
dislocation. Il est donc difficile de conclure ici sur leur influence sur les forces de puits.
Des calculs de forces de puits prenant en compte les polarisabilités seraient nécessaires
pour quantifier précisément leur influence.

3.7 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons calculé les forces de puits d’objets présents dans les mi-
crostructures irradiées (dislocation droite, cavité et boucles de dislocation) en prenant en
compte les interactions élastiques. Pour cela, nous avons réalisé des simulations OKMC
qui permettent de décrire précisément les défauts ponctuels.

Les défauts ponctuels sont d’abord représentés par leurs dipoles élastiques, détermi-
nés en DFT. Les calculs des forces de puits ont permis d’identifier le role des interactions
élastiques et I'influence des différentes propriétés des défauts, c’est-a-dire des différents
termes des dipoles.

Les résultats obtenus pour la dislocation droite, la cavité sphérique et la boucle de
dislocation ont montré que les interactions élastiques ont une forte influence sur les
valeurs de forces de puits, elles sont en particulier responsables des valeurs de biais
positives obtenues pour les 3 puits étudiés.

En réalisant des simulations avec différentes approximations, nous avons montré que
I’anisotropie au point col des défauts ponctuels a un réle déterminant. Elle est en effet
responsable d’une importante variation des forces de puits. En particulier dans le cas de
la cavité sphérique, I’anisotropie au point col est entierement responsable du biais positif
car elle provoque la diminution de la force de puits de la cavité pour la lacune. Cette
anisotropie modifie également les chemins de migration. Par exemple, elle est responsable
de la présence d’une composante de flux de lacunes le long de la ligne de dislocation.
Cette anisotropie modifie aussi les flux de lacunes vers la cavité, en courbant les chemins
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de migration a l’approche de cette derniere. Enfin, dans le cas de la boucle de dislocation,
nous avons montré que ’anisotropie au point col est responsable de la différence de biais
obtenue entre la boucle interstitielle et la boucle lacunaire, en facilitant la migration de
la lacune vers la boucle interstitielle.

Nous avons également déterminé les polarisabilités diaélastiques des défauts ponc-
tuels. Les calculs DFT ont nécessité un nombre de points k beaucoup plus important
pour obtenir la convergence, ce qui a aussi aboutit & une modification des dipoles élas-
tiques. Ceux-ci présentent les mémes caractéristiques que ceux que nous avons utilisés
pour calculer les forces de puits, et ne remettent donc pas en cause nos résultats. Une
étude succincte de U'effet des polarisabilités sur I’énergie de migration des lacunes semble
montrer que celles-ci pourraient influencer la migration des défauts vers les puits pour
certains types de déformations.

Dans ce chapitre, nous avons étudié des configurations simples de réseau de puits.
La prochaine étape est de quantifier les variations des forces de puits qui seraient dues
a la présence de puits proches les uns des autres dans des microstructures, c’est-a-dire
dues aux effets de voisinage. C’est I’'objet du chapitre suivant.
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4.1 Introduction

Dans ce chapitre, I’'objectif est d’identifier les effets de voisinage qui surviennent dans
des microstructures et qui sont dus a la présence de plusieurs puits proches les uns des
autres. En particulier, c’est la traduction de ces effets sur les valeurs de forces de puits
qui nous intéresse.

Pour les identifier, nous allons calculer les forces de puits dans des microstructures
contenant plusieurs puits, dans une organisation différente du réseau périodique traité
précédemment. Comme les effets étudiés ici sont finement liés aux corrélations spatiales,
nous poursuivons cette étude avec des simulations OKMC.

Les microstructures étudiées dans cette partie sont uniquement composées d’amas
interstitiels, prenant la forme de boucles de dislocation. Nous allons nous intéresser a trois
modeles pour I’absorption des défauts ponctuels, correspondant a ceux régulierement
utilisés en DA. Nous procédons par ordre croissant de complexité vis-a-vis de la prise en
compte en DA :

— Dans le premier cas, ’absorption des interstitiels par les boucles se fait sur la sphere
englobant la boucle interstitielle. Les interactions élastiques ne sont pas prises en
compte.

— Dans le second cas, ’absorption se fait directement sur les tores qui constituent
les boucles, également sans interactions élastiques.

— Dans le troisieme cas, I’absorption se fait directement sur les tores, avec, de plus,
prise en compte des interactions élastiques.

Pour étudier les forces de puits, nous allons procéder en deux étapes.

La premiere étape consiste a créer les microstructures qui seront étudiées, par des
simulations OKMC, en utilisant les 3 modeles. La méthode utilisée pour créer ces mi-
crostructures et les distributions de tailles d’amas obtenues sont présentées dans la
ition 4.2

La seconde étape est de calculer les forces de puits dans ces microstructures, en
utilisant pour chaque cas le méme modele d’absorption que celui utilisé pour former
les microstructures, a la différence prét que les puits sont supposés fixes. La méthode
employée pour réaliser ce calcul est présentée dans la Les résultats sont

ensuite présentés pour chaque cas (section 4.4 a |4.6]).

4.2 Création des microstructures

4.2.1 Méthode

La création de microstructures se fait par simulation OKMC de I'agglomération d’in-
terstitiels (processus schématisé sur la [figure 4.1)). Les lacunes ne sont pas considérées
dans la suite de ce chapitre.

On démarre avec une boite de simulation vide, dans laquelle les interstitiels sont
introduits avec un taux de création G}, I'indice p désignant ici les grandeurs relatives
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FIGURE 4.1 — Illustration du processus de formation de microstructures en OKMC.

a la phase de création des microstructures. Les interstitiels migrent jusqu’a ce qu’ils se
rencontrent, formant alors des boucles immobiles. Celles-ci croissent par absorption des
mono-interstitiels mobiles. On utilise des conditions aux limites périodiques. Différentes
microstructures sont obtenues en faisant varier la valeur du taux de création de défauts
ponctuels G}, pour un temps de simulation ¢, identique.

Agglomération des interstitiels

Deux interstitiels s’agglomerent pour former une boucle si la distance d entre ces
deux défauts vérifie
d < 2rpp + dréac, (41)

ou rpp est le rayon de l'interstitiel et dy¢.. est la distance de réaction. Les interactions
élastiques entre les défauts ponctuels sont négligées dans tous les cas de figure. Ainsi
la migration des interstitiels n’est pas affectée par la présence d’autres interstitiels. En
d’autres termes, seuls les puits pourront influencer la migration des défauts. En leur
absence, les défauts migrent selon une marche aléatoire.

Absorption par les boucles interstitielles

Les boucles ainsi formées sont immobiles. Il s’agit de boucles de Frank, situées dans
les plans {111}, de vecteur de Burgers b = % (111), correspondant aux boucles étudiées
dans le On utilise les mémes parametres matériaux que pour le

Comme les simulations sont réalisées a 300 K, il n’y a pas de dissociation des amas :
seule 'agglomération est considérée.

Le rayon 71, de la boucle dépend du nombre d’interstitiels qui la constituent. Il est

donné par
NiQ
rL =4 —, (4.2)
b

ou IV; est le nombre d’interstitiels qui constituent la boucle, 2 est le volume atomique
(2 =1.66 1072 nm?) et b est la norme du vecteur de Burgers.

L’orientation de chaque boucle est déterminée a I'instant ou les deux interstitiels se
rencontrent, en choisissant aléatoirement une orientation parmi les quatre possibles dans
le réseau CFC, c’est-a-dire en choisissant un plan de type {111} comme plan d’habitat.
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Si les interactions élastiques sont prises en compte, le champ de déformation généré
par chaque boucle est pris en compte des que la boucle est formée, c’est-a-dire pour
un di-interstitiel et tous les amas de plus grande taille. On utilise la méthode FMM
(voir chapitre 2| [section 2.3) pour permettre un calcul efficace du champ de déformation
total €, méme quand un grand nombre de boucles sont présentes. La migration des
défauts ponctuels est ensuite impactée par le champ de déformation, comme dans les
calculs précédents . Le choix de 'orientation d’une boucle qui se forme dans
le champ de déformation d’une autre boucle reste cependant aléatoire parmi les quatre
possibles.

Les boucles peuvent ensuite croitre en absorbant les interstitiels. Les conditions d’ab-
sorption des interstitiels dépendent du cas étudié. Deux possibilités sont traitées, corres-
pondant a celles indiquées plus haut :

— Absorption sur les spheéres englobantes (a)). Dans ce cas, le défaut

ponctuel est absorbé si la distance d qui sépare le centre du défaut ponctuel de
celui de la boucle vérifie

d <ry, +re+1DP, (4.3)

ou rpp est le rayon du défaut ponctuel, r1, est le rayon de la boucle, qui est un
tore de section circulaire de rayon r.

— Absorption sur les tores (figure 4.2 (b)). Le défaut ponctuel est absorbé si la dis-
tance d entre le défaut ponctuel et le centre de la section circulaire vérifie

d<re.+rpp. (4.4)

(a) r

FIGURE 4.2 — Conditions d’absorption d’un interstitiel (de rayon rpp) par une boucle de
dislocation. (a) Absorption sur la sphére englobante. (b) Absorption sur le tore.

Définition des cas traités

Comme indiqué ci-dessus, les microstructures sont créées dans les trois cas suivants :
Cas 1 : Absorption sur les spheres englobant les boucles de dislocations, sans inter-
actions élastiques,
Cas 2 : Absorption sur les tores, sans interactions élastiques,
Cas 3 : Absorption sur les tores, avec interactions élastiques.
Dans ce chapitre la prise en compte des interactions élastiques dans les simulations est

faite en utilisant les dipoles élastiques utilisés au|chapitre 3| c¢’est-a-dire les valeurs (3.9) a
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. Les forces de puits sont ensuite calculées pour chacun de ces cas. Notre objectif est
d’abord de comparer les forces de puits obtenues dans le cas d’une configuration de réseau
de puits (méthode du a celles obtenues dans les microstructures. Mais il s’agit
également de comparer les valeurs issues des calculs OKMC dans les microstructures aux
modeles utilisés en DA. Pour ce faire, on utilise les valeurs des parameétres données dans le
Les choix de rpp et dysac permettent d’avoir les mémes conditions de réaction
de deux interstitiels dans les 3 cas. De plus, ces parameétres assurent la compatibilité avec
les modeles analytiques, qui seront présentés dans chaque section, pour I’absorption d’un
interstitiel avec un amas (notamment, rpp = 0 pour les modeles d’absorption sur les
tores). A cause de ces parameétres, il n’est pas possible de comparer les résultats du cas
1 & ceux du cas 2. Pour pouvoir les comparer des simulations spécifiques sont réalisées
(voir [sous-section 4.5.4)).

Cas Absorption Interactions | 7. | ™pp | dréac
1 | sphere englobante (fig. lﬁl (a)) non 0 | rat 0
2 tore (fig. [4.2[ (b)) non 2b | 0 | 27y
3 tore (fig. [4.2[ (b)) oui 2b | 0 | 27y

TABLEAU 4.1 — Valeurs des parametres utilisées pour former les microstructures dans
les cas 1, 2 et 3. Ici, b est le module du vecteur de Burgers, et 7, est le rayon atomique.
Dans ce chapitre, on utilise la valeur roy = +/Vat/(mb) = 0.1503 nm pour assurer la
compatibilité avec le code CRESCENDO.

Taux de création G|, et taille de boite

Pour cette étude, les microstructures sont formées en simulant un temps de ¢, =
1073 s. Différentes densités de puits sont obtenues en faisant varier le taux de création
de défauts ponctuels G|, entre 1073 dpa.s™! et 107! dpa.s~!. Cette méthode permet
d’obtenir des densités différentes, sans passer par des temps de simulation tres longs qui
nous seraient inaccessibles.

Afin d’obtenir une distribution de taille d’amas convergée, environ un millier de
simulations indépendantes sont réalisées pour chaque cas. Les distributions sont ensuite
obtenues en moyennant les concentrations d’amas dans les boites.

Les boites considérées sont cubiques, de c6té de longueur [. Les tailles de boites sont
limitées par le temps de calcul accessible numériquement. Cependant, dans les boites de
taille trop petite, en général un seul puits peut étre formé puisqu’il absorbe facilement
les interstitiels des sa formation, rendant tres rare la germination de nouvelles boucles.
De plus, les conditions aux limites contraignent les interstitiels a interagir entre eux et
avec le seul puits créé dans la boite. Les amas obtenus sont donc de taille anormale-
ment grande. C’est pourquoi les résultats varient avec la taille de boite, si cette derniere
n’est pas suffisante. Des tailles de boites croissantes sont donc simulées pour vérifier que
les distributions obtenues sont bien convergées avec la taille de boite. La taille mini-
mum permettant d’obtenir une distribution convergée diminue avec le taux de création,
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puisque pour un taux de création G, élevé, les formations de nouvelles boucles sont plus
probables du fait d’un plus grand nombre d’interstitiels présents en méme temps dans la
boite. La convergence a donc été vérifiée pour tous les cas traités afin de sélectionner les
bonnes tailles de boites. Un exemple est donné sur la : la taille [ = 50 nm ne
permet pas d’obtenir une distribution convergée, tandis que les distributions obtenues
avec [ = 100 et [ = 200nm sont identiques. On en déduit que ces deux dernieres sont
bien convergées. On pourra donc conserver les microstructures formées avec ces deux
dernieres tailles de boites pour y étudier les forces de puits.

1 020

—
[N

/=50 nm
+—+ [=100 nm
=+ [=200 nm

A
o

o
©

I
~

Concentration de boucles (m~3)
o
»

I
o

154
2

100 200 300 400 500 600 700 800 900
Nombre d’atomes auto-interstitiels dans la boucle

FIGURE 4.3 — Exemple de distributions obtenues avec un taux de création de G, =

10~! dpa.s™!, pour le cas 1. Dans ce cas, la taille de boite I = 50 nm ne permet pas

d’obtenir une distribution de tailles convergée, tandis que les tailles supérieures (I = 100

et [ = 200nm) donnent des distributions identiques.

4.2.2 Résultats : distributions de tailles d’amas

Les distributions de tailles d’amas obtenues a partir des microstructures formées en
OKMC sont illustrées sur les figures [£.4] & Les densités de boucles obtenues dans
chaque cas sont données dans le et les rayons moyens sont indiqués dans le
tablean 4.3l

Ces distributions servent ici de références : les forces de puits seront étudiées dans les
microstructures obtenues pour des tailles de boites de I = 100 a { = 300 nm permettant
d’obtenir des distributions convergées.
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Taux de création G
103 dpa.s~t | 102 dpa.s—' | 10~ dpa.s!
Cas 1 1.68 10%! 6.27 107 2.22 1072
Cas 2 1.38 10%! 5.60 102! 2.16 1072
Cas 3| 8.3110% 3.15 107! 1.15 10%?

TABLEAU 4.2 — Densités de boucles p, exprimées en m ™2, obtenues dans les microstruc-

tures formées dans les 3 cas étudiés, avec les différentes valeurs de G|..

Taux de création G
103 dpa.s~' | 102 dpa.s~' | 10~ T dpa.s!
Cas 1 0.95 1.54 2.59
Cas 2 1.03 1.63 2.62
Cas 3 1.34 2.18 3.58

TABLEAU 4.3 — Rayons moyens des boucles 7, exprimées en nm, obtenues dans les mi-
crostructures formées dans les 3 cas étudiés, avec les différentes valeurs de G|,.

Cas 1 : Absorption sur les sphéres englobant les boucles de dislocation, sans
interactions élastiques

Les distributions de tailles d’amas obtenues dans le cas 1 sont présentées sur la [fi
Pour commencer, intéressons-nous aux densités de boucles présentes dans les
boites de simulation pour les différentes valeurs de G,. Celles-ci sont indiquées sur la
figure, et sont données dans le On constate que 'augmentation du taux de
création de défauts ponctuels G, aboutit a une augmentation de la densité de boucles

x10% .
Lol Borsidooues: e [ Gu=10 Topas LI 00mm
G.=10"2dpas ' :p=6.27e+21 m2 G, =10""dpass™', /=200 nm
@ G.=10"%dpas':p=168e+21m2 | G, =10-2dpas1, /=200 nm
E Tﬂ'"’s G, =10"2dpas", /=300 nm
[%2]
2 g +—s G,=10"3dpas,/=200nm
a ' T’i e +—+ G,=10"%dpas™',/=300nm
o 1 ¥ R
3 Py
c ? 4
g o -5:. ; LL [
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& : \if‘ ¢
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FIGURE 4.4 — Distributions obtenues pour le cas 1, avec les trois taux de création G, =
1071, 1072 et 1073 dpa.s™!, pour différentes tailles de boites 1.
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présentes. Le rayon moyen des boucles présentes (ou de manieére équivalente, le nombre
moyen d’interstitiels qui les constituent) est également plus élevé pour les fortes va-
leurs de ce taux de création. Comme indiqué précédemment, 'augmentation du taux de
création pour former la microstructure est utilisée pour représenter des fractions volu-
miques importantes, typiques de celles obtenues aux fortes doses. Des taux de création
supérieurs & 1072 dpa.s~! sont relativement peu réalistes. En principe, les doses élevées
devraient étre obtenues avec 1072 dpa.s™!, pour des temps t, plus longs. Pour un taux
de création plus faible, ’absorption de défauts par les boucles serait privilégiée par rap-
port & la nucléation de nouvelles boucles, car le nombre de défauts ponctuels présents
en méme temps dans la boite est plus faible. La valeur de la densité de boucles et le
rayon maximum atteint pour la valeur la plus élevée de G, ne peuvent donc pas étre
représentatifs de ce qui serait obtenu pour un taux G, plus faible et un temps simulé ¢,
plus long.

Cas 2 : Absorption sur les tores, sans interactions élastiques

Les résultats sont présentés sur la Comme pour le cas précédent, on
constate que I'augmentation du taux de création G, se traduit par une augmentation
de la densité et du rayon moyen des boucles. La densité évolue avec G|, de facon tres
comparable aux cas des sphéres, avec les valeurs indiquées dans le

C’est également le cas pour le rayon moyen des boucles présentes.

1.4 x10%
+— G,=10""dpas™", /=200 nm %ﬁ’ls‘1t%91€d%%“.§1?s::p =2.16e+22 m™®
12 G, =10""dpas", /=300 nm G,=10"2dpa:s~' : p = 5.60e+21 m=3
& |l4— G.=10"2dpas",/=200nm G,=103dpas ' :p=138e+21 m 3
10 G, =10"2dpa.s~', /=300 nm
+—+ G,=10"%dpas', /=200 nm
08l|+—+ G.=10"%dpas™", /=300 nm ,JrffJ

Concentration de boucles (m

0 100 200 300 400 500 600 700
Nombre d’atomes auto-interstitiels dans la boucle

FIGURE 4.5 — Distributions obtenues pour le cas 2, avec les trois taux de création G, =
1071, 1072 et 1072 dpa.s™!, pour différentes tailles de boites 1.

Cas 3 : Absorption sur les tores, avec interactions élastiques

Dans le cas ou les interactions élastiques sont prises en compte, les résultats sont
présentés sur la Tout d’abordn on remarque que les densités de puits, données
dans le [tableau 4.2 sont réduites par rapport au cas sans interaction traité dans le
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FIGURE 4.6 — Distributions obtenues pour le cas 3, avec les trois taux de création G, =
1071, 1072 et 1073 dpa.s™!, pour différentes tailles de boites I.

paragraphe précédent. Pour une valeur de G}, donnée, la densité est presque réduite de
moitié lorsque les interactions élastiques sont prises en compte. En revanche, les tailles de
boucles augmentent, avec un rayon moyen supérieur de 30 a 40% aux valeurs obtenues
sans interactions élastiques. Ceci indique que les interactions élastiques favorisent la
croissance des boucles et diminuent les possibilités de germination, en permettant aux
boucles d’attirer plus facilement les interstitiels.

4.3 Etude des forces de puits dans les microstructures

4.3.1 Sélection des microstructures

Pour calculer les forces de puits, les microstructures formées au bout du temps t,
sont figées : les boucles n’évoluent plus en absorbant les interstitiels, et les interstitiels
ne forment plus de nouvelles boucles.

Pour chaque cas étudié et chaque valeur de G}, (¢’est-a-dire chaque densité de boucles)
les forces de puits sont calculées dans un petit nombre de microstructures (typiquement,
10 boites de simulations). Nous intégrons des boites de tailles différentes dans ’analyse,
mais par soucis de simplicité, dans la suite les formules sont écrites pour une taille de
boite unique. Le nombre de boites étudiées pour chaque cas et chaque valeur de G}, est

noté M (M = 10).
4.3.2 Calcul des forces de puits

De maniére analogue au I’évaluation des valeurs de forces de puits dans
les microstructures nécessite de connaitre la concentration de défauts ponctuels dans la
boite en régime permanent. Un nouveau taux de création de défauts ponctuels G est donc
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fixé, permettant d’avoir une bonne précision sur la valeur du nombre moyen de défauts
ponctuels dans chaque boite en régime permanent. Une valeur unique de G est utilisée
pour les M boites de simulation. Pour cette étape, on utilise toujours des conditions aux
limites périodiques.

Le temps simulé pour ce calcul, noté tg,, est fixé afin d’obtenir une bonne conver-
gence de la valeur de concentration moyenne de défauts ponctuels. La période transitoire
durant laquelle s’établit le régime permanent est exclue pour le calcul des forces de puits :
tsim est déterminé & partir du début du régime permanent.

Pour chaque puits j présent dans les M microstructures, la force de puits est déduite
du flux de défauts ponctuels vers cette boucle. Pour cela, le nombre de défauts ponctuels
absorbés par cette boucle IV fbs durant la simulation (c’est-a-dire durant le temps tg, )
est compté. On en déduit le flux vers cette boucle :

Nabs
;= L

4.5
tsim ( )
Les interstitiels sont absorbés par les boucles avec les mémes conditions que celles utili-
sées pour former les microstructures (cas 1, 2 ou 3).

La force de puits est ensuite déterminée pour chaque puits dans les microstructures
par

2 Pj

(voir [figure 4.7) ot D est le coefficient de diffusion des interstitiels. Dans cette équation,
N est le nombre moyen de défauts ponctuels présent en régime permanent. Comme la
densité de boucles varie d’'une boite a ’autre, le nombre moyen de défauts ponctuels
en régime permanent peut varier entre ces boites. Pour améliorer la précision sur ce
nombre, et ne pas induire de différence entre les forces de puits due a ce dernier, il est
donc calculé comme la moyenne sur les M boites, ce qui revient a cumuler les données
obtenues sur toutes les boites :

1 Y
= > N, (4.7)

m=1

=

=NZ

N
\ e S
o puits j
Ve
D
»,

k2 — Pi

FIGURE 4.7 — Evaluation de la force de puits de chaque boucle & partir du flux de défauts
ponctuels vers cette derniere.
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ou N,, est le nombre moyen de défauts ponctuels en régime permanent dans la boite m.
Cette méthode équivaut a considérer que les M boites considérées sont concaténées en
une seule grande boite, qui n’aurait pas pu étre étudiée a cause des limitations en temps
de calcul. Ceci est possible grace a la valeur de G identique pour les M boites.

Les forces de puits obtenues dans les microstructures sont utilisées pour déterminer
les efficacités d’absorption, pour chaque puits j, par

2
J
Kj = —=. (4.8)
T
Dans cette équation, p est la densité de présence de chaque puits :
1

Ceci permet d’obtenir des valeurs indépendantes de la taille de boite. La taille de
boite n’est donc pas prise en compte dans cette section.

4.3.3 Calcul de Perreur sur les forces de puits

Les valeurs de forces de puits sont mesurées avec une erreur statistique. Les défauts
ponctuels ne sentant pas la présence des autres défauts ponctuels, les absorptions suc-
cessives sont des phénomeénes indépendants, on peut donc évaluer les barres d’erreurs
sur les valeurs de forces de puits de la facon suivante.

Pour un puits donné, la force de puits s’écrit (en omettant I'indice j désignant le
puits) :

Nabs
2= TR (4.10)
Ainsi,
Ak? AN AN
5= vk + ~ (4.11)

Le premier terme du membre de droite représente ’erreur sur le nombre de défauts
absorbés. Il est calculé en annexe [D] Au terme de ce calcul, on obtient

AN?bs Nioy — Nabs
Nabs = NtotNabS ’ (412)
ANabs 1
Nabs ~ \/ Nabs® (4'13)

Dans ces équations, Nyt est le nombre total de défauts absorbés, c’est-a-dire Nyot =~
Gtsim-

Le second terme du membre de droite représente l'erreur sur le nombre moyen de
défauts ponctuels présents en régime permanent. D’apres les résultats obtenus au
pour des temps simulés suffisamment longs, cette erreur est faible. Elle varie en

soit
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théorie comme \/%, ce qui est tres inférieur a ’erreur sur le nombre de défauts absorbés
tot

1
v/ Nabs®

On obtient donc I'erreur sur la force de puits o = ATIEQ par la relation :

AN?S | Ny — Nabs
o= Nabs = N, Nabs (4.14)
/1

Nous avons vérifié que cette expression représente bien l'erreur sur la force de puits,
en calculant la force de puits de certains puits, dans une microstructure donnée, sur 500
simulations indépendantes et pour différentes valeurs de Vit Cette étude est présentée
en annexe @ On utilisera donc I’équation pour déterminer les erreurs statistiques
qui seront utilisées dans ce chapitre. Dans la suite, les barres d’erreurs indiquées corres-
pondent a 3o.

soit

4.3.4 Valeurs sur réseau

Les valeurs de forces de puits obtenues dans les microstructures sont comparées a
celles obtenues sur un réseau de puits. Ces valeurs sont obtenues selon la méthode décrite
dans le dans des boites cubiques, contenant une seule boucle. La dimension
de ces boites est définie pour avoir des densités identiques a celles obtenues dans les
microstructures. Ces tailles de boites [ 4sean Seront donc déterminées par

lréseau - (P)

ol

(4.16)

Dans cette équation, p est la densité moyenne de boucles pour un taux de création donné,
calculée par

1 M
5=— S % 41
p MmZ::lpW (4.17)

uits
ol p,, = N ’%/ est la densité de puits dans la boite m, cette boite étant de volume V et

contenant NPU® boucles.

4.4 Amas sphériques sans interactions élastiques

4.4.1 Définition de ’étude

Ici, on s’intéresse aux microstructures obtenues dans le cas 1 : absorption des inter-
stitiels sur les sphéres englobantes, sans interactions élastiques. On étudie les microstruc-
tures obtenues pour 3 valeurs du taux de création G),. 5 boites de simulation sont consi-
dérées pour G, = 107! dpa.s™', et 10 boites de simulation pour G, = 1072 dpa.s™! et
G, = 1073 dpa.s .
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Les valeurs de forces de puits obtenues pour ces séries de calculs sont comparées aux
valeurs analytiques correspondant aux cavités sphériques :

— Modele de Laplace (équation ([1.58])), considérant que les puits sont immergés dans
un milieu infini, c’est-a-dire Z = 1, soit

ki = 4m(ry, + rpp + €). (4.18)

Ici, on utilise € = —9 pour prendre en compte les sauts discrets en OKMC (cf.
chapitre 3)).
— Modele de Wiedersich (équation (1.60])), prenant en compte un milieu fini de taille
R et pour lequel on utilise également la valeur r,+rpp-+¢. La taille R est déterminée
a partir de la densité moyenne de puits p dans les boites de simulation (eq. (4.17]))
par la relation
1
3 \3
R= () . (4.19)
47p

4.4.2 Forces de puits dans les microstructures

Les valeurs de k obtenues dans les microstructures formées avec les différentes va-
leurs de G, sont présentées sur la On rappelle que toutes les microstructures
ont été formées en un temps t, = 1073 s. Les barres d’erreur calculées a partir de
I’équation sont indiquées sur toutes les valeurs.

On peut d’abord constater que, comme attendu, les valeurs des efficacités d’absorp-
tion augmentent globalement avec le rayon de boucle, pour toutes les densités de boucles
étudiées.

En observant les valeurs de forces de puits obtenues dans les microstructures, on
voit apparaitre une dispersion des valeurs de forces de puits, c’est-a-dire des valeurs
différentes de x pour des boucles de méme rayon. Cette dispersion semble s’amplifier
quand la densité de boucles augmente.

Pour quantifier cette dispersion, un écart type est calculé pour un rayon 7y, donné.
Pour cela, on définit une largeur d’intervalle Ar. On calcule ensuite la valeur moyenne
R(r, Ar) et I’écart type des valeurs de k pour les N boucles de rayon r; (i € {1,...,N})
vérifiant

A A
T’L—% <7 ST'L‘F?T- (4.20)

La valeur de I’écart type indiqué ci-dessous utilise la notation suivante :

N
1 2
Ar) = ,| = ; — R (r, Ar))”. 4.21
7 (r8r) =y 30 (i = () (1.21)
Les écarts types calculés pour les trois dispersions de forces de puits de la [figure 4.8
sont :
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G,=10"3dpas™!: o(r=0.9Ar=0.3)=139 sur 123 points,

G,=10"2dpas™!: o(r=15Ar=0.3)=1.80 sur 334 points,

G, =10"tdpas™': o(r=27Ar=0.3)=3.94 sur 219 points,
ou r et Ar sont exprimés en nm. On a ici regardé la dispersion & des rayons jugés
représentatifs de la distribution des forces de puits pour valeur de Gy,. Ainsi, on voit que
si la dispersion reste comparable pour les deux densités plus faibles, elle devient beaucoup
plus forte pour la densité de boucles la plus élevée. Cependant, la comparaison des
dispersions est ici difficile, car les distributions de forces de puits obtenues ne permettent
pas la comparaison & des rayons identiques.

Regardons maintenant les valeurs obtenues dans la configuration du réseau. Ces
valeurs se situent sur le dessus de la distribution, en particulier pour les fortes densités
et les rayons importants, c’est notamment visible sur la ﬁgure (c). Ainsi, 'organisation
spatiale non périodique des boucles a tendance a faire diminuer les forces de puits des
boucles par rapport au cas du réseau périodique.

Enfin, observons les forces de puits obtenues avec les deux modeles analytiques. Tout
d’abord, le modeéle de Wiedersich (eq. ) prenant en compte le milieu fini estime
bien les valeurs obtenues sur le réseau de puits. La correction en ap/4 permet un tres
bon accord entre ces valeurs. Ainsi, ce modele représente relativement bien les valeurs
obtenues dans les microstructures pour les faibles densités et rayons, mais surestime les
valeurs obtenues pour les rayons supérieurs a environ 1 nm et pour les fortes densités.
Le modele de Laplace en milieu infini (eq. ) estime bien les valeurs aux plus faibles
densités, mais n’est pas satisfaisant aux densités plus fortes, car il ne représente pas la
tendance de variation des forces de puits avec le rayon de la boucle, puisqu’il correspond
a une évolution linéaire de k avec le rayon. On note que des valeurs de forces de puits
se situent sous la courbe du modele de Laplace.

En résumé, nous observons que les forces de puits des boucles dans les microstructures
sont dispersées. Cette dispersion est notamment tres importante pour la plus forte densité
étudiée. Ces résultats semblent indiquer un lien entre la densité de boucles et la dispersion
des valeurs de forces de puits. Les valeurs sur le réseau sont de plus supérieures a la
majorité des valeurs obtenues dans les microstructures.

Nous allons donc chercher a comprendre ’origine de la dispersion des forces de puits.
Il est également nécessaire d’expliquer pourquoi les valeurs obtenues sur le réseau de puits
sont situées sur le dessus des distributions de forces de puits, et comment des valeurs
peuvent se situer sous la courbe du modele de Laplace. Enfin, nous devons également
nous assurer du lien entre la densité de boucles et la dispersion des valeurs. En effet, il
est difficile d’identifier le réle de la densité de boucles sur la car les rayons de
boucles obtenus pour la densité la plus faible (a)) sont plus petits que ceux
obtenus pour la densité la plus forte (figure 4.8/ (c)). On ne peut donc pas comparer la
dispersion aux rayons ou celle-ci est la plus marquée (par exemple, pour r, = 2nm).
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FIGURE 4.8 — Efficacités d’absorption k = k?/p obtenues dans le cas 1 (absorption sur
les sphéres englobantes sans interactions élastiques), dans les microstructures formées en
tp = 1073 s avec (a) G, = 1073 dpa.s~!, densité moyenne de puits de 1.76 10* m—3, (b)
G, = 1072 dpa.s™!, densité moyenne de puits de 6.45 10*! m=3, (¢) G, = 107! dpa.s~,
densité moyenne de puits de 2.23 10?2 m—3.
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4.4.3 Analyse

Volumes de Voronoi

Afin de comprendre la cause de la dispersion des forces de puits, on cherche a les
relier a I'environnement local de chaque boucle. Pour cela, on calcule les volumes de
Voronoi dans chaque microstructure. Il s’agit d’'un découpage de ’espace, attribuant a
chaque boucle la zone contenant tous les points de I'espace qui sont plus proches du
centre de la boucle que de ceux des autres boucles. Ces volumes sont calculés a partir
des positions des boucles dans chaque boite, en utilisant le programme QHULL [168]. Le
volume associé a chaque boucle est donc indépendant du rayon de cette dernieére.

Un exemple de résultats de ces calculs est donné sur la ou les symboles
sont colorés en fonction de la valeur des volumes de Voronoi, pour les microstructures
obtenues avec G}, = 107! dpa.s~!. Des résultats similaires sont obtenus pour les autres
densités de boucles (les autres valeurs de Gy,).

80
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FIGURE 4.9 — Valeurs des efficacités d’absorption x = k?/p et des volumes de Voronoi
dans les microstructures obtenues avec G, = 10~! dpa.s™! pour le cas 1. Les valeurs des
volumes de Voronol pour chaque boucle sont indiquées par 1’échelle de couleur.

On voit donc apparaitre une corrélation entre la taille des volumes de Voronoi et
les valeurs de forces de puits. Les forces de puits les plus élevées sont obtenues pour les
volumes les plus grands.

Pour comprendre cette corrélation, il est nécessaire de repartir de 1’équation (4.6]),
utilisée pour calculer les valeurs de kf :

2o P O

‘" DN DC

Dans cette équation, on considére la concentration de défauts ponctuels C dans les boites
de simulation et ¢; le flux volumique correspondant a ;.

(4.22)
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Prenons ’exemple d’une seule boite ot la concentration de défauts ponctuels est C.
Du fait de la définition des volumes de Voronoi, une boucle i située dans un petit volume
V; est entouré de boucles avec une densité supérieure a la densité moyenne. La force de
puits locale k:?’loc est donc plus élevée que la force de puits totale k2.

En premiére approximation, la concentration locale autour du puits ¢ est donnée par

(4.23)

et sera donc plus faible que la concentration moyenne globale C. En calculant la force
de puits a partir de cette concentration globale, on sous-estime donc la force de puits.
L’analyse inverse pour un gros volume de Voronoi V; montre que la concentration locale
6]471% est proche de la valeur globale C. En effet, on a

] e
_ 1S 4.24
C V%:C,l Vi (4.24)

Cette somme étant dominée par les gros volumes Vj, C ~ éj’loc. Pour une boucle située
dans ce gros volume, la force de puits n’est donc que peu affectée par I'utilisation de C'
au lieu de 6j7106. C’est pourquoi on retrouve une corrélation entre les valeurs de volumes
et celles de forces de puits.

Cette analyse peut expliquer pourquoi la courbe du modele de Wiedersich se situe
sur le dessus des valeurs obtenues dans les microstructures, et pourquoi les forces de
puits peuvent étre inférieures & la valeur donnée par le modele de Laplace en milieu
infini.

Ceci permet également de comprendre la forme de la dispersion : on remarque en
effet que pour les boucles les plus grandes, peu de petits volumes (de fagon équivalente,
peu de faibles forces de puits) sont présents. Ceci est cohérent, car une boucle située
dans un grand volume aura une force de puits plus élevée. Elle croit donc plus que celles
située dans les petits volumes. Les plus grandes boucles sont donc situées dans des grands
volumes. Elles conservent ces grands volumes, car elles absorbent facilement les défauts
ponctuels, et donc ne favorisent pas la croissance d’autres boucles dans leur voisinage.

En résumé, la dispersion des forces de puits est due aux variations spatiales de la
concentration de défauts ponctuels. Celles-ci étant liées a la taille des volumes de Voronoi,
il existe une corrélation entre les valeurs de forces de puits et les tailles de ces volumes.
Ceci permet d’expliquer pourquoi les valeurs sont inférieures aux valeurs obtenues sur
un réseau de puits.

Cependant, ceci n’explique pas exactement les valeurs que nous observons : la disper-
sion n’est en effet pas exactement corrélée aux tailles des volumes de Voronoi, certaines
valeurs pour les faibles volumes sont sur le dessus de la distribution. Il doit donc exister
d’autres effets que ceux de la taille du volume.

Nous allons donc tenter d’identifier les effets dus aux variations de formes de ces
volumes et aux variations de positions des boucles dans ces volumes.
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Effets de forme et de position

Les tailles des volumes de Voronoi calculées précédemment ne portent pas toutes
les informations sur les microstructures. En effet, la position des boucles peut varier,
elles ne se situent pas nécessairement au centre du volume (voir lillustration sur la
figure 4.10| (a) et (b)). De méme, la forme des volumes peut étre tres éloignée du cas
cubique idéal (c) et (d)). On cherche donc ici & déterminer I'importance de

ces éléments.

FIGURE 4.10 — Illustration simplifiée de différentes configurations possibles pour les vo-
lumes de Voronoi. (a) et (b) : volumes identiques et positions de boucles différentes. (c)
et (d) : volumes identiques de formes différentes.

Pour identifier I’effet de la position de la boucle dans le volume, nous construisons un
cas d’étude simple d’une boite contenant deux boucles de dislocation. Cette boite est un
pavé de largeur L et de hauteur 2L. Les boucles sont initialement placées a une distance
L, situation équivalente au cas d’une boucle unique dans une boite cubique de cété L,
qui constitue le cas de référence. La valeur de L est fixée & 36 nm, correspondant a une
densité de boucles de 2.14 10?2 m™3. On diminue ensuite la distance h entre les deux
boucles. La géométrie est illustrée sur la (b), et les valeurs de forces de puits
obtenues pour chaque valeur de h/L sont données sur la (a). On voit que la
force de puits diminue quand la distance entre les boucles diminue. Ainsi, la position
de la boucle dans le volume de Voronoi peut influencer la valeur de la force de puits et
ajouter de la dispersion.

Pour identifier I'effet de la forme du volume, le cas simple d’une boite de hauteur
L et de largeur [ contenant une boucle est construit. Les valeurs de forces de puits
sont déterminées pour différentes valeurs de L et [ en conservant un volume de boite
identique, c’est-a-dire une densité constante fixée & 2.14 10?2 m~3. La géométrie ainsi
obtenue est illustrée sur la (d). Les valeurs de forces de puits obtenues sont
données sur la (c). Comme pour la distance entre les boucles, on constate que
la diminution du rapport d’aspect I/L engendre la diminution des valeurs de forces de
puits. Ainsi, plus un volume de Voronoi aura une forme irréguliere, c’est-a-dire éloignée
de la sphere ou du cube, plus la force de puits sera réduite.

En conclusion, nous avons identifié que les effets de voisinage se traduisent par une
variation de concentration locale, qui engendre une dispersion des forces de puits, avec
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FIGURE 4.11 — Etude de l'effet de la position des boucles de dislocation et de la forme
du volume de Voronoi sur les valeurs de forces de puits, pour le cas 1. (a) Variation
de la force de puits de boucle de 1 & 3 nm de rayon en fonction de la distance entre
boucles h, définie sur la géométrie (b). (c) Variation de la force de puits de boucles de
dislocation de 1 & 3 nm de rayon, en fonction du rapport d’aspect [/L, ou [l et L sont
définis sur la géométrie (d). En (a) et (c), les points gris indiquent les résultats obtenus
point une boite de cubique, contenant une seule boucle. La densité de boucle, pour les
deux géométries, est fixée & 2.14 10?2 m—3.

des valeurs globalement inférieures aux valeurs analytiques du modeéle de Wiedersich
et sur réseau, a densités identiques. La variation de concentration locale est liée a la
densité locale de puits, donc en premieére approximation au volume de Voronoi du puits
considéré. A cet effet de volume s’ajoute un effet de forme et de position des boucles
dans ces volumes.

119



CHAPITRE 4 - ETUDE DES EFFETS DE VOISINAGE

4.4.4 Effet de la densité

Nous avons expliqué la dispersion des valeurs de forces de puits, il reste maintenant
la question du lien entre dispersion et densité de boucles.

Pour étudier I'influence de la densité de boucles, les microstructures obtenues avec
le taux de création G, = 10~! dpa.s~! sont prises comme point de départ. La densité de
boucles est ensuite diminuée en dilatant les M boites : les tailles de boites et positions de
boucles sont augmentées de fagon isotrope, mais les rayons de boucles restent inchangés :

densité : P — Pcible
taille de boite : I — fl
position de la boucle : (z,y,2) — (fz, fy, f2)

. , 1 . ) ) /

ou l'on a noté f le facteur f = (p f; 1 )3. Les trois cas comparés sont présentés dans le
cible

En procédant de cette facon, seule la densité de boucles varie, les environ-

nements des boucles restent comparables et les rayons de boucles sont suffisants pour

constater des différences avec la variation de densité.

Densité (m=3) | f | Taille de boite I (nm)
Boites non dilatées 2.23 10%2 - 200
1°*¢ dilatation 1.76 10%! 2.33 466
2nde dilatation 2.00 10% 4.81 962

TABLEAU 4.4 — Densités de boucles étudiées par dilatation des boites de simulation
formées avec G, = 107! dpa.s~ .

Les valeurs de forces de puits obtenues pour les trois densités comparées sont données
sur la On constate que les dispersions de forces de puits sont bien amplifiées
lorsque la densité de boucles augmente. En effet, pour des environnements comparables
comme ceux que nous étudions ici, la dispersion est réduite aux plus faibles densités.
Le calcul de I’écart type, par la méme méthode que celle indiquée précédemment, donne

Boites non dilatées : o (r =2.7,Ar =0.3) = 3.94
Dilatation 1 : o(r=27Ar=0.3) =235
Dilatation 2 : o(r=27Ar=0.3)=2.14
Cependant, méme aux plus faibles densités (figure 4.12| (c)), une dispersion demeure.
La dispersion est donc présente dans les microstructures méme aux tres faibles densités,
mais augmente quand la densité de boucles augmente.
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FIGURE 4.12 — Efficacités d’absorption x = k2/p dans les microstructures, pour diffé-
rentes dilatations des boites. (a) Valeurs dans les boites non dilatées (I = 200 nm). (b)
Valeurs pour la dilatation 1 (I = 466 nm). (¢) Valeurs pour la dilatation 2 (I = 962nm).
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4.5 Amas toriques sans interactions élastiques

4.5.1 Définition de I’étude

On s’intéresse ici aux microstructures formées dans le cas 2 (absorption sur les tores
sans interactions élastiques). Pour chaque valeur de G}, (pour chaque densité de boucles),
M = 10 bofites sont sélectionnées.

Les valeurs de forces de puits obtenues dans les microstructures sont comparées aux
valeurs analytiques des modeles suivants :

— Modele de Cade : approche de type Laplace, avec une boucle dans un milieu infini
(eq. (L7T)).

— Modele de Jourdan : approche de type Laplace, avec une boucle dans un milieu fini
(eq. ) Dans cette expression, les interactions élastiques ne sont pas prises en

compte : c’est donc bien le rayon du tore 7. qui est utilisé (i. e. r¢f = r.).

— Modele de Wiedersich pour les cavités (sphéres englobantes de rayon ry, + r¢).
(cq. (T50)).

La prise en compte des sauts discrets en OKMC se fait en corrigeant la valeur de r. par
e = —2 cest-a-dire en utilisant r. + €.

4.5.2 Forces de puits dans les microstructures

Les résultats des calculs de force de puits dans les microstructures obtenues dans le
cas 2 sont présentés sur la [figure 4.13]

La encore, la tendance globale de variation des efficacités d’absorption est celle at-
tendue, avec une augmentation en fonction du rayon de boucle, pour toutes les densités
étudiées.

En ce qui concerne les valeurs de forces de puits dans les microstructures, on constate
encore une dispersion des valeurs, qui s’amplifie quand la densité augmente. En calculant
I’écart type par rapport a la valeur moyenne dans un intervalle de largeur 0.3 nm centré
en r, on obtient :

Gp,=10"3dpas™!: o(r=0.9Ar=03)=1.05 sur 97 points,

G,=10"2dpas™!: o(r=18Ar=0.3)=1.61 sur 380 points,

G,=10"tdpas™': o(r=2.7,Ar=0.3)=3.07 sur 882 points.
On constate donc, comme pour les spheres, que la dispersion augmente avec la densité
de boucles. Enfin, on voit ici que les valeurs de o sont comparables a celles relevées dans
le cas de ’absorption sur les sphéres englobantes. Notons cependant que ces résultats
ne sont pas rigoureusement comparables. En effet, dans le cas présent ou I’absorption se
fait sur les tores, le rayon du défaut ponctuel est négligé. Les sphéres englobant les tores
sont donc de rayon 1, + 7. ou 1. = 2b, contrairement a celles étudiées dans la section
précédente qui étaient de rayon ry, + r. + rpp ol rpp = 7at €t r. = 0 . Il faudra donc
comparer les géométries toroidales et sphériques dans des cas rigoureusement équivalents.

Les valeurs obtenues pour un réseau de boucles sont situées relativement au milieu
des valeurs obtenues dans les microstructures pour ce qui est de la densité la plus faible
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(fhigure 4.13| (a)). Quand la densité augmente, les valeurs du réseau se placent sur le
dessus de la distribution des valeurs de force de puits, en particulier pour la densité la

plus élevée (figure 4.13[(c)).

Comparons maintenant les valeurs de forces de puits issues des simulations OKMC
aux valeurs analytiques. Tout d’abord, on constate que la formule de Wierdersich pour les
cavités, appliquée aux spheres englobantes, surestime largement les valeurs de forces de
puits obtenues dans ces microstructures. Le modele de Jourdan (eq. (L.75))) sous-estime
légerement les valeurs obtenues dans le cas du réseau, et donc estime convenablement
les valeurs obtenues dans les microstructures. Le léger décalage vers le bas des valeurs
analytiques est en partie expliqué par 'approche de Laplace utilisée. De méme, pour
les densités considérées, le modele de Cade est assez proche de la formule analytique
de Jourdan considérant le milieu fini. Elle reste donc en bon accord avec les valeurs du
réseau de boucles, a ’exception de la densité la plus élevée pour laquelle I'écart entre
ces deux modeles est plus marqué. Notons que le modele de Seeger (eq. ), non
représenté sur la figure, donne des résultats identiques au modele de Cade, une petite
différence apparait simplement aux faibles rayons.
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FIGURE 4.13 — Efficacités d’absorption x = k2?/p obtenues pour le cas 2 (absorption
sur les tores sans interactions élastiques), dans les microstructures formées avec (a)
G, = 1073 dpa.s~!, densité moyenne de puits de 1.53 102! m~3, (b) G}, = 1072 dpa.s~,
densité moyenne de puits de 5.51 102! m=3, (c) Gp = 10~ ! dpa.s™!, densité moyenne de
puits de 2.19 10?2 m~3. Dans ces figures, la courbe du modele de Jourdan est obtenue
sans prendre en compte les interactions élastiques, c’est-a-dire en imposant rgff = 7re.
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4.5.3 Analyse

Volumes de Voronoi

Les valeurs de forces de puits associées aux tailles des volumes de Voronoi sont re-
présentées sur la pour l'exemple des microstructures obtenues avec G, =
10~! dpa.s~!. Ces valeurs indiquent I'existence d’une corrélation entre les valeurs de
forces de puits et les valeurs des volumes. Les valeurs de forces de puits élevées sont en
majorité liées aux grands volumes de Voronoi. Le lien entre cette observation et I'expres-
sion est le méme que dans le cas analysé précédemment. Cette corrélation reflete
donc un effet du voisinage sur les valeurs de forces de puits engendrant la dispersion.

80

M [ Réseau périodique, densité de boucles p = 2.19e+22 m 3, 1.20e+05
70 Modéle de Cade : approche de Laplace, milieu infini (eq. (1.71))
- = Modéle de Jourdan : approche de Laplace, milieu fini (eq. (1.75)) 1.056+05
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FIGURE 4.14 — Relation entre les forces de puits et les volumes de Voronoi pour les
microstructures obtenues dans le cas 2, avec G, = 10~ dpa.s~ .

Ces résultats confirment donc les résultats observés dans le cas des amas sphériques.
Comme précédemment, la corrélation n’est cependant pas parfaite. Des valeurs de forces
de puits dans le bas de la distribution peuvent étre associées a des grands volumes de
Voronoi.

Effet de forme et de position

Pour qualifier I'influence de la forme du volume et de la position des boucles dans
ces volumes, nous reprenons la méme démarche, visant a construire des cas simples per-
mettant de quantifier 'influence de ces éléments. Cependant, a la différence des spheres,
la géométrie n’est ici pas isotrope. Nous allons donc différencier deux directions.

Pour identifier l'effet de la position de la boucle dans son volume de Voronoi sur
sa force de puits, nous construisons les géométries illustrées sur la (b). Ici
la boite de dimensions L par 2L contient deux boucles, dans un cas 'une au-dessus de
l'autre dans la direction du vecteur de Burgers, et dans un second cas dans le méme plan
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(111), séparées par une distance h. La valeur de L est fixée a 55.23 nm correspondant
a une densité de boucles de 5.94 102" m~3. Les valeurs de forces de puits obtenues en
fonction du ratio h/L sont données sur la (a). Ici, la réduction de la distance
h entre deux boucles induit également une réduction de la valeur de la force de puits.
Ceci est vrai pour les deux directions étudiées. Les valeurs a h/D donné sont de plus
identiques pour les deux cas.

L’effet de la forme du volume est également étudié en construisant une boite de simu-
lation de dimensions L par [, contenant une boucle en son milieu. On fait ensuite varier
L et [ de facon a déformer la boite & volume constant, conservant une densité de boucles
de 5.94 10*! m~3, comme illustré sur la (d). On constate (figure 4.15| (c)) ici
aussi que pour les volumes tres déformés, les valeurs de forces de puits sont réduites.
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FIGURE 4.15 — Etude de leffet de la position des boucles de dislocation et de la forme
du volume de Voronoi et sur les valeurs de forces de puits, pour le cas 2. (a) Variation
de la force de puits de boucles de 1 & 3 nm de rayon en fonction de la distance entre
boucles h, définie sur la géométrie (b). (¢) Variation de la force de puits de boucles de
dislocation de 1 & 3 nm de rayon, en fonction du rapport d’aspect [/L, ou [ et L sont
définis sur la géométrie (d). En (a) et (c), les points gris indiquent les résultats obtenus
pour une boite cubique, contenant une seule boucle. Pour les deux géométries, la densité
de boucles est fixée & 5.94 102! m~3.
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Ceci confirme donc que la dispersion des forces de puits vient d’un effet de densité,
auquel s’ajoute I'effet de la forme et de la position.

4.5.4 Effet de la géométrie du puits
Définition de 1’étude

Il nous reste maintenant a quantifier 'influence de la géométrie du puits sur les
valeurs de k, et surtout sur la dispersion de ces valeurs.

Pour quantifier I'influence de la géométrie du puits, autrement dit 'influence des
conditions d’absorption, il faut construire des cas de simulation comparables. Pour cela,
on reprend pour microstructure de départ les boites obtenues dans le cas 1, avec G}, =
10~! dpa.s~!. On crée deux séries de simulations avec les conditions suivantes : le rayon
du défaut ponctuel est négligé (rpp = 0) et le rayon de la section du tore est fixé a
re = 2b.

— Série 1 : absorption sur les spheres englobantes de rayon r = rp, + r. (fig. (a))
— Série 2 : absorption sur les tores de rayon ry, et de section de rayon r.(fig. (b)).

Pour ces deux séries de calculs, la densité de boucles et les voisinages de chacune des
boucles sont identiques.

On crée également des configurations réseau équivalentes pour chaque série, consti-
tuées d’une boucle dans une boite de simulation avec les mémes conditions d’absorption
que pour la série correspondante.

Forces de puits

Les résultats obtenus sont illustrés sur la

Les forces de puits obtenues pour la série 1 avec absorption sur les sphéres englobantes
sont globalement supérieures aux valeurs obtenues pour la géométrie toroidale (série 2).
Ce résultat était attendu, car dans ce cas sans interactions élastiques, la force de puits
est surtout liée a la géométrie du puits. On observe cependant que les valeurs de forces
de puits sont plus dispersées dans le cas des spheres (a)) que pour les tores
(figure 4.16| (b)). En effet, en calculant 1’écart type par rapport a la valeur moyenne o,
on obtient

Série 1 (spheres) ¢(2.7,0.3) = 5.30
Série 2 (tores)  0(2.7,0.3) = 2.46,
soit un écart type deux fois plus grand dans le cas des spheres englobantes (ce méme
ratio est conservé si I'on considere les écarts relatifs o /K qui dans ce cas valent 13% pour
la série 1 et 8% pour la série 2).

A cette densité de 2.24 1022 m—3, les points de référence sur réseau périodique se
situent sur le dessus de la distribution, les modéles analytiques de Wiedersich et de
Jourdan estiment bien les forces de puits sur réseau périodique pour les spheres et les
tores respectivement.

Ainsi, la géométrie de ’amas impacte bien la dispersion.
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FIGURE 4.16 — Comparaison des deux conditions d’absorption dans des microstructures
identiques avec une densité de boucles de 2.24 10?2 m—3. Efficacités d’absorption x =
k% /p de puits obtenues (a) pour la série 1 (absorption sur les sphéres englobantes) et (b)
pour la série 2 (absorption sur les tores). Pour les deux séries, les interactions élastiques
sont négligées.

4.6 Amas toriques avec interactions élastiques

4.6.1 Définition de I’étude

Pour calculer les forces de puits dans le cas 3, on sélectionne M = 10 boites de
simulation pour chaque valeur de G|..

Les forces de puits calculées dans ces microstructures sont comparées a la valeur
analytique proposée par T. Jourdan dans le cas d’une boucle dans un milieu fini, avec
présence des interactions élastiques, soit I’équation . Dans cette équation, on utilise
donc le rayon de capture effectif 'r’gﬂ (eq. ), qui vise a prendre en compte les inter-
actions élastiques, au travers du volume de relaxation AV. La valeur rgﬂ“m nécessaire
au calcul de rf;‘ﬁ (eq. ) est ici 1égerement modifié pour prendre en compte des sauts
discrets de 'OKMC, selon :

rg‘ﬁm =L+ (2 + 2) exp(—agL*?). (4.25)
Le volume de relaxation sera ici calculé par 1’équation , a partir du dipdle des
interstitiels au point stable, donné au Ainsi, on obtient AV = 2.34 Q (ou
Q est le volume atomique). Pour ces valeurs, la portée des interactions élastiques est
L =12.85 nm.

Le modele est en effet construit en supposant que le dipdle est isotrope et possede les
mémes propriétés au point stable et au point col (voir [chapitre 1). Pour les interstitiels
que nous considérons ici, Tr(P5%®) est trés proche de Tr(P°') (au point col, AV =
2.39 Q). De plus, les interstitiels ne sont que faiblement anisotropes au point stable et
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au point col. La comparaison entre les valeurs OKMC et ce modele analytique semble
donc pertinente, puisque les hypothéses de ce dernier sont presque vérifiées.

On compare également les valeurs OKMC a la formule analytique du modele de Cade
(eq. ), utilisant la valeur de rgﬁ permettant la prise en compte des interactions
élastiques. Ce modele suppose que la boucle est immergée dans un milieu infini.

4.6.2 Force de puits

Les forces de puits obtenues dans les microstructures formées par agglomération des
interstitiels durant ¢, = 1073 s sont présentées sur la [figure 4.17

On retrouve une augmentation des efficacités d’absorption en fonction du rayon de
la boucle, et on constate sans surprise que les valeurs de force de puits sont globalement
augmentées par rapport au cas sans interactions élastiques conformément aux observa-
tions faites dans le La dispersion des forces de puits semble également plus
importante, et ce deés les plus faibles densités (a)). En effet, si 'on calcule
I’écart type par rapport a la valeur moyenne, on obtient les valeurs suivantes :

G,=10"3dpas™!: o(r=15Ar=0.3)=3.89 sur 88 points,
G,=10"2dpas™!: o(r=21,Ar=0.3) =586 sur 311 points,
G,=10"tdpas™': o(r=3.3,Ar =0.3)=11.76 sur 106 points.
La dispersion est donc tres importante, ’écart type est plus de deux fois plus grand que
dans le cas précédent. Les interactions élastiques augmentent donc a la fois les valeurs
de forces de puits et leur dispersion.

Les valeurs obtenues sur le réseau se situent sur le dessus de la distribution de force
de puits, méme pour la plus faible densité. Cependant, les tendances de variation des
valeurs de forces de puits avec le rayon de boucle sont identiques pour ces valeurs sur
réseau et pour les valeurs obtenues dans les microstructures.

Enfin, on peut constater ici que les modeles analytiques prenant en compte les interac-
tions élastiques représentent convenablement les forces de puits dans les microstructures
aux deux plus faibles densités (a) et (b)). Le modele de Cade, ne prenant
pas en compte l'effet du milieu fini sous-estime globalement les forces de puits dans
les microstructures. L’expression prenant en compte le milieu fini représente mieux les
forces de puits aux fortes densités. Cependant, cette expression sous-estime les valeurs
du réseau pour les trois densités étudiées, elle ne capture en effet pas la tendance de
variation des forces de puits avec le rayon de boucle. Il faut noter que cette formule a
été obtenue pour une approche de Laplace (systéeme ) Ceci ne correspond pas aux
conditions utilisées dans le calcul OKMC. Pour vérifier I'importance de cette différence
de conditions aux limites, des calculs EF sont réalisés pour calculer la force de puits
d’une boucle, utilisant la géométrie 2D illustrée sur la correspondant a une
boite cylindrique plus proche de la géométrie cubique utilisée en OKMC que celle utili-
sée pour le traitement analytique qui est sphérique. Ces calculs sont faits pour les deux
approches de Laplace et de Wiedersich.

Les résultats sont indiqués sur la On obtient d’une part un bon accord
entre les résultats des calculs EF avec 'approche de Laplace et la solution analytique et
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FIGURE 4.17 — Efficacités d’absorption

k%/p calculées dans les microstructures

obtenues pour le cas 3 (absorption sur les tores avec interactions élastiques) avec (a) Gy =
1073 dpa.s™!, densité moyenne de boucles de 8.09 102 m~3, (b) G,, = 1072 dpa.s™1,
densité moyenne de boucles de 3.12 10 m=3, (¢) G, = 107! dpa.s™!, densité moyenne

de boucles de 1.16 10%2 m—3.
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d’autre part un bon accord entre les calculs EF avec I’approche de Wiedersich et les cal-
culs OKMC sur réseau. On peut ainsi voir que la différence de conditions aux limites est
responsable de la plus grande partie de la différence entre I’expression analytique (|1.75])
et les résultats OKMC.

(a) R (b) R

h I'pa ’ h

TL TL

FIGURE 4.18 — Géométrie utilisée pour le calcul des forces de puits des boucles par
méthode EF. (a) Pour le traitement de Laplace, la concentration est imposée sur I'p ;1 et
nulle sur I'p 5 et le flux est nul sur I'y. La force de puits est déduite du flux sur I'p o. (b)
Pour le traitement de Wierdersich, le taux de création G est imposé dans le domaine, la
concentration est nulle sur I'p et le flux nul sur I'y. La force de puits est déduite de la
concentration moyenne.

4.6.3 Analyse

Les volumes de Voronoi sont encore une fois calculés a partir des positions de boucles.
Les résultats sont indiqués sur la La corrélation entre tailles des volumes et
valeurs des forces de puits est encore une fois présente et traduit 1’effet de I’environnement
local sur la force de puits des boucles.
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FIGURE 4.19 — Relation entre les forces de puits et les volumes de Voronoi pour les
microstructures obtenues dans le cas 3, avec G, = 10~ dpa.s~ 1.
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Afin de quantifier les effets des interactions élastiques sur les valeurs des forces de
puits et sur la dispersion, nous allons calculer les forces de puits dans des microstructures
identiques, en incluant ou non les interactions élastiques et en modifiant les conditions
d’absorption.

4.6.4 Effet des interactions élastiques sur les forces de puits
Définition de I’étude

Afin de quantifier les effets des interactions élastiques sur les forces de puits nous
reprenons les microstructures définies dans la [sous-section 4.5.4] Les séries 1 et 2 sont
comparées a la série 3, pour laquelle on calcule les forces de puits en considérant que
Pabsorption se fait sur les tores (fig. (b)) avec de plus prise en compte des interac-
tions élastiques. Ceci permet d’identifier les effets des interactions élastiques pour des
environnements locaux identiques.

Force de puits

Les résultats sont présentés sur la[figure 4.20] ou les parties (a) et (b) sont des rappels
des résultats obtenus pour les séries 1 et 2 sans interactions élastiques déja présentés sur
la

De cette fagon, on voit que les interactions élastiques sont responsables d’une forte
augmentation des valeurs de forces de puits. On peut également voir ici que les va-
leurs sont plus dispersées que dans le cas sans interactions élastique. En effet, on peut

W Réseau, cas 1 [ Réseau, cas 2 B Réseau, cas 3
120 }|--- Approche de Wiedersich (sphéres, eq. (1.60)) 120}{~=- Modele de Jourdan sans interactions (eq. (1.75)) 120 mime Modgle de Jourdan avec interactions (eq. (1.75))
@ Forces de puits dans les microstructures, cas 1 @ Forces de puits dans les microstructures, cas 2 @ Forces de puits dans les microstructures, cas 3

100 100 100

(a) (b)

®
=]
®
=3

@
S
o
t=]

IS
=)
IS
=)

Efficacité d'absorption  (nm)
Efficacité d"absorption k (nm)
Efficacité d"absorption k (nm)

20 20

80 05 10 15 20 25 30 85 40 8005 10 15 20 25 30 35 40 80 05 10 15 20 25 30 35 40
Rayon de la boucle de dislocation r (nm) Rayon de la boucle de dislocation ri (nm) Rayon de la boucle de dislocation . (nm)

FIGURE 4.20 — Comparaison des trois conditions d’absorption dans des microstructures
identiques avec une densité de boucles de 2.24 10?2 m—3. Efficacités d’absorption x =
k%/p obtenues (a) pour la série 1 (absorption sur les sphéres englobantes), (b) pour la
série 2 (absorption sur les tores) et (c) pour la série 3 (absorption sur les tores avec
interactions élastiques).
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calculer que pour la série 3 (tores avec les interactions), ¢(2.7,0.3) = 9.98, traduisant
I'amplification de la dispersion par la présence d’interactions élastiques.

4.7 Résumé

Dans ce chapitre, nous avons quantifié les effets de voisinage influencant les valeurs
de forces de puits dans des microstructures.

Pour cela, nous avons tout d’abord formé des microstructures par des simulations
OKMC, qui prennent naturellement en compte les corrélations spatiales, en vue de re-
produire les cas généralement considérés dans les simulations de DA. Nous avons ensuite
calculé les forces de puits dans les microstructures formées, pour comparer les valeurs a
celles obtenues dans le cas d’un réseau périodique afin de quantifier les effets de voisi-
nage. Nous avons également comparé les valeurs aux modeles analytiques utilisés le plus
souvent en DA.

Les résultats obtenus dans les trois cas considérés montrent que les valeurs de forces
de puits obtenues dans les microstructures sont dispersées, avec des valeurs généralement
inférieures a celles obtenues dans le cas d’un réseau périodique a densité identique.
Cette dispersion est due aux différences d’environnements locaux, qui font varier les
concentrations locales de défauts ponctuels. Ceci reflete un effet de taille finie, qui se
traduit par la corrélation entre les valeurs de forces de puits et les tailles de volumes
de Voronoi. Les fortes valeurs de forces de puits sont en effet associées a des grands
volumes de Voronoi. Cependant, ces volumes ne portent pas toutes les informations sur
I’environnement local, car il existe aussi un effet de la forme du volume de Voronoi,
ainsi que de la position de la boucle dans le volume. En comparant des microstructures
identiques avec différentes conditions d’absorption (sur la sphére englobante ou le tore),
nous avons identifié que la géométrie du puits joue un roéle sur la dispersion des forces
de puits. Nous avons également vu que les interactions élastiques influencent fortement
les forces de puits, car elles augmentent les valeurs, mais amplifient également leurs
dispersions.

Nous avons également comparé les forces de puits dans les microstructures aux va-
leurs analytiques couramment utilisées en DA. Ces modeles ne refletent pas les effets
de voisinage. Pour les amas sphériques, nous avons identifié que le modele couramment
utilisé en DA, utilisant 'approche de Laplace et considérant que les boucles sont im-
mergées dans un milieu infini, ne capture pas totalement la variation des forces de puits
avec le rayon de la boucle. De son c6té, 'approche de Wiedersich surestime la majorité
des valeurs obtenues dans les microstructures. Pour les amas toriques sans interactions
élastiques, on constate que le modele assimilant les tores aux spheéres qui les englobent
surestime de facon tres importante les forces de puits. Quant a eux, les modeles de Cade
et Jourdan estiment mieux les forces de puits dans les microstructures, a I’exception des
plus fortes densités. Dans le cas ot les interactions élastiques sont prises en compte, ’ex-
pression analytique sous-estime les forces de puits obtenues en configuration de réseau,
notamment du fait des conditions aux limites utilisées pour obtenir cette formule (ap-
proche de Laplace). La tendance de variation des forces de puits dans les microstructures
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avec le rayon de la boucle n’est pas parfaitement représentée par ce modeéle.

L’absence de prise en compte de la dispersion dans ces modeles et, plus largement,
dans le formalisme de la DA pourrait étre a l'origine de 'imprécision des résultats des
simulations DA. Ce point est abordé dans le chapitre suivant.
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Chapitre 5 —

Développement d’une méthode pour
intégrer les effets de voisinage dans la
dynamique d’amas
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5.1 Introduction

L’objectif de ce chapitre est de comprendre les conséquences de I’absence de prise en
compte des effets de voisinage sur les résultats de la DA, et de proposer une méthode
afin de permettre la prise en compte de ces effets.
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On continue I’étude initiée dans le chapitre précédent, en s’intéressant a des micro-
structures composées uniquement de boucles interstitielles. La est consacrée
a la comparaison des distributions de tailles d’amas obtenues en DA a celles issues de
simulations OKMC, qui prennent naturellement en compte les corrélations spatiales et
donc incluent les effets de voisinage. Cette comparaison vise a quantifier les impréci-
sions de la DA résultant de I'absence de ces effets. On s’intéressera aux trois modeles
régulierement utilisés en DA identifiés au que l'on rappelle ici :

— Premier cas : I'absorption des interstitiels par les boucles se fait sur la sphere
englobant la boucle interstitielle. Les interactions élastiques ne sont pas prises en
compte.

— Second cas : I’absorption se fait directement sur les tores qui constituent les boucles,
sans interactions élastiques.

— Troisieme cas : I’absorption se fait directement sur les tores, avec, de plus, prise en
compte des interactions élastiques.

Ensuite, on cherche a introduire les effets de voisinage dans la DA afin de pouvoir
retrouver les distributions de tailles d’amas issues de TOKMC. Pour cela, on commence
par développer une expression de force de puits permettant de reproduire la dispersion
des valeurs observées dans le chapitre précédent. Ce développement, présenté dans la
est effectué en étudiant le premier cas (absorption sur les spheéres) et I'ex-
pression obtenue est ensuite adaptée aux deux autres cas. En reproduisant les dispersions
des valeurs des forces de puits, ce sont les effets de voisinage qui sont inclus dans I'ex-
pression. On développe ensuite une méthode permettant d’introduire cette dispersion de
force de puits dans la DA, en autorisant notamment des amas de méme taille a avoir des
forces de puits différentes. Cette méthode est présentée dans la A la fin de
cette section, les résultats obtenus par cette nouvelle méthode pour les trois cas étudiés
sont présentés.

5.2 Dynamique d’amas sans effets de voisinage

5.2.1 Méthode

Il s’agit ici de comparer les distributions de tailles d’amas issues des simulations

OKMC, qui ont été présentées au chapitre précédent a, a celles obtenues
pour des conditions identiques en DA. On va donc s’intéresser aux trois cas définis au
qui sont les suivants :
Cas 1 : Absorption sur les sphéres englobant les boucles de dislocations, sans inter-
actions élastiques,
Cas 2 : Absorption sur les tores, sans interactions élastiques,
Cas 3 : Absorption sur les tores, avec interactions élastiques.
Différentes distributions de tailles d’amas sont comparées, avec différentes doses at-
teintes, en faisant varier le taux de création G (noté G, au chapitre précédent, pour
différencier la phase de création des microstructures de celle du calcul des forces de
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puits) entre 1073 dpa.s~! et 107! dpa.s~! en simulant un temps ¢ = 1072 s. Ce temps

correspond a une limite atteignable par les simulations OKMC qui nécessitent de consi-
dérer des boites de grande taille. Pour atteindre des temps plus longs, des simulations
EKMC sont donc utilisées.

Les microstructures obtenues en OKMC sont celles présentées au . les
boucles sont donc formées par agglomération d’interstitiels, avec des conditions d’ab-
sorption correspondant au cas traité : équation pour ’absorption sur les sphéres,
et équation pour les tores, avec les parametres définis dans le

Pour obtenir les distributions de tailles d’amas en DA, on simule I'agglomération
d’interstitiels selon les équations présentées au Les lacunes sont donc exclues
de la simulation et les parameétres utilisés sont ceux présentés dans le Les
forces de puits exprimées selon les différents modeles étudiés sont présentes dans les
coefficients d’absorption et d’émission de mono-interstitiels par les amas, qui sont donc
des boucles interstitielles. Nous allons donc comparer les distributions OKMC a celles
obtenues en DA avec les différentes expressions de forces de puits données par les modeles
analytiques correspondant a ceux étudiés dans le chapitre précédent.

5.2.2 Absorption sur les sphéeres englobantes, sans interactions élas-
tiques

Définition de I’étude

Dans ce chapitre, seul les interstitiels sont considérés. Les lacunes n’interviennent
donc pas dans les simulations DA, et pour plus de simplicité les forces de puits I{:TQLJ et les
coefficients d’absorption 3,1 des amas pour les interstitiels seront notés respectivement
k2 et B,.

Les distributions de tailles d’amas obtenues en OKMC dans le premier cas, ou l’ab-

sorption se fait sur les sphéres englobant les tores (eq. (4.3)), ffigure 4.4) sont comparées
a celles obtenues en DA utilisant les modeles suivants, correspondant aux cavités sphé-

riques :
— Modeéle de Laplace (équation ([1.58])), considérant que les puits sont immergés dans
un milieu de taille infinie, c’est-a-dire Z = 1, soit

Bn = 4m(rn + rpp +€)D. (5.1)

Ici, pour correspondre aux simulations OKMC, on utilise rpp = ra; pour le rayon
de l'interstitiel et € = —%2 pour reproduire les sauts discrets en OKMC. Dans cette
équation, D est le coefficient de diffusion de l'interstitiel,

— Modele de Wiedersich (équation (1.60))), prenant en compte un milieu fini de taille
R, pour lequel on utilise également la valeur r,, + rpp + &. On a alors :

Bn = 47T(7“n +rpp + E)Z{:i\%;/e.dersich(Tn + rpp + €&, R)D, (5.2)

ol les valeurs de rpp et ¢ sont celles définies ci-dessus. Comme pour FOKMC, la
taille R est déterminée a partir de la densité moyenne de puits p dans les boites
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de simulation (eq. (4.17))) par la relation
1
3 \3
R=|(-— 5.3
(45)" (53)

Ainsi, on réalise les simulations DA utilisant les forces de puits comparées a celles
obtenues dans les microstructures issues des simulations OKMC sur la

avec ici p=3_,,~9 Cy.

Résultats

Les distributions de tailles d’amas obtenues pour les taux de création de G =
1073 dpa.s™ & G = 107! dpa.s™!, pour lesquelles les forces de puits sont celles de la
figure 4.8 sont présentées sur les figures (a), (c) et (d). Les densités de boucles et

rayons moyens correspondants sont donnés dans le
Tout d’abord, pour la valeur la plus faible du taux de création de défauts ponctuels,

on peut voir (fig. (a)) qu'un bon accord est obtenu entre les distributions OKMC
et les distributions DA, avec de plus une tres faible différence entre les deux résultats
DA correspondant aux modeéles de Laplace et Wiedersich. Pour les valeurs de G les plus
élevées, on voit apparaitre un décalage entre 'OKMC et la DA, avec une distribution
OKMC qui est plus étalée que celles issues des simulations DA. En particulier pour
la valeur de G la plus élevée, ou de manieére équivalente, pour la valeur de densité
la plus forte, les distributions DA sont plus piquées que celle issue de TOKMC. Les
rayons moyens de différentes distributions OKMC (ou EKMC) et DA sont cependant
trés proches, méme si le modele de Wiedersich prédit un rayon tres légerement plus
grand. Les densités de boucles obtenues en DA avec le modeéle de Laplace sont tres
proches de celles obtenues en OKMC quelle que soit la valeur de G (Voir. La
principale différence entre les résultats DA et OKMC provient donc bien d’un étalement
plus important de la distribution OKMC.

Ces observations sont cohérentes avec les valeurs de forces de puits obtenues pré-
cédemment et illustrées sur la En effet, pour la densité de boucles la plus
faible, les valeurs des forces de puits obtenues dans les microstructures OKMC sont tres
proches des valeurs obtenues dans les modeéles de Laplace et Wiedersich. Les distribu-
tions de tailles d’amas sont donc trés semblables. Pour le taux de création le plus élevé
(ou la densité de boucles la plus forte) les forces de puits dans les microstructures OKMC
sont tres dispersées. Le modele de Laplace se situe presque au milieu de la distribution
des forces de puits, sauf pour les plus gros amas. Ceci tend & diminuer la croissance des
grandes boucles, ce qui mene a des concentrations moins importantes pour ces grands
amas. Pour le modele de Wiedersich, qui se situe sur le dessus de la distribution OKMC,
le rayon moyen est légerement augmenté. Néanmoins, les deux distributions obtenues en
DA sont moins étalées que la distribution obtenue en OKMC. Il semble donc que, d’une
part, un décalage entre OKMC et DA apparaisse aux fortes densités d’amas, et d’autre
part que ce décalage soit corrélé a la dispersion des forces de puits obtenues en OKMC.

Pour simuler des temps plus longs et voir si la différence entre 'OKMC et la DA
apparaitrait pour des taux de création plus faibles a des temps plus longs, on réalise des
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simulations EKMC. Comme indiqué dans le le code EKMC JERK que nous
utilisons inclut les fusions entre les amas, c’est-a-dire la coalescence des boucles, lorsque
celles-ci sont de trop grandes tailles. Pour que 'EKMC reste équivalent & ’OKMC, qui ne
prend pas en compte ces éveénements, il faut donc rester dans des régimes ou ces fusions
sont tres rares. C’est pourquoi seul le taux de création le plus faible G = 1072 dpa.s™! est
considéré en EKMC. On commence par simuler ’agglomération des interstitiels pendant
1073 s pour reproduire ce qui a été simulé en OKMC. Le résultat est indiqué sur la
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FIGURE 5.1 — Distributions de tailles d’amas obtenues dans le cas 1 (absorption sur les
spheres), avec les différents modeles (OKMC, modeles de DA et EKMC) et pour les
différentes valeurs de G : (a) G = 1073 dpa.s™!, t = 1073 s, (b) G = 1073 dpa.s™!,
t=10"25s, (c) G =10"2dpas !, t=103s, (d) G = 10"t dpas™!, t = 1073 s. Les
densités de boucles et rayons moyens correspondant a chaque courbe sont donnés dans

o ablea 5.
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(a). La distribution de tailles d’amas obtenue en EKMC est identique a celle
obtenue en OKMC, de méme que la densité de boucles. Ceci valide I'emploi de TEKMC
dans ce contexte. Pour éviter les fusions d’amas, le temps maximum simulé reste limité a
t = 1072 s. Les résultats obtenus en EKMC sont comparés & la DA sur la (b).
On peut constater que méme si les densités de boucles restent faibles, un décalage entre
PEKMC et la DA est apparu, avec une distribution EKMC plus étalée. En abaissant
le taux de création et en augmentant le temps simulé, les germinations de boucles sont
rendues plus rares tandis que ’absorption est favorisée, on amplifie donc 'effet de la
dispersion des forces de puits.

On peut donc conclure qu’il existe une corrélation entre la dispersion des forces
de puits et le décalage entre OKMC et DA. Ce décalage est donc une conséquence de
I’absence des effets de voisinage en DA.

G =103 dpa.s T G=10?dpas ' | G=10"Tdpas!

t=103s|[t=10"2s t=10"7s t=10"7s

Fig. (a) (b) (c) (d)
Densité de boucles 7 (m~3
OKMC 1.68 10%! - 6.28 107! 2.22 1072
EKMC 1.67 1021 | 2.22 107! - -
DA - Laplace 1.67 1021 | 2.26 10 6.26 10! 2.26 10%
DA - Wiedersich | 1.64 10°" | 2.17 10%! 6.02 10%! 2.07 10%?
Rayon moyen 7 (nm)

OKMC 0.95 - 1.54 2.59
EKMC 0.94 2.60 - -
DA - Laplace 0.94 2.56 1.54 2.56
DA - Wiedersich 0.95 2.61 1.57 2.67

TABLEAU 5.1 — Densités de boucles 5 (en m~2) et rayons moyens 7 (en nm) obtenus avec
les différents modeles et pour les différentes valeurs de G, dans le cas 1 (absorption sur
les spheéres).

Deux pistes s’offrent donc & nous pour inclure les effets de voisinage en DA :

— utiliser une expression de force de puits reproduisant mieux la valeur moyenne des
forces de puits dans les microstructures OKMC aux grands rayons,

— et/ou formuler une expression de force de puits reproduisant la dispersion de ces
valeurs.

Meilleure représentation de la valeur moyenne des forces de puits aux grands
rayons

Cette premiere solution ne consiste pas a intégrer la dispersion des forces de puits
dans la DA, mais & utiliser une expression de force de puits représentant mieux les
valeurs obtenues dans les microstructures. Une telle expression de force de puits est par
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exemple celle proposée par A. D. Brailsford et al. (eq. (1.61])). Il s’agit d’une approche
de type milieu effectif, ou la force d’un puits donné dépend de la force de puits totale
du milieu. Pour comparer ce modeéle aux valeurs obtenues en OKMC, on évalue donc les

parametres :
1

3 _ . .

— R = (%) , avec p calculée sur les microstructures.

— k2., comme la somme des forces de puits de toutes les boucles présentes, qui s’écrit,
au premier ordre :

1
Koot = Z 47"7'1‘V7 (5.4)

ou V est le volume de la boite.

Une autre fagon d’évaluer la force de puits totale est d’utiliser I’approche présentée au
par k2, = G/DN, ou D est le coefficient de diffusion des interstitiels et N est
le nombre moyen d’interstitiels dans la boite en régime permanent. Ces deux méthodes
donnent des résultats tres proches.

De maniere équivalente, I’expression de A. D. Brailsford et al. est utilisée en DA pour
calculer les forces de puits k2, et donc les coefficients d’absorption 3, en évaluant R
selon I’équation , et la force de puits totale comme

kt20t = Z 4 (rn + rpp + 5) Cn~ (55)

n>2

A Tissue du calcul des forces de puits de tous les amas, on peut recalculer la force de
puits totale par k2, = 3,55 k2. Plusieurs cycles d’autocohérence peuvent étre réalisés
pour obtenir la valeur finale de k2 et donc de 3,. En pratique, nous avons vérifié que les
résultats avec et sans cycles d’autocohérence sont tres semblables.

On représente la force de puits obtenue avec ce modele sur la (a), ou l'on
s’est intéressé aux cas des microstructures aux plus fortes densités de boucles. On peut
constater que la force de puits ainsi obtenue est relativement proche de la valeur obtenue
par le modele de Wiedersich aux faibles rayons, mais aux rayons plus grands la force
de puits du milieu effectif devient inférieure a celle de Wiedersich, tout en restant au-
dessus de la courbe du modele de Laplace. Cette formule estime donc mieux la valeur
moyenne de force de puits aux grands rayons. On peut donc s’attendre a obtenir un
meilleur accord des distributions de tailles d’amas obtenues avec 'approche en milieu
effectif avec celles de TOKMC.

Les résultats sont présentés sur la fig. (b) pour un temps de ¢t = 1073 s et sur la
fig. (c) pour un temps de t = 2 1073 s. Dans les deux cas, on constate bien que la
distribution se situe entre les courbes issues des modeles de Laplace et Wiedersich, mais
la distribution reste plus piquée que celle issue de FOKMC. On peut donc en conclure
que la dispersion des forces de puits est responsable de I’étalement de la distribution de
tailles d’amas.

Il est donc nécessaire d’introduire cette dispersion dans la DA pour reproduire les
effets de voisinage : c’est 'objectif des sections suivantes, apres avoir étudié les cas ou
I’absorption se fait sur les tores.
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FIGURE 5.2 — (a) Forces de puits obtenues dans les microstructures formées en OKMC
avec G = 107! dpa.s™! et t = 1073 s, comparées aux modeles analytiques de Laplace,
Wiedersich et avec I’approche milieu effectif de A. D. Brailsford et al.. Distributions de
tailles d’amas obtenues en OKMC comparées & celles issues de simulations DA utilisant
les différents modeles, avec un temps simulé de (b) t = 1073 set (c) t =2 1073 s.

5.2.3 Absorption sur les tores, sans interactions élastiques
Définition de I’étude

Pour étudier ce cas 2, on reprend les microstructures obtenues en OKMC au chapitre
précédent, pour lesquelles I'absorption se fait sur les tores (eq. ) sans interactions
élastiques, avec les parametres présentés dans le On réalise aussi les simu-
lations DA utilisant les trois expressions de forces de puits comparées a celles obtenues

en OKMC sur la qui sont les suivantes :

— Modele de Cade : approche de type Laplace, avec une boucle dans un milieu infini
(eq. (1.71))), avec un rayon de tore 1. + € (¢ = —ap/4) :

Bn = 27rrLZ8‘;'jgle(rL, re +e)D (5.6)
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— Modele de Jourdan : approche de type Laplace, avec une boucle dans un milieu
fini (eq. (1.75)) et sans interactions élastiques (r<f = r. +¢) :

B = 2w, Z5200E (rp, 7o 4+ €, R)D (5.7)

— Modele de Wiedersich pour les cavités (spheéres englobantes de rayon 71, + r¢ + €)

(eq. (T00)) -
Brn =47 (r, + re + €) Ziiiedersicn ("L + e + €, R) D (5.8)
Résultats

Les distributions de tailles obtenues sont illustrées sur la

Pour les trois densités étudiées, les distributions de tailles d’amas obtenues en DA
sont plus piquées que celles issues de 'TOKMC pour les modeles de Cade et Jourdan. Le
modele de Wiedersich semble mieux reproduire 1’étalement de la distribution OKMC.

Les distributions DA obtenues avec les modeles de Cade et Jourdan sont assez
proches, conformément a la proximité des valeurs de forces de puits obtenues sur la
Les rayons moyens obtenus avec ces deux modeles sont trés proches de ceux
obtenus en OKMC (tab. . A Pinverse le modéle de Wiedersich pour les sphéres abou-
tit & des rayons moyens plus élevés que 'OKMC, conformément aux forces de puits trop
élevées qui sont obtenues avec ce modele.

OKMC
- DA —Modéle de Cade (eq (1.71))
- = DA —Modeéle de Jourdan (eq (1.75))
— DA - Approche de Wiedersich (sphéres, eq. (1.60))
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FIGURE 5.3 — Distributions de tailles d’amas obtenues en OKMC dans le cas 2 (absorp-
tion sur les tores) comparées a celles obtenues en DA avec les différents modeéles de force
de puits, avec t = 1073 s et pour (a) G = 1073 dpa.s™!, (b) G = 1072 dpa.s~! et (c)
G = 107! dpa.s™!. Les densités de boucles et rayons moyens correspondant & chaque

courbe sont donnés dans le tableau 5.
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Les densités de boucles obtenues dans les différents modeles DA sont assez proches
de celles obtenues en OKMC (voir tab. , a l'exception du modele de Wiedersich qui
donne des densités plus faibles : avec ces forces de puits plus élevées, les boucles sont
moins nombreuses mais plus grandes qu’en OKMC.

Comme dans le cas des spheéres, les modeles DA se trouvent incapables de reproduire
les distributions OKMC, la dispersion des forces de puits n’étant pas prise en compte en
DA.

G =103 dpa.s~! ‘ G =10"%dpa.s—! ‘ G =10"!dpas~!
t=10"3s
Fig. -3 (a) | (b) | (©)
Densité de boucles 5 (m~3)
OKMC 1.38 10%! 5.61 107! 2.16 1072
DA - Cade 1.44 10?1 5.75 10°! 2.23 1072
DA - Jourdan 1.43 10%! 5.63 102! 2.13 10?2
DA - Wiedersich 1.28 107! 4.98 10%! 1.85 1072
Rayon moyen 7 (nm)
OKMC 1.03 1.63 2.62
DA - Cade 1.01 1.61 2.58
DA - Jourdan 1.02 1.62 2.64
DA - Wiedersich 1.07 1.73 2.83

TABLEAU 5.2 — Densités de boucles p (en m~3) et rayons moyens 7 (en nm) obtenus avec
les différents modeles et pour les différentes valeurs de G, dans le cas 2 (absorption sur
les tores, sans interactions élastiques).

Effets de la géométrie du puits sur les distributions

Les distributions obtenues en OKMC pour les cas 1 et 2 ne sont pas comparables du
fait des différences entre les parametres rpp et r¢ utilisés pour les obtenir. On réalise donc
des simulations OKMC pour obtenir les distributions OKMC permettant de comparer les
distributions. Pour cela, on utilise, pour les deux conditions d’absorption, les parametres
rpp = Tat = 0.1503 nm et r. = 0.

Les résultats obtenus pour un taux de création de G = 10~! dpa.s~! et pour un temps
de t = 1073 s sont illustrés sur la On voit que dans le cas ot I'absorption se
fait sur les spheres, les boucles sont globalement plus grandes, avec de plus une densité
plus faible que dans le cas ou 'absorption se fait sur les tores. Les boucles sont donc
moins nombreuses mais plus grandes dans le cas des spheres que dans celui des tores. Ici,
les interactions élastiques ne sont pas prises en compte, donc seuls la géométrie du puits
et les effets de voisinage influencent la force de puits de chaque boucle. Les forces de
puits sont plus élevées pour les spheres que pour les tores (voir . Les boucles
absorbent donc plus facilement les interstitiels dans ce premier cas, ce qui explique ces
résultats.
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+—+ Absorption sur les sphéres, p = 2.23e+22 m3

+—+ Absorption sur les tores, p = 3.47e+22 m~3
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FIGURE 5.4 — Comparaison des distributions de tailles d’amas obtenues dans deux
conditions d’absorption (sur les spheéres et les tores), utilisant les mémes parameétres
rpp = Trat = 0.1503 nm et r. = 0.

5.2.4 Absorption sur les tores avec interactions élastiques
Définition de I’étude

Les distributions de tailles d’amas obtenues dans le cas 3 en OKMC, représentées
sur la sont comparées aux distributions de tailles d’amas obtenues en DA en
utilisant les expressions de force de puits prenant en compte les interactions élastiques,
soit :

— le modele de Cade, définissant la force puits en milieu infini, par ’équation ,
c’est-a-dire :
B = 21, 28255 (v D, (5.9)

— le modele de Jourdan, prenant en compte 'effet de taille finie, selon I’équation ((1.75|) :

Jourdan

Bn = 21, 2200 (ry, ST R)D, (5.10)

ou R est calculé selon (j5.3)).

Les interactions élastiques sont prises en compte par le rayon de capture effectif <,
comprenant la correction ¢ (eq. (4.25)), calculé & partir du volume de relaxation AV

déduit du dipole des interstitiels au point stable (voir [chapitre 3| eq. (3.9)).

Résultats

Les distributions de tailles d’amas ainsi obtenues sont illustrées sur la les
densités de boucles et rayons moyens correspondants sont donnés dans le[tableau 5.3} On
peut voir que le modele de DA en milieu infini (modéle de Cade) donne des distributions
trop piquées et des rayons moyens inférieurs, surtout pour les fortes doses. La prise
en compte du milieu fini ne permet pas de reproduire les résultats OKMC. Les rayons
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OKMC
. DA —Modéle de Cade avec r&f(P*t2) (eq (1.71))

- DA —Modéle de Jourdan avec rgf(P52) (eq. (1.75))
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FIGURE 5.5 — Distributions obtenues en OKMC dans le cas 3 (absorption sur les tores
avec interactions élastiques), comparées a celles obtenues en DA avec différents modeles
de force de puits, & t = 1073 s et pour (a) G = 1073 dpa.s~!, (b) G = 1072 dpa.s! et
(c) G =10"! dpa.s~!. Les densités de boucles et rayons moyens correspondant & chaque

courbe sont donnés dans le

moyens sont relativement bien reproduits, mais comme dans les cas précédents, le modele
de force de puits ne permet pas de reproduire I'étalement de la distribution OKMC.

G =103 dpa.s! \ G =10"% dpa.s! \ G =10""dpa.s!
t=10"3s
Fig. (a) | (b) | (c)
Densité de boucles p (m™3)
OKMC 8.35 107 3.13 107! 1.16 10%?
DA - Cade 8.32 107 3.24 10%! 1.24 10%?
DA - Jourdan 8.15 10% 3.10 107! 1.134 10?2
Rayon moyen 7 (nm)
OKMC 1.34 2.18 3.58
DA - Cade 1.33 2.14 3.46
DA - Jourdan 1.35 2.18 3.62

TABLEAU 5.3 — Densités de boucles p (en m~3) et rayon moyens 7 (en nm) obtenues avec

les différents modeles et pour les différentes valeurs de G, dans le cas 3 (absorption sur
les tores, avec interactions élastiques).
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Effets des interactions élastiques sur les distributions

Pour mettre en évidence les effets des interactions élastiques sur les distributions
de tailles d’amas obtenues en OKMC, on compare les résultats des cas 2 et 3 avec
G = 10"t dpas~! et t = 1073 s. Cette comparaison est possible car les deux séries
utilisent les parametres rpp = 0 et r. = 2b. Elle est présentée sur la

1.0p10%

+—+ Sans interactions élastiques, p =2.17e+22m3
+—+ Avec interactions élastiques, p =1.15e+22m 3

o
)

Concentration de boucles (m~3)

0 200 400 600 800 1000 1200
Nombre d'interstitiels dans la boucle
FIGURE 5.6 — Comparaison des distributions de tailles d’amas obtenues dans le cas ou
I'absorption se fait sur les tores avec et sans interactions élastiques. Les mémes para-
metres rpp = 0 et ro = 2b sont utilisés.

Comme on pouvait s’y attendre, la prise en compte des interactions mene a des
densités moins élevées, mais des rayons de boucles plus grands. L’augmentation des
forces de puits et de leur dispersion due aux interactions élastiques a donc amplifié
I’étalement de la distribution OKMC.

5.3 Développement d’une expression de force de puits pre-
nant en compte les effets de voisinage

L’objectif de cette section est de construire une expression de force de puits permet-
tant de reproduire la dispersion des forces de puits obtenues en OKMC.

Le travail de développement est réalisé en étudiant le cas 1 ou ’absorption se fait
sur les spheres englobant les tores et ou les interactions élastiques ne sont pas prises
en compte. Une fois construite, cette expression est adaptée aux cas 2 et 3 concernant
I’absorption sur les tores.

5.3.1 Absorption sur les spheres englobantes sans interactions élas-
tiques

On s’intéresse donc ici uniquement au cas 1. Les résultats obtenus au [chapitre 4] ont
permis de montrer que les valeurs de forces de puits et leur dispersion pouvaient étre
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reliées aux volumes de Voronoi (voir fig. et . Méme s’il a été montré qu'un
effet de forme et de position contribuait aussi a la dispersion des forces de puits (voir
fig. et , il semble que les forces de puits dépendent avant tout des volumes. C’est
pourquoi on souhaite introduire les valeurs des volumes de Voronoi dans une expression
de force de puits pour reproduire la dispersion des valeurs issues de ’TOKMC.

La premiere étape de ce travail de développement de force de puits est donc de
caractériser la distribution des volumes de Voronoi obtenus dans les microstructures
OKMC d’ou découlera la distribution des forces de puits.

Caractérisation des volumes de Vorono1

Afin de caractériser les volumes de Voronoi obtenus dans les microstructures OKMC,
le volume moyen est calculé :

Npuits

1
V)= 3 2 (5.11)

ou V; sont les volumes de Voronoi des NP présents dans les microstructures OKMC
obtenues pour la méme valeur du taux de création G, c’est-a-dire pour la méme densité de
boucles. On calcule ensuite la distribution des volumes de Voronoi normalisés v = V/(V).

Les résultats sont présentés pour le taux de création le plus élevé G = 10~! dpa.s~! sur
la La distribution est calculée a différents temps t = 107°, 1074 et 1073 s.
On constate que la distribution reste identique au cours du temps, seul le volume moyen
(V) évolue. Des résultats similaires sont obtenus pour les autres valeurs de G, mais ne
sont pas présentés dans ce manuscrit.

Ces distributions sont comparées a 1’expression analytique définissant la distribution
de Poisson-Voronoi. Il s’agit de la distribution de volumes de Voronoi (normalisés) dé-
terminés sur des points répartis aléatoirement dans ’espace. On utilise ici 'expression
proposée par S. Kumar et al. [169] :

(v) i ( v) (5.12)

p(v) = exp|——=]. .
CRINGD) B

Dans cette équation, p est la probabilité de présence du volume, I' est la fonction gamma,

et [ et v sont deux parameétres. Ces derniers ont été déterminés par E. A. Lazar et al. [170]

qui ont étudié 250 000 000 volumes :

B = 0.1790, (5.13)
1
7= 5 = 5:58. (5.14)

L’expression analytique de la distribution de probabilité de Poisson-Voronoi est en
excellent accord avec les distributions de volumes de Voronoi obtenus dans les microstruc-
tures OKMC. Ceci nous indique que les volumes de Voronoi dans ces microstructures
suivent une distribution Poisson-Voronoi : les centres des boucles sont donc répartis
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-0 t=10"5s, (V) =9.51e+04 nm?®
@0 t=10"*s, (V) =5.88e+04 nm*®
@@ (=10"3s, (V) = 4.49e+04 nm®
— Kumar, S. et al. (ref. [169], eq. (5.12))
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FIGURE 5.7 — Distributions des volumes de Voronoi obtenues dans les microstructures
issues des simulations OKMC avec G = 107! dpa.s~! pour le cas 1 (absorption sur
les sphéres sans interactions élastiques), calculées a différents instants, et comparées a
I’expression analytique de la distribution de Poisson-Voronoi.

aléatoirement dans l'espace. Ceci est cohérent dans notre cas, puisque les interactions
élastiques ne sont pas considérées et la formation d’une boucle se fait au point de ren-
contre de deux interstitiels migrant selon une marche aléatoire.

Ainsi, les volumes de Voronoi sont déterminés & chaque instant par la distribution
de Poisson-Voronoi (eq. ) qui pourra étre introduite dans la DA.

Développement d’une expression de force de puits dépendant d’un volume
effectif

L’approche envisagée ici consiste a introduire les effets de voisinage dans ’expression
de force de puits en utilisant les volumes de Voronoi calculés pour chaque boucle. Comme
indiqué dans le la force de puits diminue si le volume de Voronoi diminue, car
la densité locale de puits augmente et la concentration locale diminue : le puits considéré
ne peut absorber qu'une quantité plus faible de défauts. En premiere approximation, on
peut négliger les effets de volume fini et écrire le flux vers un puits sous la forme (Laplace,
volume infini) :

¢i = 4dmr DC; joc, (5.15)
ot Cj 1oc est la concentration de défauts ponctuels locale dans le voisinage de la boucle.
Celle-ci est liée a la force de puits locale kzloc par :

G
i,loc = . 1
Ciy Dk?,loc (5.16)

Toujours de maniere approchée, la force de puits locale peut s’écrire :
9 4nr

idoc = Jeff? (5.17)
3
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ou T est le rayon moyen des boucles présentes dans la microstructure, et Vfﬁ est un
volume moyen attribué a un puits dans le voisinage de i. On a donc supposé qu’il n’y
a pas de corrélation entre les rayons d’amas proches. On a de plus la concentration
moyenne de défauts dans toute la boite :

G

C=_—_
l)k‘l‘?ot7

(5.18)

ot k2, est la force de puits totale de la microstructure, que l'on écrit en premiere
approximation comme

1
k2, = 2471'17—
- Vv

Amr
= (5.19)

(V)

ou (V) est le volume de Voronoi moyen.
En utilisant ces grandeurs, 1’équation ([5.15)) devient
7veff

; = dmr; DC . 5.20
bi UE (V) ( )

Or, la force de puits est évaluée dans les simulations OKMC par k?,, = ¢i(1/V)/DC,
elle pourrait donc étre reproduite par la formule

(5.21)

Cette expression combine la force de puits d’une boucle (ici d’une spheére, puisque 1’ab-

sorption se fait sur la sphere englobante) de rayon r; en milieu infini 477;/V et un terme

correctif V: /(V) qui vise & prendre en compte les effets de volume fini et de voisinage.
I reste donc & déterminer les VT, Cest 1'objet de la section suivante.

Détermination des volumes effectifs

La prise en compte des effets de voisinage dans I’expression de force de puits est
donc introduite par le biais de volumes effectifs V°f qui sont fonction des volumes de
Voronoi. Ils correspondent au volume moyen des voisins du puits considéré (noté V; o),
en prenant éventuellement en compte le volume associé au puits lui-méme (noté alors
Vipv+v). Pour déterminer I'expression du volume effectif, on crée un ensemble de 100
000 points répartis aléatoirement dans un espace de taille donnée, et on détermine leurs
volumes de Voronoi, qui suivent donc une distribution de Poisson-Voronoi. Ces points
représentent les centres des boucles de dislocations. On calcule ensuite les volumes V;
et Vi pv+v en prenant en compte les voisins : le volume V; ;,, est la valeur moyenne des
volumes des premiers voisins du point %, ¢’est-a-dire :

1 &
Vipy = — Z v, (5.22)
n; =1
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ou n; est le nombre de premiers voisins du point .
Les résultats sont représentés sur la [figure 5.8, Un ajustement de ces valeurs permet
d’obtenir ’expression :

Viov (Vi \“

L (M) + 8, (5.23)
a=0.25 (5.24)
B =0.07. (5.25)

Si de plus on prend en compte le volume lui-méme, en calculant
1
Viv+py = m 1 (Vi +1iVipv), (5.26)
on obtient une expression similaire, mais avec les parametres

a = 0.30 (5.27)
B = 0.08. (5.28)

Ces parameétres donnent lieu & une variation du volume effectif avec le volume de Voronoi
indiquant qu’un gros volume est plus favorablement entouré de gros volumes que de petits
volumes. Ceci semble cohérent avec la formation d’une microstructure.

1.4

13
S12
£
= 4
510 A
3
!zq:) ¥
© 09 %
€
% 0.8 > 4 % % Premiers voisins (bleu) : Vi /(V)
= » Premiers voisins et volume (bleu + orange): Viy.pv/(V)
0.7 3 ve+ B, a=0.25, B =0.07
— Vv*+p, «=0.30, p =0.08
0.6

0.0 0.5 1.0 15 20 25 3.0
Volume de Voronoi normalisé v

FIGURE 5.8 — Détermination du volume effectif & partir d’une distribution de volumes

de Poisson-Voronoi. Le schéma de droite représente un volume de Voronoi et ses voisins,
pour définir le code couleur utilisé.

On envisage donc de calculer le volume effectif sous la forme :

Veﬂ < Vz )a
L _ = + 8, (5.29)
(V) (V)
c’est-a-dire, pour les volumes normalisés :
vt = v 4 3. (5.30)
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Résultats

Pour tester la pertinence de cette formule, on utilise les valeurs de forces de puits
k? obtenues dans les microstructures formées en OKMC pour calculer la grandeur
VR J(VY = k2 /(4r(ri+rpp4e)(1/V)). Les résultats sont illustrés sur les ﬁgures (a) et
(d), pour les valeurs obtenues dans les microstructures formées avec G = 10~! dpa.s™! et
G = 1073 dpa.s—!. On constate que les valeurs des volumes effectifs permettant de re-
produire les valeurs de forces de puits obtenues dans les microstructures en OKMC sont
bien de la forme donnée par 1’équation @ De plus, avec les valeurs obtenues pour la
dispersion la plus élevée (pour G = 10~! dpa.s™!), on trouve pour paramétres optimaux
(calculés par la méthode des moindres carrés) les valeurs a = 0.27 et 5 = 0.07. Ceci est
trés proche des valeurs obtenues dans le cas ou les premiers voisins sont utilisés pour
déterminer le volume effectif (eq. ) Pour le cas ot G = 1072 dpa.s™!, pour lequel
la dispersion était beaucoup plus faible, les parametres optimaux trouvés sont o = 0.07
et B = 0.01, traduisant la tres faible dispersion des volumes et des forces de puits.

En calculant les forces de puits par 1’équation , et en utilisant les parametres
a et § optimaux pour chaque cas, on obtient les efficacités d’absorption représentées sur
les figures (b) pour G = 107! dpa.s~! et (e) pour G = 1073 dpa.s~!. On peut voir,
par comparaison aux figures (a) et (c), que les dispersions de forces de puits obtenues
dans les microstructures OKMC sont assez bien reproduites par ces parametres.

En utilisant les parameétres théoriques, on obtient enfin les figures (c) pour G =
107! dpa.s~! et (f) pour G = 1073 dpa.s~!. La différence entre les parameétres optimaux
et théoriques étant faible pour le premier cas, la dispersion est ici encore bien représentée.
Mais pour le taux de création le plus faible, la dispersion est surestimée.

En conclusion, la dispersion des forces de puits en OKMC peut étre reproduite de
fagcon satisfaisante aux fortes doses, en utilisant I’expression . Elle est construite
en multipliant la force de puits obtenue en milieu infini par un facteur correctif prenant
en compte les effets de volumes finis et de voisinage. Ce terme dépend d’un volume
effectif qui est calculé sous la forme , et représente le volume moyen des voisins de
chaque boucle. Les parametres « et 8 ont été déterminés en étudiant une distribution
de Poisson-Voronoi. Il valent o = 0.25 et 8 = 0.07.

Il est important de noter que cette expression, en particulier lorsque les parameétres
a = 0.25 et § = 0.07 sont utilisés, introduit de la méme fagon la dispersion des forces
de puits quelle que soit la densité de boucles. Il s’agit d’une approximation, puisque les
résultats du ont montré que la dispersion dépend de la densité de boucles.
En conséquence, ’emploi des formules et avec o = 0.25 et 8 = 0.07 en DA
pourrait mener a des distributions trop étalées en comparaison aux résultats OKMC. On
conserve cependant cette approche, car elle fournit des résultats relativement corrects
en présentant 'avantage d’une grande simplicité, et d’une justification physique des
parametres « et 5. D’autres formulations, notamment basées sur ’approche de A. D.
Brailsford et al. (eq. ), ont été envisagées dans le but de réduire la dispersion aux
faibles densités d’amas (voir annexe . En effet, ce modeéle repose sur I'existence d’un
volume propre autour de I’amas qui peut étre assimilé au volume de Voronoi. Cependant,
ces approches n’ont pas été fructueuses.
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FIGURE 5.9 — Cas 1 - absorption sur les spheres englobantes sans interactions élastiques.
Calcul du facteur VT /(V) = k2/(4n(r; + rpp + €)(1/V)) & partir des valeurs issues
des calculs OKMC dans les microstructures obtenues avec (a) G = 107! dpa.s~! et
(d) G = 1073 dpa.s~!. Les courbes grises représentent les valeurs obtenues avec les
parametres « et [ issus de l'analyse sur les distributions de Poisson-Voronoi (o = 0.25
et B =0.07), et les courbes noires sont obtenues par un ajustement par moindres carrés
des valeurs OKMC. Valeurs des forces de puits reproduites a partir des formules (5.21))
et (5.30)), en utilisant les parametres optimaux pour les microstructures obtenues avec
(b) G =10"! dpa.s~! et (e) G = 1073 dpa.s~!, puis en utilisant les parametres o = 0.25
et B = 0.07 pour les microstructures obtenues avec (c) G = 10~ dpa.s™! et (f) G =
1073 dpa.s—1. 153
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Dans la suite, on propose une adaptation de cette formule pour les deux cas ou
l’absorption se fait sur les tores (cas 2 et 3).

5.3.2 Absorption sur les tores sans interactions élastiques
Caractérisation des volumes de Voronoi

La premiere étape pour adapter la formule de force de puits au cas des tores
est de caractériser les volumes de Voronoi des microstructures. Dans ce cas (cas 2) ou
les interactions ne sont pas prises en compte, les centres des boucles devraient encore
étre répartis aléatoirement dans I’espace et donc les distributions des volumes devraient
encore suivre la distribution de Poisson-Voronoi. Pour s’en assurer la distribution des
volumes est calculée pour les microstructures obtenues dans le cas 2. Les résultats ob-
tenus & différents instants dans les microstructures formées avec G = 10~! dpa.s~! sont
illustrés sur la (des résultats similaires sont obtenus pour les autres valeurs
de G). On constate encore une fois que les distributions de volumes normalisés sont
inchangées au cours du temps et sont en trés bon accord avec la formule analytique de
S. Kumar et al. (ref. [169], eq. (5.12)).

La distribution de Poisson-Voronoi pourra donc étre utilisée en DA, de la méme fagon
que dans le cas précédent.

-0 t=10"%s, (V) = 1.24e+05 nm®
@@ t=10"*s, (V) =7.126+04 nm®
1.0 ) @@ t=10"73s, (V) = 4.59+04 nm?®
\ —  Kumar, S. etal. (ref. [169], eq. (5.12))

o
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'S

Densité de probabilité p
o
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0.2

0.0

0.5 1.0 1.5 2.0 25 3.0 35
Volume de Voronoi normalisé v

FIGURE 5.10 — Distributions des volumes de Voronoi obtenues dans les microstructures
issues des simulations OKMC avec G = 107! dpa.s™! pour le cas 2 (absorption sur
les tores sans interactions élastiques), calculées a différents instants, et comparées a
I’expression analytique de la distribution de Poisson-Voronoi.

Adaptation d’une expression de force de puits dépendant d’un volume effectif

La formule (5.21) développée pour les spheres est constituée de deux termes : la
force de puits en milieu infini et un terme correctif V% /(V). Dans le cas des tores sans
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interactions élastiques, la force de puits en milieu infini d’une boucle %, de rayon r; peut
s’écrire :

k2 = 27 Z233E (i, e + €) (5.31)

V7
ou r. = 2b est le rayon de la section circulaire et Zgg‘égle est Defficacité d’absorption du

tore en milieu infini donnée par I’équation (1.71]).
On propose donc la formule suivante pour reproduire la dispersion des forces de puits

obtenue en OKMC dans le cas 2 :

1 V'ieff

k2 = 2mr; 2959 (1, 7o + E)V Wy

(5.32)

Les volumes effectifs théoriques étant indépendants de la géométrie du puits, on

conserve 'expression (j5.30)).

Résultats

A partir des valeurs de forces de puits déterminées au pour le cas 2, on
calcule les valeurs VET (V) = k2/(2mr;(1/V) ZE33(r;, e + €)). Les valeurs obtenues
pour les microstructures formées avec G = 107! dpa.s™ et G = 1073 dpa.s~! sont
représentées sur les figures (a) et (d) respectivement. Comme dans le cas des spheres,
on constate que I’expression est bien adaptée pour représenter les volumes effectifs
dans le cas ou la dispersion est la plus importante. Les parametres o et S obtenus par
moindres carrés sont o = 0.24 et § = 0.08, tres proches de ceux obtenus théoriquement
(¢ = 0.25 et B = 0.07). Pour le cas du taux de création le plus faible, on constate que
les volumes effectifs permettant de reproduire la dispersion sont tres surestimés par les
valeurs théoriques des parametres, les valeurs optimales étant de o« = 0.04 et § = 0.01,
du fait de la tres faible dispersion des valeurs de forces de puits.

Comme pour les spheres, on représente ensuite les valeurs de forces de puits obte-
nues par la formule , pour les parametres optimaux déterminés pour chaque cas
(fig. (b) et (e)) et pour les parameétres théoriques (fig. (c) et (f)). On constate
que pour le taux de création le plus élevé, la dispersion obtenue en OKMC (visible sur
les figures (a) et [4.14) est bien représentée pour les deux valeurs des parametres o
et 8. Mais comme pour le cas 1, la dispersion est surestimée pour les valeurs obtenues
avec le taux de création le plus faible, si on utilise les parametres théoriques a = 0.25 et
6 =0.07.

On peut donc utiliser ’expression pour représenter la dispersion des valeurs
de forces de puits, avec les équations (5.30), (5.24) et (5.25). Il faut alors, comme pour
les spheres, s’attendre a des distributions de tailles d’amas trop étalées aux plus faibles
densités.
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FIGURE 5.11 — Cas 2 - absorption sur les tores sans interactions élastiques. Calcul du
facteur VT / (V) = k2/(2mri(1/V) 2208 (r;, e + €)) & partir des valeurs issues des
calculs OKMC dans les microstructures obtenues avec (a) G = 107! dpa.s™! et (d)
G = 1073 dpa.s~!. Les courbes grises représentent les valeurs obtenues avec les para-
metres « et [ issus de l'analyse sur les distributions de Poisson-Voronoi (o = 0.25 et
B = 0.07), et les courbes noires sont obtenues par un ajustement par moindres carrés des
valeurs OKMC. Valeurs des forces de puits reproduites & partir des formules et
, en utilisant les parameétres optimaux pour les microstructures obtenues avec (b)
G = 10! dpa.s~! et (e) G = 1073 dpa.s~!, puis en utilisant les parameétres théoriques
(a = 0.25 et 3 = 0.07) pour les microstructures obtenues avec (c) G = 107! dpa.s™! et
(f) G = 1073 dpa.s— L. 156



CHAPITRE 5 - DEVELOPPEMENT D’UNE METHODE POUR INTEGRER LES
EFFETS DE VOISINAGE DANS LA DYNAMIQUE D’AMAS

5.3.3 Absorption sur les tores avec interactions élastiques
Caractérisation des volumes de Voronoi

Les distributions des volumes de Voronoi obtenues dans les microstructures formées
dans le cas 3, ou I'absorption se fait sur les tores avec prise en compte des interactions
élastiques dés la formation d’amas de deux interstitiels ou plus et avec G = 107! dpa.s~!,
sont calculées & différents instants. Les résultats sont représentés sur la On
constate cette fois-ci que la distribution analytique de Poisson-Voronoi ne représente plus
parfaitement les distributions issues des simulations OKMC. Ceci n’est pas surprenant,
sachant que la formation des boucles se fait par agglomération d’interstitiels, dont la
migration est désormais influencée par les champs élastiques des boucles présentes. Les
centres des boucles ne sont donc plus répartis aléatoirement dans I’espace. Cependant,
les distributions gardent une forme similaire aux valeurs obtenues par la formule analy-
tique. On prend donc la décision de conserver la distribution de Poisson-Voronoi pour
déterminer les forces de puits. Il s’agit d’une approximation qui peut nous faire perdre
en précision dans ce cas, une fois introduite dans la DA.

1.4

@@ t=10"5s, (V) = 1.24e+05 nm®
@@ t=10"*s, (V) =1.20e+05 nm?
@@ t=103s, (V) =8.61e+04 nm?
— Kumar, S. et al. (ref. [169], eq. (5.12))
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FIGURE 5.12 — Distributions des volumes de Voronoi obtenues dans les microstructures
issues des simulations OKMC avec G = 107! dpa.s™! pour le cas 3 (absorption sur
les tores avec interactions élastiques), calculées a différents instants, et comparées a
I’expression analytique de la distribution de Poisson-Voronoi.

Adaptation d’une expression de force de puits dépendant d’un volume effectif

De la méme fagon que pour le cas des tores sans interactions élastiques, on propose
d’adapter I'expression ([5.21]) sous la forme :

lv'ieff
V(V)’

2 boucl ff
K2 = 2mrs 20000 (s, 1)

iy ¢

(5.33)
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ou on utilise le rayon de capture effectif rgff visant & prendre en compte les interactions
élastiques. Il est calculé selon 1’équation , a partir du volume de relaxation des
interstitiels au point stable, et comprend la correction € (eq. )

On fait le choix de ne pas recalculer les parametres oo et 5 pour ajuster les valeurs
OKMC par . On utilisera donc, pour calculer les volumes effectifs, les valeurs
théoriques a = 0.25 et § = 0.07. Ce choix est justifié par le fait qu'un tel ajustement
pourrait inclure dans le volume effectif, et donc dans les valeurs de o et 3 des effets
dus aux interactions élastiques, qui dépendent des conditions de calcul (notamment la
température, les constantes élastiques, les propriétés des défauts ponctuels...), ce qui
pourrait rendre les parametres « et § non transposables.

On compare donc directement les valeurs obtenues dans les microstructures OKMC
(fig. aux valeurs obtenues avec la formule et les valeurs théoriques a =
0.25 et B = 0.07. Les résultats pour les taux de création G = 107! dpa.s™' et G =
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FIGURE 5.13 — Rappels des valeurs de forces de puits obtenues dans les microstructures
OKMC pour (a) G = 107" dpa.s™! et (c) G = 1073 dpa.s~—!. Valeurs de forces de puits
obtenues par la formule (5.33)) pour (b) G = 107! dpa.s™! et (d) G = 1073 dpa.s~!.
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1073 dpa.s~! sont présentés sur la Les résultats obtenus pour la densité la
plus faible (fig. (d)) reproduisent correctement les résultats obtenus en OKMC (rap-
pelés sur la fig. [5.13[ (c)). En effet, & ces densités et rayons, le modele de Cade passe
relativement au milieu des valeurs obtenues dans les microstructures OKMC. En dis-
persant les forces de puits autour de cette courbe, il est donc possible de reproduire
la dispersion OKMC. Comme vu au la dispersion est amplifiée par la prise
en compte des interactions élastiques. En conséquence, 'amplitude de la dispersion aux
faibles doses est ici bien reproduite par la formule , ce qui aboutit a la bonne re-
production des résultats OKMC. En revanche pour la densité la plus élevée, le modele de
Cade sous-estime les valeurs obtenues dans les microstructures OKMC. En conséquence,
les valeurs reproduites par la formule (fig. (b)) sont plus faibles que les valeurs
obtenues en OKMC (rappelées sur la fig. [5.13| (a). Elles sont également moins dispersées,
I’expression sous-estimant la dispersion obtenue en OKMC, qui est amplifiée par
les interactions élastiques.

La formule permet donc de reproduire la dispersion pour des densités faibles
de boucles (faibles dispersions), mais ne reproduit pas les résultats les plus dispersés aux
fortes densités. En I'introduisant en DA, on peut donc s’attendre a ce que les distributions
restent trop piquées par rapport a 'OKMC. Un développement plus spécifique a la prise
en compte des effets de voisinage dans le cas avec interactions élastiques serait nécessaire
pour pouvoir bien reproduire la dispersion.

5.3.4 Résumé

Dans cette section, nous avons développé des expressions de forces de puits en vue
de reproduire les forces de puits obtenues dans les microstructures en OKMC. Ces ex-
pressions dépendent des volumes de Voronoi de ’amas. Ceux-ci suivent une distribution
proche de la distribution de Poisson-Voronoi, qui pourra étre introduite dans la DA.

L’expression développée est constituée de la force de puits en milieu infini, multipliée
par un terme correctif v°f = V°f /(V) incluant les effets de voisinage et de volume fini.
En se placant d’un point de vue de la DA, la force de puits d’une population d’amas de
rayon 1, et de volume de Voronoi normalisé v, présente avec une concentration C,,(v),
vaut :

— Cas 1 - spheres sans interactions :
k2 (1, v, Cn) = 47, Cyy (0)0°F, (5.34)
— Cas 2 - tores sans interactions :
k2(rn, v, Cp) = 211, Cr(v) Zoade (T, rc)veﬁ, (5.35)
— Cas 3 - tores avec interactions :

k:z(rn, v, Cp) = 211, Cr (V) Zoade (Th, Tgﬁ)veﬁ, (5.36)
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avec v = v + 3.

Dans ces équations, on utilise a = 0.25 et 5§ = 0.07. De cette facon, le volume effectif
représente le volume de Voronoi moyen des puits voisins de la boucle. Ce facteur correctif
est indépendant de la densité, ce qui est une approximation par rapport aux résultats
observés en OKMC.

Compte tenu des résultats obtenus pour chaque cas, en utilisant cette expression de
force de puits en DA, on peut s’attendre & :

— dans les cas sans interactions : bien reproduire I’étalement des distributions OKMC
pour les fortes densités de boucles, mais surestimer celles aux faibles densités. La
surestimation de I’étalement des distributions aux faibles densités pourrait cepen-
dant mener & une surestimation aux fortes doses par effet d’accumulation.

— dans le cas avec interactions élastiques : obtenir un bon accord aux faibles densités
de boucles, mais sous-estimer 1’étalement de la distribution aux fortes densités.

Dans la section suivante, on présente la méthode utilisée pour introduire ces expres-
sions de forces de puits en DA, permettant & des amas appartenant a la méme classe
d’avoir des forces de puits différentes. L’étude des parametres numériques est présentée
en détail sur le cas 1, seuls les résultats sont présentés pour les cas 2 et 3.

5.4 Introduction de la dispersion des forces de puits dans
la dynamique d’amas

5.4.1 Méthode

Dans les simulations OKMC réalisées dans cette these, la température est fixée a
300 K, c’est pourquoi ’émission de défauts ponctuels par les puits et amas est négligée.
Les équations de la DA classique correspondant & ces simulations excluent les termes liés
a ’émission. Les interstitiels constituent la seule espece mobile, les équations sont donc
les suivantes :

dCy,
dCt = fp-1Cp—1C1 — 3 CL,C1 n>2
dc (5.37)
ditl = —B1C1C1 — Y BuCrCi,
n>1

ou C), est la concentration d’amas de classe n, c’est-a-dire de boucles contenant n in-
terstitiels, C7 est la concentration d’interstitiels, et (5, est le coefficient d’absorption
d’un interstitiel pour un amas de classe n. Dans cette section, on ne considére que des
boucles interstitielles, donc n > 0 et on peut confondre classe et taille d’amas. Les co-
efficients d’absorption correspondent & 'approche de Laplace en milieu infini, pour des
amas sphériques (cas 1).

La dispersion des forces de puits étant représentée par les équations , et
, et sachant que le coefficient d’absorption est lié a la force de puits par

kn

Bn = CnD, (5.38)
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la dispersion peut étre introduite dans les équations de la DA par le coefficient d’absorp-
tion.

On note n* la taille & partir de laquelle la dispersion des forces de puits est introduite,
avec n* > 2. Pour n > n*, le coefficient d’absorption dépend donc du volume effectif
normalisé v°ff. Ce volume est calculé & partir du volume de Voronoi normalisé, selon
I’équation . En notant comme précédemment le volume de Voronoi normalisé v,
ona:

— danslecas 1 :

Bn (v) =4n(rp, + 11 +¢) (v* 4+ 5) D, (5.39)

— dans le cas 2 :
B (v) = 27rrn28;’3§e(rn, re +€) (v* + B) D, (5.40)

— dans le cas 3 :
B (v) = 2mr, 2208 (1, 1) (0® + B) D, (5.41)

ou n > n* et, pour ’équation , rﬁff calculé selon I’équation et comprend la
correction ¢ (eq. (4.25))).

On adopte une nouvelle description des amas, qui sont désormais décrits par leur
taille et leur volume de Voronoi. La concentration d’amas de classe n dépend donc
également de ce volume normalisé v et est donc notée Cy,(v). Nous avons vu un peu plus
haut que les grands amas (les grandes boucles) sont plus fréquemment présents dans les
grands volumes de Voronoi que dans les plus petits. Ceci signifie que le changement de
voisinage d’une boucle, c’est-a-dire son changement de volume de Voronoi, doit se faire
sur un temps suffisamment long par rapport a la croissance des amas. En conséquence,
il n’est pas introduit de couplage entre les concentrations Cy,(v) et Cy,(v') : le voisinage
d’un amas est supposé invariant. Cette approximation peut mener a une surestimation
de la dispersion. Ceci peut étre vérifié a posteriori sur les distributions obtenues par ces
équations.

Le systeme devient ’ensemble d’équations :

di" = Bno1Cn-1C1 — fuCaC1 2<n <n* —1 (5.42)
dcgf”) = P(v)Bn-1Cn-1C1 — Bn(v)Cr(v)C1  n=n", v €0, o0 (5.43)
de{f”) = Bn-1(0)Cn1(v)C1 = Bu(v)Cr(v)C1 1 >n*, v €]0,00] (5.44)
d(TCtl ==BCiCi— Y, BaCuCi- /0 h 3" Ba(v)Cr(v)CLP(v) dv.  (5.45)

1<n<n*-—1 n>n*

Dans ces équations, P(v) est la distribution de Poisson-Voronoi.
Pour résoudre ces équations numériquement, deux méthodes sont possibles : une
approche déterministe et une approche stochastique.
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Approche déterministe

Cette premiere méthode consiste a discrétiser les valeurs de volumes normalisés v. On
considere alors les valeurs v;, ou 7 = 1,..., N, et N est le nombre de volumes normalisés
considérés, séparés par un pas constant noté Av. Les valeurs de v comprises entre 0 et
5 (c’est-a-dire des volumes de 0 a 5(V')) sont suffisantes pour échantillonner précisément
la distribution de Poisson-Voronoi (voir fig. . On utilise alors les notations Cy,; =
Ch(vi), Bn,i = Bn(vi) et Py = P(v;). On obtient donc le nouvel ensemble d’équations a
résoudre :

di" = Bu1Ca1Cr — BuCaCr 2<n<n*—1 (5.46)
dg;“ = AvP3,-1C,—1C1 — B1,iCniCh n=n", i¢c[l,N] (5.47)
dC,,.; )

it’ = fn-1,iCn—1,iC1 — Bn,iCn,iC1 n>n", i €[l,N] (5.48)
dcy ol
— =—BCICi— Y BuCpCi =) AvP; > B,,iChiCh. (5.49)
dt 1<n<n*—1 =1 n>n*

Cet ensemble d’équations peut étre facilement introduit dans le code CRESCENDO,
qui permet de considérer plusieurs populations d’amas, couplées via I’équation sur les
mono-interstitiels mobiles [112].

Le colit numérique est augmenté par cette méthode, puisque le nombre d’équations
est multiplié par N par rapport au calcul de DA classique comprenant une seule popu-
lation d’amas.

Approche hybride

Une fagon plus élégante de résoudre les équations a est d’utiliser une
méthode hybride déterministe/stochastique, développée récemment pour le code CRES-
CENDO [126]. Dans cette méthode, les petits amas, de taille n < n*, sont traités de
fagon déterministe, et les équations pour les amas de plus grande taille sont résolues
de facon stochastique, soit par un processus de saut, soit par un processus de Langevin
associé a I’équation de Fokker-Planck (Voir. Comme décrit dans le
les parties déterministe et stochastique sont séparées par une zone tampon, ou le trans-
fert entre la zone déterministe et la zone stochastique est effectué. La dispersion des
forces de puits peut étre introduite de facon naturelle dans cette méthode. A chaque fois
qu’une particule stochastique est créée, du fait du flux d’amas de la zone déterministe
vers la zone stochastique, on lui associe un volume normalisé v, tiré aléatoirement dans
la distribution de Poisson-Voronoi. La particule évolue ensuite, en fonction de la valeur
du coefficient d’absorption qui dépend du volume normalisé.

162



CHAPITRE 5 - DEVELOPPEMENT D’UNE METHODE POUR INTEGRER LES
EFFETS DE VOISINAGE DANS LA DYNAMIQUE D’AMAS

5.4.2 Résultats

Cas 1 : absorption sur les sphéres englobantes - Fortes doses et comparaison
des approches déterministe et hybride

Commencons par résoudre les équations a dans le cas 1 - absorption
sur les spheres englobantes, sans interactions élastiques. Dans un premier temps, on
s’intéresse uniquement aux résultats obtenus pour le taux de création le plus important
G = 107! dpa.s™!, qui donne la plus forte dispersion des forces de puits en OKMC. On
réalise les comparaisons avec la DA comprenant les forces de puits dispersées, qui est
notée DA-d. Les simulations sont faites pour un temps de ¢t = 1073 s, correspondant
a l'instant auquel les forces des puits ont été étudiées, et pour un temps plus long de
t=21073 s. Les résultats sont illustrés sur la

On compare ici les résultats issus des simulations OKMC et de la DA classique a
ceux obtenus par la DA-d avec les méthodes hybrides et stochastiques. On a utilisé
n* = 20, avec de plus pour la méthode stochastique une zone tampon de largeur 30.
Ces valeurs sont choisies pour obtenir de bonnes performances et une bonne précision
pour lalgorithme hybride. Pour la méthode déterministe, on a utilisé N = 25 valeurs de

1'0><102°

OKMC
— DA - Laplace milieu infini (eq. (1.58))
— DA-d — méthode hybride

t=1073s === DA-d — méthode déterministe

L\\t=210~35

o
®

o
[

o
~

Concentration de boucles (m~3)
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FIGURE 5.14 — Distributions de tailles d’amas obtenues pour des temps de t = 1073 s
et t = 2 1072 s en OKMC et pour différents modeles de DA : DA classique (sans
dispersion des forces de puits) notée DA, et DA avec dispersion des forces de puits,
notée DA-d. Avec la méthode hybride déterministe/stochastique, les forces de puits sont
dispersées dans la partie stochastique pour des tailles supérieures a n* = 20, et on utilise
2 millions de particules stochastiques. Pour la méthode déterministe, les forces de puits
sont dispersées pour des tailles supérieures a n* = 20, en utilisant N = 25 volumes
normalisés pour échantillonner la distribution de Poisson-Voronof.
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volumes normalisés. On a vérifié que pour cette valeur la distribution est bien simulée,
alors que pour des valeurs trop faibles de N (N < 15) la distribution devient déformée.

On peut remarquer que la dispersion des forces de puits introduite dans la DA-d
permet de reproduire les distributions OKMC de facon tres satisfaisante, contrairement a
la DA classique qui aboutit & une distribution trop piquée. Pour un temps de t = 2 1073 s,
plus long que celui auquel ’étude des forces de puits a été réalisé, ’écart entre OKMC
et DA classique s’est amplifié, tandis que la DA-d avec les forces de puits dispersées
est restée tres fidele a la distribution OKMC. Ces résultats semblent indiquer que la
méthode que nous utilisons est assez robuste, puisque les forces de puits n’étaient pas
ajustées pour ce temps.

L’efficacité d’absorption k des particules stochastiques simulées en DA peut étre
déduite des simulations DA-d par k = 3/D. Ici, les particules stochastiques sont as-
similables aux amas qu’elles représentent. Les efficacités d’absorption obtenues en si-
mulant un temps ¢t = 1072 s avec la méthode DA-d hybride sont représentées sur la
figure 5.15((b), en fonction du rayon des amas. La forme globale de la dispersion obtenue
est trés proche de celle obtenue pour des conditions similaires en OKMC, rappelée sur la
figure 5.15| (a), avec des grands amas présents principalement dans des grands volumes
de Voronoi. Ceci est dii au fait que I'environnement d’une boucle reste constant durant
la simulation DA, permettant aux boucles présentes dans des grands volumes de croitre
plus facilement. La similarité des dispersions de forces de puits OKMC et DA-d semble
valider cette approximation. On pourrait envisager d’utiliser un modele plus complexe,
en échantillonnant & nouveau certains coefficients d’absorption des particules stochas-
tiques en fonction du taux de germination des amas. Ce niveau de complexité ne parait

90 4.0 90 4.0
= Approche de Laplace, milieu infini (eq. (1.58)) = Approche de Laplace, milieu infini (eq. (1.58))
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FIGURE 5.15 — (a) Efficacités d’absorption x = k?/p et volumes de Voronoi normés dans
les microstructures OKMC obtenues avec G = 107! dpa.s™! pour le cas 1, obtenues
au temps t = 1072 s. (b) Efficacités d’absorption k = /D obtenues & un temps t =
1073 s, extraites des valeurs associées aux particules stochastiques dans les calculs DA-d
hybrides.

164



CHAPITRE 5 - DEVELOPPEMENT D’UNE METHODE POUR INTEGRER LES
EFFETS DE VOISINAGE DANS LA DYNAMIQUE D’AMAS

pas nécessaire pour le cas traité ici.

La valeur de n*, définissant la taille a partir de laquelle la dispersion des forces de
puits est introduite, a été choisie pour optimiser les performances, la précision et 1'ef-
ficacité des calculs utilisant I'algorithme hybride. Il est trés simple de faire varier ce
parametre dans les calculs utilisant la méthode déterministe, afin d’étudier I'influence
de la dispersion des forces de puits des petits amas immobiles. Cette étude est présentée
sur la En diminuant la valeur de n*, on obtient un moins bon accord avec la
distribution OKMC que pour n* = 20, mais l'accord reste meilleur qu’avec la DA clas-
sique sans dispersion des forces de puits. La formule surestime tres probablement
la dispersion pour les petits rayons, ce qui explique que la distribution soit trop étalée
pour les valeurs trop faibles de n*.

x10%0
1.0 OKMC
— DA - Laplace milieu infini (eq. (1.58))
— DAd-n"=2
? 0.8 — DAd-n"=10
E t=1073s — DA-d-n"=20
2]
Q
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°
3 \ t=210"3
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Nombre d’interstitiels dans la boucle

FIGURE 5.16 — Distributions de tailles d’amas obtenues pour des temps de t = 1073 s
et t =2 1073 s, en OKMC, en DA sans dispersion des forces de puits (DA) et DA avec
dispersion des forces de puits (DA-d) résolue avec la méthode déterministe introduisant
la dispersion a partir de la taille n*.

Concernant le temps de calcul, méme si la DA-d implique des simulations plus longues
que la DA classique, les temps de calcul restent comparables. En effet, dans I'exemple du
cas 1 considéré ici, la simulation DA classique utilisant le modele de Laplace prend moins
d’'une minute pour simuler un temps de 1072 s. En DA-d, la simulation prend environ
5 minutes, que ce soit pour la résolution déterministe ou pour la résolution hybride
(pour cette derniere, le temps de calcul dépend du nombre de particules stochastiques
considérées). La simulation DA-d est donc environ 5 fois plus longue que la simulation
DA. Elle reste néanmoins trés courte par rapport au temps nécessaire pour obtenir la
distribution OKMC, pour laquelle il faut moyenner les résultats de 3000 simulations,
durant 4 heures chacune, pour le cas considéré ici.
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Dans la suite, on utilise pour les simulations DA-d avec les forces de puits dispersées
la méthode de résolution hybride avec n* = 20.

Cas 1 : absorption sur les sphéres englobantes - Faibles doses

La section précédente a montré que la DA-d reproduit bien les résultats OKMC aux
fortes densités d’amas. On réalise maintenant les simulations DA avec forces de puits
dispersées (DA-d) pour le cas 1 dans le but de comparer les distributions de tailles
d’amas avec celles issues des simulations OKMC aux plus faibles doses. Les résultats

sont présentés sur la
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FIGURE 5.17 — Distributions de tailles d’amas obtenues dans le cas 1 (absorption sur
les spheres) en OKMC (EKMC) et pour les modeles de DA correspondant, et en DA-
d hybride comprenant la dispersion des forces de puits a partir de la taille n* = 20.
Distributions obtenues avec (a) G = 1072 dpa.s ' et t = 1073 s, (b) G = 1073 dpa.s~! et
t=10"2set (¢c) G=10"2dpastett=10"3s.

La [figure 5.17| (a) présente les résultats obtenus pour G = 1073 dpa.s™! et t =
1073 s. Dans ces conditions, les forces de puits estimées par la formule (5.21]) sont plus
dispersées que celles obtenues en OKMC. Mais pour ces faibles tailles de boucles, peu
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de dispersion est introduite par la méthode DA-d. La distribution est trés légérement
plus étalée que les distributions obtenues en DA classique, mais la différence n’est pas
significative. En simulant un temps de t = 1072 s, on obtient les distributions illustrées
sur la (b). La distribution DA-d utilisant les forces de puits dispersées est
en trés bon accord avec celle obtenue en EKMC. On obtient un meilleur accord avec
FEKMC qu’avec les modeles de DA classique, méme celle de Wiedersich prenant en
compte les effets de taille finie. Dans ce cas, le bon accord entre DA-d et EKMC indique
que la méthode utilisant les forces de puits dispersées en DA est valide pour des temps
simulés suffisamment longs.

La (c) présente les résultats obtenus pour G = 1072 dpa.s~! et t = 1073 s.
Dans ce cas, la densité de boucles est relativement faible et la formule a tendance
a surestimer la dispersion des forces de puits. Les tailles de boucles sont suffisantes pour
qu’une dispersion trop importante soit introduite par la DA-d, ce qui aboutit a une
distribution un peu plus étalée que pour 'OKMC. Dans ce cas précis, 'OKMC semble
un peu mieux reproduit par la DA avec le modele de Laplace, mais la DA-d reste en bon
accord avec 'OKMC.

Notre nouveau modeéle permet donc globalement une meilleure reproduction des ré-
sultats OKMC par la DA.

Cas 2 : absorption sur les tores

La présente les résultats obtenus en DA classique et DA-d dans le cas 2
ou ’absorption se fait sur les tores, sans prise en compte des interactions élastiques.

Pour le taux de création le plus faible G = 1073 dpa.s™! et un temps de t = 1073 s
(fig.[5.18|(a)), la DA-d utilisant les forces de puits dispersées ne donne qu’une distribution
faiblement plus étalée que le modele de Cade en DA classique. L’accord avec 'OKMC est
bon pour les deux modeles DA. Ceci peut venir de la faible taille des amas, qui implique
que seule une proportion relativement faible des équations incluent des forces de puits
dispersées, minimisant I’impact de cette dispersion.

Pour des taux de création plus élevés, de G = 1072 dpa.s~! (fig. (b)) et G =
107! dpa.s~! (fig. (c)), l'accord entre le nouveau modele DA-d et PTOKMC est tres
satisfaisant, méme pour un temps plus long de t = 2 1073 s. La distribution de tailles
obtenue en DA-d présente un étalement tout a fait comparable & celui de la distribution
OKMC. Cependant, on peut noter que pour le temps le plus long, la courbe obtenue en
OKMUC est moins bien convergée que dans les cas précédents. Les formes des distributions
OKMC et DA-d semblent un peu différentes, ce qui pourrait étre vérifié en augmentant
le nombre de boites en OKMC. Méme si ce point était vérifié, I’accord entre ’'OKMC et
la DA-d reste bien meilleur qu’avec la DA classique, car la dispersion des forces de puits
permet un étalement de la distribution DA.
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OKMC

DA - Modéle de Cade (eq (1.71))
- = DA - Modele de Jourdan (eq (1.75))
— DA - Approche de Wiedersich (sphéres, eq. (1.60))
— DA-d - Forces de puits dispersées (eq. (5.32))
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FIGURE 5.18 — Distributions de tailles d’amas obtenues dans le cas 2 (absorption sur
les tores) en OKMC et pour les modeles de DA correspondant, et en DA-d hybride
comprenant la dispersion des forces de puits a partir de la taille n* = 20. Distributions
obtenues avec (a) G = 1073 dpa.s ™t et t =103 s, (b) G =102 dpas~tet t = 1073 s,
() G=10"tdpastett=10"3set (d) G=10"'dpastett=210"3s.

Cas 3 : absorption sur les tores avec interactions élastiques

Dans ce dernier cas, les simulations DA et DA-d aboutissent aux distributions pré-
sentées sur la Comme dans le cas précédent, la dispersion des forces de puits
n’impacte que peu la distribution DA-d dans le cas ott G = 1073 dpa.s~! (fig. [5.19] (a)).
La DA-d est dans ce cas tres proche de la DA classique, 'accord avec 'OKMC est
identique pour ces deux approches. Pour les deux taux de création plus élevés de G =
1072 dpa.s~! (fig. (b)) et G = 107! dpa.s~! (fig. (c)), alors que la DA clas-
sique prévoit une distribution beaucoup trop piquée, la DA-d donne un bon accord avec
POKMC. Les distributions DA-d présentent en effet un étalement comparable a celui
des distributions OKMC, méme si le rayon moyen semble légerement sous-estimé en
DA-d. Les résultats OKMC pourraient masquer un décalage entre les deux du fait de la
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FIGURE 5.19 — Distributions de tailles d’amas obtenues dans le cas 3 (absorption sur les
tores avec interactions élastiques) en OKMC et pour les modeles de DA correspondants,
et en DA-d hybride comprenant la dispersion des forces de puits & partir de la taille
n* = 20. Distributions obtenues avec (a) G = 1073 dpa.s~! et t = 1073 s, (b) G =
107 2dpastett=103set (c) G=10" dpastett=10"3s.

grande variation des concentrations entre 2 tailles consécutives. Pour une comparaison
plus fine, il faudrait réaliser un nombre plus important de simulations OKMC, ce qui a
été impossible dans cette these par manque de temps. L’accord reste cependant claire-
ment meilleur que pour les modeles de DA classique. Un aussi bon accord de la DA-d
avec 'OKMC est inattendu, compte tenu des forces de puits observées sur la
qui montrent que la valeur moyenne et la dispersion sont sous-estimées par la formule
, pour le taux de création le plus élevé.

Ces résultats semblent confirmer I'importance de la prise en compte en DA des effets
de voisinage, c’est-a-dire de la dispersion des forces de puits. Il faut cependant garder
en téte que 'accord observé ici pourrait étre dégradé pour des temps plus longs ou
des taux de création plus faibles. De plus, on rappelle que le cas présent concerne les
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interstitiels dans ’aluminium, qui ne sont que peu anisotropes et ne présentent que peu
de différence entre le point stable et le point col. Le modele DA-d utilisé ici, qui utilise
la méme approche que le modéle de Jourdan pour la prise en compte des interactions
élastiques, serait par exemple moins valide pour les lacunes pour lesquelles ces hypotheses
ne sont pas vérifiées. Les résultats obtenus ici permettent néanmoins de penser que, méme
dans ces cas, la DA-d reproduirait mieux I’étalement de la distribution OKMC et donc
fournirait un meilleur accord que la DA avec TOKMC.

5.5 Résumé et conclusion

Dans ce chapitre, I'objectif était d’identifier les conséquences de ’absence des effets
de voisinage dans la DA, et de développer une méthode permettant de les prendre en
compte.

Sur les trois modeles régulierement considérés en DA, nous avons vu que la prise
en compte du volume fini seule ne suffit pas car les distributions sont moins étalées que
celles obtenues en OKMC. Nous avons identifié que c’est la dispersion des forces de puits
qui doit étre prise en compte pour espérer reproduire les distributions de tailles d’amas
obtenues en OKMC.

Une expression de force de puits permettant de reproduire la dispersion observée en
OKMC a ensuite été développée. Le développement a été effectué en considérant le cas 1
(absorption sur les spheres sans interactions élastiques). L’expression finalement retenue
est donnée par I’équation : elle est composée de la force de puits en milieu infini,
multipliée par un terme correctif visant a prendre en compte les effets de volume fini et les
effets de voisinage. Ce terme correctif rend compte de la variation de concentration locale
due a la présence de puits autour du puits considéré. Il s’écrit comme un volume effectif
normalisé, qui est calculé a partir du volume de Voronoi par une loi de puissance (eq.
(5.30])). Ceci peut étre vu comme une expression de la moyenne des volumes environnant
la boucle. Nous avons vu que les volumes de Voronoi dans les microstructures suivent
une distribution de Poisson-Voronoi, qui peut étre introduite dans la DA.

Grace a cette expression de force de puits, et aux adaptations qui en sont faites pour
le cas des tores sans et avec interactions, on peut reproduire correctement les dispersions
des forces de puits pour les cas des taux de création les plus élevés, mais on surestime
un peu les dispersions observées pour les plus faibles taux de créations. Ceci est di au
fait que le terme correctif est indépendant de la densité de boucles, la méme dispersion
est donc introduite aux fortes et faibles densités. Dans le cas particulier des tores avec
interactions élastiques, les dispersions sont bien estimées aux faibles densités mais sous-
estimées pour le taux le plus grand. Ceci est di au fait que dans ce cas, ’expression
analytique considérant la boucle dans un milieu infini sous-estime les forces de puits, et
que les interactions élastiques amplifient la dispersion des forces de puits.

Enfin, une méthode a été élaborée pour intégrer cette dispersion de forces de puits
dans le formalisme de la DA. Ceci est réalisé au travers du coefficient d’absorption, qui
dépend du volume effectif, c’est-a-dire du volume de Voronoi normalisé. Les concentra-
tions dépendent elles aussi de ce volume de Voronoi. Les volumes de Voronoi associés aux
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amas sont choisis en échantillonnant la distribution de Poisson-Voronoi. La résolution de
ces équations a peut étre faite de facon déterministe ou stochastique dans
un algorithme hybride.

Les résultats obtenus par ce modele de DA avec dispersion des forces de puits (DA-d)
sont satisfaisants. L’étalement des distributions de tailles d’amas observées en OKMC
(et EKMC), qui est sous-estimé en DA classique, est bien reproduit par ce nouveau
modele de DA-d. Seules les distributions aux plus faibles densités, c’est-a-dire pour les
faibles taux de création et temps courts, restent en léger désaccord avec les références
OKMC. Une partie de ce désaccord peut étre attribué au terme correctif qui introduit
trop de dispersion aux faibles densités. Les distributions de tailles d’amas sont également
bien reproduites pour des temps plus longs, ce qui tend a confirmer la généralité de la
méthode proposée ici. Sa validité est aussi montrée pour des faibles taux de création
si 'on simule des temps assez longs. Ce bon accord est méme obtenu dans le cas avec
interactions élastiques, pour lequel la dispersion des forces de puits était pourtant assez
mal reproduite. Ce dernier point est a considérer avec prudence, car il ne serait a priori
pas aussi généralisable que dans les cas sans interactions. Il resterait par exemple a tester
sa validité dans le cas des lacunes, pour lesquelles les hypothéses du modele analytique
concernant les propriétés des défauts ne sont pas vérifiées. Les résultats obtenus avec ce
modele de DA-d montrent que la prise en compte de la dispersion des forces de puits
permet d’obtenir un étalement des distributions en meilleur accord avec ’'OKMC.
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Conclusion et perspectives

Cette these porte sur le calcul des forces de puits, qui sont les parametres utilisés en
DA pour représenter la capacité des puits a absorber les défauts ponctuels. C’est donc
au travers de ces parameétres que sont inclus les effets des interactions élastiques et des
propriétés des défauts ponctuels dans la DA. Les résultats de la DA sont tres sensibles
aux valeurs des forces de puits. Or, ces dernieres sont en général déterminées avec des
hypotheses fortes simplifiant les propriétés des défauts ou les interactions élastiques. De
plus I'absence de prise en compte des corrélations spatiales par la DA rend impossible
la simulation de certains phénomenes et limite la précision des résultats.

L’objectif général de ce travail est d’identifier la dépendance des forces de puits vis-
a-vis des interactions élastiques, des propriétés des défauts et les corrélations spatiales,
le but final étant d’améliorer le formalisme de la DA pour en améliorer la précision.

Synthese des résultats

Le premier objectif de la these était d’évaluer I'influence des interactions élastiques
et les contributions des différentes propriétés des défauts ponctuels sur les valeurs de
forces de puits. Notre étude a donc débuté par la détermination des valeurs des forces
de puits, en prenant en compte des interactions élastiques et une description précise
des défauts ponctuels, grace a des simulations OKMC. Les principaux objets présents
dans les microstructures irradiées, que sont la dislocation droite, la cavité sphérique et
la boucle de dislocation ont été étudiés. Les défauts ponctuels ont été représentés par
leurs dipoéles élastiques, déterminés en DFT. Cette étude a permis de montrer que les
interactions élastiques ont une influence importante sur les valeurs de forces de puits.
En effet, elles sont responsables des valeurs de biais positives obtenues pour tous les
types de puits. En particulier, elles conférent a la cavité un biais positif. Les interactions
élastiques sont donc déterminantes dans I'absorption préférentielle des interstitiels par
les puits. Les résultats ont également montré que ’anisotropie au point col des défauts
ponctuels, et en particulier de la lacune, est un parametre important dans les valeurs
de forces de puits. Cette anisotropie modifie les valeurs de ces parametres. Elle est par
exemple responsable de la diminution de la force de puits de la cavité pour les lacunes,
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et donc du biais positif de la cavité, mais aussi de la différence des valeurs de biais entre
les boucles interstitielles et lacunaires. Notre étude a également montré que I’anisotropie
au point col impacte les trajectoires de migration de défauts vers les puits. Par exemple,
elle est responsable de 'existence d’une composante de flux dans la direction de la ligne
de dislocation. Dans le cas de la cavité sphérique, ’anisotropie au point col des défauts
mene a une absorption anisotrope de lacunes a la surface de la cavité. L’analyse des
chemins de migration de la lacune vers les boucles de dislocations a montré que cette
anisotropie facilite sa migration vers la boucle interstitielle et donc diminue le biais de
cette derniere. Nous avons donc identifié le réle capital des interactions élastiques et
montré que 'anisotropie au point col des défauts, et plus particulierement de la lacune,
est également un parametre important dans la détermination des forces de puits.

Notre objectif a ensuite été d’identifier les effets de voisinage, survenant en présence
de plusieurs puits, influengant les valeurs de forces de puits. Pour cela, nous avons réalisé
des simulations OKMC pour former des microstructures de boucles par agglomération
d’interstitiels, puis pour calculer les forces de puits des différentes boucles dans ces mi-
crostructures. Ce travail a permis de montrer les effets des différents environnements
sur les valeurs de forces de puits, et également de comparer les forces de puits obtenues
en OKMC a celles utilisées dans les principaux les modeles d’absorption utilisés en DA.
Notre étude a montré que les effets de voisinage se traduisent, pour I’ensemble des puits
de méme taille de la microstructure, par une dispersion des forces de puits. L’analyse
des résultats obtenus a permis d’identifier que cette dispersion est due aux variations
locales de la densité de boucles dans la microstructure, qui induit donc une variation de
la concentration locale de défauts ponctuels, impactant I’absorption de ces derniers par
les puits, et donc les forces de puits. En premiere approximation, les forces de puits sont
donc corrélées aux volumes de Voronoi associés aux boucles. Nos résultats ont également
montré que la dispersion augmente avec la densité de boucles dans les microstructures.
Enfin, nous avons montré que les interactions élastiques sont responsables d’une aug-
mentation des valeurs de forces de puits dans les microstructures, mais surtout d’une
augmentation de leur dispersion. La comparaison des résultats OKMC aux modeles ana-
lytiques de force de puits utilisés en DA a permis d’identifier ceux qui donnent une bonne
représentation de la variation globale des forces de puits dans les microstructures avec
le rayon de boucle.

La derniere étape de ce travail a été de quantifier les imprécisions de la DA dues a
I’absence de prise en compte des effets de voisinage. Pour cela, les distributions de tailles
d’amas issues des simulations OKMC ont été comparées aux distributions obtenues par
des simulations DA équivalentes. Les résultats ont révélé que les distributions obtenues
en DA sont moins étalées que les distributions OKMC, en particulier aux fortes doses.
L’analyse a montré que cette différence existe méme pour les simulations DA utilisant les
modeles de forces de puits prenant en compte les effets de volumes finis et représentant
bien les valeurs moyennes de forces de puits dans les microstructures OKMC. Ces résul-
tats montrent que la dispersion des forces de puits est responsable d’un I’étalement des
distributions de tailles d’amas. Nous avons donc construit une méthode pour intégrer
les effets de voisinage, c’est-a-dire la dispersion des forces de puits, dans la DA. Pour
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cela, nous avons développé une expression de force de puits permettant de reproduire les
valeurs obtenues en OKMC. Cette expression a été développée dans le cas ou 'absorp-
tion se fait sur les spheres englobant les boucles et a été adaptée aux autres cas traités
(tores sans et avec interactions). Cette expression est constituée de la force de puits de
la boucle en milieu infini multipliée par un terme correctif visant a prendre en compte
les effets de volumes finis et de voisinage. Ce dernier est un volume effectif normalisé,
représentant le volume de Voronoi moyen dans le voisinage de chaque boucle. Il dépend
du volume de Voronoi normalisé de la boucle considérée. Nos résultats ont permis de
montrer que ces volumes peuvent étre représentés par la distribution de Poisson-Voronoi.
L’expression ainsi proposée introduit la méme dispersion quelle que soit la densité de
boucles, ce qui est une approximation, mais permet d’obtenir des résultats convenables
quel que soit le cas traité. Avec cette expression, les dispersions de forces de puits sont
bien reproduites aux fortes densités pour les cas sans interactions élastiques, et aux
faibles densités pour le cas avec interactions élastiques. Nous avons ensuite développé un
nouveau systeme d’équations permettant d’intégrer cette dispersion dans le formalisme
de la DA. Il utilise un échantillonnage de la distribution de Poisson-Voronoi et peut
étre résolu par une méthode déterministe ou stochastique. Les résultats obtenus par ce
nouveau modele de DA reproduisent tres bien les distributions obtenues en OKMC, y
compris pour le cas avec interactions élastiques, sauf pour les plus faibles densités. La
méthode générale proposée ici a donc permis de bien reproduire les effets de voisinage
existant dans les microstructures et d’améliorer la précision des simulations DA.

Perspectives

Ce travail présente plusieurs perspectives.

Tout d’abord il serait intéressant d’effectuer des calculs de forces de puits en prenant
en compte les polarisabilités des défauts ponctuels. Ceci nous permettrait de quantifier
I'influence de ces éléments sur I’absorption des défauts par les puits. Ces polarisabilités
pourraient en particulier influencer la migration des défauts ponctuels a proximité des
puits. Cette étude permettrait de vérifier le niveau de précision nécessaire au calcul des
forces de puits et de valider notre hypothese selon laquelle les dipoles sont suffisants pour
représenter les défauts ponctuels.

Dans le but de connaitre le niveau de raffinement de description des défauts nécessaire
a la simulation des microstructures, il serait également intéressant de comparer I'influence
des propriétés des défauts a celle des effets de voisinage. Pour cela, nous pourrions
envisager de simuler la formation des microstructures avec différentes hypotheses sur
les dipoles élastiques (isotropes au point col, avec polarisabilités...). La comparaison des
forces de puits dans de telles microstructures a celles obtenues dans le ot 'on
a uniquement considéré I'absence d’interactions (dipoles nuls) et les dipoles élastiques
complets, permettrait de quantifier 'influence des différentes propriétés des défauts et
de la comparer a celle des effets de voisinage.

Nous pourrions également améliorer le modele de DA-d, comprenant la dispersion
des forces de puits, proposé au terme du Le point le plus important serait
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de développer une expression prenant en compte la variation de la dispersion avec la
densité de boucles. Nous pourrions par exemple proposer un volume effectif normalisé
dépendant de la densité de boucles et non plus seulement des volumes de Voronoi. Une
autre possibilité serait de raffiner le modele proposé par A. D. Brailsford et al. [39].
De plus, dans notre étude, I’expression de force de puits ne permet pas de reproduire
correctement la dispersion des forces de puits dans le cas ou les interactions élastiques
sont prises en compte. Si 'amplitude de la dispersion est sous-estimée, les forces de
puits le sont également de fagon générale. Ceci vient de ’expression utilisée dans ce
cas, le modele de Jourdan, qui s’appuie sur une approche de type Laplace. Un travail
supplémentaire serait nécessaire pour améliorer notre modele au cas avec interactions
élastiques. Enfin, le modele DA-d proposé ici n’a été appliqué que pour les interstitiels. 11
serait intéressant de simuler la formation de microstructures constituées de lacunes pour
identifier les imprécisions éventuelles des modeles de la DA correspondants. Si besoin,
un travail supplémentaire serait alors nécessaire pour adapter la DA au cas des lacunes.

D’un point de vue plus large, le travail présenté dans ce manuscrit pourrait s’étendre
a I’étude des phénomenes de fluage. Il serait en effet possible d’appliquer une contrainte
extérieure a une boite de simulation OKMC contenant une dislocation droite, et d’étu-
dier la variation de la force de puits en fonction de I'amplitude de la contrainte et de
son orientation par rapport a la ligne de dislocation [56]. Il serait alors d’autant plus
intéressant de prendre en compte les polarisabilités des défauts ponctuels, qui modifie-
raient les valeurs des dipoles élastiques et donc la migration des défauts vers les puits.
Cette étude permettait de comparer les phénomenes de SIPA-I et de SIPA-AD. Il serait
aussi possible d’étudier le phénomene de SIPA di a la variation du biais des boucles
de dislocations en fonction de leur orientation vis-a-vis de la contrainte [18], dans des
configurations sur réseau et dans des microstructures.
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Annexe A —

Evaluation de Derreur sur les forces de
puits par la méthode des moyennes par
blocs

Dans cette annexe, on présente la méthode utilisée pour calculer 'erreur sur les
valeurs de force de puits déterminées par calculs OKMC, au

La force de puits k2 est déterminée & partir du nombre moyen de défauts ponctuels N
présents dans la boite en régime permanent. Cette valeur est calculée comme la moyenne
des M mesures, qui sont effectuées tous les 10* pas de temps durant le régime permanent.
Il faut donc évaluer l'erreur sur la moyenne N de ces M observations {N;},. (1, M}
Classiquement, ’erreur sur la moyenne est évaluée en utilisant 'erreur type de la moyenne
Osem N (« sem » pour standard error of the mean), donnée par :

1 1

M —\2
Usem,ﬁzﬁ M_lZ(Nl_N)

=1

(A1)

Cette méthode ne s’applique que si les M mesures sont indépendantes, c’est-a-dire
pour des valeurs N; non corrélées. Elle ne peut donc pas s’appliquer ici car, pour des
boites de grande taille, les mesures sont corrélées. Cela signifie que certains des défauts
présents lors de la mesure de N; sont encore présents lors de la mesure de N;11 : N1
dépend donc de N;. Ceci est illustré sur les exemples donnés fig. (a) dans le cas de
lacunes migrant vers une dislocation, les corrélations étant assez faibles, et fig. (a)
pour le cas de lacunes migrant vers une cavité avec des valeurs plus fortement corrélées.

On utilise donc la méthode dite des « moyennes par blocs » [150], qui permet de tenir
compte de ces corrélations. Cette méthode consiste a découper 'ensemble {N;}, (1, M}
contenant M mesures en sous-ensembles consécutifs, appelés « blocs », contenant un
nombre fixé p de valeurs. On obtient ainsi @) blocs, avec M = @ x pﬂ

{Ni}z‘e{l,...,M} — {Ni}ie{l,...,p}7 {Ni}ie{p+l,...,2p}7 {Ni}ie{(M—p)—i-l,...,M}

1. Pour des valeurs de p non diviseurs de M, le dernier intervalle contenant moins de p points est
exclu du calcul. On considére alors un nombre M’ de mesures inférieur & M. Pour p < M, ce qui est
généralement le cas ici, la précision des résultats n’est pas impactée par ce choix.
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ANNEXE A - EVALUATION DE L’ERREUR SUR LES FORCES DE PUITS PAR
LA METHODE DES MOYENNES PAR BLOCS

La valeur moyenne Nq est calculée pour chaque intervalle ¢ € {1,...,Q}. On estime
alors l'erreur sur N pour cette taille de bloc p par :

1 @ 2
D (Nq—N). (A.2)

Op =
q

Cette opération est répétée pour différentes tailles de bloc p (et donc différents
nombres de blocs Q). Il s’agit ensuite d’étudier la variation de o, en fonction de la
taille du bloc p. Dans le cas limite p =1 (Q = M), on retrouve 'erreur type (eq. )
Plus les blocs sont gros, moins on observe de corrélation entre les valeurs moyennes cal-
culées sur les blocs. Pour des valeurs de p suffisantes, on obtient un palier qui correspond
a l'erreur o5 sur N. Par contre, si p est trop grand, c’est-a-dire si les blocs sont trop
gros, on peut perdre en précision, car le nombre d’échantillons (de blocs) diminue.

Deux exemples d’évaluation de o5 sont présentés sur les figures (b) et (b).
Dans le premier cas, la corrélation des valeurs est assez faible. Le palier est donc vite
atteint et I’estimation de l'erreur se dégrade rapidement quand p augmente. On estime
dans ce cas que o5 ~ 0.4. Dans le second cas, les corrélations sont plus importantes. Le
palier est atteint pour des valeurs plus grandes de p, et ce n’est que pour des valeurs tres
grandes que l'estimation perd en précision. Dans ce cas, on estime o5 ~ 0.7.

A partir de I'erreur sur le nombre moyen de défauts ponctuels o, on calcule I'erreur
sur la force de puits 042 et sur le biais op. Les formules obtenues et utilisées dans le

sont, pour la force de puits :

o—
o2 = kQ%, (A.3)
et pour le biais :
G D; 1 — 9
oB GD \/N + N UQNV + a%ia%v (A.4)
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ANNEXE A -~ EVALUATION DE L’ERREUR SUR LES FORCES DE PUITS PAR
LA METHODE DES MOYENNES PAR BLOCS

wo & . ®)

140 % + i

Nombre de défauts dans la boite (N)
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0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 Nombre de points par bloc p
Temps t (s)
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FIGURE A.1 — Evaluation de lerreur sur N par la méthode des moyennes par blocs.
Exemple des lacunes (défauts réels, cas 2 du migrant vers une dislocation
droite. (a) Evolution du nombre de défauts dans la boite en fonction du temps, avec
N = 103.32. Les valeurs sont relativement peu corrélées. (b) Evaluation de I'erreur sur
N op en fonction de la taille du bloc p, la valeur du palier est o5 ~ 0.4. La densité de
dislocations est de 10*® m~2 (I, = 10 nm).
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FIGURE A.2 — Evaluation de 'erreur sur N par la méthode des moyennes par blocs.
Exemple des lacunes (inclusions sphériques, cas 1 du migrant vers une cavité
sphérique. (a) Evolution du nombre de défauts dans la boite en fonction du temps, avec
N = 83.13. Les valeurs sont fortement corrélées. (b) Evaluation de erreur sur N op en
fonction de la taille du bloc p, la valeur du palier est o5 ~ 0.7. La densité de cavités est
de 5.6 10! m~3 (I = 56.3 nm).
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Annexe B

Comparaison des résultats OKMC et des
calculs analytiques pour la dislocation
droite (cas 0 — défauts sans interactions)

Cette annexe est consacrée a 1’étude de la différence observée entre les valeurs issues
des calculs OKMC et la solution de Wiedersich, dans le cas de la dislocation droite sans
prise en compte des interactions élastiques (cas 0). Pour comprendre cette différence, on
réalise des calculs éléments finis (EF) pour résoudre I’équation de diffusion, sur les deux
géométries illustrées sur la La méthode utilisée est décrite en détail dans la
référence [36]. Un terme source est imposé, correspondant aux simulations OKMC et la
force de puits est déduite de la concentration moyenne de défauts ponctuels, en utilisant
I’equation . On reproduit donc 'approche de Wiedersich.

(a) I'n (b 'y

G G

TV’ Ty‘

I'p R I'p 1/2

FIGURE B.1 — Domaine de simulation (en gris) pour les calculs EF. (a) Géométrie cir-
culaire. (b) Géométrie cubique. Le taux de création G est imposé dans le volume. La
concentration est nulle sur I'p et le flux normal a la surface I'y est nul.

On compare d’abord les résultats EF obtenus sur la géométrie circulaire fig. (a) a
la solution analytique (eq. (1.51])). Pour cela, on utilise la méme valeur . pour les deux
approches, et la valeur de R est modifiée pour étudier différentes densités de dislocations,
par la relatlon p= T Les résultats pour différentes valeurs de r. sont illustrés sur la
figure B.2] On obtient un accord parfait entre la solution de Wiedersich et les calculs
EF sur la géométrie circulaire, ce qui valide 'emploi de calculs EF pour expliquer les
différences observées entre la solution analytique et TOKMC.
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ANNEXE B -~ COMPARAISON DES RESULTATS OKMC ET DES CALCULS
ANALYTIQUES POUR LA DISLOCATION DROITE (CAS 0 - DEFAUTS SANS
INTERACTIONS)

On compare ensuite les résultats des calculs EF sur la géométrie cubique (fig.|B.1|(b)),
plus proche de celle utilisée en OKMC, a la solution de Wiedersich. La correspondance
entre les valeurs de R et la taille d est donnée en conservant la densité de dislocations :

1 1
PR R B
== /TR. (B.2)

On constate sur la qu’en conservant de cette facon la densité de dislo-
cations, les calculs EF sur la géométrie cubique donnent un excellent accord avec la
solution analytique de Wiedersich. Il n’y a donc aucune différence entre les calculs EF
sur la géométrie circulaire et sur la géométrie cubique : la géométrie du domaine de
calcul n’a donc aucun impact sur les valeurs de force de puits.

La différence observée entre les calculs OKMC et la solution de Wiedersich (eq. (L.51)))
pour la dislocation droite, dans le cas sans interactions élastiques (cas 0) peut donc étre
due a la différence de conditions aux limites en r = 7.. Les sauts discrets réalisés en
OKMC menent a une valeur effective de 7. < r. pour laquelle la concentration de dé-
fauts est nulle. Un meilleur accord est obtenu en utilisant la correction proposée par H.
Rouchette [159] de 7. = r. — %, ol ag est le parametre de maille, comme le montrent
les résultats obtenus avec plusieurs valeurs de 7., présentés sur la

Solution de Wiedersich, r,=0.5 nm

Solution de Wiedersich, r.=0.574 nm

100 Solution de Wiedersich, r.=1.148 nm

® o Calculs EF (géométrie circulaire), r.=0.5 nm
g8||@ @ Calculs EF (géométrie circulaire), r.=0.574 nm
® @ Calculs EF (géométrie circulaire), r,=1.148 nm

Efficacité d’absorption Z
(o]

O
4 88.80
o-o-%
0 1014 1015 1016

Densité de dislocations p (m~2)

FIGURE B.2 — Comparaison des efficacités d’absorption Z = k?/p obtenues par la solution
analytique de Wiedersich pour la dislocation droite (eq. ) et des résultats des calculs
EF sur la géométrie circulaire (fig. (a)), pour différentes valeurs de r. et différentes
densités p = 1/(7R?).
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ANNEXE B - COMPARAISON DES RESULTATS OKMC ET DES CALCULS
ANALYTIQUES POUR LA DISLOCATION DROITE (CAS 0 - DEFAUTS SANS
INTERACTIONS)

Solution de Wiedersich, r.=0.5 nm

Solution de Wiedersich, r.=0.574 nm

100 Solution de Wiedersich, r.=1.148 nm

m m Calculs EF (géométrie cubique), r.=0.5 nm

g ||m m Calculs EF (géométrie cubique), r.=0.574 nm
m m Calculs EF (géométrie cubique), rc=1.148 nm

Efficacité d’absorption Z
»

QQQQQQQQQQE

10" 10'° 1016
Densité de dislocations p (m~2)

FIGURE B.3 — Comparaison des efficacités d’absorption Z = k2 /p obtenues par la solution
analytique de Wiedersich pour la dislocation droite (eq. ) et des résultats des calculs
EF sur la géométrie cubique (fig. (b)), pour différentes valeurs de 7. et différentes
densités p = 1/(7R?) = 1/I2.

30
Solution de Wiedersich, r, = 2b
Solution de Wiedersich, r, = 2b — §
25 Solution de Wiedersich, r, = 4b

Solution de Wiedersich, ro = 4b — %
--- Solution de Wiedersich, r, = 7b
— Solution de Wiedersich, ro = 7b — %
© © Simulation r; = 2b
© © Simulation r; = 4b
@ @ Simulation r; =7b

n
o

Efficacité d’absorption Z
= o

(53]

10 101 101
Densité de dislocations p (m~2)

FIGURE B.4 — Comparaison des efficacités d’absorption Z = k?/p, obtenues en OKMC
pour différentes valeurs de 7, a la solution analytique de Wiedersich (eq. (1.51))) utilisant
re et 7o = e —ap/4. Ces simulations sont réalisées en utilisant la valeur ag = 0.40496 nm

et b = 0.208 nm.
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Annexe C —

Comparaison des résultats OKMC et des
calculs analytiques pour la dislocation
droite (cas 1 — inclusions sphériques)

Dans cette annexe, on compare les résultats des calculs OKMC réalisés au
sur le cas de la dislocation droite, aux calculs analytiques de H. Rauh et D. Simon [41]. Ce
calcul analytique correspond a une dislocation seule, avec une concentration imposée a
une distance R de la position de la dislocation. L’effet du champ de déformation d’autres
dislocations n’est donc pas pris en compte.

Pour expliquer les différences observées sur la I’équation de diffusion a
également été résolue sur deux cas différents (fig. , en utilisant la méthode des
éléments finis (EF). Cette méthode est décrite en détail dans la référence [36]. Dans
le premier cas (fig. [C.1}(a)), la concentration est imposée sur la surface extérieure du
domaine de simulation, ce qui correspond au traitement analytique dans [41] (approche
de Laplace, avec une géométrie différente). La force de puits est déduite du flux vers la
dislocation. Dans le second cas (fig]C.1}(b)), un terme source est imposé, correspondant
aux simulations OKMC. La force de puits est déduite de la concentration moyenne de
défauts ponctuels, en utilisant I'eq. (approche de Wiedersich). Dans les deux cas,
les effets des champs de déformation des dislocations avoisinantes sont pris en compte.

Les résultats sont comparés sur la Un tres bon accord est obtenu entre
les calculs EF avec un taux de création imposé et les simulations OKMC. A I'inverse, les
simulations EF avec une concentration imposée se rapprochent de la solution analytique
pour les faibles densités de dislocations, tandis qu’elles different quand la densité aug-
mente. Ceci montre que la différence entre la solution analytique et les résultats OKMC
vient en plus grande partie de la différence de conditions aux limites, mais aux densi-
tés de dislocations plus élevées, les effets du champ élastique des dislocations voisines
contribuent également a cette différence.

182



ANNEXE C - COMPARAISON DES RESULTATS OKMC ET DES CALCULS
ANALYTIQUES POUR LA DISLOCATION DROITE (CAS 1 - INCLUSIONS
SPHERIQUES)

()
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FIGURE C.1 — Domaine de simulation pour les calculs EF (en gris). (a) La concentration
est imposée sur le bord extérieur (I'p2). La concentration est nulle sur I'p ; et le flux
normal a la surface 'y est nul. (b) Le taux de création G est imposé dans le volume. La
concentration est nulle sur I'p, le flux normal & la surface I'y est nul et des conditions
aux limites périodiques sont utilisées sur I'p.

0.9
Rauh et Simon [41]
Calculs EF (concentration imposée)
0.8} Calculs EF (flux imposé)
© Inclusions sphériques (1) ) O
m
0.7 :
S ®
] )
5 0.8 T e 2T e
L
g 0.5 ¢
g @
R
©
S04
0.3}
0.2 : : ‘ : ‘
10 10" 101

Densité de dislocations p (m~2)

FIGURE C.2 — Biais de la dislocation droite dans le cas ou les défauts sont considérés
comme des inclusions sphériques (cas 1), obtenus avec différentes approches : calcul
analytique de H. Rauh et D. Simon [41], calculs EF avec deux conditions aux limites
différentes et calculs OKMC.
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Annexe D —

Evaluation de I’erreur sur les forces de
puits dans les microstructures

Dans cette annexe, on établit la formule utilisée pour calculer 'erreur sur les valeurs
de force de puits déterminées dans les microstructures. Il est important d’évaluer correc-
tement cette erreur, car I’étude vise a comparer différentes forces de puits pour identifier
les effets de voisinage. On doit donc s’assurer que les différences observées ne sont pas
dues a des imprécisions statistiques.

On cherche ici a relier 'erreur sur une valeur de force de puits donnée au nombre
total de défauts simulés durant la simulation Nyot = tsimG-
Pour cela, commengons par établir 'expression de cette erreur. La force de puits pour

une boucle donnée s’écrit ici
Nabs

K= —, (D.1)
Dtsim N

ou D est le coefficient de diffusion des interstitiels, N2 est le nombre de défauts absorbés
par la boucle durant ¢, et N est le nombre moyen de défauts ponctuels demeurant dans

la boite en régime permanent.

Ainsi, on a

Ak*  AN¥s AN
k2 = Nabs + N :
La seconde partie du membre de droite est une erreur sur le nombre moyen de défauts
ponctuels en régime permanent. En considérant I’étude réalisée au on peut
supposer que des temps de simulation suffisamment longs permettent de rendre ce terme

négligeable devant %:]:S, permettant ainsi de ne pas tenir compte de ce terme dans

Na
, . . 2 abs
I’évaluation de ’erreur. On conserve donc 1’expression —Ak’; = Aj\],\ibs .

Pour la boucle que nous considérons, on peut écrire N2P$ = Z?ﬁ‘f n; OU (N1, ..oy NN, )
sont des entiers, n; valant 1 si le défaut simulé j est absorbé par la boucle, et 0 sinon.

Ceci revient & dire que (ny,...,nn,,,) est un échantillon aléatoire, suivant la méme
loi que la variable aléatoire parente n. Il s’agit d’une variable aléatoire discréte, pouvant
prendre les valeurs 1 avec une probabilité de p = ¢ (en cas d’absorption) ou 0 avec une

probabilité de p =1 — ¢ (pas d’absorption).

(D.2)
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ANNEXE D -~ EVALUATION DE L’ERREUR SUR LES FORCES DE PUITS DANS
LES MICROSTRUCTURES

Pour cette variable aléatoire, ’espérance est de

E(n)=0-(1-¢)+1-6=0 (D.3)

et la variance peut donc étre calculée comme suit :

Vin)=(1-¢)-(0—¢)*+¢-(1—¢)°
Vin)=¢(1-¢).

L’écart type est donc de
o(n) =4/¢(1—9). (D.4)

L’erreur sur la force de puits s’écrit :

2 abs abs
Ak _ AN _ N Ntot. (D.5)
k2 Nabs Niot Nabs
N2bs /Nyt est la moyenne empirique de I’échantillon (ny, ..., ny,,, ), donc
ANabs
_ o (D.6)

Nabs / Ntot :

Il faut donc estimer la valeur de ¢ pour estimer cette erreur. Comme [’échantillon
(n1, ..., ntot) est de grande taille, on peut supposer que la moyenne empirique de I’échan-
tillon Nabs /Niot est une bonne estimation de l’espérance de la variable aléatoire, c’est-
a-dire ¢ ~ N /Ny, d’ott on déduit une estimation de o(n) par .

Ainsi, on obtient 'erreur sur la force de puits comme

AikQ _ Ntot - Nabs (D7)
k2 \l NtotNabS
1
Nabs (D.8)

Afin de valider cette expression dans le cas des simulations dans les microstructures,
on procede de la fagon suivante, correspondant & la méthode décrite dans la référence [63].

On considere une boite de simulation donnée dans laquelle sont présents plusieurs
puits. Le taux de création de défauts ponctuels G est fixé et le temps de simulation
tsim est fixé de maniere a simuler la migration et ’absorption de Niot = tsimG défauts
indépendants.

On évalue la force de puits d’une boucle donnée pour cette valeur de Niy. Cette
opération est répétée pour M = 500 simulations indépendantes sur cette méme boite.
On obtient ainsi M valeurs de force de puits pour cette boucle (par exemple, voir
(a)), permettant de définir la distribution de forces de puits. On peut ainsi
vérifier que la distribution est gaussienne et donc évaluer I’écart type de cette distribu-

tion (voir figure D.1| (b)). On compare cet écart type a la formule théorique (D.7) et a
son approximation .

On réalise cette comparaison pour plusieurs valeurs de Nio, afin de vérifier que
I'erreur varie comme prédit par ces formules. Les résultats de cette étude sont illustrés

sur la [figure D.1| (¢). Ceci permet de valider ’emploi de la formule (D.8)).
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ANNEXE D -~ EVALUATION DE ’ERREUR SUR LES FORCES DE PUITS DANS
LES MICROSTRUCTURES
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F1GURE D.1 — Validation des expressions et pour I’évaluation de 'erreur sur la
force de puits dans les microstructures. (a) Valeurs obtenues pour la force de puits d’une
boucle donnée dans une microstructure, pour les M = 500 évaluations indépendantes,
pour Nior = 18185. (b) Distribution des valeurs de forces de puits pour cette boucle. (c)
Variation de l'erreur sur cette force de puits avec le nombre total de défauts simulés.
Ici Nibs désigne la premiére évaluation du nombre de défauts absorbés N2b* sur les M
indépendantes. La méthode suivie est similaire a celle de la référence [63].
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Annexe E —

Reproduction de la dispersion des forces
de puits en utilisant les volumes de
Voronoi

On présente dans cette annexe une expression de forces de puits construite a partir
des volumes de Voronoi pour reproduire la dispersion des forces de puits. Elle consiste a
introduire les volumes de Voronoi dans I'expression de force de puits développée par A.
D. Brailsford et al. [39]. Dans cette annexe, on considere le cas 1 ou 'absorption se fait
sur les boucles englobant les tores, sans interactions élastiques.

L’approche du milieu effectif, proposée par A. D. Brailsford et al. [39] dans le cas des
cavités sphériques, peut étre utilisée pour déterminer les forces de puits des boucles en
prenant en compte leurs volumes de Voronoi. Il suffit de considérer que la boucle i est
immergée dans une zone sans puits de volume V;, son volume de Voronoi. En supposant
que ce volume est sphérique, on obtient son rayon selon R; = (3V; /47?)1/ 3. On estime
enfin la force de puits totale par k2, = G/ DN La force de puits de chaque boucle
peut alors étre estimée par

k2 = F(kot) (1+ g(ktor)) (E.1)
47TT'Z‘CZ'(1 + ktotRz’)

F(kio = E.2

o) = T3 R (Re 10 (E2)

Fon(Bi = 73).

6 (1 4 kot R;)

9(Ktot) ((R@ +7i) (B34 kot Ri) — Zktotrf) ; (E.3)
ou 1; est le rayon de la boucle.

Les résultats obtenus dans le cas 1 avec G = 10! dpa.s™! et pour ¢t = 1073 s sont
illustrés sur la On peut voir que la dispersion obtenue en OKMC n’est pas
bien reproduite par cette approche : elle est grandement sous-estimée (pour les valeurs
OKMC, voir (c)).

L’emploi direct des volumes de Voronoi dans cette approche n’est donc pas concluant
pour reproduire la dispersion des forces de puits.

1. 11 a été vérifié dans le [chapitre 5| que les mémes résultats sont obtenus si 'on évalue k2., par
k2, = ZZ 4drri(1/V).

187



ANNEXE E - REPRODUCTION DE LA DISPERSION DES FORCES DE PUITS
EN UTILISANT LES VOLUMES DE VORONO{

80 : : : : - - -
== Approche de Wiedersich, milieu fini (eq. (1.60)) 8.0e+04
‘£ 70r| = Approche de Laplace, milieu infini (eq. (1.58))
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FIGURE E.1 — Forces de puits obtenues par la formules (E.1)) pour les valeurs obtenues
dans le cas 1 avec G = 107! dpa.s~! et pour t = 1073 s.
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Titre : Simulation de la cinétique d’absorption des défauts ponctuels par les dislocations et amas de défauts
Mots clés : Monte Carlo, Irradiation, Cinétique, Dynamique d'amas, Dislocations

Résumé : La dynamique d'amas (DA) est une méthode de simulation en champ moyen permettant la
prédiction de 'évolution des matériaux sous irradiation. Dans cette thése, on s'intéresse aux forces de puits,
qui sont les parametres utilisés en DA pour représenter la capacité des puits (dislocations, cavités...) a absorber
les défauts ponctuels (lacunes, interstitiels). Pour calculer les forces de puits, on réalise des simulations Monte
Carlo cinétique sur objets (OKMC) dans lesquelles 1'énergie des défauts ponctuels au point stable et au point
col est décrite a l'aide de dipbles élastiques. Ces quantités sont préalablement calculées pour un cristal
d'aluminium en utilisant la théorie de la fonctionnelle de la densité. Une premiére partie de ce travail vise a
évaluer les forces des principaux puits présents dans les microstructures sous irradiation (cavité, dislocation
droite et boucle de dislocation) dans des configurations simples. L'étude met en évidence l'importance des
interactions élastiques, et permet d'identifier I'anisotropie des dipdles élastiques au point col comme un
parametre trés important qui modifie a la fois les trajectoires des défauts ponctuels et les valeurs de forces de
puits. On s'intéresse dans une deuxieéme partie a l'importance de la position relative des puits sur leur capacité
a absorber les défauts ponctuels. Des microstructures contenant un grand nombre de boucles de dislocation
sont générées par des simulations OKMC et l'absorption des défauts ponctuels par ces microstructures est
mesurée. Il est montré que le voisinage d'un puits modifie sensiblement sa capacité a absorber les défauts
ponctuels et ce comportement est rationalisé en utilisant le volume de Voronof associé a chaque puits. Cette
étude conduit a proposer une nouvelle expression de force de puits, ainsi qu'un nouveau formalisme de DA
dans lequel les amas sont caractérisés par leur taille et par le volume de leur cellule de Voronoi. Il est montré
que ce formalisme permet d'améliorer fortement la prédiction de l'évolution des distributions de tailles d’amas
lors d'une irradiation.

Title : Simulation of absorption kinetics of point defects by dislocations and defect clusters
Keywords : Monte Carlo, Irradiation, Kinetics, Cluster dynamics, Dislocations

Abstract: Cluster Dynamics (CD) is a mean field simulation method which makes it possible to predict the
materials evolution under irradiation. In this work, we focus on sink strengths, which are the parameters used
in CD to represent the capacity of sinks (dislocations, cavities...) to absorb point defects (vacancies, self-
interstitials). To calculate the sink strengths, object kinetic Monte Carlo (OKMC) simulations are performed.
The energy of point defects at stable and saddle points is described through their elastic dipoles. These
elements are computed in an aluminum crystal using density functional theory. In a first part, the sink strengths
of the main objects found in irradiated microstructures (dislocations, cavities and dislocation loops) are
calculated on simple configurations. This study reveals the importance of elastic interactions, and enables us
to identify the saddle point anisotropy of point defects as an important parameter, as it modifies both the point
defects trajectories and the sink strength values. Then, we focus on the role of the relative position of sinks in
their capacity to absorb point defects. Microstructures containing a large number of dislocation loops are
generated by OKMC simulations and the absorption of point defects by those microstructures is measured. It
is shown that the neighborhood of a sink modifies noticeably its capacity to absorb the point defects and this
behavior is rationalized through the Voronoi volume associated with each sink. This study leads to the
proposal of a new sink strength expression, and of a new formalism for CD in which clusters are described
by their size and their Voronoi volume. The results show that this formalism makes it possible to strongly
improve the prediction of the evolution of cluster size distributions during irradiation.
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