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CEA-R-3854 - COPE Robert

ETUDE DES DEFAUTS PONCTUELS CREES PAR IRRADIA-
TION DANS : - LE NICKEL MONOCRISTALLIN -

- LE GADOLINIUM POLYCRISTALLIN

Sommaire. - Le travail qui a fait l'objet de ce mémoire
comporte deux parties distinctes :

.- Une première constituée de l'étude du nickel sous la
forme de monocristaux, à l'aide de mesures de résistivité ;

- La seconde partie est composée d'expériences de
résistivité et de 'traînage magnétique sur un cristal h, c. p.
ferromagnétique autre que le cobalt , le gadolinium.

Dans la première partie, nous avons mis en évidence
un effet sensible de la direction de l'irradiation électronique
(à 20 *K) sur la "création des défauts ponctuels dans le
nickel monocristallin, en particulier au niveau des stades

CEA-R-3854 - COPE Robert

STUDY OF POINTS DEFECTS PRODUCED BY IRRADIA-
TION OF MONOCRYSTALLINE NICKEL AND POLYCRYSTAL-
LINE GADOLINIUM

Summary. - The work described in this thesis falls into two
parts :

- The first comprises a study of magnetocrystalline
nickel by resistivity measurements' ;

- The second is a description of resistivity and ma-
gnetic after effect measurements on an h. c. p. ferromagnetic
crystal other than cobalt, namely gadolinium.

For the first part we have demonstrated the existence
of a small but definite orientation dependence in the creation
of point defects by electron irradiation (20 *K) of a nickel

.A



IQ , II et III des courbes de revenu de la résistivité.
Dans la deuxième partie, un point» particulier a été

mis en évidence : l'absence de phénomène de traînage magné-
tique clans un métal ferromagnétique irradié par des neu-
trons (à 27 *K). Quelques points d'interprétations préliminai-
res sont avancés pour expliquer la différence notable entre
le gadolinium et le cobalt.

1969 57 p.
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single crystal. In particular, the effect is manifested in the
form of the stage IQ , II and III in the resistivity recovery.

In the second part an important result has emerged :
namely that there is no magnetic after effect phenomenon in
a neutron irradiated (27 °K) ferromagnetic metal. Several
considerations are discussed by way of a preliminary inter-
pretation of this important difference between gadolinium and
cobalt.
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ETUDE DES DEFAUTS PONCTUELS CREES PAR IRRADIATION DANS :

- LE NICKEL MONOCRISTALL'.N

- LE GADOLINIUM POLYCRISTALLIN

/ I - INTRODUCTION /

1 - INTERET DE L'ETUDE DE MONOCRISTAUX

Un polycristal étant, par d é f i n i t i o n , com-

posé d'un grand nombre de grains monocrîstaI I ins répartis

d'une façon aléatoire en direction, sera caractérisé par

un ensemble de propriétés traduisant une moyenne des pro-

priétés propes à chaque direction cristaI Iographique.

Seule l'étude d'un monocristal nous permet

de mettre en évidence certaines propriétés anisotropes.

En p a r t i c u l i e r , les c a l c u l s théoriques (Réf. 1) ayant ré-

vé l é une anisotropie dans la création et la répartition

des défauts ponctuels suivant chaque direction d'un cri s t a l ,

nous essaierons, après i r r a d i a t i o n suivant différentes

directions c r i s t a I I o g r a p h i q u e s de mettre en évidence par des

mesures de résîstivité, cette anisotropie de répartition

dans le n i c k e l . P l u s précisément nous essaierons de favori-

ser, par i r r a d i a t i o n dans une direction b i e n déterminée, la

création d'un certain type de pair, .-proches par exemple,

et de le r e l i e r au stade de revenu de la résistivité qui

est accru.

De p l u s , ces résultats sont comparés dans la

mesure du p o s s i b l e avec ceux obtenus à I 'aide d'expériences

de traînage magnétique (Réf. 2) et de mesures de résistivité

dans les polycristaux (Réf. 3), à partir desquelles a été

é t a b l i le modèle proposé par P. PERETTO.

Des expériences de résistivité ont déjà été
réalisées sur des monocristaux de Cuivre, de Fer et d ' A l u -
m i n i u m . A i n s i LUCASSON et WALKER ont mis en évidence une

différence s e n s i b l e dans les courbes de revenu de la résis-
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tivité, de whiskers de Cuivre et de Fer irradiés aux élec-

trons à 20°K suivant différentes directions ; leurs échan-

t i l l o n s avaient un diamètre supérieur à 120 p (Fig. 1)(Réf.4)

SOSIN et GARR avec des é c h a n t i l l o n s de Cuivre

d'épaisseur voisine de 10 y,, irradiés à différentes énergies

présentent des résultats assez peu reproductibI es (Réf. 5).

Les pourcentages de revenu de la résistivité attribués aux

différents stades sont reportés dans le tableau (1).

Plus récemment, LONGSHORE a montré au cours

d'expériences p r é l i m i n a i r e s sur des monocristaux d ' A l u m i n i u m

qu'une irradiation suivant la direction <100> provoquait un

fort accroissement (x2) du stade I B (17,5°K) par rapport au

même stade correspondant à un é c h a n t i l l o n poIycristaI I i n

(Réf. 6).

La connaissance du processus de création des

défauts ponctuels è partir des particules incidentes semble

être très importante, aussi essaierons-nous de développer

quelque peu ce point.

2 - DIFFUSION MULTIPLE ELECTRONIQUE

Pour mettre en évidence un effet directionnel

au cours d'une i r r a d i a t i o n électronique, il convient de

considérer l'épaisseur des é c h a n t i l l o n s comme un "facteur

critique" en effet, outre les pertes d'énergies dues à

l'épaisseur de matière traversée, le fait le p l u s important

consiste è ce que le faisceau électronique i n i t i a l e m e n t

u n i d i r e c t i o n n e l devient progressivement mu 11i-directionnel

en traversant le cristal (Réf. 5). C'est pourquoi la -connais-

sance de la d i f f u s i o n m u l t i p l e électronique est d'une grande

Importance dans les irradiations des monocristaux.

Plusieurs c a l c u l s théoriques (Réf. 7, 8) ont

été effectués sur ce problème et sont en bon accord avec les

résultats expérimentaux. Aussi, ce c a l c u l sera repris et
a p p l i q u é aux é c h a n t i l l o n s monocristallins de nickel.
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Figure 1-Restauration de la résistivité de whiskers de cuivre (a) et de
whiskers de fer (b) orientés après une irradiation électronique à 20°K,
(Traitement isochrone) (ref 4).

Tableau 1-Pourcentage de revenu de la résistivité de monocristaux de cuivre
associés aux différents stades ; ces monocristaux ayant été irradiés
suivant trois directions avec des électrons d'énergies différentes.
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Figure 2 - Probabilité de diffusion d'un électron d'énergie égale à 1 MeV et à
3 MeV au centre d'un échantillon de nickel dans l'es conditions
d 'irradiation.
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Si on considère un faisceau d'électrons de

vitesse v = 3c arrivant sur un é c h a n t i l l o n d'épaisseur t
7

renfermant N atomes/cm"' de nombre atomique Z, la proba-

b i l i t é de d i f f u s i o n d'un électron suivant un angle a est

approximativement Gaussienne :

P (a) = 1- exp (-a2 / 2a2)
ira

avec a2 = 2 0Q
2 Log ( 65 , 3. 3 -y • ©O/Z

1 / 3)

0 2 = 4,.N.t.Z2. e4/m 2.v4.

T-2 2 4 / . 02T + m c 1 - 3

T étant l'énergie c i n é t i q u e de l'électron

e et m sa charge et sa masse au repos

Dans les conditions expérimentales présentes,

le faisceau électronique a à traverser deux autres m i l i e u x

avant de p a r v e n i r sur les é c h a n t i l l o n s :

- une fenêtre de 50u d'épaisseur en a l u m i n i u m

- une épaisseur do 7 mm d'hydrogène m i - l i q u i d o , mi-gazeux,

( f l u i d e cryogénique).

L ' é c h a n t i l l o n ayant une épaisseur de 30y, la

répartition du faisceau électronique sera c a l c u l é e en son

centre après 15y de matière traversée.

La superposition de ces trois m i l i e u x de d i f -

fusion se traduit par une p r o b a b i l i t é de d i f f u s i o n encore

Gaussienne, qui est le produit de convolution des trois pro-

b a b i l i t é s propres à chaque m i l i e u traversé :

- a I um i n i um -> a1 (
( 2 2 2 2- hydrogène •> a9 , -> a " ", .

- nickel -> a, (
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et P (a) = — exp <- «2/2 a2)
ira

L'épaisseur des éc h a n t i l l o n s étant encore

assez grande (30y) et pour éviter une di f f u s i o n m u l t i p l e

électronique trop importante nous avons fixé à 3 MeV l'é-

nergie cinétique des électrons du faisceau incident. La

Figure 2 e x p l i c i t e par a i l l e u r s la p r o b a b i l i t é de d i f f u s i o n

d'un électron d'énergie égale à 1 MeV et à 3 MeV.

Il faut remarquer que l'épaisseur des échan-

t i l l o n s , c'est-è-dire indirectement la d i f f u s i o n m u l t i p l e

électronique, constitue une source Importante de critiques

des expériences déjà faites sur les monocristaux.

3 - CREATION DES DEFAUTS DANS UN CRISTAL

3.1. £ne_rcjje_ seu.ij_ d ^ _ d £ p j _ _ _ _

On a p p e l l e énergie s e u i l l'énergie nécessaire

q u ' i l faut transmettre à un atome pour le déplacer de son

site cristaI Iographique normal, et le mettre en position In-

terstitielle. Cette énergie est fonction de la direction de

l ' I m p u l s i o n donnée ê l'atome par rapport au réseau.

Les c a l c u l s de GIBSON sur le cuivre mettent

en évidence des paramètres énergétiques propres à chaque di-

rection cristaI1ograph5 que (Réf. 1). A i n s i ils ont calculé

les valeurs des énergies s e u i l suivantes :

24 eV dans la direction < 100 >

28 eV dans la direction < 110 > (Fig. 3)

85 eV dans la direction < 111 >

LUCASSON ayant trouvé expérimentalement une

énergie s e u i l du nic k e l p o l y c r i s t a I I i n (24 eV) (Réf. 9) sem-
b l a b l e à c e l l e du cuivre p o I y c r i s t a I I i n (25 eV), dé plus le
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Figure 3- Diagramme résumant les calculs de GIBSON (réf 1) dans quelques plans
de l'espace E, 0 (p .Un point représente un tir. Le premier chiffre est
le nombre de paires de Frenkel stables ; le deuxième est le nombre de
remplacements qui, dans le cas où le nombre de paires est nul, indique
la longueur de l'anneau d'auto-annihilation. La ligne en pointillés
est l'énergie seuil estimée dans le cuivre.
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Figures 4, 5, 6-Observation d'un cristal c.f.c» suivant les trois directions
cristallographiques<100 >, <110 >, <111 >.
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cuivre et le n i c k e l ayant une même structure cri sta 1 1 ogra-

p h i q u e (cfc) et étant caractérisés par des constantes ato-

miques proches, les paramètres énergétiques d é f i n i s par

GIBSON dans le cuivre semblent donc être a p p l i c a b l e s au

n i c k e l . SOSlN (Réf. 10) a mis en évidence expérimentalement

dans le cuivre des énergies-seuil p l u s basses (16-19 eV)

mais KAMADA (Réf. 11) j u s t i f i e l'existence de tels sous-

s e u i l s par des processus complexes telles des interactions

chaînes f oca I i sées- i mpuretés , par exemple. L'étude des éner-

gi e s - s e u i l a constitué une grande partie des recherches déjà

effectuées sur les monocristaux, Outre les travaux des d i f -

férents auteurs déjà cités, il faut noter ceux de J. LOMER

sur les monocristaux de fer (Réf. 12).

Remarquons e n f i n que c'est le modèle de la

sphère dure introduit par .SILSBEE (Réf. 13) qui <a servi de

base à ce c a l c u l des énergies s e u i l , tout comme il a servi de

base aux théories de la focalisation ou du "Channeling".

3.2. _ _ _ _ _ _ _ _ _

S u i v a n t l a direction dans l a q u e l l e i l e s t

observé, un cristal cfc paraît soit transparent, soit

opaque ( Fig. 4, 5, 6). Ceci est dû à la répartition inhomo-

gène des atomes dans la m a i l l e . En p a r t i c u l i e r , si nous re-

gardons un cristal cfc dans la direction <110> nous obser-

vons des couloirs (Channel) encadrés par des l i g n e s denses

d'atomes : le "Channeling" représente la propagation d'un

atome dans un de ces c o u l o i r s alors que la focalisation se

produit le long d'une l i g n e atomique dense et peut se pré-

senter sous deux formes : - l ' u n e avec remplacement (trans-

fert de matière), - l'autre sans (transfert d'énergie).

Dans ces deux processus le défaut sera créé è une grande

distance du point de choc i n i t i a l . Le "Channeling" est un
effet préférentiel aux hautes énergies (quelques KeV -

Réf. 14) alors que la focalisation se produirait à basse
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énergie (Réf. 15).

Nous nous intéresserons de préférence à la

focalisation étant donné ie domaine d'énergie dans leq u e l

se situe ce t r a v a i l . Les énergies de focalisation, c'est-

à-dire les énergies en dessous d e s q u e l l e s les chaînes se

focalisent (paramètre de focalisation

0. . ,
A ( E i >

(Fig. 1) sont calculées par GIBSON dans le cuivre (Réf. 1) :

<100>

E * 40 eV

Ef * 30 eV

Ces valeurs sont p l u s basses que c e l l e s calculées par THOMSON

et NELSON (74 eV dans la direction <100>)et que c e l l e s que

le même GIBSON (84 eV suivant <100> : (Réf. 1) ) avait prévues

ê partir d'une théorie s i m p l e de focalisation assistée. Ces

dernières valeurs semblent confirmées par les c a l c u l s de

FRERE (Réf. 16) à partir d'un nouveau modèle de "sphère dure

retardée". L'angle i n i t i a l maximum, selon GIBSON, pour q u ' i l

y ait focalisation dans la direction <110> est de l'ordre

de 15° ; cet angle est supérieur à la dispersion moyenne que

nous obtenons au centre des échantillons de nickel (-10°).

3.3. Appréciation des défauts créés dans notre type

d'i rrad i at ion

Le fait d'avoir Irradié les é c h a n t i l l o n s avec

des électrons d'énergie égale à 3 MeV nous conduit à consi-

dérer le nombre de paires de Frenkel créées par un électron
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incident de cette énergie, ceci dans le but de vérifier que

nous n'avons à considérer qu'un processus s i m p l e de création

de défauts auquel cas la théorie élaborée par P. PERETTO est

b ien a p p I icab i e.

L'énergie maximum T transmise par électronJ m r

de masse m et d'énergie E à un atome de masse M est

T = 2 E (E + 2 me2) / Me2. Dans le n i c k e l , avec E = 3 MoV,

on obtient : Tm - 439 eV.

Ca l c u l o n s maintenant l'énergie moyenne trans1

mise au premier atome choqué : Si P (T) est la p r o b a b i l i t é

de transférer une énergie c i n é t i q u e T à un atome déplacé.

Tm

m

T P(T) do(T)

P(T) da(T)

mP(T) da(T) étant la section efficace de déplacement d'un
o

atome. Faisons choix pour P(T) de la fonction échelon unité

c.à.d. P(T) = 0 pour T < E, et P(T) = 1 pour T > E. ; d e p l u s

si on i d e n t i f i e da(T) à la formule bien connue de SEITZ et

KOELHER (Réf. 17) :

do
lib 1/2

I C I -
m

ira*
m

I
Tm

avec ib'2- 2 ;5 1Q- 2 5 (cm
2 )Z 2 ; y (1 - 32r1/2; =- ; a

c

z
137
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T

m T da dT1 dT d'

Tm ào_

dT
dT

c'est-à-dire, en développant l'Intégration :

• „ m 02 / 1 dLog •=— - 6 ( 1 - =—

1/2

T L. i 1 „
± a m

Tm T T
Jl - 1 - B2 Log JH t „

L m -*• m

r T 1/2 i
6 {2 | (Jl) - il - Le

T
3P r^

E » 3 MeV •*• 3 = 0,972

Z = 28 + a = 0,204

Si on introduit les énergies s e u i l choisies précédemment, les

énergies moyennes obtenues sont :

suivant <100>

11 < 1 11 >

T

T
100

110

= 62 eV

= 69 eV

= 147 eV

Nous pouvons a i n s i , suivant le modèle de KINCH'N

et PEASE (Réf. 18), c a l c u l e r le nombre d'atomes déplacés. Si

on considère un atome premier choqué d'énergie moyenne E,

après une première c o l l i s i o n , son énergie est répartie sur deux

atomes, après une seconde c o l l i s i o n , e l l e est répartie sur qua-
• Vi G m P

t re atomes, après la p c o l l i s i o n , l ' é n e r g i e sera répar t ie
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sur 2P atomes.

-»• le nombre d'atomes ayant une énergie dE sera

- p-1
N (E)dE = 2P (Log -|) —
P E _

E (p-1 ) !

Seuls les atomes recevant une énergie E > E sont déplacés ;

et seul un atome avec une énergie supérieure à 2 E. pourra à

son tour déplacer un autre atome du réseau, d'où le nombre
• V

d'atomes déplacés au cours de la p eme c o l l i s i o n sera :

E.N (2 E.) et le nombre total d'atomes déplacés :

00

N , = 2 E . N (2E .) = Ed P = 1 d p d ir;

E < E, + N , = 0d d

+ Nd = J_ (Fig. 8)
r>2Ed * Nd • fr;

Q

A p p l i q u o n s ces résultats à notre cas p a r t i c u l i e r :

Suivant <100> N. = 1 ,29d

" <110> Nd = 1,23

" <1 1 1 > N. = 1 car "Ê < 2 E .d d

D'autre part, il est b i e n connu que dans ce

modèle, le nombre d'atomes déplacés est toujours surestimé ;

il est donc possible de conclure que, q u e l l e que soit la

di rect î on : N . * 1 .d
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NEELY et BAUER pensent que la théorie de KINCHIN et PEASE

est bien adaptée pour des énergies T = 20 E , (Réf. 19).r * m d
II semble donc que l f e n s e m b l e des processus engendrés au

cours d'irradiations par- des électrons de 3 MeV soit des

processus simples.

/ I I - TECHNIQUES E X P E R I M E N T A L E S 7

1 - ELABORATION DES ECHANTILLONS

Nous avons mis en évidence dans la première par-

tie de ce mémoire, l'importance des paramètres géométriques

des é c h a n t i l l o n s et en p a r t i c u l i e r le "facteur critique" que

représente l'épaisseur des é c h a n t i l l o n s .

La matière première de l a q u e l l e sont tirés les

é c h a n t i l l o n s se présente sous la forme d'un l i n g o t monocris-

t a l l i n élaboré dans le laboratoire par F. VANONI à partir de

n i c k e l polycristaI I in en poudre, préalablement p u r i f i é .

Le lingot m o n o c r i s t a l l i n a été élaboré par ex-

traction selon la méthode de CZOKRALSKI (Réf. 20).

Les différentes directions cr1staI Iographiques

ont été repérées aux rayons X (Cliché de LAUE). Les échan-

t i l l o n s ont ensuite été découpés par électroérosion sous la

forme de petits barreaux de 14 x 1 x 0,5 mm. Par un rodage

mécanique très lent et avec des contraintes m i n i m u m , l'épais-

seur des é c h a n t i l l o n s est ramenée à 15/100 de mm.

Après cette étape, les é c h a n t i l l o n s sont p o l i s

chimiquement dans un b a i n acide pendant 15 à 20 secondes à la

température de 90°C.
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Composition du b a i n acide (Réf. 21)

- 50 cm d'acide acétique

- 10 cm d'acide s u l f u r i q u e

- 30 cm d'acide n i t r i q u e

- 10 cm d'acide orthophosphorique

Nous obtenons a i n s i un état de surface con-

venable avant que les é c h a n t i l l o n s soient traités è 600°C sous

atmosphère d'hydrogène pendant une d i z a i n e d'heures ; le recuit

est s u i v i d'un refroidissement extrêmement lent (15 à 20 H.).

Après ces traitements successifs, nous avons v é r i f i é la nature

m o n o c r i s t a l l i n e des é c h a n t i l l o n s a i n s i que leurs directions

propres. De p l u s , une analyse spectrographique complète a été

faite par M. BOISSIER (les résultats sont consignés dans le

tab leau 2) .

- TABLEAU N° 2 -

E 1 ément

B
N
F
Na
Mg
A l
Cl
K
Ça

Concentrât i on
en ppm. atm.

3
14
4,5
50
27,5
470
0,8
15
14

E 1 ément

Cr
Mn
Fe
Co
Zn
Ga
Ag
W

Pb

Concentrât ion
en ppm. atm.

2,5
1,5

23
< 0,2
< 0,3
non mesurable
< 0,5
< 0,3

0,9

Limite de détection pour un élément monoi sotop i que 0,10 ppm

Analyse par spectrométr ie de masse à étincelles d'un échan-
t i l l o n de n i c k e l monocr i sta I I î n (M. BOISSIER)
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Figure 9"Glissière et porte-échantillon
1. Echantillons
2. Porte-échantillon
3. Plaque en céramique
4. Glissière
5. Prises de courant et tension
6. Thermocouples



Vanna EM

Vanne EM

Vanne monuall»

Connection

Cryostat*

Vida primaira
du tuba

Queue cylindrique

VicteN

Vanne manuelle

Connection

HSL 1 . fenêtre 50|x (Al)

Vide primaire
du Fube

Queue poraUèlépipèdiGjuc

Vide\

I

CO

I

Figure 10-Modifications apportées au cryostat d'irradiation.
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Le dernier traitement auquel sont soumis les

é c h a n t i l l o n s est un polissage éIectroIytique (Réf. 21) qui a

pour but de réduire leur épaisseur à (30 ± 2)y. L'éIectroIyte

se compose de 30cm d'acide perchlorique mélangé à 270 cm

d'éther monobutyIîque de I'éthyIène-gIycoI. Le b a i n est main-

tenu dans un Interval le de température de - 5°C à 0°C alors

que la tension d'é1ectroly se est de 10,7 volts. Après ce po-

lissage, les échantillons sont rincés dans l'alcool éthylique

pour é l i m i n e r la mince couche d félectroIyte qui se maintient

en surface.

2 - MONTAGE ET IRRADIATION DES ECHANTILLONS

Après avoir subi ce traitement commun, les trois

échantillons de direction c r î s t a I I o g r a p h I que <100>, <110>,

et < 1 1 1 > sont montés sur un même support en céramique. Les

é c h a n t i l l o n s restent toutefois indépendants les uns des au-

tres, car ils possèdent chacun leur propre prise de courant

et de tension. Les différents d é t a i l s du montage sont e x p l i -

cltés sur la Fig. 9.

Nous avons, étudié dans le premier chapitre I ' i m -

portance de la d i f f u s i o n m u l t i p l e électronique ; nous rappor-

terons Ici les modifications apportées aux conditions précé-

dentes d'i r r a d i a t i o n (Réf. 3) (Fîg. 10). Ces m o d i f i c a t i o n s

se résument en deux points :

- tout d'abord la suppression de la première fenêtre du

cryostat d' i r r a d i a t i o n dont le rôle était une isola-

tion totale du cryostat pour le v i d e et pour l'hydro-

, gène en cas de rupture accidentelle de la deuxième

fenêtre d'entrée ; ceci i m p l i q u e donc l'établissement

d'un v i d e commun au canon de l'accélérateur et au

cryostat d'irradiation.

- enfin, le remplacement de la queue c y l i n d r i q u e par une

queue para I Ié 1 i p i p é d i q u e plate de façon à m i n i m i s e r
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l'épaisseur d'hydrogène traversée (7mm au l i e u de 25 mm).

I n i t i a l e m e n t , nous avions prévu le remplacement de la fenêtre

d'entrée du cryostat de 50y en a l u m i n i u m par une fenêtre de

30y du même matériau, mais des normes de sécurité ont vite

l i m i t é ce projet. Positionnés dans la queue plate è l ' a i d e

d'une g l i s s i è r e , les é c h a n t i l l o n s sont bombardés par un fais-

ceau d'électrons u n i d i r e c t i o n n e l s et monocinétiques d'énergie

égale à 3 MeV. Ce faisceau est concentré et balayé (écart

inférieur à 30' à la direction du faisceau non balayé) pour
o

former une surface Irradiée de 12 x 10 mm de façon à ce que

chaque échantillon reçoive approximativement le même flux.

A l ' a i d e des impacts du faisceau sur les fenêtres de la queue

para I I é I i p I p é d i q u e plate, il nous a été possible de vérifier

la d i f f u s i o n subie par le faisceau électronique et d'obtenir

un assez bon accord avec les prévisions théoriques.

3 - ETUDE THERMIQUE

Après Irradiation les é c h a n t i l l o n s sont défour-

nés et placés dans un cryostat de mesure, une étude In situ

n'étant guère possible dans les conditions actuelles.

Un four p a r t i c u l i e r mis au point pour une élé-

vation thermique l i n é a i r e (Fig. 11) est alors descendu autour

des é c h a n t i l l o n s . Ce four a été décrit par G. SULPICE (Réf.22).

Nous avons m o d i f i é le four intérieur, mais en conservant les

mêmes normes d'inertie thermique, a f i n de l'adapter à lafor-

me p a r t i c u l i è r e du porte-échantillon pour m i n i m i s e r ie p l u s

p o s s i b l e un éventuel gradient de température. C'est aussi

dans ce but que les trois é c h a n t i l l o n s sont montés horizon-

talement sur une hauteur m i n i m u m .

I l faut remarquer que toutes ces opérations de

transfert ont l i e u sans que les é c h a n t i l l o n s sortent de l'hy-

drogène l i q u i d e , et dans un i n t e r v a l l e de temps très court

pour.éviter une éventuelle formation d'azote solide.
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Un contrôle constant au cours de toutes ces m a n i p u l a t i o n s nous

permet d'affirmer que la température reste inférieure à 22°K

avant le début de l'étude thermique proprement dite.

Les é c h a n t i l l o n s sont donc étudiés simultané-

ment au cours d'une montée l i n é a i r e on température (30°/h).

Les conditions nouvelles d'irradiation provoquent un accrois-

sement de résistîvlté environ d i x fois p l u s grand que dans les

Irradiations précédentes de même durée (Réf. 3) à cause de la

m e i l l e u r e u t i l i s a t i o n du faisceau électronique. Les mesures de

réslstivitô sont donc p l u s précises.

Nous avons choisi un traitement thermique li-

néaire pour mettre en évidence d'éventuelles structures fines

dans le spectre de restauration de.I a résistîvlté en enregis-

trant d'une façon continue la tension aux bornes de chaque

é c h a n t i l l o n parcouru par un courant constant de (100,00 ± 0,01)mA.

De même une étude comparative directe des courbes de revenu de

la résistivité sera possible.

La première partie du traitement thermique

s'achève à 100*K, en effet au d e l à de cette température, I'In-

teraction éIectron-phonon devient beaucoup p l u s grande que

l'Interaction électron-défaut. Aussi, cette étude est-elle pour-

s u i v i e par des mesures à la température fixe de 20°K au cours

de traitements Isochrones de 10 mn tous les cinq degrés p u i s

tous les 10 degrés jusqu'à 400°K, les é c h a n t i l l o n s ayant été

introduits dans un four s e m b l a b l e à 'celui décrit par G. SULPICE

pour des recuits Isochrones, mais toujours adapté à notre porte-

échanti Non.

Il nous a a i n s i été possible d'obtenir un spec-

tre de guérlson relativement complet.
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Orifice d'évacuation des .gaz

a) bouché pour une montée en
température

b) ouvert pour un retour à la tempe
rature de l'hydrogène liquide

Soufflet de dilation

Prise de vide

Vide d'isolement

Four de l'écran isotherme

Emplacement de l'échantillon

Four régulé électroniquement

Fig. 11 - Dispositif utilisé pour un recuit linéaire
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/ I I I - RESULTATS E X P E R I M E N T A U X 7

Avant chaque Irradiation i l convient de mesurer

certaines constantes du matériau à IrradÎ9r ; a i n s i nous me-

surons le rapport p 300°K des éch a n t i l l o n s . Ce rapport, de
p 20°K

l'ordre de 200 dans le Ni c k e l poIycristaI I In u t i l i s é par

J.L. ODDOU tombe à 100 pour les trois é c h a n t i l l o n s monocris-

t a l l i n s , résultat par a i l l e u r s p r é v i s i b l e étant donné la d i f -

férence de pureté des matériaux. L'accroissement de la résis-

t i v i t é en cours d'irradiation a i n s i que la restauration de

cette résistivité pendant le traitement thermique, sont en-

suite examinés.

1 - ACCROISSEMENT I N I T I A L DE LA RESISTIVITE

II convient tout d'abord de présenter la courbe

< pt " pt = o) oK20K

P300°K

en fonction du temps au cours de l ' i r r a d i a t i o n (FIg. 12).

Nous estimons q u ' i l est p l u s prudent de tracer cette varia-

tion en fonction du paramètre temps que du f l u x électronique

intégré car la dosîmétrie du faisceau est peu reproductible

d'une expérience à l'autre. La courbe correspondante présente

une courbure s e n s i b l e au bout d'un certain temps d'irradia-

tion ; ce résultat n'est pas en contradiction avec la droite

trouvée dans le nickel p o I y c r i s t a I I î n par J.L. ODDOU ; en

effet en comparant les accroissements de résistivité des deux

échantillons, le maximum atteint par le nickel p o I y c r i s t a 1 I î n

correspondrait dans ces conditions d ' I r r a d i a t i o n à une durée

de quelques heures seulement (< 10 H), c'est-à-dîre à un

domaine où cette courbe est elle-même l i n é a i r e .
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1000

100

Figures 13, 14, 15-Variation de la-tension aux bornes des échantillons
<100> , <110> , <tll> , parcourus par an courant constant de
100 mA. au cours d'une élévation linéaire en température.
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Figure 16-Courbes de restauration de la résistivité des trois échantillons
<100> , <110> , <111> au cours d'un traitement thermique linéaire.
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Des accroissements de résistlvité Identiques

(à \% près) pour chaque é c h a n t i l l o n s'interprètent comme une

bonne homogénéité du faisceau. Ce point est confirmé par une

autre irradiation, les é c h a n t i l l o n s étant placés dans un or-

dre différent sur le porte-échantillon. De ce même résultat,

î l est possible de conclure en outre qu'aucune anisotropie

sensible dans la création des défauts n'est décelable. Ce

point est justifié par le fait que des électrons assez éner-

gétiques (3 MeV) sont u t i l i s é s et un c a l c u l p r é l i m i n a i r e a

montré qu'en moyenne un électron de 3 MeV créé sensiblement

un même nombre de défauts dans chacune des directions choi-

sies, c'est-à-dire une paire de Frenkel.

2 - RESTAURATION DE LA R E S I S T I V I T E

Les figures 13, 14, 15 représentent l'évolu-

tion de la tension aux bornes de chaque é c h a n t i l l o n parcouru

par un courant constant de 100 mA (donc indirectement de leur

résistance) au cours d'une élévation l i n é a i r e en température

de 20°K à 100°K à la vitesse de 30°/heure.

- La courbe (a) met en évidence d'une façon

directe les différents stades de revenu de la résîstivîté

(la décroissance de résistance au cours d'une élévation en

température se justifie par le fait que le nombre de défauts

créés est suffisamment grand pour que leur guérison se mani-

feste par un effet supérieur à l'accroissement de la rôsis-

t i v i t é en fonction de la température).

- La courbe (b) représente la deuxième montée

l i n é a i r e à l a q u e l l e sont soumis les é c h a n t i l l o n s après avoir

été guéris (c'est une représentation de la réslstivité en

fonction de la température en l'absence de guérison de dé-

fauts) .
La F i g . 16 déduite des deux courbes précéden-

tes est analogue à la représentation classique du revenu de
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Figure 17-Courbes dérivées des précédentes (figure 16).
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Figure 18-Courbe de restauration de la résistivité et courbe dérivée corres-
pondante pour l'échantillon <110> au cours d'un traitement thermique
isochrone de 100°K à 400°K.
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la résistlvité ; nous traçons en effet le rapport

AR R1 (T) - RQ (T)
M̂M̂ ^ A «̂•̂^̂ •̂•̂ •̂ «̂ ^̂ •̂•"̂•••̂^̂•«̂ •̂̂ •̂•«••«̂•W»

ARQ (R - RQ) 20°K

en fonction de la température, et sa dérivée (FIg. 17)

(R. (T) : résistance de l ' é c h a n t i l l o n après irradiation à la

température T ; R (T) : résistance du même é c h a n t i l l o n ,

mais avant irradiation, à la température T).

Au-dessus de 100°K, les é c h a n t i l l o n s ayant subi

un traitement isochrone, ce sont le rapport RT

R1

- Ro

- Ro

(T)

20°K

et sa dérivée qui sont tracés (Fig. 18) (RT : résistance de

l ' é c h a n t i l l o n guéri à la température T et mesurée à 20°K).

Nous nous référerons pour une étude quantita-

tive, à la courbe AR
AR

, alors que de la dérivée seront

déduites des remarques p r i n c i p a l e m e n t q u a l i t a t i v e s .

Le spectre de guérison classique du nickel est

observé : II est décomposé on trois stades, chaque stade étant

lui-même s u b d i v i s é en sous-stades de dénomination ID, l~,
D U

I D + I E ; I I A , I I B ... ; I I I .

Un premier fait important est de remarquer qu'au-

cun stade nouveau n'apparaît, de mémo qu'aucun stade ne dis-

paraît entièrement dans chacune des directions étudiées.

Les pourcentages de revenu de la résîstivité

associés aux différents stades sont présentés dans le tableau

suivant :

'B

'c

'o + 'c

T

23°K-32°K

52°K-48°K

48°K-67°K

<100>

( 1,5 + 0,1 )%
"""

( 15, 5 ± 0,1 )%

(47, 5± 0 ,1 5 ) $

<1 10>

( 1 ,5 5 ± 0,1 }%

( 1 1 ., 4 ± 0 , 1 ) %

( 4 7 , 6 ± 0 , 1 5 ) #

<1 1 1>

( 1 ,8± 0,1 )%

(12, 9± 0,1 )%

(48 , 3± 0 ,1 5 ) £
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Une deuxième m a n i p u l a t i o n , Indépendante de la

première, avec des échantillons différents, irradiés par un

flu x intégré d'électrons de 3 MeV égal à la moitié du pré-

cédent, confirme les résultats déjà présentés, en particu-

l i e r le stade Ip est augmenté de 32% pour un bombardement

dans la direction <100> et de \2% dans la direction < 1 1 1 >

par rapport à la direction <110> .

Il faut remarquer d'autre part qu'une augmen-

tation du flux intégré d'électrons incidents a pour effet

de d i m i n u e r le stade I dans son ensemble, phénomène déjà

observé dans les polycristaux.

Les conclusions qui se déduisent des résultats

précédents et des courbes présentées sont les suivantes :

1°/ Le stade I B (23°K-32°K) semble favorisé par un bom-

bardemsnt dans la direction < 1 1 1 > ; cependant nous resterons

prudents, car bi e n que supérieur de 18$ au même stade dans

les autres directions crîstaIIographiques , I D est un stade
D

de f a i b l e a m p l i t u d e , dont la température est très proche de

ce I le d'i rradI at ion.

2°/ Le stade IQ (32°K-48°K) représente un pourcentage

de restauration de la rêsistivité beaucoup p l u s important

dans la direction <100>, <110> semblant par contre la

direction la p l u s défavorisée. De p l u s , l'examen des courbes

dérivées semble montrer une structure m u l t i p l e de ce stade.

3°/ L'ensemble des stades I Q + I £ (48°K-67°K) semble

peu affecté en a m p l i t u d e par la direction du bombardement ;

cependant la nature m u l t i p l e de ce stade est mise en éviden-

ce par les différents épaulements qui composent le pic asso-

cié de la dérivée. En outre, un épaulement p l u s net corres-

pondant à l £ apparaît côté hautes températures (63°K) pour
l'échantillon Irradié suivant la direction <110>.
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4°/ Les différents pourcentages de restauration associés

aux stades II et I I I sont rapportés dans le tableau 3.

HA

MB

1!c

"D

1 1 1

T

67°K- 82°K

82°K-125°K

125°K-180°K

180°K-260°K

260°K-400°K

<IOO>

3,1 %

1

5,0 %

6,5 %

6,4 %

<110>

3,1 %

?

5,8 %

7,4 %

7,8 %

<11 1>

3,0 %

7

5,3 *

6,8 £

7>P %

- Le stade M A <67°K-82°K) reste Identique suivait
les trois directions crista I lograph îqu "s.

- La discontinuité du traitement thermique à 100°K

rend d i f f i c i l e l'étude de MB <82°K-1 25°K) .

( 1 25°K-180°K) et l l n ( 180°K-260°K)U
- L e s stades ll

sont p l u s Importants pour un bombardement dans la direction
dense <110>.

- Le stade I I I (260°K-400°K) , comme I I et MD

est accru par un bombardement dans la direction dense.
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/ I V - DISCUSSION D E S .RESULTATS E X P E R I M E N T A U X 7

!! convient de préciser tout d'abord que les

résultats présentés dans ce mémoire no constituent qu'une

partie d'une étude p l u s complète. Il n'est pas question de

construire un nouveau modèle des stades d ' a n n i h i l a t i o n des

défauts ponctuels dans le n i c k e l , à partir de ces seules

données.

Après avoir résumé les différents points, du

modèle proposé par P. PERETTO et J.L. ODDOU, nos résultats

expérimentaux dans les monocristaux seront examinés en

fonction de ces interprétations.

Avant d'exposer cette discussion, quelques re-

marques s'imposent sur la structure fine des spectres de

guérlson des monocristaux de n i c k e l .

1. STRUCTURE F I N E

Ces expériences ne mettent pas en évidence une

structure fine s e m b l a b l e à c e l l e présentée par l ' é q u i p e de

KAUFFMAN dans les spectres de guérîson du cuivre, de l ' a l u -

m i n i u m ou encore de l'argent (Fig. 19) (Réf. 23,24). Cette

structure fine existe essentiellement au niveau des stades I~

et I E dans l'argent et le cuivre alors que dans l ' a l u m i n i u m

c'est tout le spectre qui est décomposé (Stade I dans son

ensemble).

Les expériences sur les monocristaux de nickel

laissent apparaître quant à e l l e s une structuration m u l t i p l e

au niveau des stades lr et l n :O U

- la nature m u l t i p l e de Ip avait été prévue par J.L.

ODDOU à l ' a i d e de la décomposition de la cinétique de gué-

rlson du stade en p l u s i e u r s cinétiques d'ordre un.
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ANNEALING RATE
ARBITRARY UNITS

25 30 35 40 50 55 60

Figure 19-Dérivée de la courbe de restauration de la résistivité pour de
l'aluminium irradié avec des électrons de 2 MeV (réf. 24).

1a répulsif

3o piège

X-

5a

1b instable

3b instable

X-

5b

u

t

2a re'pulsif

±

, 4a instable

5c

2b lie

4b

Figure 20-Structures possibles des diverses paires proches jusqu'en position
de cinquièmes voisins (5° groupe) par rapport à la lacune : avec la
nomenclature utilisée sont également notés les résultats dé
R.A. JOHNSON (réf 3).
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- ID est la superposition de p l u s i e u r s processus comme

le laisse prévoir la largeur excessive du stade.

Il faut remarquer que ces résultats ne sont pas

propres aux monocristaux mais sont caractéristiques du nickel

I u î -même .

2. ESSAIS D'IDENTIFICATION DES DIFFERENTS STADES

2.1. R.a£P£l_djj mod^èJ_e_p£0£0£é_pa_r__P_L PERETTO (Réf. 2)

- La structure stable de I M n ' ersti t ie I est l f inters-

t i t i e l dédoublé suivant <100>.

- Le stade IB de revenu de la résîstivité est associé

à la d i s p a r i t i o n d'une zone de traînage magnétique ; il faut

donc chercher l ' i n t e r s t i t i e l associé à la lacune sur les

sites du groupe 1 (premiers voisins) ou du groupe 3 (troi-

sièmes voisins) (Fig. 20), les sites du groupe 2 ne pouvant

être associés à la d i s p a r i t i o n d'aucune bande de traînage

magnét î que .

Les sites du groupe 1 trop proches de la lacune

étant probablement instables (JOHNSON a montré que les dé-

fauts associés au groupe 1 sont - soit instables, - soit

répulsifs (Réf. 25)), I R doit être associé aux sites du grou-

pe 3 .

Parmi les deux structures pos s i b l e s du groupe 3,

seuls les interst i t i e l s 3b peuvent se réorienter et sont

donc responsables d'une zone de traînage magnétique ; un

stade de revenu de la résistîvité pouvant être associé aux

sites 3a (Fig. 20) .

Le stade IG est éga I ement assoc ié à la d i s p a r i -

tion d'une zone de traînage magnétique; les sites du grou-

pe 4 étant reconnus instables (ce point est confirmé par les

c a l c u l s de GIBSON (Réf. 1) ou encore de JOHNSON (Réf. 25)).
Le défaut l p est donc associé aux sites du groupe 5 qui pré-

w

sente 3 structures possibles (Fig. 20) suivant la direction
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de l ' i n t e r s t i t i e l dédoublé.

- Le stade I D suit l'évolution d'un ensemble de défauts

métastables se trouvant dans la zone d'interaction de la la-

cune, mais p l u s éloignés.

- Le stade I E associé à la d i s p a r i t i o n d'une bande de

traînage magnétique importante est attribué à l'interstitiel

I ibre.

- Le stade II dans son ensemble est attribué à la gué-

rison de complexes d'Interstitiels ; quant au stade I I I , I I

représente l ' a n n i h i l a t i o n des bîlacunes.

I l faut remarquer q u e pour c e s deux stades, i l

ne s'agît p l u s de défauts de forme s i m p l e - type paire de

Frenkel -, mais au contraire d'interstitiels se trouvant en

dehors de la zone d'Interaction de leur lacune mère et créés

par des chocs focalisés à p l u s longue portée.

2.2. Anajy_se_ àes_ £és_uj_ta_ts_ £X£Ô £imejrta_u)<

Le problème interaction électron-atome dans un

cristal est un problème très complexe, encore mal résolu,

aussi sera-t-il d i f f i c i l e de s'appuyer sur des considérations

théoriques pour tirer des renseignements quantitatifs des

expériences ou pour justifier certaines hypothèses déduites

expérimenta lament.

Plusieurs expérimentateurs ont mis en évidence

un effet sensible de l ' i n f l u e n c e de la direction d'Irradia-

tion sur l ' a m p l i t u d e des stades de guérlson de la résis-

tivité (Réf. 4,5,6, Chap, I).

Nos expériences ont donné des résultats sembla-

bles, en p a r t i c u l i e r au niveau du stade IG (variation de 30$

suivant la direction d'Irradiation), et des stades M et I I I .

2.2.1 . - Stades I I e t I I I

Une Irradiation suivant la direction dense <110>
du monocristal de nic k e l engendre un pourcentage de défauts

sensiblement p l u s Important à guérir, au niveau des stades II

et I I I , que suivant les directions <100> ou < 1 1 1 > .
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Figure 21-Frottement interne du nickel pur après irradiation :

- polycristal : irradiation neutronique à 28°K.
- "monocristal : irradiation électronique à 20°K. (réf 26)
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Figures 22, 23-Processus de creation des défauts s'annihilant au stade
I .(3° groupe) et au stade I (5° groupe),
B v



- 45 -

II est admis communément que ces stades sont

associés à des défauts complexes de forme I n t e r s t i t i e l l e

ou lacunaire favorisés par les chocs à longue portée.

Les c a l c u l s théoriques (Réf. 1) montrent que

c'est justement dans cette direction <110> que I 'Intersti-

tiel sera créé le p l u s l o i n de sa lacune mère. En effet,

GIBSON évalue à 2/3 eV l'énergie perdue par saut par un

atome focalisé suivant la direction <110> alors que cette

même énergie est de p l u s i e u r s eV suivant les autres direc-

tions. Il semble donc q u ' i l y ait une relation assez directe

entre la direction des électrons Incidents et c e l l e des

défauts créés. C'est dans cette optique que nous essaierons

de voir si l'effet observé au niveau du stade l r peut s'In-\j
terpréter par le modèle proposé par P. PERETTO.

2.2.2. - Stade I

Les variations d ' a m p l i t u d e de ce stade, avec la

direction d ' i r r a d i a t i o n , apparaissent comme un point très

net des résultats expérimentaux.

P. PERETTO propose d'associer ce défaut aux si-

tes du groupe 5, c'est-à-dire l ' i n t e r s t i t i e l se trouvant en

position (310) par rapport à la lacune (Fîg. 20).

Un premier argument expérimental peut justifier

ce choix : le groupe 5 est caractérisé par 3 structures In-

dépendantes et il est apparu que le stade Ip est la super-

position de p l u s i e u r s pics. Remarquons en outre qu'une

structure t r i p l e apparaît dans ce domaine de température,

sur la courbe de frottement interne d'un é c h a n t i l l o n de

n i c k e l po I ycr I sta I I i n irradié aux neutrons, tout comme dans

une mesure p r é l i m i n a i r e d'un é c h a n t i l l o n monocr i sta I I I n du

même matériau, mais Irradié aux électrons (Fig. 21) (Réf. 26)

II semble donc alors q u ' i l f a i l l e admettre, contrairement à

PERETTO que chacune de ces structures soit stable.

- La position do 5ème v o i s i n est nettement favorisée

dans son processus de création par la direction <100>

(Fîg. 23) ; en effet l'examen de la m a i l l e cri sta I I ograph î -
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que c.f.c. mot en évidence quatre sites p l u s probables pour

l ' i n t e r s t i t i e l , répartis symétriquement autour de cette di-

rection sur un cône de demi-angle au sommet v o i s i n de 18,5°,

parmi les 12 positions possibles situées dans le demi-espace

favorable (4 sont situés à p l u s de 71° et les 4 autres à

90°). LTatome p r i m a i r e traverse une première fenêtre carrée

constituée de 4 atomes situés en (110) (101) (iTo)UOT)

avant de déplacer l'atome en (200) qu i va constituer I ' I n -

terstitiel dédoublé avec un des atomes situés en (310),

(301) (30T) ou (3ÏO).

Autour d'une direction <110> parmi les 12 sites

possibles, 10 forment un grand angle et 2 seulement se pré-

sentent comme probables car ils sont répartis symétriquement

autour de <110> sur un cône de demi-angle au sommet égai à

26,5°, et ce serait l'atome (110) qui i r a i t constituer l ' i n -

terstitiel dissocié en (310) (Fig. 23). Ce peut être un point

de j u s t i f i c a t i o n de l ' a m p l i t u d e p l u s f a i b l e du stade pour

cette direction d'irradiation.

L'observation suivant la direction < 1 1 1 > est

p l u s complexe ; en effet, noos constatons de la même façon

que parmi les 12 sites possibles, 6 sont p l u s probables,

étant répartis symétriquement dans un cône Je demi-angle au

sommet égal à 43°. Après avoir traversé une première fenêtre

t r i a n g u l a i r e constituée des atomes (110) (101) et (011),

l'atome p r i m a i r e travorse une seconde fenêtre t r i a n g u l a i r e

constituée des atomes (211) (121) (112) et il est probable

que ce soit un de ces atomes qui va former l ' i n t e r s t i t i e l

dissocié en (310).

L' a m p l i t u d e p l u s f a i b l e que c e l l e du stade corres1

pondant à une i r r a d i a t i o n suivant <100> se justifierait par

le f a i t que les sites se trouvent assez écartés de la direc-

tion la p l u s probable du premier atome choqué, c'est-à-dire

la direction < 1 1 1 > , ot que les fenêtres t r i a n g u l a i r e s sont

p l u s d i f f i c i l e s à franchir que les fenêtres carrées.
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<0tl>

<010>

Fig 24 Schéma montrant l'attribution des sites pour les défauts qui s'annihilent

au stade I ; les points noirs sonts quelques uns des sites attribués

\u stade I (ref 2).



- 48 -

2.2.3, • Stade IQ + l £

Le stade I D , de par la forme du p i c correspon-

dant, semble résulter de la superposition de p l u s i e u r s pro-

cessus de guérison de défauts. Il peut être associé à des

paires p l u s éloignées sans grande symétrie particulière.

Cependant, d'après PERETTO, ces types de défauts devraient

être p l u s fréquents le long de la direction <110> ; expé-

rimentalement nous n'avons pas observé qu'une irradiation

suivant la direction <110> favorise I D < Cette non concor-

dance se justifie par le fait qu'une te 11^ irradiation a

tendance à engendrer des défauts beaucoup plus éloignés par l'intermé-

diaire des chocs focalisés en particulier, et favorisera en outre les

interstitiels libres.

Ce dernier point est justifié expérimentalement

car le spectre associé à l ' é c h a n t i l l o n bombardé suivant

<110> présente un épaulement l p p l u s prononcé que dans les

autres directions. Remarquons simplement que dans le modèle

a l l e m a n d où I E est attribué au crowdion, ce stade devrait

également être favorisé par une irradiation dans la direc-

tion <110>.
Pour conclure, nous présentons la figure 24 qui

rassemble les sites des défauts créés au niveau du stade I.
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/ V - ETUDE D U G A D O L I N I U M J

L'étude des défauts ponctuels dans le Gadoli-

nium présente un certain intérêt parce q u f e l l e permet une

comparaison avec les résuI tats précédemment obtenus dans le

Cobalt (Réf. 22), autre métal ferromagnétique de struc+ure

crIstaIIographlque h.c.p. ; cette étude étant p o u r s u i v i e à

l' a i d e de mesures de résistivlté et de traînage magnétique

»

A - CARACTERISTIQUES TECHNIQUES

Le G a d o l i n i u m provient de LIGHT and Co LTD, sa

pureté I n i t i a l e est de 99,9$. Il est p o l l u é essentiellement

par de l'oxygène, du n i c k e l et de I 'Yttrium.

Après avoir été recuit à 800°C, pendant 24 H,
-9sous un vide de 5.10 Torr (dans le but d ' é l i m i n e r les im-

puretés d'oxygène) le rapport de résistivité est de :

p 20°K

Remarquons la faiblesse de ce rapport en compa-

raison avec les autres métaux étudiés, tels le fer, !e nickel

ou encore le cobalt, et la pureté l i m i t é e du G a d o l i n i u m , sem-

b l a b l e à c e l l e des terres rares en général.

Les é c h a n t i l l o n s sont bombardés à 20°K (Hydrogène

l i q u i d e ) par des électrons d'énergie égale à 3 MeV avec dif-

férents f l u x intégrés. De même, nous avons procédé à des

irradiations neutroniques è 27°K (néon l i q u i d e ) .

Le revenu de la résistivité est étudié au cours

d'un traitement thermique Isochrone (de 10 mn tous les 3

degrés p u i s de 10 mn tous les 5 degrés) ou d'un traitement

thermique l i n é a i r e (30°K/h). Les techniques expérimentales

utilisées sont celles déjà exposées, aussi b i e n pour les

mesures de rcslstîvlté (Réf. 22) que pour les mesures de traî
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Figure 26~Restauration de la résistivité du gadolinium après irradiation,
et au cours d'un traitement thermique isochrone :

a. Irradiation neutronique à 28°K.
b. Irradiation électronique avec trois flux intégrés différents

JP .
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Figure 26-Restauration de la résisLwité d'un échantillon de gadolinium
.irradié aux électrons à 20°K au cours d'un traitement thermique
linéaire.
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nage magnétique (Réf. 27)

B - RESULTATS EXPERIMENTAUX

a - Irradiations aux électrons

- Après une même irradiation électronique, l'ac-

croissement de réslstivîté est environ 100 fois p l u s grand

dans le G a d o l i n i u m que dans le Cobalt. Ceci s i g n i f i e , en

négligeant un éventuel effet des impuretés que, soit le taux

de production, soît la résistivitô par paire de Frenkel, est

sensiblement p l u s grand dans le G a d o l i n i u m que dans le Co-

balt. Il faut en outre,remarquer que ce phénomène i r a i t

dans le même sens que la l o i e m p i r i q u e émise par LUCASSON

(Réf. 28) PF ̂  p 300°K.

Il sera p o s s i b l e après quelques expériences

d'énergie stockée d'approfondir davantage ce point.

- La figure 25 représente la courbe de revenu de

la résistivité d'un é c h a n t i l l o n au cours d'un traitement

thermique l i n é a i r e , a i n s i que la dérivée correspondante.

- La figure 26 représente les trois courbes de

revenu au cours d'un traitement isochrone pour trois flux

Intégrés différents.

Les p r i n c i p a l e s remarques qui en résultent sont :

1°/ Entre 20°K et 115°K, environ Q0% de l'accroissement

I n i t i a l de la résistivité dû à la présence des défauts ponc-

tuels est guéri. Ce domaine de température est s u i v i d'une

zone de faiMe revenu (< 2%} jusqu'à 150°K. Au-dessus de

150°K, la restauration recommence et, à environ 240°K, la

v a l e u r de la résistivité avant i r r a d i a t i o n est atteinte. Si

le traitement est p o u r s u i v i vers des températures p l u s éle-

vées, la résistivité devient Inférieure à sa valeur avant
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irradiation ; ce phénomène pouvant être attribué soit à un

effet dMmpuretés, soit à une oxydation de l ' é c h a n t i l l o n .

2°/ Par analogie avec les autres métaux irradiés q u i

présentent également un stade important de revenu de la ré-

sîstivîtê à basse température, nous appelons stade I, le

domaine de restauration en dessous de 115°K. Pour des rai-

sons semblables, le stade le p l u s important est appelé I D

(45°K - 90°K). Les sous-stades I B (28°K) et | (41°K) sont

bien i n d i v i d u a l i s é s . I l e s t po s s i b l e q u e d fautres stades

existent en dessous de 20°K, car au cours du traitement

thermique, la restauration commence immédiatement au-dessus

de la température d'irradiation. Un épaulement apparaît sur

le côté hautes températures du stade I D comme dans le cas

du cuivre, du fer, ou encore du n i c k e l , nous l'ap p e l o n s l _ .

3°/ La température associée au stade 1^ est fonction

du f l u x intégré d'électrons incidents. A i n s i le processus

de restauration obéit à une cinétique d'ordre supérieur à

un, ce q u i confirme la dénomination Ip. Aucun déplacement

s e m b l a b l e n'est observé pour les autres stades situés à

basses températures.

b - irradiation neutronique

- Après irradiation avec des neutrons rapides à

27°K (Fîg. 26) la restauration de la résîstivité se produit

essentiellement en deux stades complexes : le stade I (au-

dessous de 115°K) représente 55% du revenu de la résistiv!-

té, et par comparaison avec les résultats après irradiation

électronique, les sous-stades I B et IG sont d i m i n u é s par

rapport à ID. LU seconde zone de revenu se situe entre 150°K

et 250°K.

- Un tore de g a d o l i n i u m irradié aux neutrons ra-
pides, dans les mêmes conditions que l ' é c h a n t i l l o n de résîs-

tivîté précédent n'a révélé aucun phénomène de traînage
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magnétique, dans le domaine de température du stade I, sem-

b l a b l e à ceux observés dans d'autres métaux ferromagnéti-

ques irradiés, tels le fer, le nickel ou le cobalt.

C - DISCUSSION

Les stades L, lc, I D correspondant à des ciné-

tiques d ' a n n i h i l a t i o n du premier ordre sont associés à la

recombinaison de paires proches.

IP pour sa part, correspondrait à un intersti-

t i e l migrant à longue distance (Réf. 29), c'est-à-dire

l'Interstitiel l i b r e . Nous justifions l'absence de traînage

magnétique au niveau de ce stade par le fait que l'inters-

t i t i e l l i b r e engendrerait dans le g a d o l i n i u m une perturba-

tion 'magnétique de direction constante p a r a l l è l e à l'axe C.

Pour cette raison, aucune réorîeniation entre deux sauts

successifs n'est possible.

Notons qu'une étude en cours dans le labora-

toire sur le cobalt montre également q u ' i l n'est pas possi-

ble d'associer une bande de traînage magnétique au premier

stade I E de cinétique d'ordre supérieur à un, et que la

même conclusion est proposée (Réf. 30).

Par contre, il semble que dans le cobalt une

bande de traînage magnétique soit associée au stade ID

d'ordre un, attribué à la guérison d'une paire proche parti-

culière. La non concordance avec le g a d o l i n i u m pourrait

provenir des mécanismes de migration qui peuvent être d i f f é -

rents pour ces deux métaux hexagonaux dont l'un a une struc-

ture sensiblement i d é a l e (Co : — = 1,623) et l'autre en est
c
 a

assez éloigné (Gd : — » 1,59).a
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- CONCLUSION -

Ce travail est composé de deux parties distinc-
tes :

- une première constituée par l'étude de la réslstlvlté

de monocristaux de n i c k e l dans l a q u e l l e nous avons essayé de

mettre en évidence un effet directionnel de l ' i r r a d i a t i o n

éIectron i que.

Un phénomène important a été observé au niveau

du stade l~ de la courbe de revenu de la résistivîté. Nous

essayons de le justifier à l ' a i d e du modèle précédemment

proposé par le laboratoire, car ce t r a v a i l s'intègre dans

l'étude générale du n i c k e l qui est p o u r s u i v i e à la Section

de Physique du S o l i d e du C.E.N. de Grenoble.

- la seconde est constituée par l'étude du g a d o l i n i u m ,

métal ferromagnétique b.c.p., à î ' a i d o de mesures de résis-

ti v î t é et de traînage magnétique, a f i n de fournir un point

de comparaison aux résultats r e l a t i f s au cobalt.

Quelques points d'interprétation p r é l i m i n a i r e s

ont été avancés pour e x p l i q u e r la différence notable de com-

portement entre ces deux métaux, et, leur étude est poursui-

vie actuellement à l ' a i d e d'autres techniques (frottement

Interne, traînage magnétique, m o d u l e é l a s t i q u e , énergie stoc-

kée) et sur des é c h a n t i l l o n s m o n o c r i s t a l l i n s .
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