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Introduction

En 2008, environ 80 % de la production mondialeer§ie provenait de la combustion
de ressources fossiles (pétrole, charbon), le nesieenant du nucléaire ou des énergies
renouvelables (éolien, hydro-électricité...) [1]. Lesssources en uranium permettant
I'exploitation des centrales nucléaires a fissitdtant pas infinies, les problémes engendrés
par le traitement et le stockage des déchets ritedéiasus de la fission, et la recherche de
nouvelles méthodes de production permettant deniiopfus d’énergie pour une masse de
combustible donnée, ont conduit les scientifique$raéresser depuis quelques décennies aux
réactions de fusion nucléaire dans le cadre deoldugtion d’électricité.

Les réactions nucléaires mettent en jeu des érsedgielusieurs MeV, et peuvent se répartir
en deux catégories :

- les réactions de fission, dans lesquelles un ntyaa se fractionne en deux noyaux
plus légers,

- les réactions de fusion, dans lesquelles deux nolggers fusionnent pour former un
noyau plus lourd.

Comme le montre la courbe d’Aston (figure 1), lesuxi réactions, qu’elles soient de
fusion ou de fission, permettent la production digie en conduisant a la formation de
noyaux possédant une énergie de liaison par nugliésnmportante. Les réactions de fusion
qui dégageraient le plus d’énergie seraient al@ifes entre atomes légers, a partir de
I’hydrogene. D’autres facteurs comme la sectioitate de réaction sont également a prendre
en compte. Dans le cadre de la fusion, la réattignius favorable énergétiquement est celle
qui fait intervenir le deutérium et le tritium : BT - *He + n.

Le neutron produit possede une énergie de 14,1 MéVhélium une énergie de 3,5
MeV. Dans le cadre d'un réacteur industriel, nauted hélium serviront a la production
d’électricité, I'hélium étant également utilisé patauffer le milieu réactionnel.

Produire des réactions de fusion nécessite d’appsutffisamment d’énergie aux noyaux
pour franchir la barriere coulombienne (due a laulg§ion que les noyaux chargés
positivement exercent entre eux). Cette énergiporde sous forme de chauffage, porte le
milieu réactionnel a des températures de plusipulions de K : la matiere est alors sous
forme de plasma. Ce gaz ionisé doit étre confihéexiste deux grandes méthodes de
confinement du plasma :

- le confinement inertiel : des faisceaux laser (eupdrticules chargées) irradient une
pastille contenant le combustible deutérium-tritiise qui conduit en premier lieu a
I'expansion du plasma résultant du chauffage, pui@ compression du combustible
due a I'onde de choc centripete produite. Le claméffet la densification du cceur de la



cible permet alors a des réactions de fusion deaduire. Les dispositifs d’étude de
la fusion par confinement inertiel incluent lespdisitifs a irradiation laser (ILaser
mégajoule, NIF) et les dispositifs a striction digZ-Pinch) qui utilisent les rayons X.

- le confinement magnétique : les particules du p&asont confinées par des lignes de
champ magnétique fermées. Ces lignes de champ mteéwe produites par des
bobines électromagnétiques associées a un courdnit idans le plasma (cas des
tokamaks), ou bien produites par les seules boljoassdes stellarators).

Evirape binding enengy per nustleon [Mey)
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Figure 1 : Courbe d’Aston, représentant I'énergie noyenne de liaison par
nucléon en fonction du nombre de nucléons
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La production d’électricité par la réaction de @usD + T possede un nombre conséquent
d’avantages : facilité a se procurer le deutériprégent en grande quantité dans les océans),
impossibilité d’emballement du réacteur, utilisat@iun composeé radioactif a courte durée de
demi-vie (le tritium), peu de déchets nucléairezdpits (mis a part la structure du réacteur
dont les matériaux auront été activés par les oesitissus de la réaction)... C’est pourquoi il
existe de nombreux dispositifs d’étude, et que dansadre de la fusion par confinement
magnétique, le projet international ITER a été érie tritium, contrairement au deutérium,
est donc radioactif : il émet un rayonnem@nén se transformant en hélium 3. Sa période est
de 12,32 ans. Son activité spécifique est éleB82 10** Bq g*, mais cependant I'énergie
produite lors d’'une désintégration est de 5,7 kgarmi les plus faibles des radionucléides. Sa
radiotoxicité est faible, mais il peut étre dangere’il est ingéré dans l'organisme. Son
stockage et son utilisation sont donc contrélésguieimpose des contraintes strictes pour
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ITER : la quantité de tritium piégée dans ITER eerd pas excéder 1 kg. Mon étude se place
dans le cadre de le problématique de rétentionitdert dans les parois de tokamaks.

Le tokamak est un systeme permettant le confinemeghétique d’'un plasma, dans une
enceinte de forme torique. Ce type de dispositainventé en Russie a la fin des années
1950, et a servi tout au long des années 1960 ariexgnter des décharges plasma de
guelques millisecondes avec une température éhegtre de I'ordre du keV [2]. Le limiteur,
composant essentiel auquel nous allons nous isgrdeut au long du manuscrit, a été
inventé durant cette premiére période. Duranetmsde période, des années 70 aux années
90, la technologie des tokamaks s’est diffusée natement et de nombreux pays ont
participé a la recherche autour de ces disposiifses la conclusion, tirée des premieres
expériences, que le temps de confinement augmédésais une certaine mesure) avec la taille
de la machine, les dispositifs construits duraatdenées 70, 80 et 90 étaient de taille bien
supérieure a celle des premieres machines russss.champs de recherche incluaient
'ingénierie des bobines (qui a permis de passdaderme purement circulaire des bobines
électromagnétiques toroidales a une forme en «qDi xniformise les tractions mécaniques
induites par le passage du courant), le cryomagméti{qui a permis la fabrication de bobines
supraconductrices), les méthodes de chauffage asmpal (par ondes cyclotroniques, par
injection de neutres). Le plus grand dispositif stamit au cours de cette période fut le Joint
European Torus (JET), en Angleterre, fruit d’'undlatmration de différents laboratoires
européens (dans le cadre d’Euratom), avec une premdécharge plasma en 1984. En France
(CEA Cadarache) le tokamak Tore Supra (TS), dautiVité commence en 1988, a été le
premier tokamak a disposer de bobines supraconckgtToutes ces expériences ont permis
de développer des technologies essentielles poworstruction du tokamak ITER, qui
représente la plus vaste collaboration entre paysndnde entier pour un dispositif de
recherche. Le but d'ITER est de démontrer la falis@bscientifique de la fusion
thermonucléaire D + T, I'une des derniéres étapantda construction des premiers réacteurs
capables de produire effectivement de I'électricité

Le principe du tokamak est le suivant: le dispbsstomprend une chambre de
confinement, de forme torique, entourée de plusidagbines, dans lesquelles circule un
courant électrique. Ainsi est créé un champ maguétioroidal (selon I'axe circulaire du
tore). Ce champ seul ne suffit pas a confiner aenent les particules du plasma, il faut y
ajouter un deuxiéme champ magnétique dans la direpbloidale. Ce champ est créé par
I'action d’un solénoide placé au centre du toresbknoide central agit comme le primaire
d'un transformateur (le plasma faisant office deoselaire), et crée au sein du plasma un
courant électrique circulant dans la direction idate (I'intensité de ce courant, appelé
« courant plasma », est de I'ordre de plusieurs M¥A3¥on tour, la circulation de ce courant
électrique crée un champ magnétique dans la drectpoloidale (figure 2).
La combinaison de ces deux champs crée des lighehamp magnétique hélicoidales, qui
entrainent les particules chargées. Le mouvementpdeicules le long de ces lignes de



champ peut se décomposer en un mouvement toraiideémtre guide, qui suit la ligne de
champ, et un mouvement circulaire autour de laelige champ (le rayon de ce cercle est
appelé rayon de Larmor et nope). Le rapport du nombre m de tours effectués par la
particule dans la direction toroidale, et du nombree tours effectués dans la direction
poloidale, nécessaires pour que la particule reeielm son point de départ, est appelé le
facteur de sécurité et noté g. Il est démontrablecalcul que si l'inégalitéq p, < r est
satisfaite (r étant le petit rayon du tore), alessparticules sont confinées (cette relation n'est
valable que pour les particules a I'équilibre thedynamique).

Enroulernent
prirnaire du
transformateur

Charnp rnagnétique
hélicoidal résultant

rmagnetique Charmp
engendré par le Courant rhagnEtique

courant plasma plasrna toroidal

Figure 2 : Schéma de principe de la configuration mgnétique d’'un tokamak

Il faut noter également que d’'une part le champmétigue créé au sein d’'un tokamak
n'est pas homogene, d’autre part I'addition desteflu champ magnétique et des champs
électrigues créés au sein du plasma par le mouvetesnparticules, créent des « dérives »
qui perturbent le confinement [2]. Afin de contmdle position du plasma dans la chambre de
confinement, il faut associer au systeme magnétigudeuxieme ensemble de bobines, qui
permettent de contréler la position radiale duiplassa dérive verticale, et sa forme.

L’'un des composants essentiels de la chambre deenrent est le limiteur. Son réle est
de définir la surface sur laquelle s’appuie le iplas et par conséquent, la zone de
confinement. La derniéere ligne de champ ferméeg@ate a la surface du limiteur) délimite la
DSMF (Derniere Surface Magnétique Fermée) et la zmur laquelle le plasma est confiné :
on parle de plasma de cceur. Au-dela de la DSMF|ideges de champ sont ouvertes et
interceptent directement la surface du limiteurtt€eegion est nommée Surface a 'Ombre
du Limiteur (en anglais Scrape-Off Layer), abrégé $OL. Dans cette région, on parle de
plasma de bord. Le limiteur recoit des flux de ehes particulierement importants (de I'ordre
de quelques MW i), et des flux de particules également importatés’ordre de 18 D* s*
m?). Les contraintes quant au choix des matériauxegubmposent sont donc cruciales. Au
sein de la chambre torique, le limiteur peut addiierentes configurations : limiteur poloidal
ou limiteur toroidal tel que le LPT (Limiteur Pomppéroidal) de TS. Il existe également une



autre configuration appelée « divertor », qui petraiéloigner le plasma confiné de la zone
ou se produit l'interaction plasma-paroi, de gaddsrimpuretés résultant de cette interaction
loin du plasma confiné, et d’obtenir ainsi des nsode confinement supérieur. Dans le cas
d’'ITER, la configuration divertor a été choisie .[Enfin, notons que des limiteurs de taille
inférieure au limiteur principal sont disposésiatérieur de la chambre et servent a protéger
certaines zones (comme les antennes servant atfagfedu plasma par exemple). Outre les
limiteurs, les autres composants de la chambrelssmteutraliseurs (des composants placés
au dessous du limiteur, dont le réle consiste drakser puis pomper les particules chargées
qui y sont emmeneées), puis les parois de la chamlbrs-mémes, qui doivent étre capables
de supporter des flux importants (chauffage durpégsmpulsions d’énergie en cas de rupture
de confinement...) ainsi que de soutenir les effon€caniques dus aux forces
électromagnétiques. De facon générique, les compogaeragissant le plus avec le plasma
et recevant les plus forts flux tels que les limnigeou les éléments du divertor sont appelés
CFP (Composants Face au Plasma).

Enfin, un tokamak inclut également les disposities chauffage du plasma (chauffage
ohmique, injecteur de neutres, chauffage par ondesyi que les différents diagnostics
(sondes de Langmuir, spectrometres, cameéras, lollaeMirnov, sondes a effet Hall,
réflectomeétres et interférometres, etc...), qui pétemé de mesurer au cours des expériences
les parametres importants qui vont servir aux prégations théoriques et aux expériences
futures :

- Densité électronique {n

- Températures électroniquec et ionique (7), T varie de 1 a 100 eV pour le plasma
de bord, a quelques keV pour le plasma de coeur

- Profils radiaux des températures, permettant daireetes variations de température
entre le plasma de coeur et le plasma de bord

- Valeur du courant plasma, mesure du facteur deisé&cu

- Mesure du flux de chaleur sur le limiteur

L’ensemble des tokamaks est bati sur les mémesipes et inclut les composants
précités. Durant mon travail de thése, jai eu adiér des composants provenant
essentiellement du tokamak TS (figure 3 et figuje Moici quelques paramétres de ce
tokamak :

- Grand rayon du tore : 2,4 m

- Petitrayondutore: 0,72 m

- Diameétre: 11,5 m

- Hauteur:7,2m

- Champ magnétique toroidal maximum : 3,8 T
- Courant plasma maximum : 1,7 MA

- Durée des décharges : jusqu’'a 6 min 30 s



Figure 3 : Photographie du tokamak TS Figure4 - Vue de I’ihiéur de la
chambre de confinement de TS

L'une des spécificités de TS est son systeme dénbeshoroidales supraconductrices
(NbTi refroidi a I'nélium superfluide), qui perméa production d’un champ magnétique
toroidal permanent. Une autre spécificité est ks@nce d’'un limiteur activement refroidi
permettant d’extraire en continu la puissance tBgadans le plasma. De par ces deux
spécificités, des décharges plasmas de longue getéent étre produites dans TS (avec un
record obtenu en a 6 min 30 en 2003).

La physique des tokamaks est particulierement cexeptar faisant appel a de nombreux
domaines (physique des plasmas, physique des matgrcryomagnétisme, etc...). Mon
travail de these se place dans le cadre des ititeraglasma-paroi, qui mettent en jeu les
phénomenes de rétention du combustible (D, T) esopt I'un des champs d’étude majeurs
pour la fusion magnétique.

Il existe différents types d’interaction entre phas et paroi. En premier lieu, il peut y
avoir érosion du matériau constituant la paroi. pegnomenes d’érosion sont séparés en
deux grands domaines : érosion physique (ne mgiten jeu des liaisons chimiques entre
particules du plasma et particules du matériauateipet érosion chimique (mettant en jeu de
telles liaisons chimiques).

Quand une particule énergétiqgue entrant en comteet une surface solide cede une
énergie supérieure a I'énergie de liaison des apihpeut y avoir départ d’'un atome : il y a
érosion physique (on parle de pulvérisation). @finit un rendement de pulvérisation (noté
Ys), le nombre d'atomes éjectés par ion incident. r€@edement dépend de nombreux
parametres [4] :

- Energie de liaison des atomes de surface

- Energie de I'ion incident

- Masse de l'ion incident et masse de I'atome deaserf
- Angle d’incidence



Un seuil de pulvérisation, notéEdéfinit I'énergie minimum nécessaire qu’un iomident
doit posséder pour produire une pulvérisation piuesi

L’érosion chimique met en jeu la formation de ltais chimiques entre les ions incidents
et les atomes de la surface. Elle se produit aédesgies incidentes inférieures a celles qui
caractérisent I'érosion physique [4]. Dans le cams hydrogene impactant une surface de
carbone, il y a ainsi a basse énergie (en dessousedil E, soit typiquement pour des
énergies allant de 1 a 30 eV), formation de liags6AH et donc d’hydrocarbures(dy. Ces
hydrocarbures désorbent facilement de la surfateqieant I'érosion de la surface. Pour une
température avoisinant 600 K, ce type d’érosionmaipie atteint son maximum de
rendement.

D'autres phénoménes issus de l'interaction plasana pont importants :

- Limplantation : les ions incidents ont une énergidfisante (typiquement de quelques
dizaines a quelques centaines d'eV pour TS) paétper dans le matériau de surface,
sur quelques nanometres d’épaisseur, et étre pilsgssle matériau.

- Le dépdt : les especes moléculaires formées lorkédesion chimique ou dans le
plasma de bord se collent a la surface. Il y asoipau niveau des surfaces en contact
avec le plasma une compétition entre érosion ebtddun ou lautre de ces
phénomenes étant prépondérant en fonction des paemmde l'interaction (flux et
énergie des ions, température de la surface ..estlaussi a noter que le dépot peut
étre formé d'un seul élément (par exemple dépodmndéom partir d’ions carbone
incidents), ou de plusieurs (par exemple dép6t éordmn partir d’'ions carbone et
deutérium incidents). Dans ce dernier cas, on mleo-dépot. Il peut aussi y avoir
présence de dépots métalliques (les antennes sitizdes la chambre de TS incluent
de I'acier et peuvent étre également érodées paradicules du plasma)

- Enfin, il peut également y avoir diffusion des idngplantés ou déposés au sein du
mateériau [5, 6].

Le limiteur ou le divertor étant le composant cuteragit le plus avec le plasma, il est
exposé a tous les phénoménes mentionnés ci-desstes;i impose des critéres séveres pour
le choix du matériau composant le limiteur. Enteffe

- Les flux de chaleur sont particulierement inters@da surface du limiteur (de I'ordre
de quelques MW ff). Le matériau doit donc avoir une bonne condugithermique
(ou bien étre réfractaire), et de préférence awo@ température de fusion assez haute
(il est préférable que le matériau se sublime plag@il ne fonde, pour ne pas
détériorer la surface du limiteur).

- Les flux de particules sont trés importants. Le énatl doit posséder une bonne
résistance a 'érosion (physique et chimique), etpdeférence posséder un numéro
atomique bas pour ne pas causer un refroidissetiogolasma par le rayonnement des
particules érodées transportées vers le coeur dmapla



- Le limiteur doit soutenir des efforts thermomécameis| conséquents, que ce soit des
efforts liés a sa fabrication ou des efforts liéx affets électromagnétiques lors de
l'opération de la machine, ainsi que d’éventuets aétectriques. Le matériau doit alors
posséder de bonnes propriétés thermomécaniquesupeubonne résistance a ces
effets.

Le carbone est un matériau de choix et est empgloyé les CFP de TS. Néanmoins, le choix
du carbone pose plusieurs problemes majeurs emrdessa grande sensibilité a I'érosion.

- Celle-ci entraine une courte durée de vie pouCleB.

- A partir des particules de carbone érodé, il yranfdion possible de poussiéres. La
grande aire spécifique de ces poussiéres les readéactives, et si une trop grande
guantité est piégée, il y a risque d’explosion es d’ouverture accidentelle du
tokamak (réaction des poussiéres chaudes avepéavd'eau) [7].

- ll'y a également formation de dépéts et surtouti€péts, entrainant un probleme de
rétention de combustible (D ou T). Du fait de ligétion de tritium dans ITER, cette
rétention entraine des problemes de sdreté imgsrtan

D’autre part, la conception du limiteur (géométremmposants) est soigneusement
etudiée pour optimiser sa résistance. Le LPT d¢fifiGres 4 et 5) a été concu pour résister a
de forts flux de chaleur (10 MW A pendant des durées longues (plus d'une minufEpsA
sa mise en place en 2002, a débuté le fonctionnedeemS dans une configuration connue
sous le nom de CIEL (Composants Internes Et Limjitdues principaux €léments permettant
les performances de la machine sont (i) le matéréabhoné, Composite a Fibres de Carbone
(CFC), permettant une trés bonne conduction dehkear, (ii) la structure en tuiles
permettant de mieux prendre en compte la différefeceoefficient de dilatation thermique
entre les tuiles de CFC et leur support en cuivigiele refroidissement actif par une boucle
d'eau a 120 °C et 30 bars de I'ensemble des comigosa

Dans le cadre de I'étude des phénomenes de ratetdioampagne expérimentale DITS
(Deuterium Inventory in Tore Supra) a été lancée B8 en 2007. En amont de cette
campagne, des études effectuées sur TS avaiegquéndue la quantité de deutérium piégé
dans les parois mesurée par bilan in-situ de peetc(« particules injectées — particules
pompeées ») était largement supérieure a la quasitdeutérium piégé estimée par études
post-mortem d’éléments de parois [9, 10]. Il falfaire des études plus approfondies afin de
réconcilier ces bilans (in-situ et post-mortem). p&sede de plus des spécifications qui
rendent les études de rétention particulieremetdérassantes. En effet, la possibilité
d’effectuer des décharges longues donne I'occa$ffectuer un bilan in-situ de la quantité
de deutérium sur plusieurs minutes et non sur geslgecondes. La campagne DITS s’est
déroulée en deux grandes phases [11] :

- Une premiere phase de chargement des parois eéridey par I'intermédiaire de
18 000 secondes de plasma de deutérium (5 heuods,'équivalent d'un an



d’opération).

- Une seconde phase durant laquelle un secteur egpaé$ du LPT a été démonté. Un
certain nombre de tuiles ont été extraites du LPBoaimises a des études post-
mortem, au CEA Cadarache et dans plusieurs labm@ateuropéens partenaires du
projet (dans le cadre d’Euratom). Ces analysesiémtldes méthodes destructives (
TDS) et non-destructives (microscopie confocale,BMBET, microspectrométrie
Raman, AFM, tomographie ...).

Le début de la premiére phase a été marqué patéamarge luminescente de carbone 13
(gaz He + CHj) suivie d'une décharge luminescente de bore (gaz B.Dg). L'introduction
de ces deux éléments dans les premiers dépdts puaitbut de permettre par la suite de
repérer les dépbts dus a DITS au sein de la madleselépdts précédant DITS n’avaient pas
été retirés des parois). Les 5 heures de plasmaiethtvétre produites par des décharges
identiques de 2 minutes, espacées de 20 minutes, @ scénario robuste avec en particulier
une puissance injectée de 2 MW. Ces décharges emheveurer 10 jours, étalés sur 3
semaines. Le scénario initial a été modifié suitkeamombreuses disruptions (perte soudaine
de confinement) dues a lintrusion d’éclats de depfans le plasma de coeur (puissance
injectée de 1,8 MW, décharges plus courtes). Maigtte modification, une grande majorité
des parametres plasma a cependant été peu periutbisité et température électronique au
ceeur (R=2,7.16°m>, Te = 3,5 keV) et au niveau de la DSMR @@ave= 2.10° m®, Te pswr
= 25 eV). Ce second scénario a permis de termenehargement des parois en deutérium
selon les objectifs fixés [12, 13].

La quantité de carbone érodé a été évaluée imasittnoyen d’'une analyse par caméras
optiques équipées des filtres nécessaires a I'smapectrométrique des raies sélectionnées
du deutérium (raie & et du carbone (raies Cll et CD). De ces mesunesaux d’érosion ¥
a été estimé a partir du ratio CltlDet par comparaison avec des travaux précedents
expérimentaux et de modélisation [14]. Concernamnmigration du carbone au sein de TS,
une quantité de 1600 g de carbone érodé (érosita)ba été déterminée.

La quantité de deutérium piégé dans les parois Slealeété estimée en comparant la
guantité de deutérium gazeux injectée, la quadaté@eutérium pompée, et celle résultant de
dégazages ayant lieu aprés les décharges plasrhalLfkb mesures ont montré, pour les
décharges supérieures a une minute, une augmenltiagaire constante de cette quantité en
fonction de la durée des décharges plasma, sameniaa la saturation en deutérium des
parois. Au final, la quantité totale de deutériurdge dans la chambre de TS a été estimée a
46 g sur les 140 000 secondes de plasma ayardgleddpuis la mise en place du LPT (CIEL)
[16], dont entre 8 et 17 g dans les parois, leeréshtre 33 et 42 g) ayant dégazé lors des
arréts, des nuits et des week-ends.

La phase dite « post-mortem » de la campagne aavia@alyser par de nombreuses
techniques expérimentales des composants faceaamplextraits de TS, principalement des
tuiles extraites du LPT. C’est un second moyen @'oio la quantité de deutérium piégé, ainsi
gue des renseignements concernant les mécanismésdigon.



L’'inhomogénéité des parametres plasma, principaitrdes a la corrugation liée au
nombre fini de bobines créant le champ toroidaka@éme une inhomogénéité de I'énergie des
ions incidents sur la surface du LPT ainsi queeade bngle d’incidence, qui varient donc
selon I'endroit du LPT ou 'on se place. Il y a wmmpétition entre phénomeénes d’érosion et
phénoménes de dépdbt et ceci a conduit & la dif&atkon de 3 types de zones:
zones d’érosion (c'est-a-dire ou linteraction plasparoi est dominée par I'érosion des
tuiles), zones de dépodt épais (c'est-a-dire oueraction plasma-paroi est dominée par le
dépbt de particules sur les tuiles avec formatiom dépot épais et peu adhérent), et zones
de dépdt fin (I'interaction plasma-paroi est domeinpar le dépdt de particules sur les tuiles
avec formation d'un dépdét fin et adhérent). Cetiffékntiation est visible dans la
topographie de la surface du LPT, comme le moatfglre 5.

Figure 5 : Photographie de la section de 20° du LPde TS démontée au cours de DITS. Les
zones claires et brillantes sont des zones d’érosjdes zones grises et d'aspect rugueux sont les
zones de dépdt épais, les zones sombres et d’aspaas lisse sont les zones de dépét fin.

Les analyses post-mortem se sont focalisées sseataur défini de 20° du LPT, soit 672
tuiles, permettant par la suite d’extrapoler lesatasions tirées de ces analyses a I'ensemble
du LPT (symétrie toroidale de l'allure du LPT ayegiode de 20°). 40 tuiles ont été choisies
et extraites des 3 types de zones du LPT [11,d@kt dans le cadre de ces analyses que se
situe mon travail de these (collaboration entréaboratoire PIIM, laboratoire de Physique
des Interactions loniques et Moléculaires et I'IRFMstitut de Recherche sur la Fusion
Magnétique du CEA a Cadarache).

De nombreux diagnostics tels la microspectroméaenan, la spectroscopie infrarouge
par transformée de Fourier, la spectroscopie U\splectrométrie de masse, la microscopie
électronique, la mesure d’isothermes d’adsorptsomt utilisés au laboratoire. Des études
approfondies a l'aide de ces diagnostics avaigntr&tnées par Marianne Richou au cours de
sa thése [18] et des échantillons de dépbts castamés forme de poudres grattées issues des
neutraliseurs de TS (mais aussi des neutralisautskdmak TEXTOR) avaient été étudiés,
dans le but de caractériser leur structure (pa@rpsitcrostructure...) [19]. Il a été montré que
ces dépodts étaient poreux (micropores, mésoporasiopores), et leur aire spécifique a été
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estimée & 100 fig™ pour les dépéts issus de TS [20, 21, 22]. La pesseans ces dépots de
structures en forme de pointes micrométriques,quzs® une direction privilégiée et formées
de couches concentriques, a été observée. Desartinoles carbonées (de diametre allant de
guelques nanomeétres a plusieurs dizaines de nares)y&int également été observées au sein
des dépdts issus de TS, participant a la micrdstreicdes dépbdts en compagnie de
microtextures lamellaires et d’inclusions métaléqulLa caractérisation multi-échelle de ces
dépbts et l'utilisation de techniques croisées rsiapermis de mettre en évidence la
topographie et la microstructure de dépbts issusSlet de TEXTOR, et de remonter aux
processus de croissance, notamment la croissanoegéne en phase plasma, comme le

prouve la présence des nanoparticules graphiti@sds

Les analyses que jai effectuées ont principalementté sur des tuiles entieres,
recouvertes ou non de dépot, issues des 3 zorsecthur du LPT étudié pour DITS. Toute la
surface des tuiles a été éetudiée, incluant lesasesflatérales des tuiles. L’avantage principal
d’'une étude sur des tuiles entiéres, par rappaelle de poudres issues de grattages des
dépbts, est la possibilité de relier les obsemmatia la localisation et de conserver
l'information sur I'orientation (en particulier peapport a la direction du champ magnétique).
Ainsi, outre une étude quantitative du dép6t suLRd, nous nous intéresserons aux liens
entre les propriétés des dépbts observés (voluorejef structure) et le transport des
particules par les flux dions. Nous avons mis euvree une étude multi-échelle des
échantillons a disposition, depuis la microstruet(MET, Raman) jusqu'a la texture et a la
topographie (MEB) et aux propriétés macroscopigaemnsimétrie). Pour ma part, j'ai en
majeure partie utilisé les techniques de MEB et Mia€luant la préparation d’échantillons
destinés a I'observation en MET, par FIB ou graitag

La présentation de cette étude sera exposée counime s

- Le premier chapitre sera dédié a la descriptionedmiques expéerimentales utilisées.

- Au cours du deuxiéme chapitre, nous exposeronsplepriétés générales des
carbones, depuis les structures de référence (ggagramant) jusqu'a celles utilisées
dans les tokamaks (CFC), ainsi que les processusoitesance des carbones. Nous
présenterons la structure du LPT.

- Le second chapitre sera dédié a la descriptiotedbsiques expérimentales utilisées.

- Dans le troisieme chapitre, nous exposerons ledtaés obtenus sur la topographie et
la microstructure des dépots présents sur lescagfdes tuiles étudiées pour les zones
érodées et les zones de dép6ot.

- Dans le quatrieme chapitre, nous exploiteronsdssltats, en particulier pour faire un
bilan de particules (carbone et deutérium), et ndisguterons du transport de
particules (lien entre topographie des dépoéts et fle particules dans TS), et des
phénomenes de croissance, homogéne et hétérogaammment dans les interstices
entre les tuiles.

Enfin, la conclusion générale permettra d’étabtirbilan de ce travail de thése et d'envisager
les perspectives a court et a plus long terme.
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Chapitre 1

Techniques d’'analyse

Nous présenterons dans ce troisieme chapitre ¢bmitpries expérimentales rencontrées
au cours du travail de these. En premier lieu gaésentée la technigue de mesure
d’'isothermes d’adsorption, permettant d’accéder aives spécifiques des échantillons ainsi
gu'a une estimation de leur porosité. Ensuite, noogs intéresserons aux techniques de
microscopie électronique par balayage et en trassam, ainsi que les méthodes d’analyses
qui leur sont associées (EDX, EELS...). Nous présente également les méthodes de
préparation des échantillons nécessaire a la misplace de ces analyses, analyses qui
forment le coeur du travail expérimental accomplirpma thése. Nous décrirons également
les mesures de densimétrie et 'analyse par miegtspmétrie Raman qui sont employées au
sein de l'équipe SDM du laboratoire PIIM. Enfin, uso présenterons rapidement les
techniques expérimentales employées par les lab@stpartenaires de la campagne DITS,
SIMS, NRA, TDS... ayant fourni nombre de donnéegpdrtantes pour l'analyse des
échantillons de TS et que nous utiliserons le cagant en complément pour la discussion et
la mise en perspective de nos résultats.
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1 Les isothermes d’adsorption

1.1 Définition du phénomene d’adsorption et terdog® employée

Dans une situation ou un solide est mis en comaet un gaz, il peut se produire une
augmentation de la densité de ce gaz, localisést@rface des deux phases. Ce phénomene
est appelé adsorption du gaz par le solide. Lels@st 'adsorbant, le gaz I'adsorbat.

Il existe plusieurs catégories de solides, qui #&rdncient par leur dimension
caractéristique ou leurs propriétés mécaniquesp@®le ainsi de poudres, de poudres fines,
d’agrégats, d'agglomérats... En particulier, une peueskt constituée par un matériau sec,
composé de particules de dimension inférieure ar@mi millimetre alors qu’'une poudre
fine est une poudre dont les particules ont uneedsion inférieure a 1 micrometre [1].

Le phénomene d'adsorption résultant d’une intevacéntre un solide et une phase
gazeuse (ou liquide), la topographie de la surfleckadsorbant est d’'une importance cruciale
pour la compréhension du phénomene.

Un matériau est rarement homogéne et présente r#odes pores. La nomenclature
IUPAC (Union Internationale de Chimie Pure et Agpke) a donné une classification de ces
pores en trois catégories [2] :

- macropores quand leur largeur (plus petite dimensest supérieure a 50 nanometres
- mésopores quand leur largeur est comprise entr&@ manometres
- microporegguand leur largeur est inférieure a 2 nanometres.

1.2 Aire spécifique, surface des micropores, et suréagerne

L'aire spécifique(m®g™) se définit comme la superficie réelle de la surfdem solide,
c'est-a-dire a la surface accessible a l'intérdéun solide. Elle s’oppose ainsi a la « surface
apparente », qui ne tient pas compte de I'étatidace ni des pores.

L’aire spécifique de la surface des micropores seté $,. Ce parametre est lié au volume
des micropores (noté Vet exprimé en cig?), et & la largeur moyenne de ces micropores
(notée Iy et exprimée en nm). Si nous considérons des pectgngulaires, alors nous avons
la relation : & = 2000 W / Lo [3].

La surface extern@otée g, sera définie comme étant la surface non micrasarec'est-
a-dire incluant la surface des mésopores, la seiidas macropores, et le reste de la surface
de I'adsorbant (figure 1.1).

La surface totaleSest alors formée par la surface externe et laaserfles micropores($
St + Si).
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Figure 1.1 : Représentation schématique des diffémees
typologies de surface

1.3 Interaction de I'adsorbat avec la surface

Selon les énergies d'interaction mises en jeu, @ut pdifférencier deux types
d’interaction :

- L’adsorption physique, ou physisorption, se prodaigpour des énergies d’interaction
de l'ordre de 20 kJ mdl

- L’adsorption chimique, ou chimisorption, se produms pour des e€nergies
d’interaction de I'ordre de 400 kJ nioj4].

La physisorption découle d'un équilibre entre lesiffécentes forces
intermoléculaires, notamment les interactions etitras de dispersion (a longue distance) et
la répulsion électrostatique (a courte distanck) [5

Dans le cas d’adsorption ayant lieu dans un p&atgnhe adsorbé subit les interactions
exercées par les atomes qui constituent les mupeu Dans le cas de micropores, il y a un
confinement important dd a linteraction conjoirde I'ensemble des parois du micropore.
Notons qu’au vu de I'ordre de grandeur des énewdjiegeraction de physisorption, il peut y
avoir concurrence entre cette énergie d’interactibhénergie thermique (100 K1 kJ mol
1), La possibilité pour les atomes adsorbés paripbsstion de se déplacer éventuellement
sur la surface de I'adsorbant est I'une des caiatitpies qui différencient la physisorption de
la chimisorption.

Dans le cas de I'adsorption chimique, il y a transé’électrons entre 'atome adsorbé et
un (ou des) atome(s) de la surface de l'adsorterfgrmation d’'une liaison chimique : on
parle de chimisorption. La réaction est irréversibt I'adsorbat ne peut étre désorbé. Les
liaisons chimiques formées lors de cette adsorptitomique peuvent étre de nature ionique
ou de nature covalente. La chimisorption dépenigfioent des réactivités de I'adsorbant et de
l'adsorbat, et ne se produit que sur des partiestives de l'adsorbant alors que la
physisorption est beaucoup moins spécifique.
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Le tracé et l'analyse de courbes appelées isotlserdi@dsorption permet I'étude
expérimentale de ce phénoméne d’adsorption.

1.4 Les isothermes d’adsorption

Ce qui est mesuré, lors du tracé d’une isotherradsrption, est la quantité de gaz
adsorbée par un échantillon. Elle sera noté€atte quantité de gaz dépend de la nature du
gaz et de celle du solide, ainsi que de la pregsihngaz et de la températurelu solide.

Une isotherme se trace a une tempéralufixée, et pour un couple gaz / solide donné. Une
isotherme d’adsorption est alors définie par latieh : X = f(p) gaz, T, solide

On travaille en pression relative, définie par dpport de la pression du gaz sur la
pression de vapeur saturanfede I'adsorbant :p=p/ §.

La quantité x de gaz adsorbée est exprimée en nombre de mqg)lesn@s elle peut
également étre exprimée en volumg d¢cupé par le gaz, dans les conditions standard de
température et de pression (STP).

On notera la quantité absolue de gaz présente ldasgstemen,s Cette quantité
comprend la quantité de gaz adsorbée par I'échamtihotéen,, et la quantité de gaz ne
subissant pas d’interaction avec le solidgset n, sont liées par la relation 333(p) = n (p)

+ pgVg, OU gy est la densité molaire du gaz dans le voliyet Vy le volume accessible aux
atomes de gaz [6].

Le tracé des isothermes d’adsorption donne lielusiqurs types de courbes et I'T'UPAC
fait référence a six types d’allures prédominafiigsire 1.2) [1].

Figure 1.2 : Classification de différentes
allures (P;, ng) pour les isothermes
d’adsorption selon la norme IUPAC
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Les isothermes de type | se caractérisent par usrehm abrupte pour des pressions
relatives faibles, puis I'apparition d’un palierrfmontal quand la quantité de gaz adsorbé a
atteint une valeur limite. Il est caractéristiquendremplissage des micropores qui atteint une
saturation lorsque le volume de micropores disderelst totalement rempli par I'adsorbat. Il
est également caractéristique d’une adsorption gmrahe sur une surface trés homogéne.

Les isothermes de type Il présentent un point &ikibn (changement de la concavité de
la courbe par rapport a I'axe des pressions r@s}tivOn considére généralement que ce tracé
représente un phénomene d’absorption multicoucbepeant, il est également possible que
ce type d’isotherme résulte de la sommation d’'sties de type | et Il, ce qui se traduirait
par le remplissage de micropores, suivi d’'une gutgor multicouche sur la surface externe.

Les isothermes de type VI présentent une succesiomarches et de paliers. Ceci
caractérise une adsorption multicouche sur uneaseirfrés homogéne, 'inclinaison plus ou
moins abrupte des marches étant tres liée au systtrdie.

Dans le cas général d’'un matériau microporeuxt d&gbord I'adsorption du gaz sur la
surface des micropores qui a lieu (confinement mamb), qui se traduit sur I'isotherme
d’adsorption par une marche (figure 1.3) a basssspn. Quand la pression relative
augmente, l'adsorption a lieu sur des surfaces snaitractives : tout d’abord celles des
meésopores, puis celles des macropores et le resta surface extérieure. Dans ce cas, la
monocouche correspond a la quantité adsorbée surfice totale.

A

Micropores Mésopores Macropores
Volume
de gaz
adsorbé

el

l [ l l l
0,2 0,4 0,6 0,8 1 p/pn

Figure 1.3 : Zones d'adsorption dans les différents
types de pores. Les gammes de pressions relativedifjuées en abscisse, et
correspondant aux roles progressifs des différentestégories de pores,
sont issues de la classification IUPAC.

»
>

Une grande part de linterprétation et de I'ex@tdn des isothermes d’adsorption
découle directement de leur modélisation, c'estedk la construction de modéles visant a
expliquer le phénomeéne d’adsorption et donc I'alldes courbes obtenues.
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1.5 Modeéles théoriques décrivant les phénoméendsdiation

1.5.1 Modéele de Langmuir

Ce modele d’adsorption des gaz a été proposé peynhair en 1918 [7]. Il découle d’'une
interprétation cinétique. La surface de I'adsorbesttdécomposée en un nombge ae site
d’adsorption équivalents et indépendants (c'esteaepie la surface est uniforme, et qu'on ne
considére pas d’interaction entre les moléculeorbges). Si I'on noten le nombre de
molécules qui sont adsorbées sur les sites, adradtion de sites occupés par ces molécules
est:

8=n, I ng
La fraction de sites non occupés est donc 81 -

A I'équilibre, il y a alors équivalence entre leixad’adsorption (dépendant de la pression
du gaz et de la fraction de sites non occupés) &ux de désorption (dépendant@est de
I'énergieE, énergie d’adsorption). Ce qui donne I'équation :

dn,
dt

E
= 1—6)— BOexp(— —) =0
ap(1—6) - foexp(— )
oua et sont des constantes liees au systeme gaz — solide.

Comme les sites sont indépendants la valeur derljm E est constante et I'équation ci-
dessus peut se simplifier en :

6=bp/(1+bp)
ou I'on pose : b= K exp(E / RT) K étant égal & / 3.

Les isothermes obtenues par ce modéle sont dorimges. Langmuir a considéré que
I'énergie E pour la premiére couche de moléculesoidmbes est bien plus élevée que celle
nécessaire pour créer une deuxieme couche (adsomtilticouche). En ce cas, la formation
de couches « supérieures » se produirait a desigmesbien plus élevées que celles
nécessaires a la création d’'une monocouche, etadairait par une « discontinuité » (une
marche) de l'isotherme (type VI).

Cependant, ce modéle néglige les interactions bdsor adsorbat avancées pour
expliquer la forme exacte des marches présentdesisothermes et des modifications a ce
modele ont été apportées pour prendre en comptisofption multicouche et la non-
équivalence des sites d’adsorption.

1.5.2 _Modéle BET

1.5.2.1 Le modéle BET
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Le modéle BET (Brunauer — Emmett — Teller) inclat possibilit¢ de créer une
adsorption multicouche, considérant le fait queqcieamolécule adsorbée devienne a son tour
un site d’adsorption pouvant recevoir une moléaded’adsorbat [8]. La surface peut ainsi
étre couverte d’'un grand nombre de couches de mle@adsorbées, I'épaisseur totale des
couches de molécules adsorbées n’étant pas uniforme

Brunauer, Emmett et Teller font alors I'hypothésead’équilibre, (pressiom), le taux
de sites occupés et le taux de sites non occupésaostants pour chaque couche.

bY

Si I'on note E; I'énergie d’adsorption nécessaire a une molécee’adsorbat pour
s’adsorber sur la premiére couche du substratdid@n0), alors on peut écrire :

aap&=Dby6exp ('%)

ou a et b sont des constantes d’adsorption et de désorptan la premiere couche. Tout
comme dans le modeéele de Langmuir, les coefficiéitss, et b ne dépendent pas de la
guantité de molécules adsorbées, I'interaction ddge- adsorbat étant négligée.

Si I'on généralise pour la couchenous obtenons I'égalité :
Ej
apfi=bidexp(—)

Afin d’étendre ce résultat a I'ensemble des couchesus allons donc faire une
sommation de castquations. Pour cela, deux hypothéses supplémesntnt nécessaires :

- I'épaisseur de la multicouche sera considérée coétard infinie i — o

- pour toutes les couches supérieures a la premiéreergie d’adsorptiong; sera
considérée égale a I'énergie de condensation ddsdibat (aux conditions
considérées).

Nous avons alors :

b, by b _
— —_.--_—_g

a, as a;

g étant une constante, car toutes les couchesanpart la premiere ont des propriétés
similaires

. ) 2 . E; , .
Si nous reprenons I'équatiora; p 8.1 = b 8 exp (-R—;) , hous pouvons alors I'exprimer
comme :

Y £y
0, = b, P EXP (RT) 6o
‘g a; Ey
Etsil'onposey =-* pexp (), alors :6; = y 6,
1
De méme, sil'on posex. = gexp(i—;), avecE, = E; Vi, alors nous aurongd; = x 6,
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Et si 'on généralise 9; = x~10, = yx'~14,
En posant C = % nous pouvons en arriver & une écriture plus M@l = Cx'6,

Il s’agit maintenant de sommer cette égalité ssmdemble des couches.
Nous allons considérer maintenant que :

- D’une part,8 représentant des fractions de surface, alégst 6, + -+ 6; + - =
1

- Dautre part, si 'on appellen la quantité totale de molécules adsorbéeseta
capacité d’'adsorption d’'une monocouche, alers=: n,,(6; + 26, + ---i6; + --+)

Ce qui permet d’écrire% = ¥2,i0; =C Y2, ix 6,

En utilisant la relatiod, =1 — )70 , ainsi que les résultats mathématiques donnant la
somme des suites géométriques classiques, alossatdenons le résultat :

n Cx
N, (1—x)(1—x+Cx)

On peut alors utiliser le fait que, popir= p° la quantité totale de gaz adsorbé doit étre
infinie, ce qui impose la solutiorn:= 1.

En incluant ce résultat dans la formulation préoéslenous obtenons I'équation BET sous sa
forme usuelle :

*

p 1 +C—1 p
n(p° —p) a Ny, C nnC  p°

ou C est appelée constante BET. On utilise souiagyroximation :C ~ exp(%)

La difféerenceE; — E, est appelée « énergie molaire nette d’adsorptiafy »¢caractérisant
« I'’énergie moyenne d’'adsorption pour la partielaesurface la moins active ». On note
E1 - EL = A Q

L’équation BET donne des courbes caractéristiqussisbthermes de type Il, pour les
cas ouC =2 . Pour les situations dans lesquellé€s < 2 , on obtient alors des courbes
caractéristiques des isothermes de type Il [1].

1.5.2.2 Tracé BET

D’aprés I'équation BET, il serait alors possibleolatenir la constante BET par une
méthode graphique, en tracant la courbe repréddatavariations de 1; en fonction de

n(p°-p)
pr. On obtiendrait alors une droite, de pente A etdbnnée a l'origine B, avec C =1 + A/B
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et n, = 1/ (A+B)

En pratique, d’aprés les travaux originels de Bngau Emmet et Teller (isothermes
d’adsorption d’azote sur divers adsorbants), orbtiéot une droite que pour une gamme de
pressions relatives comprises entre 0,05 et 0,3 @8le limitation étant certainement due aux
hypothéses propres au modéle BET, ainsi qu'aux itond expérimentales (systéeme
adsorbant-adsorbat, température). D’'aprés les urada Rouquerol et al, cette gamme de
pressions est méme plus réduite [9].

Le lien entre la constante BET et la pression isgdatorrespondant a la saturation de la
monocouche (notée; py) permet également de lier l'allure des isothermi@sisorption et
I'attractivité de la surface de I'adsorbant.

En effet, nous avons I'équation :

1
Prm = Jo+1

Si la valeur de C est élevée, la valeur de la presglative correspondant a la saturation
de la monocouche est d’autant plus faible (empéngent, C sera considérée élevée pour C >
350), ce qui correspond a une valeur importantd geet donc a une surface attractive. En ce
cas, le premier point dinflexion de [lisotherme adsorption (appelé «genou » de
l'isotherme) est bien marqué. A l'inverse, quandaéeur de C est faible (nous considérerons
C faible pour C<20), pn a une valeur élevée, le genou de l'isotherme digdi®n est alors
moins marqué [1].

D’autre part, les travaux de Hill [10] ont montnéegla fraction non couverte de la surface
de l'adsorbant (considérant une monocouche) dépdmdla constante BET, suivant
I'équation :

et donc que ©,,- Py m

Soit, plus la valeur de C est importante, plusréetion non couverte de la surface est
faible. A titre d’exemple, pour C = 100, nous avdosic 10 % de la surface non couverte par
la monocouche [1]. Cette fraction peut donc égaidnétre évaluée de facon simple en
utilisant le modele BET.

1.5.2.3 Aire BET

D’apres les hypotheses et équations liees au md@tele nous pouvons avoir acces a
I'aire spécifique de la surface totale de I'adsathacette aire, notéesgr, sera alors égale a la
guantité adsorbée par la monocouche multipliéd’@iae moyenne occupée par une molécule
de la monocouche [11]. Soit :
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ou : V' représente la constante d’Avogadro
o représente I'aire moyenne occupée par une molécadisorbat
n, représente la quantité adsorbée pour la monocouche
ms représente la masse du solide
Au cours de ma thése, jai utilisé le méthane, peguels = 0.176 nrA[12, 13, 14].

Si I'on exprime cette derniere quantité en terme&aame occupé dans les conditions STP, et
gue ce volume est notg\érs Nous obtenons :

No Vi srp

ager =
myg VM

avec M, le volume molaire de I'adsorbat.

1.6 Dispositif expérimental CAsPEr

1.6.1 _Description

Le dispositif CASPEr a été concgu et fabriqué awtatoire PIIM dans le but de mesurer
des isothermes d’adsorption. L'application aux mat& carbonés a débuté en 2002. Voici
un schéma de principe de ce dispositif (figure 1.4)

Cellule

1l - . 3 Primaure

Reservoir Vi

Turbo
c4

Spectrometre
de masse

Figure 1.4 : Schéma de principe du dispositif CAsPE
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Volumes

L’ensemble du systéme est en acier inoxydable.

Le volume de référence, notgyest le volume isolé quand les vannes V1, V2, ¥3 e
V4 sont fermées.

Le volume de la cellule de mesure sera notg.V Nous disposons pour les
manipulations de différentes cellules, dont le wwdu peut varier, ainsi que la
composition (verre pour les manipulations a tenpéeaambiante, quartz si la cellule
doit étre chauffée).

Le réservoir accueille le volume de gaz nécessaleemanipulation. Il est connecté a
une ou plusieurs bouteilles de gaz, et peut é&nté de celles-ci.

Pompes :

Deux pompes permettent datteindre un vide secoadalans le systeme. Leurs
caractéristiques sont données ci-apres.

Pompe primaire Alcatel AMDL1 : cette pompe primaurljsée seule, permet d’obtenir
dans le systéme un vide d’environ'1Mmbar. Elle est également utilisée en chaine
avec la pompe turbo hybride.

Pompe turbo hybride Alcatel ATS 100 : la pompe duelst enclenchée une fois que le
vide dans le systéme a atteint‘Ifibar, et permet d’obtenir un vide de I'ordre d& 10
mbar, suffisant pour nos manipulations.

Spectrométre de masse

Ce diagnostic a été ajouté au cours de ma thésdavoartie «Apport au dispositif durant la
these » pour plus de précisions a son sujet.

Vannes

Deux vannes manuelles sont montées sur le dispokitie vanne (non représentée
sur le schéma) protége les trois capteurs C1, €C3eka vanne V6, autorisant ou non
'accés au détecteur du spectrométre de masségasiment une vanne manuelle.

4 électrovannes de type « tout ou rien ». V2, V¥4tsont des modeles de la marque
Danfoss, modéeles 32H309.10, DN16, bobine BN115CGhr p/2 et V4, modele
32H308.10, DN16, bobine BN115C, pour V3. Ces émennes sont alimentées par
une tension fixe, et sont fermées si la tensi@ualorne est de 0 V.

Une électrovanne progressive, V1. L'ouverture denmbrane est liée a la tension
d’entrée aux bornes de I'électrovanne, variant dé @anne fermée) a 25V (vanne
totalement ouverte), voir figure 1.5. Cette vanse a@e la marque Pfeiffer, modele
RME 005 avec controleur RVC 300.
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Figure 1.5 : Débit de gaz traversant une électrovare a
ouverture progressivePfeiffer RME 005 (controleur RVC
300), en fonction de la tension appliquée a ses bes

Diagnostics:
Différents diagnostics permettent de mesurer learpatres expérimentaux.

- Capteurs de pression C1, C2 et C3 : Ce sont désuraapacitifs a membrane, reliés
a un afficheur digital. Ces trois capteurs possedes zones d’analyse de pression
différentes et complémentaires (voir tableau 1.dr peurs spécificités techniques)

Capteur Gamme de pressior Erreur Modele
(Torr)
MKS Baratron 626A
0 +
C1 Entre 0 et 0,750 8|2|? (I/eo Ciﬁ?s;eur) l(capteur) et MKS
g PR4000 (affichage)
MKS Baratron 626A
0 +
Cc2 Entre 0 et 10 8|2|? (I/eo Ciﬁ?s;eur) l(capteur) et MKS
g PR4000 (affichage)
MKS Baratron 626A
0 +
C3 Entre 0 et 1000 8|1|? (I/eo Ciﬁ?s;eur) l(capteur) et MKS
g PR4000 (affichage)

Tableau 1.1 : Spécificités techniques des capteuasnembranes C1, C2, et C3 montés sur le
dispositif CAsSPEr

- Capteur de pression C4 : ce capteur a affichageadmpsséde une tres large gamme
de pressions mesurables. Sa faculté a mesurer deses pressions (en vide
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secondaire) le rend nécessaire pour une mesueepttedsion dans le systeme lorsqu’il
est en vide secondaire (C1, C2, et C3 ne permeiterg plus de mesure). C4 est un
capteur de marque Balzers, modéle PKR 250, la gadenession allant de 5:1@
1000 mbar. On considére I'erreur due a ce capteavaon 30 %.

- Thermocouple de type K : c’est un diagnostic amleyiui peut étre placé n'importe
ou sur le dispositif quand une mesure de tempérasirnécessaire.

Autres dispositifs :

Il existe d’autres dispositifs que nous pouvonBsati, comme un four permettant de chauffer
la cellule, un cordon chauffant permettant de deaués parois du dispositif (dégazage), un
vase Dewar pour maintenir la cellule a basse temtypér grace a un bain cryogénique. La
figure 1.6 montre une photographie du dispositiis@Ar.

Figure 1.6 : Photographie du dispositif CASPEr

1.6.2 Mesures effectuables avec le dispositif

1.6.2.1 Mesures de volume et de densité

Avant toute mesure de volume ou de densité, inésessaire de connaitre les volumes
Vet €1 Veen, que I'on va utiliser dans les calculs. Afin ddedténiner g, il faut peser cette
cellule, puis la remplir d’eau distillée et la pes@e nouvelle fois. Ensuite, de I'hélium est
introduit dans VY, aboutissant a la mesure d’'une pression initialeCp gaz est ensuite
détendu dans la cellule de volumeg,V Apres équilibre, nous pouvons mesurer une pnessio
d’équilibre R, I'hélium s’étant détendu dans un volumgrW .. Veen €tant connu, nous en
déduisons alors M. Ces deux volumes étant désormais connus, nousopsupar la suite
rapidement accéder au volume de nouvelles cellules.
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La mesure du volume d'un échantillonefy se base sur un principe similaire. Un
échantillon est introduit dans une cellule de vaul connu, le volume pouvant étre
occupé par un gaz dans cette cellule est alggs-Ween Le vide est alors fait dans tout le
systeme, puis la cellule est isolée. De I'héliumiegoduit dans W, et nous mesurons une
pression p Puis, cet hélium est détendu dans la celluleerantt I'échantillon, ce qui aprés
equilibre permet de mesurer une pressignla loi des gaz parfaits permet d’écrire, a
température supposée constant@/iep= pe (ViertVeerVecy). TOUS les autres termes étant
connus, nous en déduisons aloggnVSi I'échantillon a été pesé au préalable, nous/pos
ensuite en tirer la masse volumique de cet échamtilAfin d’obtenir une mesure plus
significative, il est préférable de procéder a @uss mesures du volume d'un méme
échantillon.

La figure 1.7 montre les résultats obtenus avecREAspour 11 mesures successives de
la densité d’'un échantillon de CFC de type N11 peéebl g, avec ¥ = 424,87 cm La
densité de ce matériau, mesurée par mercuroporgnEst de 2,1 g cmD’autres valeurs
ont été obtenues par pycnométrie a I'hélium sur mmsdres non broyées (2,18 g tnet
broyées (2,25 g ctl). Les points obtenus pour des pressions supésieurg@00 Torr sont
cohérents avec ces valeurs. Il faut souligner qete cmesure a été effectuée sur un
échantillon centimétrique, alors que les mesuresnercuroporosimétrie (pycnometrie) ont
ete effectuées sur des morceaux millimétriques -(silibométriques). L’ensemble de ces
valeurs montrent 'importance dans le cas de cemaat composite de la structure exacte de
I'échantillon, notamment la taille des grains, Bquel on fait la mesure (voir aussi chapitre
2, paragraphe 6.3.2). Les hautes densités que almmgvons pour les 2 premiéres mesures
sont probablement dues au dégazage incomplet deahéillon ou la purge imparfaite du
systeme. Cette méthode de mesure, rapide et sampiettre en ceuvre, offre néanmoins des
résultats assez. Le laboratoire a fait ensuiteglisgition d’'un pycnométre a hélium, et nous
n‘avons pas perseévéré dans ce type de mesures3(2ir

2,45

2,40 | .
2,35 ]
230 ] '
/\

' ™
2,20 ) oy .
215 iy /
2,10- \ /
2l05 T ¥ T y T T T T T ¥ T
200 300 400 500 500 700

Masse volumigue (g cm‘3)

p,(Torr)

Figure 1.7 : Mesures de masse volumique d’'un
échantillon de CFC type N11, pour différentes pressns
d’introduction de gaz (hélium), a I'aide du dispodif
CAsSPEr
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1.6.2.2 Tracé d’'une isotherme d’adsorption

Obtenir une isotherme d’adsorption est un procesgpgrimental relativement long (1
ou 2 jours), réalisable a partir du dispositif CEsP

En premier lieu, il faut nettoyer I'échantillon. @nocéde donc a un dégazage, en placant
I'échantillon dans une cellule et en chauffanteseil a une température suffisante pour que
les impuretés désorbent, le systeme pompant lesretgs désorbées et empéchant toute
éventuelle chimie de surface (due a la haute temtyrér de dégazage) de se produire. La
durée d’'un dégazage et la température a laquélfges I'échantillon dépendent du matériau
et des impuretés susceptibles d’étre présentes.méssires ont porté uniquement sur des
échantillons de CFC (graphite), I'oxygene et ledrbgarbures étant a priori peu présents. En
ce cas, une augmentation progressive de tempéjatgqe’a 400 °C, étalée sur une durée de
10 & 12 heures, est suffisante pour estimer queripsretés de surface (majoritairement
I'eau) ont été désorbées et que donc tous les porgsaccessibles au gaz sonde (adsorbat).

Une fois dégazé, I'adsorbat est maintenu a temyératonstante. J'ai utilisé pour cela
l'azote liquide (isotherme a T = 77 K), dans leqleelcellule est plongée. Cependant,
lintégralité de la cellule ne baigne pas dansdtazliquide : il existe donc un gradient de
température au sein de la cellule. On traduiraatieplar la détermination d’'un « volume
mort » (Mnor), Volume inclus dans ¥ a Tecn(77 K). Antérieurement a toute autre mesure, il
faut donc déterminer le volume mort. Pour ce faite,I’hélium est introduit dans ¥ (a
pression p, puis détendu dans la cellule contenant I'échHanti donnant une pression
d’équilibre p. Le bilan de gaz permet alors d’écrirepg%= pe(::—;’;+ %) ,
T,.mp €tant la température ambiante (a laquelle se trvige

De cette équation on tire

Finalement, si nous désirons tirer de nos mesuessvdleurs « standard » (c'est-a-dire
prises dans les conditions standard de températute pression, soif B 760 mmHg, et’t=
273,15 K), il faudra faire intervenipt £ dans les calculs. Pour simplifier les notatiorm:
posons :

v p° ; ; . s
= % * P— Tech €tant la température a laquelle est placé I'édiamt
amb
0
,8 _ Vmort % p
to Tech

Une fois ceci posé, nous pouvons alors débutensires qui vont permettre le traceé de
I'isotherme d’adsorption. Le processus de mesufaisen étapes :

- Premierement, le vide est fait dans tout le syst@elule et volume de référence.
- Ensuite, du gaz est introduit dans le volume déregice, a une pressiopdgterminée
a l'avance.
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- Puis, ce volume de gaz est détendu dans la cellidquilibre entre la partie du gaz
s’étant adsorbée a la surface de I'échantillorre#ie qui est restée en phase gazeuse,
donne une pression d’équilibre (on estime que cette pression est atteinte quand le
dernier digit du capteur qui I'indique ne varie pasmdant une durée d’environ 5 min).

- Enfin, la cellule est isolée, et le volume de réfie est pompé en vide secondaire, et
on retourne a la deuxiéme étape.

Ce processus est répété pour une gamme de pressi@etionnée a l'avance, chaque
mesure de la pression d'équilibre va donc corredgor un point de I'isotherme. C’est
pourquoi il est avantageux de connaitre a I'avdacgrofil de I'isotherme, afin de pouvoir
prendre plus de points dans les zones qui le nématsgpoints d’inflexion de la courbe,
marches...), et moins dans d’autres zones (paliers).

Ce processus est donc assez long, et la fin aspuiée lorsque la pression d’équilibre est
€gale a la pression de vapeur saturante de |'agisddloirant 'ensemble des mesures, il faut
veiller a ce que le volume d’azote liquide soitjtaus a peu pres constant. Si on constate que
ce volume a trop varié, il faut « revenir en agieren prenant une mesure en désorption, puis
reprendre le processus habituel. Afin de facilites mesures, une automatisation du dispositif
est en cours de conception (voir point suivant).

1.6.2.3 Manipulations effectuées et apport auddigib durant la these

Au cours de ma thése, j'ai été amené a me serviighositif CASPEr, en premier lieu
pour la prise en main du systéeme (mesures de dengitun échantillon connu, calibrage du
volume de nouvelles cellules), puis par la suitergusieurs projets.

Un premier projet lié aux études de couches deocartamorphe. Le dispositif a été
utilisé pour chauffer des couches minces de carlsous vide secondaire, par paliers de
température, afin d’observer par la suite les mecalibns de la structure du carbone
(graphitisation) par microspectrométrie Raman erasicopie électronique en transmission.

Un second lié a l'automatisation du dispositif CAsPComme nous l'avons vu, la
procédure expérimentale nécessaire au tracé dsosteerme point par point est longue,
'automatisation de cette procédure apportant un gatable de temps. Afin de mener a bien
ce projet, il a été nécessaire d’étudier la calibnade I'électrovanne a ouverture progressive
(correspondance entre tension appliquée et degrésefture de la membrane, et donc débit
de gaz), de rechercher des moyens permettant aognapme informatique d’acquérir les
mesures a partir des capteurs, de déterminer Ils piécisément possible la pression
d’équilibre, et ainsi de tracer manuellement u¢hisrme de référence pouvant étre comparée
a celles tracées suite a des mesures automatigges (L.8). Cette isotherme a été tracée pour
un échantillon de N11 de masse 6,51 g, avee=/242,87 cn et Teen = 77 K. Les deux
isothermes obtenues (avec électrovannes et samisjrés proches, validant la modification

du dispositif. Il s’agit d’'isothermes de type Vir@sence de trois marches) qui montrent
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'adsorption successive de trois couches de métbhagai révele une structure bien ordonnée
du substrat (le N11 est un beau « graphite »).

Quantité de gaz adsorbé (cm?)

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9
Pression d’équilibre (Torr)

Figure 1.8 : Isothermes d’adsorption & 77 K de métime sur du SepCarbN11, réalisées en 2007
et 2009. La mesure du 03/05/2007 (en noir) a étéeetuée avec les vannes manuelles installées
sur CAsPEr. L’ isotherme du 20/04/2009 (en rouge) é@é mesurée avec les électrovannes

montées sur CASPEr

Enfin, un troisiéme lié a l'installation d’'un spemmnetre de masse sur le dispositif. En
effet, la configuration du dispositif (vide secomda possibilité d'utiliser un four pour
chauffer des échantillons) peut permettre, paoligd’un tel spectrométre, d’effectuer des
manipulations de thermodésorption au sein du labivea (cf partie sur la TDS). Les
caractéristiques de ce spectrometre sont les dew§hableau 1.2) :

Modele HAL3F-RC
Gamme de mesure 300 uma
Détecteurs Faraday et SCEM
Filtre Triple

Filament Iridium

Modeéle de la téte RF HPL 3F

Tableau 1.2 : Spécificités techniques du spectrométde masse Hidden HAL3F-RC
installé sur CASPEr
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Ceci présente les trois grands axes de mon trsaale dispositif CASPEr. J'ai également
eu recours, pour l'analyse de mes résultats etdissussions, a de nombreux résultats
antérieurs obtenus sur ce dispositif. Cependantpars de ma thése, une large partie de mes
caractérisations expérimentales ont été obtenuésega la microscopie électronique, a

balayage ou en transmission. C'est a cette technigue nous allons nous intéresser
maintenant.

2. Microscopie électronigue

Tout comme la microscopie optique, la microscopextéonique permet d’obtenir une
image agrandie d’'un objet. La résolution d’'un msoape optique est cependant limitée par la
longueur d’'onde des photons visibles (de I'ordré@depm), d’ou l'idée d'utiliser, au lieu de
photons, des particules dont la longueur d’ondeplkst petite, les électrons. Delsamps
magnétiques ou électrostatiques sont alors utilisés pour leslles. Le premier microscope
électronique a ainsi été concu par Ernst Ruskaaet Kholl en 1931, les avantages conférés
par l'utilisation des électrons par rapport a dadipules plus lourdes étant :

- Lafacilité a créer une source d’électrons

- La technigue nécessaire a la focalisation dedrélec est plus simple a mettre en
ceuvre

- Les électrons sont plus facilement accélérés

Les microscopes électroniques modernes fonctiontarours selon les principes et
techniques élaborés par Knoll et Ruska. Il existixd grands types de microscope
électronique, les microscopes a balayage et lesogtiopes a transmission. Durant ma thése,
jai utilisé les deux types de microscopes éledtoes.

2.1  Microscopie électronique a balayage (MEB

Pour la microscopie électronique a balayage, stéaiu condensé d’électrons est envoyé
sur un échantillon. Les électrons interagissentliférentes manieres : pénétration dans le
matériau avec émission d’électrons dits « secoeslair collisions élastiques, excitation des
atomes du matériau provoquant une émission phateniq Le faisceau balaie
séquentiellement la surface de I'échantillon, et diétecteurs captent les électrons (ou
photons) apres interaction avec le matériau, cepgunet d’obtenir une image point par
point, en temps réel. L'acquisition et le balayageessaires pour former I'image sont
synchronisés avec le balayage du faisceau incidesd. différents modeles de MEB se
caractérisent par leur résolution, le type de smiétectroniques utilisée, etc...

Voici un schéma de principe d’'un MEB (figure 1.9)egnous détaillons par la suite :

32



Canan a électrons

- Faisceau électronique

{er Condensateur —

2éme Condensateur —|

—Spectrométre X

Bobines da balayage

Objectif

Détecteur d'électrons —
rétrodiffusas

Echantillon -4\\
N Détecteur d'électrans

secondaires

Pompe a vide

Figure 1.9: Schéma de principe de la colonne d'un MEB

2.1.1 Production des électrol

Les électrons sont produits et accélérés par osiisf appelé canons a électron ». [
par le fait que les électrons sont rapidement d@ldsdans 'air (méme s'ils sont d’énerc
élevée), la production et la conduction des élestrdoit se faire sous vide (un vi
secondaire de 10Torr est suffisant). Ce canon & électrons com@&ékEment :

- Une source d’électrons (servant de cath
- Un gystéme de focalisatic
- Une anode (servant a accélérer les électi

Il existe deux types de sources d’élect : I'émission thermaenique, ou I'émission d
champ. Dans le cas de I'émission the-ionique, I'équation de Richards-Dushman [15]
fournit la densité d’émission therr-ionique : J = AT? exp (-@ / ksT) avec A, constante (A
= 1,2 AmiK?), T la température absolues la constante de Boltzmann, ebde travail
d’extraction.

Ces électrons peuvent étre acceélérés par un chauopiglieentre la cathode (le mét
chauffé) et une anode créant un potentiel accéldéraV, et la brillance du faisceau
électronique est aloB = (Jk)*(eVo/ksT) avec \4 la tension d’accélératis, réglable, pouvant
aller de 100 eV a 30 keVpvecl'énergie des électrons du faisce&y = eVp. L'énergie
thermique additionnelle des électr (Ec = (3/2)ksT) peut causer une dispersion énergét
du faisceau, mais cette dispersion est faible coéepa I'énergie du faisce [15].

Outre I'anode, le canon a électrons contient égaterane électrode de focalisation
Wehnelt), polarisée négativement par rapport ami@nt de métal. Le Wehnelt et I'anc
focalisentle faisceau d’électrons et constituent donc ungllielectrosttique. C’est souver
la cathode (le filament de métal) qui est pe a la tension négativepMet ce pour des raiso
essentiellement pratiques. Aprés le passage pée titille électrostatique, le faisce
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d’électrons est focalisé en une section minimald’alelre de la centaine de microns : le
Cross-over.

De tres nombreux canons a électrons de MEB sompé&sjd’un filament de tungstene en
tant que cathode, ce métal étant courant et s@sigi@s bien connues. Il existe également des
cathodes utilisant I'hexaborure de lanthane d,apii sont plus performantes que les cathodes
au tungstene (brillance nettement supérieure dé'greergie d’extraction des électrons plus
faible).

L’autre type de source d’électrons est I'émissi@ncthamp. Il s’agit de soumettre un
métal & un champ électrique intense'{Mm™). Sans leur apporter d’énergie thermique, les
électrons de la bande de conduction sont alorshtegpde franchir la barriere de potentiel par
effet tunnel, constituant une source d’électronasgponctuelle et peu dispersée en énergie.
Dans ce type de source, la cathode se présentelssdoisne d’'une fine pointe métallique
(généralement du tungstene), et I'anode est partée potentiel élevé (de 2000 a 7000 V),
'ensemble créant un champ électrique suffisantr poavoquer I'émission électronique. La
brillance obtenue est plus importante que pouc#bkodes a émission thermo-ionique, et la
méthode présente l'avantage de ne pas nécessitéraate température (on travaille a
température ambiante). Cependant, le vide nécesdaiir étre bien plus important (ultravide),
afin d’'empécher toute contamination de la cathode.

2.1.2 Focalisation du faisceau sonde et balayage

Le faisceau sonde doit, en arrivant au contactéd@antillon, avoir un diameétre inférieur
au micrometre. Des lentilles électrostatiques eatédmagnétiques sont alors utilisées afin de
projeter sur I'objet une image réduite du crossro¥®ut comme les lentilles optiques, les
lentilles électromagnétiques et électrostatiquess@dent des défauts, qui peuvent étre
responsables d’une perte de la finesse du faismaie.

Une lentille électrostatique est formée de troectbdes consécutives (I, Il, 1ll) percées
chacune d’un trou en leur centre. Le potentiel aligant portées ces électrodes est de I'ordre
de 100 V et est réglable [16]. L'électrode Il esujours placée a un potentielgV
(généralement négatif) inverse de celui de I'étmtgrl. Le potentiel de I'électrode Il est égal
a celui de I'électrode | dans le cas des lentiBgmétriques, mais il peut étre différent
(lentilles asymétriques).

Les lentilles électromagnétiques utilisent un chamggnétique axial produit par une
bobine. On entoure cette bobine d'un blindage rfesgnétique non fermé, canalisant les
lignes de champ sauf au voisinage de I'ouvertuog, elles peuvent s'échapper. Ces lignes de
champ sont concentrées pres de l'axe de la bobdwe @ des piéces polairde champ
magneétique est décomposable en 2 composantes osanip axiale et composante radiale.
Dans le cas d’une lentille convergente, le faisagdaatronique est dévié vers l'axe, et subit un
mouvement de rotation autour de I'axe [16].
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Dans le cas d’'un MEB, ce sont des lentilles électgnétiques qui sont utilisées pour la
focalisation. Elles peuvent donner a lieu a plusigypes d’'aberrations dont les plus génantes
pour l'imagerie électronique sont celles qui nensldent pas suivant I'axe optique. Tout
comme dans le cas des lentilles optiques, ellegpatissent en aberrations géométriques et
aberrations physiques.

Les aberrations géométriques sont I'aberration rigpné et I'astigmatisme. Si les rayons
axiaux et les rayons inclinés ne sont pas focaldgdacon similaire, il en résulte une
aberration dite sphérique : I'image d’'un point t’etus un point, mais un disque (appelé
disque de confusion). On réduit l'influence de ee#iberration en travaillant avec des
ouvertures tres faibles. L’astigmatisme est dlagiugue la distance focale est différente pour
deux plans perpendiculaires entre eux et passartape optique. Les causes sont liées au
matériel : non-alignement des trous dans les pipoksres, présence de poussiere... On peut
corriger cette aberration a l'aide d'un champ mégoé d'intensité réglable que l'on
superpose a celui de la lentille. La correctiolagtigmatisme est une opération trés courante
lors de la manipulation d’'un MEB, et précede systiggquement toute série d’acquisition
d’'images. Notons que certaines aberrations quinsil@mt sur I'axe optique et posent moins
de problemes que les aberrations citées précédemmhsiagit des distorsions. Tout comme
dans le cas des lentilles optiques, peuvent agpadgs distorsions en barillet, en coussinet...

L’'aberration chromatique est dite « physique » el#& a pour cause la dispersion en
énergie des électrons du faisceau, qui influe autistance focale et provoque I'apparition
d’un disque de confusion dans le plan de Gauss.

La colonne d'un MEB contient typiquement trois [#e$ électromagnétiques appelées
« condenseurs ». Les deux premiéres sont destiméésduire le diametre du faisceau (le
cross-over) et forment un condenseur couplé (figuid®) : la premiere lentille forme une
image réduite du cross-over, et cette image eslitentsansférée dans le plan d'utilisation par
la seconde lentille avec un grandissement égallLa 1roisieme, ou condenseur final (figure
1.11), est utilisé pour la focalisation du faiscesau I'échantillon. La taille du faisceau sur
I'échantillon est réglable et peut aller de la @iead’A & la centaine de nm. C'est ce
condenseur qui contient également les bobines fiiexad permettant le balayage, ainsi que
les éventuels correcteurs d’aberration (notammentcoérrecteur d’astigmatisme). Le
grandissement est alors défini comme le rappotte éamplitude de balayage image (fixe) et
'amplitude de balayage objet (réglable). La vieede balayage peut étre tres lente (dans le
cas des forts grandissements), mais généralementils® la norme TV, qui donne une
observation plus agréable. Dans le cas des MEB@igaies, un oscilloscope cathodique est
synchronisé avec ce balayage : on applique simpienn@ courant provenant de la méme
source aux bobines de déflexion de la colonne €osi@lloscope. Pour les MEB numériques,
plus récents, le signal est numérisé directemerandu’étape de balayage, I'image étant
reconstituée sous la forme d’une matrice de pdiisizrets (pixels).
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Figure 1.10 : Schéma de principe du dire 1.11 : Schéma de principe du
condenseur couplé d'un MEB condenseur final d'un MEB

2.1.3 Interaction des électrons avec I'échantillon

L’interaction des électrons avec la matiere sedaits forme de collisions, qui peuvent
étre élastiques ou inélastiques. Le transfert digaest a la source de divers effets au sein de
I’échantillon :

- thermique : dégagement de chaleur d( a la vibralgsnatomes.

- chimique : rupture de liaisons chimiques et dondifieation de I'état chimique de
I'échantillon.

- physique : déplacements atomiques si les électomistres énergétiques et les atomes
Iégers, mais cela reste marginal pour les énengisss en jeu en MEB.

Nous allons présenter 3 types d’interactions pedanetles analyses par microscopie
électronique avec (i) les électrons quasi-élastiqi@) les électrons secondaires et (iii) la
fluorescence X.

Si l'angle de diffusion est petit, la diffusion equasi-élastique et I'onde diffusée
conserve la cohérence de I'onde incidente : deagrhénes de diffraction peuvent ainsi étre
observés. La diffraction des électrons sera détafililus précisément dans la partie suivante
concernant la MET. La diffusion quasi-élastique fhisceau incident provoque aussi
I'émission d’électrons dits « rétrodiffusés » (badattered electrons, BSE). lls peuvent étre
eémis a partir d'atomes situés profondément damchdigtillon (de 100 a 1000 Angstroms), et
la zone d’ou peuvent provenir ces électrons e&tedtutour de la direction incidente (zone de
I'ordre de la centaine de nm de rayon autour dbrkction incidente). L’émission d’électrons
rétrodiffusés est largement dépendante du numéroigtie des atomes ciblés. Les atomes les
plus lourds émettent davantage d’électrons réfiesbs que les atomes plus Iégers, modifiant
le contraste lors de la visualisation d’'une imageé@lectrons rétrodiffusés : les zones incluant
des atomes possédant un Z élevé apparaissent nllaates. Ce contraste dit « chimique »
joue un grand rdle pour un repérage qualitatif oleez métalliques au sein d’'un échantillon
carboné, mais il ne permet pas d’analyse quantitatDe plus il faut étre vigilant car il existe
€galement un contraste « de pointe » ('émissiandiiectrons rétrodiffusés augmente sur des
pointes ou des arétes, ce qui les rend plus hedanceci étant également valable pour
d’autres types d’émissions électroniques). A tdrexemple, voici quelques rendements de
rétrodiffusion ) en fonction du numeéro atomique des atomes (figura).
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Figure 1.12 : Rendement de rétrodiffusion en fonatin du numéro atomique.

L'interaction des électrons avec I'échantillon pé&glalement étre de type inélastique :
dans ce cas, la distance d’interaction est enndtoméme ordre de grandeur que le rayon de
'atome qui subit I'interaction. Les interactionsélastiques peuvent étre liées a plusieurs
phénomeénes :

- une excitation collective des niveaux de condugctignantifiée sous forme de
plasmons, se manifestant par des pertes d’énerdissréetes (caractéristique
exploitable d’'un élément),

- une conversion de I'énergie cinétique des électeme&nergie électromagnétique de
rayonnement, due au freinage des électrons damatiare (rayonnement de freinage
ou Bremsstrahlung),

- une excitation des niveaux atomiques profonds. dérgie transférée a I'atome excité
se retrouve sous la forme d’énergie cinétique dtédes éjectés et sous forme
d’émission de rayons X lors du retour a I'état famental. La perte d’énergie des
électrons transmis ayant excité des niveaux ataesiquofonds peut étre exploitée
dans la technique de spectroscopie de perte diéngeg électrons (EELS).

Les électrons secondaires sont d’énergie bien falide (< 50 eV) que les électrons
rétrodiffusés. En effet, ils résultent de perteéndrgie successives liées aux différentes
interactions inélastiques ayant lieu entre I'atoniggalement impacté et la sortie d’'un électron
en surface. lls se caractérisent par une forteetiggn en énergie, on ne peut donc pas utiliser
ces électrons pour une caractérisation des atoroes ild sont issus (contrairement aux
électrons rétrodiffusés). D’autre part, leur lip@rcours moyen est inférieur & 10 nm et ils
proviennent donc d’'une région proche de la surfaeewr section efficace d’émission est
néanmoins grande et le rapport signal sur bruitaestrable a la formation d'images.

Dans le cadre de I'émission X, toutes les transitine sont pas permises lors de la
désexcitation, et la figure 1.13 rappelle la nonfence générale des raies de fluorescence
observables. Pour un atome donné, ces différerarsitions se traduisent par un spectre de
raies dont les intensités sont liées aux probabilde transition. Ces raies caractéristiques
permettent de déterminer et de quantifier la préseatiun élément dans I'échantillon (en
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pourcentage atomique). En ce qui concerne l'asmpg@ntitatif, les phénomenes de
réabsorption des photons X doivent étre pris enpterdans certains cas.
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Figure 1.13 : Tableau indiquant le remplissage desrbitales atomiques et schéma représentant
les transitions électroniques permises par la mécaue quantique.

Outre le carbone, les principaux éléments que awass identifiés dans le cadre de nos
études sont I'oxygene, le chrome, le fer, le nickelle bore comme impuretés des matériaux
de TS, le cuivre et le titane qui sont liés a lariization de ces matériaux, et également le
gallium et le platine pouvant provenir des modepmrparation des échantillons.

En résumé, les électrons secondaires permetterdgérie de la surface de I'échantillon
et constituent le mode d’observation principal @ MEB, les électrons rétrodiffusés
permettent une analyse qualitative de la préseaahfférents éléments dans I'échantillon par
les effets de contraste sur I'image, et enfin, afgh complémentaire, 'émission X permet
une identification et une quantification de ce$élénts éléments.

2.1.4 Détection des électrons et photons émis par |'é&dltan

Les électrons secondaires et rétrodiffusés soniéslépar un champ magnétique avant
d’étre collectés dans un détecteur. Il existe plusi maniéres de détecter les électrons. La
plus simple utilise un écran fluorescent, sens#le électrons (pour des énergies de I'ordre
du keV). Cet écran permet de visualiser les imalgesiicroscopie, et également d’observer
des diagrammes de diffraction. Il est aussi possild mesurer le courant créé par I'afflux
d’électrons, a l'aide d’'une électrode blindée pae wcage de Faraday, mais ce dispositif
nécessite un appareil de mesure trés sensibléim@nsité du faisceau capté peut étre tres
faible. On utilise donc préférentiellement des mesuindirectes, basées sur ['effet
l'interaction des électrons captés avec le milieedteur comme c’est le cas pour les
scintillateurs ou des semi-conducteurs.

Pour un scintillateur (figure 1.14), les électramsdents excitent les électrons de valence
des atomes du détecteur, qui passent dans la lb@ncienduction et créent de fait des paires
électrons-trous en nombre proportionnel a I'énedgis électrons incidents. La désexcitation
des électrons se traduit par I'émission de photbas. photons produits sont guidés par un
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guide d’'onde vers un photomultiplicateur, et onre yroportionnalité entre I'énergie des

photons et I'amplitude du courant détecté. Il exides scintillateurs organiques (a base de
résine dopée par un produit scintillateur, peu emérmais de courte durée de vie) et des
scintillateurs minéraux (poly ou monocristallinsij gnt une durée de vie de plusieurs milliers

d’heures) [15].
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Figure 1.14 : Schéma de principe d’'un détecteur &tronique de type scintillateur

C’est généralement ce type de détecteur qui estoggnpour la détection des électrons
secondaires, et permet la formation des images ditex mode par électrons secondaires ».
Dans ce mode, la tension appliquée a la grille allecteur est d’environ 200 V, et celle
appliguée au détecteur scintillateur est d’envitnkV. Les électrons secondaires étant de
faible énergie, ils sont déviés par la grille dulemieur et sont accélérés par la suite sous
linfluence du champ électrique produit par le sdateur, leur donnant une énergie
suffisante pour produire un signal photonique dénsscintillateur. La section efficace
d’émission de ces électrons étant grande, on dhtiesignal trés intense avec peu de bruit de
fond. Les électrons rétrodiffusés étant beaucoup ghergétiques, ils ne sont pas déviés par
la grille du collecteur (seuls ceux dont la trapéet intercepte le détecteur arrivent sur le
scintillateur). Les deux types d’électrons sonteetivement détectés, mais la proportion
d’électrons secondaires est beaucoup plus impertant

Deux effets a noter dans le mode par électron skdm@ms, sont les deux contrastes
d’inclinaison et d’'ombrage :

- Le contraste d’inclinaison est di au fait que I'ssion d’électrons secondaires (et
rétrodiffusés) augmente quand l'angle que formtaigceau incident avec la surface
de I'échantillon diminue. Les bords de I'échantillapparaitront alors plus brillants.

- Le contraste d’'ombrage est limité par la posséilié collecte d’électrons secondaires
qui ne sont pas en visée directe depuis le détecteu

Dans le cas des électrons rétrodiffusés, la gdillecollecteur est portée a une tension
d’environ 200 V, aucune tension n’est appliquée détecteur scintillateur et seuls les
électrons rétrodiffusés impactent le scintillatengis avec un angle solide de détection tres
faible (d’'ou un grand bruit de fond). Pour corriggg probleme, on préfére utiliser une
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détection par semi-conducteur. Dans ce type dectdéte c’est souvent le silicium qui est
utilisé (mais le germanium peut étre utilisé powgs dénergies incidentes trés hautes,
supérieures a 30 keV). Les électrons incidents quoent I'excitation des électrons des
atomes de silicium de la bande de valence veradddde conduction, ce qui crée des paires
électrons-trous, soit des charges électriques quvgnt étre collectées et mesurées. Ce
détecteur a la forme d’'un disque placé au dessuliga®ntillon, permettant un angle solide
de détection élevé. Les contrastes d’inclinaisodi@nbrage sont également présents pour le
mode BSE, mais il faut noter que, les électronsodéfusés ne parvenant au détecteur que
s’ils sont en visée directe de ce détecteur, lggomé cachées n’'apparaissent pas sombres,
mais noires. Ceci peut étre intéressant pour I'olasi®n d’une surface au relief tres faible
(car le constraste est plus marqué). Rappelons quss du fait du contraste chimique, les
zones contenant des atomes au numéro atomiqueagpaéaissent en clair (figure 1.15)

1mm
CP2M-XL30SFEG D1382

Figure 1.15 : Images en MEB d’échantillons observés) en détection d’électrons secondaire
(SE) et (b) en détection d’électrons rétrodiffusééBSE)

Un troisieme type de détection est celui des protnfluorescence X. La plus simple et
ancienne est I'impression photographique (c’estldias la méthode qui est a l'origine de la
découverte des rayons X), mais elle est peu udigdétecteur a ionisation de gaz se base sur
lionisation d’'un gaz par les photons X, créant gesres électrons-ions suivie de leur
comptage par un compteur Geiger-Muller ou un coorgbeoportionnel. Le détecteur le plus
adapté est, comme pour le cas des électrons rétisEl, le détecteur a semi-conducteur car
sa sensibilité lui permet facilement d’accéder anlesure spectrométrique (c'est-a-dire la
fonction lintensité en fonction de la longueur dd®). Le signal de sortie du détecteur est
proportionnel a I'énergie (et inversement propamiel a la longueur d’onde) des photons X
incidents. Il existe différents types de spectrag®tjui peuvent se classer principalement en
deux catégories: les spectrometres a dispersigulare ou « wavelength dispersive
spectrometry, WDS (basés sur la diffraction desomayX par un cristal ces détecteurs
possedent de nombreux effets parasites et uneuti&sobe I'ordre de la vingtaine d’eV, et
leur technologie n’est plus améliorable. Elle exigs temps d’aquisition de plusieurs minutes
pour un seul pic, et un faisceau incident treslstabdense), et les spectrometres a dispersion
d’énergie, energy dispersive spectrometry, EDS &basur une interaction photons X /
matieére, d’'une résolution de l'ordre de I'eV, awEs temps d’acquisition de l'ordre de la
seconde). L'électronique associée doit comportefigpositif de rejet d'empilement : en effet,
si deux photons arrivent presque simultanément dan<ristal, les paires électrons-
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trous créées par les deux photons s'additionndatsgsteme détecte un faux photon d'énergie
égale a la somme de celles des deux photons insid&fin d’éviter ce phénomene, la chaine

électronique élimine systématiquement les deux meessi l'arrivée d'un nouveau photon est
détectée avant que la décroissance du nombre s pagées par le premier ne soit compléte.
Il s'ensuit un blocage de la chaine correspondamt ‘demps mort" (exprimé en pourcentage

du temps d'acquisition) [15].

Le détecteur est couplé a un analyseur appelé lysga multicanaux ». Cet appareil
affecte & chaque impulsion recue un nombre praporél a I'amplitude, qui représente
numeériquement I'énergie du photon .Toutes les isipns affectées a un méme nombre n
sont ensuite regroupées dans un méme canal, pbisutw’un temps de comptage préedéfini,
le contenu des canaux est exposé et représenpedtres en énergie. Ces informations sont
traitées pour affecter aux pics les éléments cpomdant, par comparaison avec les spectres
théorigues mis en mémoire. Une variété d’analystségalement possible par traitement
informatique (déconvolutions, analyses quantitatiemparative des énergies...).
Pour nos analyses, c’est la méthode EDS que naussamployée et la figure 1.16 montre

un exemple de spectre obtenu dans le cas d’'un @éirade TS.

Figure 1.16 : Exemple de spectre en EDS obtenu aille d’un détecteur EDS OXFORL®

2.1.5 Réglages pour I'observation d'images

La position de I'échantillon est trés importantar an positionnement trop « haut » de
'échantillon sur le porte échantillon peut conéurelui—ci a entrer en contact avec les
détecteurs et leur causer des dommages. L'éclmeméBt placé sur une platine mobile, et les
déplacements dans les trois directions de I'espanstpossibles, contrélés manuellement ou a
I'aide d’'une interface informatique. Le réglagereuteur est le premier a étre fait, et une fois
la position en hauteur réglée elle n'est générahtmpleis modifiée. Les déplacements latéraux
sont par contre trés utilisés pour explorer laaefde I'échantillon.

41



L’énergie du faisceau incident est également régldébut de manipulation et dépend de
I'échantillon (un faisceau trop faible ne produéeentuellement que peu de contraste, mais
un faisceau trop énergétiqgue peut endommager uanélibn). Les échantillons de carbone
sont robustes, et des tensions de I'ordre de 2=280nt éteé utilisées.

Le contraste doit étre souvent réglé en cours @agions. Il s'agit d’'un réglage
affectant les détecteurs (notamment les photontichieurs).

Une analyse géométrique peut étre faite par la ureede distances ou d’aires par
traitement informatique des images. De méme, dEgrations sur plusieurs périodes de
balayage et des filtrages sont également possibles.

2.1.6 Préparation des échantillons observés en MEB

Les échantillons observés en MEB, par mode SE du, BSt été généralement massifs
(centimétriques) dans mes analyses. lls doivenstegsaux faisceaux électroniques qui
peuvent causer des dommages aux échantillons fedrtleérmique. lls doivent résister au
vide (ce qui peut éventuellement poser des proldédaas le cas d’échantillons biologiques).
Enfin, ils doivent conduire électriquement (ce @sit le cas du carbone) pour éviter la
formation de charges locales de surface qui pesturfimagerie.

La seule préparation nécessaire a 'imagerie ME# aetre cas est le nettoyage préalable
de I'échantillon, qui se fait a I'aide d’air secngprimé. Les échantillons sont placés sur un
support métallique et collés a ce support, soityper pastille adhésive adaptée a la MEB, ou
bien a I'aide d’un point de laque d’argent. La lagllargent peut également étre utilisée pour
repérer des éléements a observer a la surface  dechalfiéllon.
Certains échantillons étant trop volumineux pouirtedans la cavité d’'un MEB, ils doivent
étre découpés au préalable. Le découpage permst laiservation de certaines parties
précises de I'échantillon. J'ai effectué ces déapgas a I'aide d’'une scie a fil diamant. Afin
de réduire les dommages subis par I'échantillos e la découpe, il est intéressant de
déposer sur la surface une couche mince d’or, gistsathent a la découpe. Pour ce faire, jai
utilisé une méthode de déposition par pulvérisatiathodique. L’échantillon est placé sous
une cloche contenant de I'argon a faible pressygpiquement 0.2 torr), et une décharge entre
une anode et une cathode en or crée un plasmaod:akgs ions positifs sont accélérés et
viennent bombarder la cathode, causant I'érosiatodies d’or, qui vont par la suite entrer en
collision avec les noyaux d'argon, étant ainsiuwtifis dans toutes les directions et venant se
déposer de fagcon homogene sur toute la surfaceédeahtillon. Des abaques donnent
I'épaisseur de la couche formée en fonction du hpédaérisé, du gaz utilisé pour le plasma,
du courant et du voltage utilisés pour la pulvéiisg et du temps de pulvérisation. Il faut que
la couche d’or obtenue ne soit pas trop épaissedafine pas masquer la topographie de la
surface de I'échantillon. J'ai utilisé pour toutegs pulvérisations d’or, un plasma d’argon,
un courant de 40 mA, pour une durée de 40 s.
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Au cours de ma these, la MEB a été principalemélisée pour I'analyse structurale de
la surface des échantillons (topologie de surfécesion) et des dépbts présents sur ces
surfaces (structure, volume de dépdét présent),i ajng pour une analyse chimique
(composition des dépbts présents sur les surfaces).

2.1.7 Microscopes utilisés

Deux microscopes électroniques a balayage (figlirEs et 1.18) ont été utilisés au cours
de ma thése, dont voici les principales caraciques :

- Philips XL30 SFEG (Scanning Field Emission Gunstarce électronique est une
cathode a effet de champ), STEM Scanning Transomdslectron Microscopy, soit la
possibilité d’effectuer des observations en tragsion donnant une image
reconstituée par balayage. Ce MEB est muni d’'useluéon spatiale maximale de
1,2 nm (en mode ultra-haute résolution), d’une ipdatcryogénique (permettant
d’observer des échantillons maintenus a basse retopg), de détecteurs SE et BSE,
d’'un systeme d’analyse en EDS (OXFORD). Un déteaewcathodoluminescence est
également disponible et permet I'observation detiVité optique des échantillons.

- Philips XL30 ESEM, muni de détecteurs SE et BSEsiajue d’'un systéme d’analyse
en EDS.

_—

Figure 1.17 : MEB, CP2M, centre St Jéerbme  Figw 1.18 : MEB, PRATIM, centre St Charles

Si I'on veut obtenir des résolutions plus imporéantsub-nanométriques) et avoir acces non
plus a la topographie de surface mais a la stredtiterne des échantillons, on utilise un autre
d’observation qui est la microscopie électronignéransmission.
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2.2  Microscopie électronigue en transmission (MET)

La microscopie électronique en transmission se,ba@@me son nom l'indique, sur
I'étude des électrons transmis. Pour qu’un faiscBélectrons puisse traverser un échantillon,
celui-ci doit avoir une épaisseur de l'ordre dudilparcours moyen des électrons dans le
matériau qui constitue I'échantillon (typiquemef0Inm pour le carbone). La MET nécessite
donc I'étude d’échantillons minces (lames mincesyjans le cas d’échantillons volumineux,
une préparation spécifique par broyage puis digperdans du CGlpour les poudres et
découpe de lames minces pour les échantillons feakses MET a trés haute tension (tension
d’accélération des électrons de I'ordre de 10000k\supérieure) permettent de s’affranchir
de cette condition et permettent I'étude d’échbomtd Iégerement plus épais.

Le faisceau transmis contient plusieurs typesedtébns : les électrons n’ayant subi
aucune interaction, et les électrons ayant subiintegaction (élastique ou inélastique). En
MET, on se focalise sur les électrons n'ayant suliune interaction ainsi que ceux ayant
subi une interaction élastiqgue. Pour que I'on muiagoir un contraste entre ces deux types
d’électrons, nécessaire a la formation d’'une imabéaut que le faisceau transmis soit
diaphragmé : c’est le role du diaphragme objeditfue 1.19). Une ou plusieurs lentilles
servent d'objectif, puis les lentilles du systengeplojection transferent 'image donnée par
I'objectif sur I'écran (il peut s’agir d’'un écratubrescent, ou d'une image vidéo dans le cas
ou une caméra CCD fait figure d’écran).

Un MET contient donc davantage de lentilles qu’uBBJ et son fonctionnement est plus
complexe. J'ai principalement utilisé cet appangdur obtenir deux types d’images en
sélectionnant deux modes patrticuliers : le modeganfa mise au point du systeme de
projection se fait dans le plan de Gauss de l'dlbjeet le mode diffraction (la mise au point
du systeme de projection se fait dans le plan faoalge de I'objectif, et permet ainsi
d’accéder au diagramme de diffraction).

La premiere partie de la colonne d’'un MET est faend@ canon a électron, similaire a
celui d’'un MEB (on utilisera préférentiellement urethode a oxyde ou a émission de champ
pour une plus grande brillance du faisceau produiks tensions d’accélération sont par
contre plus élevées (de I'ordre de 100 kV). Lesitars d’accélération sont par contre plus
élevées (de l'ordre de 100 kV). Il y a égalemensystéeme de lentilles destinées a produire
une image réduite du cross-over sur I'échantilllemt{les de condensation, couplées a un
condensateur final, qui ne contient pas de bobuoeshalayage ici). Le faisceau sonde
impactant I'échantillon a généralement un diamétemviron 1 pm pour une intensité de 1
HA. Dans des modes appelés modes nanosonde, oalleeytisqu’a des faisceaux de 1 nm
de diameétre pour un courant de 1 nA. C'est a pddifaisceau transmis par I'échantillon que
I'imagerie se différencie de celle du MEB.
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Systéme de lentilles de projection

Ecran fluorescent d’observation

Figure 1.19 : Schéma de principe de la colonnéuth MET

2.2.1 Interaction du faisceau avec I'’échantillon

L'énergie élevée du faisceau incident utilisé en TMprovoque d’importants effets
d’irradiation, d’ordre chimique ou physique. Lesfe¢és thermiques (dus aux vibrations
transférées d’'un atome a l'autre) peuvent étre mapts, et provoquer la rupture de liaisons
chimiques en particulier pour les molécules orgaesg Par ailleurs, si le vide n’est pas assez
poussé dans la colonne et qu’il y a présence déaulgls organiques (issues de la graisse des
joints a vide, des usinages...), elles peuvent émsées et ces ions sont alors attirés vers la
surface de [I'échantillon, chargée négativement, vggoant une contamination de
I'échantillon. Les défauts liés a des déplacemdigtomes sont des effets marginaux et ne
concernent que les atomes les plus légers (H, B, Be

2.2.2 Mode diffraction

Dans le cas de la MET, la longueur d’'onde assoaigeélectrons du faiscead)(est
généralement plus petite que les distances ertneest (parametres du cristal) une diffraction
des électrons est donc observable (par exemple,un@utension d’accélération de 100 kV, la
longueur d’onde des électrons est de 3,88 pm). itfeaction est liée au rayonnement en
phase des atomes du cristal périodiquement orgaatsgiit la loi de Bragg : Rgsin0 = n.
dna représente la distance entre 2 plans d’'une faerikgallographique (hkl) [17] € I'angle
de diffraction. La diffraction, pour un MET, estalisée par transmission en incidence
normale. Il existe deux méthodes pour obtenir dgimagitogramme : la macrodiffraction et la
microdiffraction. Dans le cas de la macrodiffrantides rayons diffractés ne sont pas
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diaphragmés, et on obtient des diffractogrammestacixes tres fines. Lors de ma these, je
n'ai utilisé que la microdiffraction. Pour cettecbmique, on localise la diffraction a linfini
dans le plan de Gauss. Un diaphragme de sélecttqriaeé dans le plan image de I'objectif,
et permet de sélectionner les rayons pouvant pgaeti@ la formation du diffractogramme :
c’est le diaphragme de sélection. La taille dedaezanalysée dépend de I'ouverture de ce
diaphragme (avec, pour le MET que jai utilisé, umeverture minimale de 10 um). Ce
procédé permet donc de comparer des diffractogramsses de divers endroits d’'un méme
échantillon. La distance entre la lentille qui fiiea le faisceau incident sur I'objet et I'objet
lui-méme est appelée «longueur de diffraction »netée L. On appelle constante de
diffraction K = LA. Les angles de diffraction sont généralement9@ti<< d.q), on a donc
sin @ = 6. D’'ou la condition de Bragg £2= n\ / d.

La figure 1.20 montre un schéma de la diffractiamdaisceau incident, avec O le point
formé dans le plan focal par le faisceau directdrtransmis, D le point, ou 'anneau (si on a
a faire a un polycristal) formé par le faisceadrddté dans le plan focal et R la distance OD.

\ O

\
N\
k

Figure 1.20 : Schéma de la diffraction d’un faiscaaincident sur des plans hkl ave® I'angle de
Bragg et L la longueur de diffraction.

On a alors : gh = K/R. On accede ainsi a la mesure des distamtegéticulaires et & des
indications concernant la structure cristallinesain des échantillons. La figure 1.21.a montre
le diffractogramme obtenu sur un échantillon ob&een MET. Méme si la présence
d’anneaux indigue que I'on a certainement affaivm golycristal, la forte brillance dans deux
zones de l'anneau le plus proche du point centidijue qu’il existe toutefois une direction
d’empilement privilégiée (la direction colinéairecas deux zones plus brillantes). Si I'on
mesure les diametres des anneaux, nous pouvors deg rapports de diamétres, et les
comparer aux rapports de distances interréticadies distancesyd sont données dans la
littérature ou par des logiciels d’analyse pourndenbreux types de cristaux). Ceci permet
d’affecter chaque anneau a la diffraction par uanptristallin. Sur la figure 1.21.a, par
exemple, I'anneau le plus proche du point centsalceée par la diffraction du plan 002 du
graphite, puis en s’éloignant du centre, nous tasgvles portions d’anneaux Ccréés
respectivement par les plans 100, 004, et 110.

46



Figure 1.21 : (a) Diffractogramme obtenu sur I'échatillon montré en (b)

2.2.3 Mode image

En mode image, le systeme est mis au point sulale ge Gauss de I'objectif. L'image
résultant ne peut étre observée que si elle esrastée. Ce contraste peut provenir de
I'échantillon : les différences d’absorption sontggnéral faibles car il s’agit de lames minces
d’'une centaine d’angstroms, et le contraste prévessentiellement des variations de
direction des électrons transmis. Il peut étre riéd@tpar le MET lui-méme : on peut jouer sur
'ouverture de I'objectif a I'aide d’un diaphragnpéacé dans le plan focal image (diaphragme
objectif) pour ne garder que certains rayons déusour former I'image.

Dans le cas d’'un échantillon amorphe, on observis dia plan image de I'objectif un
éclairement uniforme, sauf pour des points paitcsilqui correspondraient a I'image de
points diffusants de I'objet et qui apparaitraiaimsi plus sombres (les rayons correspondants
n‘ayant pas été sélectionnés par le diaphragmectifpjd.'image d’'une particule de I'objet
apparait donc sombre sur fond clair. Cette imageette tant que la diffusion reste élastique.
S'il existe également une diffusion inélastiques, layons issus de celle-ci (qui ont donc subi
une perte d’énergie) ne convergent pas dans leiplage, et I'image de I'objet devient floue.

Il est possible de sélectionner différents diaphmag afin de corriger ce probléme de
contraste (les diaphragmes objectifs sont donc eduwommeés « diaphragmes de
contraste »).

Si I'échantillon est cristallin, il y a en plus phénomeéne de diffraction. Les rayons issus
de la diffraction convergent en un point différelgs rayons issus de la diffusion, qui eux
convergent précisément au foyer image. Il y a ddaox «taches » issus de ces deux
rayonnements. L’angle d'ouverture de l'objectif eginéralement inférieur a l'angle de
diffraction et les faisceaux issus de la diffragtioe franchissent alors pas le diaphragme
objectif. Il est cependant possible de centreridg@litagme soit sur le faisceau direct (mode
champ clair), soit sur le faisceau diffracté (matiamp sombre). Dans le mode champ clair,
les rayons issus de la diffraction ne participes p la formation de I'image. Les particules
cristallines apparaissent donc en sombre, surnoh étair (un point apparaissant d’autant plus
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clair qu’il diffuse mal les électrons). C’est ce deoque j'ai principalement utilisé. La figure
1.21.b est une image en champ clair sur un éclantiéxtrait de la matrice du CFC N11).
Les zones sombres dans I'image correspondent anesatiffractantes dans les conditions de
Bragg, et montrent des empilements de plans gigpb# polyorientés, ce qui correspond au
diffratogramme crée par ce méme échantillon (figugd.a).

Dans le mode champ sombre, le diaphragme de ctmtess centré sur le faisceau
diffracté hkl de I'échantillon cristallin et seules rayons issus de cette diffraction
correspondante participent a la formation de I'imag I'inverse du mode champ clair, les
zones cristallisées apparaissent donc en clairfosut sombre. On peut modifier 'ange
(position du diaphragme objectif) afin de séleat@nla réflexion hkl que I'on désire. La
présence de défauts éventuels dans la structustalline produisant un déphasage des
rayonnements diffractés, et donc une modificatian abntraste, la MET permet aussi
d’identifier qualitativement la présence de fautEsnpilement ou de dislocations.

Enfin, en mode image, il existe une troisieme me¢hd’ observation, dite microscopie
haute résolution (HR). Dans ce mode, on sélectigoue la formation de I'image le faisceau
transmis le long de l'axe, et un rayon diffract&sQ@leux faisceaux vont alors interférer et il
va en résulter un systeme de franges qui reprdduit I'espacement et I'orientation des plans
atomiques (c’est pourquoi ce mode est aussi appe@de par franges de réseau »). La
résolution obtenue est de I'ordre de I'angstrond@ine une vue de la structure atomique.
Alors que I'observation d’un diffractogramme reméte une information moyennée sur toute
la surface sondée, la visualisation en mode HR @ed®a sonder plus localement la structure
de I'échantillon, et agit de fagon trés complémigatavec I'imagerie en mode diffraction.

Dans le cadre de ma thése, jai observé des maxécarbonés, et la MET en mode HR
s’est donc révélée trés utile pour discerner lssgmée de plans de graphite, la taille de
domaines graphitiques au sein de carbones amorpties, Dans le cadre de I'observation
des carbones, on sélectionne généralement leedais®©00 et 002 pour I'imagerie HR. Vu
gue des faisceaux diffractés sont utilisés poufotanation de I'image, il convient d’étre
particulierement attentif a I'inclinaison éventeetle I'’échantillon (ou du porte échantillon),
car négliger ce fait peut conduire a de faussesprdtations a partir de I'image observée
(certitude d’'observer une zone amorphe alors qégit de graphite mais dont le faisceau
diffracté 002 n’est plus sélectionné, mesure tramspe de la taille d'un domaine
graphitique...).

Comme pour le MEB, la résolution est limitée pas kberrations géométriques et
physiques, auxquelles s’ajoutent tous les phénosnélee diffraction par les nombreux
diaphragmes employés dans la colonne. Pour minintesdisque de confusion généré par
I'aberration sphérique, on se place dans des donditle défocalisation et on utilise le critére
de Scherzer [15, 16]. Pour minimiser la confusi@® la I'aberration chromatique, il est
nécessaire d’avoir des échantillons minces pourepieffets de diffusion inélastiques soient
faibles.
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2.2.4 Préparation des échantillons pour I'obsewaen MET

La préparation des échantillons avant I'imagerie TMjgue un réle important et j'ai
utilisé 2 modes de préparation : la découpe dedamiaces sur I'échantillon et le grattage /
broyage.

La technique FIB permet la découpe de lames misgesin échantillon, en utilisant un
faisceau d’ions afin de creuser la surface de #étilon par une pulvérisation physique [18].
Il est donc nécessaire d'une part d'utiliser dessidourds afin que le rendement de
pulvérisation soit le plus favorable possible (IB Htilisé lors de ma these employait des ions
Galium), et d’autre part d'utiliser un faisceau &ique. Au sein d’'un FIB, le faisceau
d’ions est produit par un canon a cathode froige (@echarge entre deux électrodes en milieu
gazeux provoque l'ionisation du gaz et lI'apparitidlun plasma d’ions confiné par des
bobines magnétiques, puis les ions sont extraigeetlérés par des électrodes), un canon a
cathode chaude (le gaz est ionisé par un faisc&decttons issu d'un filament chauffe,
I'extraction est la méme que pour le canon a catlomlde), ou un canon a ions métalliques
(qui peut utiliser ou soit 'ionisation de la vapessue d’un métal chauffé, ou soit une source
a effet de champ).

Le faisceau est ensuite condensé et dirigé vessiface de I'échantillon le long de la
colonne, selon un principe similaire a celui dedéonne d’'un MEB ou d’'un MET (lentilles
électromagnétiques). L’échantillon est placé surponte-échantillon, et I'endroit ou I'on
souhaite effectuer la découpe doit étre repéréraalable en déposant un mince point de
lague d’argent. La section du faisceau intercegdt@ahantillon doit bien entendu étre la plus
fine possible afin d’améliorer la précision de lécdupe. Il est également important que
I'intensité du faisceau soit réglable, car au fua enesure de la découpe, nous allons travailler
sur un objet (une lame) de plus en plus fin, disetia ce niveau de découpe un faisceau trés
énergeétique risquerait de conduire a la destructienla lame. Enfin, une image de
I'échantillon est réalisable par la détection diestéons secondaires émis par les atomes de
I'échantillon, de la méme facon que pour un MEB.

D’autre part, il convient également de s’intéresaefa protection de la surface de
I'échantillon lors de la découpe. En effet, de paur énergie incidente élevée, les ions
incidents sont susceptibles de s’implanter danshéétillon et d’induire une modification
chimique, ou de modifier I'état de surface par grhagation d’'une structure cristalline, par
exemple. Il est donc conseiller de protéger laas@rfde I'échantillon avant la découpe. Dans
ce but, de nombreux appareils FIB sont dotés dirjgs de gaz permettant de recouvrir la
surface d’'une couche métallique protectrice. Leamést injecté sous forme de d’oxyde
métallique gazeux, puis réduit par les ions ductas au voisinage de la surface de
I'échantillon, permettant a la couche protectrieentétal de se former sans abimer la surface
de I'échantillon. Plusieurs métaux peuvent sengetie protection. Au cours de ma thése, j'ai
utilisé le platine. Pour une meilleure protectidngst également possible de recourir a
plusieurs couches protectrices successives. Anspeut en premier lieu recouvrir la surface
d’'un dépdt d’or (par un processus similaire a celpliqué pour la MEB, dans la partie
« découpe), ou de carbone (un dispositif permetiaeant parcourir un fil carboné par un
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courant tres intense, sous vide, de pulvériser atbone qui va venir recouvrir de fagon
homogene la surface de I'échantillon). Ces préparatsont antérieures a I'utilisation du FIB.

Pour une étude la plus précise et slre de I'étaudace d’'un échantillon, j'ai été amené a
employer ces trois protections, recouvrant la serfde I'échantillon tout d’abord d’or, puis

de carbone, avant de placer I'échantillon danssieasitif FIB.

La découpe de la lame FIB dans I'échantillon peufagre en commandant manuellement
I'intégralité du processus, cependant, dans uni stucommodité, une partie de découpe peut
étre automatisée, ce qui était le cas pour I'appgre jai utilisé au cours de ma thése.
La partie automatisée correspond a la protectiodadsurface par une couche mince de
platine, puis a la premiére partie de la découper ette premiere partie, le faisceau utilisé
est intense (de I'ordre de 7000 pA). Il va s’agiraeuser la surface de I'échantillon sur une
profondeur de 5 & 7 microns environ, suivant dewxgssus différents (figure 1.22) :

- Une tranchée en forme de parallélépipéde, de 1Bonsade longueur, 5 de largeur,5
de profondeur.

- Une deuxiéme, en regard de la précédente, maisrerefd’escalier afin de pouvoir
accéder a la lame. Ces deux tranchées vont ddlifaiteiture lame. La découpe de
cette tranchée en « escalier » se fait en partatd thme, afin de ne pas redéposer sur
la lame un trop grand nombre d’éléments pulvéilisésde la découpe.

Tranchée "escalier”
Tranchée "parallélépipéde”

surface de I'échantillon T surface de I'échantillon

~5um

Figure 1.22 : Schéma de principe de la découpe d’afame mince par le procédé FIB

Le processus automatique s’aréte apres la décapesddeux tranchées car les étapes
suivantes sont  délicates et doivent  étre commandéasanuellement.
A la fin de ce processus automatique, I'épaisseuladlame est de l'ordre de plusieurs
centaines de nanomeétres : elle est encore tropsgppour permettre une imagerie correcte en
MET. Il faut donc procéder a un amincissement,astil’étape la plus délicate. En réduisant
progressivement I'intensité du faisceau (de 700GdA0 pA) et en balayant progressivement
une surface allant du bord de la lame vers son,celterva encore étre amincie jusqu’a une
épaisseur de 100 nm environ (figure 1.23). Il fantcéder précautionneusement car la lame
est fragile et peut rapidement se briser. De parcttraintes mécaniques, il peut souvent
arriver que la lame se «torde », et il convierdbderver les progrés de la découpe sous
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plusieurs angles (en inclinant I'échantillon) afie ne pas risquer de détruire la lame lors de
'amincissement.

Ensuite, il faut procéder a un bref « nettoyage ladlame, c'est-a-dire un bref balayage des
surfaces latérales de la lame, sous un faisceaintense (50 pA), afin d’'6ter les éventuelles
traces d’éléments pulvérisés qui se seraient démgda lame. Enfin, il faut désolidariser la
lame de I'échantillon, en inclinant I'échantillor&°, et en creusant des tranchées permettant
de séparer des trois surfaces de I'échantillon aeiles elle est liee (figure 1.24).

WD —S5um ——
16.5 mm|19.7 um| UNIVERSITE PAUL CEZANNE

Figure 1.23 : Vue de dessus d’'une lame mince Figure 1.24 : Vue de face d’'une lame mince
et des deux tranchées lors de la découpe FIB  lors de la phase finale de la découpe FIB

On utilise ensuite un microscope optique, doté diucromanipulateur, afin de récupérer
la lame découpée. L'emplacement de celle-ci aysntrépéré par le dépbt préalable d’'un
point de laque d’'argent, il s'agit de visualisedicoupe a I'aide du microscope optique puis
d’extraire la lame par effet électrostatique, epraphant une fine pointe de verre. La lame
ainsi récupérée est alors placée sur une grille grapres) en vue de I'observation MET.
Afin de réduire le risque d’endommagement de |daser de I'échantillon sous I'effet du
faisceau d’'ions, j'ai également utilisé un dispb$itB « dual beam ». Outre le canon a ions,
cet appareil inclut un canon a électrons permettantisualiser et de sélectionner I'endroit de
la découpe a l'aide de I'imagerie électronique (MHERIis ensuite de protéger la surface par
dépbt de platine, et de découper la lame en st a ce moment seulement le faisceau
ionique. Le processus de découpe est identiqueld dain FIB traditionnel. Notons
également qu’avec ce dispositif, il n'est pas utierepérer par un point de laque d’argent
I'endroit de la découpe pour pouvoir extraire laéapar la suite : un micromanipulateur est
directement intégré sur le dispositif. Contrairetnan cas du microscope optique, il ne
fonctionne pas par effet électrostatique : la ot approchée de la lame une fois celle-ci
désolidarisée de la surface de I'échantillon, @uiaide de l'injecteur d’'oxyde de platine, on
« soude » la lame a la pointe du micromanipulafégure 1.25.a), puis on place directement
la lame sur un support placé au préalable dansalzhime et on la « soude » a ce support,
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avant de finalement désolidariser la lame de latpadu micromanipulateur en découpant la
soudure avec le faisceau d’ions (figure 1.25.b).

UNIVERSITE PAUL CEZANNE

Figure 1.25 : (a) Soudure d’'une lame mince au microanipulateur aprés la découpe de la lame
et (b) soudure de cette méme lame mince au suppafbbservation (a droite), lors d’'une
découpe de lame mince a 'aide d’'un microscope DuBleam

L’'autre méthode permettant l'analyse de la mictadtre des échantillons est
'observation de poudres préalablement grattéedesuéchantillons. Celles-ci sont broyées
dans un mortier, puis mises en suspension dansluans organique volatil (j'ai ici utilisé le
tétrachlorure de carbone), et dispersées par oitsagfin d’éviter I'agrégation des grains. Le
solvant contenant les grains dispersés est prélegdéposé sur une grille. Le grattage est une
meéthode rapide a mettre en ceuvre, mais contraitedriardécoupe d’'une lame, l'information
sur la localisation et I'orientation de I'échardill observé est perdue.

Les lames issues du dispositif FIB ou les grainst sisposés sur des grilles pour
'observation en MET. Ces grilles sont constitudes cerclage de cuivre, d'un diamétre de
3 mm, entourant et maintenant une membrane minceadsne amorphe sur laquelle va
reposer I'échantillon. La structure amorphe dborae de la membrane permet de ne pas
causer de fausses interprétations lors de I'ob8ervaéventuelle d'une cristallinité de
I'échantillon. C’est cette membrane qui sera l®rdf clair » lors d’une imagerie en champ
clair. J'ai utilisé des membranes de carbone aneopgncées de trous (« holey carbon »), plus
transparentes que les membranes « pleines ». @kes gont ensuite fixées sur le porte-
échantillon associé au MET, beaucoup plus compiereecelui des MEB et sélectionné selon
les observations que l'on désire effectuer (cestgiorte-échantillons pouvant permettre
d’incliner I'échantillon dans plusieurs directiorBautres étant plus adaptés a une analyse en
EDS).
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2.2.5 Microscopes et dispositifs de préparation utilisés

Le MET que jai utilisé est un JEOL JEM 2010F URR#8ure 1.26). Il est équipé de 2
dispositifs permettant des analyses chimiquesER@S8 (Kevex) et en ELS (Gatan Imaginig
Filter). Des analyses en EELS sont également pessilvec cet appareil.

La station FIB utilisée (figure 1.27) est une RpdIFIB 200 TEM, avec un canon a ions
gallium, trois injecteurs (Ptp,l FeX), et programme de préparation automatique de lames
minces.

Figure 1.26 : MET JEOL JEM 2010F URP 22 igure 1.27 : Station FIB Phillips FIB 200
TEM

3 Autres technigues employées

3.1  Microspectrométrie Raman

3.1.1 Principe général

Cette technique d’analyse se base sur linteractioine la matiére et un rayonnement
monochromatique (de fréquenge pouvant étre décrit par un champ électrique :

E= E_O)COS 2mvt.
Il'y a alors induction d’un moment dipolaipetel que :
B = [a]E = [a]E, cos 2wt

avec p] le tenseur de polarisabilité. Du fait de I'existe de vibrations (fréquence de
vibrationv,j), le tenseur de polarisabilité est modulé dansrgs, soit :

[a] = [a]c + [@'] cos 2m vyt

avec p]c la partie constante du tenseur de polarisabititer'g sa partie variable. D’'ou au
final :
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— 1 1
p = Ey |[a]; cos2mvt + > [a] cos2m(v+ vy) + > [a] cos2m(v— Vyip)

A ce moment dipolaire induit on peut donc faire respondre I'émission de trois
rayonnements diffusés [19] :

- Un rayonnement diffusé de méme longueur d’onde lgueayonnement incident
(associé a la fréquenog Cette diffusion élastique est appelé diffusiaylRigh

- Deux rayonnements correspondants a une diffusi@astique, de frequences\i,)
et V+v,ip). Ces deux rayonnements constituent la diffusiam&n. La diffusion a la
frequence \{-v,jp) est dite « diffusion Raman Stokes » et la diffasé la fréquence
(V+vyip) est dite « diffusion Raman anti-Stokes).

L’étude spectrale de la lumiére diffusée (en gdrdaas le visible) permet donc d’obtenir
des informations concernant la molécule excitéespkrctre Raman représente l'intensité de
la lumiére diffusée en fonction du déplacement Rafd#ference entre le nombre d’onde de
la lumiére incidente et celui de la lumiere diffes€Afin d’optimiser, entre autres, la
collection du rayonnement diffusé dans le cas diatitons solides, on utilise un microscope
et la technique est nommée microspectrométrie Raman

3.1.2 Application au carbone

Dans le cas du graphite monocristallin, plusieuosl@s de vibrations existent, issus de la
vibration collective des atomes de carbone et seéelsx modes de vibrations sont actifs en
Raman [20] :

- vibration des atomes perpendiculairement aux ptgaghéne : la diffusion Raman
due & ce mode de vibration dont la fréquence estrBb est trop proche de la
diffusion Rayleigh pour en étre aisément séparédiletée pour analyse ici,

- élongation des atomes parallelement aux plans grepphce mode est de symétrie
Eog2, et est a I'origine de la bande principale du spelRaman, appelée « bande G » et
située & 1582 cih[21] (figures 1.28 et 1.30).

Il existe également une bande dite 2D [20], enf@02et 2800 ci, sur le spectre Raman
d’'un graphite monocristallin, mais on se focalissuatout sur la présence et l'intensité de la
bande G.

S’il s'agit de carbone moins ordonné, des bandgmlémentaires sont susceptibles
d'apparaitre sur le spectre Raman. La bande Dréid29), de symétrie 4 (figure 1.30),
apparait autour de 1350 ¢iret est reliée a I'existence de défauts dansl&ssmromatiques.
Contrairement a la bande G, cette bande est réstmr@est-a-dire que son intensité dépend
de la longueur d’'onde d’excitation [22]. Elle esiugent associée a une bande D’, située
autour de 1620 cih Elle est trés proche de la bande G et peut daiteapar un épaulement
de cette derniére (figure 1.29). Lorsque le désoctdoit encore une bande large située autour
de 1060 cnt, souvent attribuée & I'existence de liaisons G Eeut apparaitre [23], mais
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Figure 1.28: Spectre Raman d’un graphite monocristallin (HOPG
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Figure 1.29 : Spectre Ramar’un graphite
polycristallin (carbone pyrolytique)
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Figure 1.31: Spectre Raman d’'un carbone amorphe,
figurant les parameétres b, Iget m
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pour une longueur d’onde de rayonnement incideéné glans 'UV. On se focalisera pour une
analyse du spectre Raman d’'un composé carbonéa qosition et I'intensité relative des
bandes G et D. A partir des propriétés et caratiguies liées a ces bandes, de nombreuses
informations peuvent étre extraites.

Dans le cas des carbones principalemehtlgugmentation en intensité de la bande D
est liée a l'augmentation du désordre dans latstreicLa présence de la bande D dans un
spectre Raman, et la caractérisation de son inéeredative (par rapport a la bande G) fournit
une indication de I'état de cristallinité de I'éaltilon, le spectre Raman d'un graphite
monocristallin ne présentant pas de bande D. Lporagles intensitésilg (figure 1.31) est
lié a la présence de défauts dans les plans amueati et permet d’obtenir une longueur de
cohérence Ldans le plan par la relation suivante [21] :

I CA)
Ie  Lg

avec CR) un parameétre dépendant de la longueur d’ondecid&ton (a titre d’exemple, C =
4,4 pourA = 512 nm). Cette longueur,lest souvent associée a la taille des domaines
aromatiques.

La position de la bande G fournit également unerin&tion concernant I'état de
cristallinité de I'échantillon. Elle permet d’estéimde facon approximative le pourcentage de
carbone sp[24]. La figure 1.32 montre son comportement plasr différentes classes de
carbone.

Graphite NC-Graphite a-C ta-C
-
F PesSS
\

peges s
HOPG, I y
Graphife |£ NC-Graphite | | a< | | ta-c |

1680 [ |-0—514 nm

1600 | ,,q‘i -
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L 2 g
1520 \\t/ e

STAGE 1 STAGE 2 STAGE 3

T
'
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0% sp® 0% sp ~20% sp~  85% sp

Figure 1.32 : Graphique figurant la position de labande G
en fonction du contenu en liaisons Splu carbone
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Dans le cas de carbones amorphes hydrogénés pibgsible de relier I'allure du spectre
Raman au pourcentage atomique d’hydrogéne (« H/{H}CSi I'on observe la zone de la
bande G, une droite (de pemtg peut étre tracée, correspondant a un fond d’émmsica la
fluorescence. A partir de cette droite, on peuturezsla valeuts de l'intensité de la bande G
(figure 1.31). Des études expérimentales [25, 26]permis a partir de mesures réalisées sur
de nombreux échantillons d’extraire des relatiompieques liant le pourcentage atomique
d’hydrogene au rapport ng/lpour les carbones amorphes (figure 1.33). On ¢g@ut, a partir
du spectre Raman émis par une zone sélectionnéecdhantillon, remonter au pourcentage
atomique d’hydrogéne contenu dans cette zone.

| = ECWR
| ® PECVD
| & DECR
c 10
=
S
O]
S
=
E
L
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0 10

H at.%

Figure 1.33: Tracé tiré des travaux de Casiraghiteal. [26] sur un spectre Raman donnant le
rapport m/l ¢ en fonction du pourcentage atomique d’hydrogéne. EWR, PECVD et DECR
indiquent les méthodes de préparation des échanths.

La microspectrométrie Raman est donc une techn@pgrimentale qui présente de
nombreux avantages. Outre le fait d’étre non-dest a condition d’utiliser des puissances
laser modérées (<1-10 mW [fjnelle permet d’accéder & :

- la structure des échantillons carbonés observéasplidgigue, amorphe, quel type
d’amorphe...),

- lalongueur de cohérence, L

- le pourcentage atomique d’hydrogene présent |@dasant.

L’avantage de la microspectrométrie Raman est dasapidité de sa mise en ceuvre, car
elle ne nécessite pas de préparation des échaatilla zone sondée par le faisceau laser est
d’environ 1 pmi pour quelques dizaines de nm de profondeur. Auscda mes études, la
microspectrométrie Raman a souvent été associéhagérie MEB (avec analyse EDS) et /
ou MET de zones identiques.

L’équipe SDM du laboratoire PIIM dispose d’'un mispectrometre Raman Horiba
Jobin-Yvon, modele LabRAM HR, équipé de trois las@m laser a argon émettant dans le
vert aA = 514 nm, un laser hélium-néon émettant dansuge@a A = 633 nm, un laser
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hélium-cadmium émettant dans l'ultravioleAa& 320 nm), d’'un réseau a 600 traits/nm (un
second réseau a 1800 traits/nm peut égalemenutis®), de plusieurs filtres permettant

d’atténuer la puissance du laser. Cette puissasiagee20 mW en sortie du laser vert (argon),
mais on travaille généralement entre 0,1 et 1 mWéchantillon.

3.2 Densimétrie

Il existe de nombreuses techniques expérimentasesitva déterminer la densité d’'un
échantillon solide, la plus simple étant I'obtentie la masse du solide par pesée et celle de
son volume par mesure des dimensions. Il s’agitrsald’une densité purement
« géomeétrique ». On peut définir une autre dengité est celle du matériau constituant
'échantillon et qui differe de la précédente paxistence éventuelle de porosité. Cette
densité peut étre mesurée a l'aide d’'un pycnon@etyaz, I'hélium étant fréquemment utilisé
car inerte et susceptible de sonder avec effictest@ores les plus petits. Comme cité dans la
partie 1 de ce chapitre, il est aussi possibleilet le dispositif CASPEr et jai utilisé les
deux types de mesure. Le pycnometre était un Mieriits AccuPyc 1l 1340, disposant de
deux cellules de mesure de 1%met 10 cmi, fonctionnant & I'hélium sous une pression
d’entrée de 2 bars.

La figure 1.34 permet d'expliquer le fonctionnemediun pycnometre a hélium.

Volume de Cellule de
référence mesure
VI:E“
Gaz Patm
Pren Vees Vech

Figure 1.34 : Schéma de fonctionnement d’un pycnortre a hélium

De I'hélium est introduit dans un volume de réf@&meiV,es, connu. La pression.fest
alors mesurée. L'hélium est ensuite détendu dacslllale de mesure contenant I'échantillon.
Le volume \fe de cette cellule est également connu. A I'équelita pression & est mesurée
dans un volume correspondant @V Vcei- Vech Vech €tant le volume de I'échantillon placé
dans la cellule. Considérant que I'on opére a teatpee constante, et que le nombre de
moles d’hélium est conserveé, on peut alors écrire :

Prerref = Peq (Vref + Veen — Vech)

. Pre
Soit :Veep = Veen — Vref(?qf - 1)

Ayant au préalable pesé la masse de I'échantitteg, on en déduit la densité d = —<< .

ech

58



L’hélium contenu dans ¥ est ensuite éjecté hors du systéme en ouvrarderaent
Ve @ I'extérieur, la pression dans ce volume étanigtygment deux fois la pression
atmosphérique. L'intérét d’'un pycnometre de labmrat est que cette procédure est
automatisée. On est donc capable de procéder napide plusieurs mesures de la densité de
I'échantillon et d’en extraire une valeur moyennkey a cependant certains parameétres a
prendre en compte pour la qualité d’'une telle mesur

- la purge du systéme : lorsque I'hélium est éjeletda cellule de mesure, celle-ci est
ouverte pendant un bref instant et est donc subbtepte laisser pénétrer des
molécules issues de l'air ambiant. La purge coasssteffectuer plusieurs cycles
d’injection / éjection d’hélium dans le systéme,

- avant de procéder a une mesure, il faut étre cegiae I'ensemble du systeme soit
bien thermostaté. Il est donc conseillé d’effectpkrsieurs cycles de purges et de
mesures de densité, avant de considérer une nassglensité comme étant correcte,

- la mesure préalable de la masse de I'échantillorineg@pendante du processus de
mesure du pycnometre et peut introduire un faad&ocertitude,

- un calibrage minutieux decM est nécessaire.

Un cycle de 20 mesures de densité précedé de 28saye purge sur des copeaux de
graphite a donné pour résultat une courbe de ee(figure 1.35). Une densité moyenne peut
ensuite étre extraite de cette mesure.

2,2126 4
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2,2122 4 /\
2,2120 4

: N/
2,2118 4 : .

2,2116 +

Densité

2,2114 4

2,2112 4
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10 20 30 40 50 60
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Figure 1.35 : Exemple d’'une mesure de densité d’ukchantillon de graphite pur par un
pychométre a hélium. Le graphique donne la densit@esurée en fonction du temps (et donc des
cycles de mesures).
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3.3 _Microscopie a force atomique (AFM)

La microscopie a force atomique est basée suetaation entre les atomes de la surface
de I'échantillon et ceux de la sonde du microscdpelle-ci, en forme de pointe fine
(quelgues micrometres de long, quelques dizainesmatres d'épaisseur au sommet), est
susceptible de subir des Iégers déplacements alignelst suffisamment proche de la surface
pour que cette interaction entre en jeu. Le déptace subi par la pointe peut étre relié a la
distance entre la pointe et la surface de I'échanti En faisant balayer la pointe sur la
surface de I'échantillon (« scan »), il est possitibbtenir une cartographie de la surface. En
pratique, c’est plutdt I'échantillon qui est démamus la pointe.

Une cartographie AFM est donc basée sur la mesud®placement vertical de la pointe
sonde, ou plutdt celui du levier trés sensible maintient cette pointe. La précision de la
mesure de la déviation du levier est cruciale,eett [se faire de différentes fagcons selon les
microscopes : variation d'un champ électrique, Bjdun second microscope détectant la
position du levier, ou mesure par réflexion d’'uiséaau laser (un faisceau laser est envoyé
sur le levier qui est constitué d’'un matériau m@dfiésant, la déviation du levier engendre une
déviation du faisceau laser, qui est traduite gnaiélectrique a I'aide de photorécepteurs).
Cette derniere méthode est la plus courante [27].

Il existe également plusieurs méthodes pour faiteragir la pointe avec la surface de
I'échantillon. On parle de « mode » d’utilisatioe BAFM. On en distingue principalement
trois :

- le mode contact : la pointe touche véritablemensueace et subit une interaction
répulsive avec la surface. La mesure porte suéVeaton du levier,

- le mode tapping (mode contact intermittent) : oduib une vibration de la pointe, a
une fréquence égale a sa fréquence de résonnaaagnetamplitude sélectionnée au
préalable. Les forces d’interaction entre la poiatela surface vont modifier la
frequence de résonnance de la pointe et 'amplitdele vibrations. Ce sont des
variations d’amplitude qui sont détectées et @dspour la mesure,

- le mode sans contact: la pointe ne touche pawurd@ace de I'échantillon et on
s'intéresse a l'effet des forces attractives. @eeefs étant tres faibles, cette méthode
est tres sensible a la moindre impureté et néeedsitravailler sous vide.

Les microscopes AFM proposent en général I'utilisatle plusieurs de ces modes sur le
méme dispositif expérimental, mais le mode le ptesiramment utilisé reste le mode
« tapping » (il ne nécessite pas de travailler sods, et la pointe s'use moins rapidement
gu’en mode contact).

La résolution d’'un tel microscope dépend fortenduntrayon de courbure de la pointe
sonde. En mode tapping, la pointe s’'usant peu eapétht, il est possible d’utiliser des pointes
nanomeétriques. Dans ce cas, la résolution estodéré de la dizaine de nanométres pour les
dimensions paralléles a la surface de I'échantilleihde I'ordre de I'angstrom pour les
dimensions perpendiculaires a cette surface.
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L’intérét d’'une cartographie de surface en AFM lastésolution tres fine qu’elle offre
(comparée par exemple a celle d'un MEB). Le cotgrésurni par une imagerie MEB peut
étre suffisant pour déceler un relief de la surf@mntraste topographique), cependant, dans
certains cas, l'utilisation de 'AFM est indispeba pour pouvoir conclure définitivement.
De plus, le MEB ne permet pas de faire de mesuwrastijatives de profondeur (profondeur
d'un cratere a la surface par exemple) et 'imagé&iM est donc tres complémentaire de
'imagerie MEB.

Un microscope de marque Axess Tech est installéabaratoire PIIM. Les pointes
utilisées ont un rayon de courbure de 10 nm.

4 Autres Techniqgues employées dans le cadrd@8 D

D’autres techniques expérimentales ont été utdigae les autres laboratoires impliquées
dans la campagne DITS. La corrélation entre leglitads issus de ces techniques et ceux que
jai obtenus dans le cadre de ma thése a été wdeer Sont présentées succinctement ci-
dessous quelques unes de ces techniques (TDS, SIRIS, microscopie confocale).

La spectrométrie de masse de thermodésorption (T&3%)basée sur l'analyse par
spectrométrie de masse d’especes désorbées pameat thermique d’'un échantillon. Afin
d’éviter les inconvénients d'un chauffage brutal uae trés haute température (qui
provoquerait la désorption simultanée de toutes$g®ces, voire éventuellement des chocs
thermiques affectant la structure de I'échantillar) chauffe généralement I'échantillon par
paliers de température successifs, avec une rampenpératures programmée a I'avance et
contrélée par un PID (programme de contrble peanttine stabilisation en température du
four, commandant l'arrét et I'enclenchement du ¢lae) : on parle dans ce cas de
thermodésorption programmeée (TPD). Cette méthodssquie I'avantage de fournir des
informations sur la nature des especes piégées warshantillon. Ces informations sont
gualitatives mais aussi quantitatives. La TDS p&oe également utilisée pour estimer la
surface active d’un échantillon en réalisant awalatge une chimisorption d’oxygéne sur les
sites actifs. Dans le cadre de DITS, elle a été&sédi pour déterminer la quantité de deutérium
piégé au sein des tuiles. Cette information esbaj® et d’autres méthodes ont fourni des
informations plus locales (NRA, Raman) [28]

La spectrométrie de masse a ionisation secondaine SIMS, secondary ion mass
spectrometry) est une technique d’analyse qualgagt quantitative de la composition
surfacique d’'un échantillon. La surface de I'échiamt est bombardée par un faisceau
énergétique d’ions (I'ion © est fréquemment utilisé, et I'énergie des ionsdestordre du
keV), qui va pulvériser les atomes de I'échantillbime partie de ceux-ci sont alors ionisés
(« ions secondaires »), puis collectés et détgaésin spectrometre de masse. Cette analyse
peut étre faite en balayant la surface, ou ené&®@stsant davantage au volume, auquel cas le
faisceau d'ions bombarde une seule zone (de I'odéréa centaine de [finde la surface
pendant une longue période. La SIMS est une teabrignsible, pouvant détecter la présence
d’éléments méme lorsque ceux-ci ont une conceotratolumique trés faible (jusqu'a *o
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atomes cr). Les défauts de la SIMS sont principalement Ificdit¢ de I'analyse
guantitative des résultats obtenus, et le faitl gagisse d’une technique destructive (la zone
de I'échantillon bombardée par le faisceau d’iossigémédiablement endommagée). Les
parametres expérimentaux (ions utilisés pour lecédu incident, énergie du faisceau, durée
de la mesure) influent grandement sur les résuttbtsnus. La SIMS a été utilisée, sur les
tuiles de TS, pour faire des profils en profondaeifa quantité d’impuretés (oxygene métaux)
présente dans les dépéts, ainsi que pour retrdatsace et la profondeur des marquedes

et B employés pour marquer le début de DITS [29].

L’analyse de reéaction nucléaire (NRA, nuclear reactanalysis) permet également
d’accéder a une information sur la nature et lacentration des especes présentes dans un
matériau. Il s’agit de provoquer une réaction naickéchoisie entre un faisceau de particules
incidentes et un élément inclus dans I'échantillGette réaction sélectionnée produit des
particules, de nature connue, avec une quantitéhaievement déterminée a l'avance. La
détection de ces particules permet de remonter @oteentration de I'élément ciblé par
'expérience. La NRA a été utilisée au cours decdmpagne DITS afin d’obtenir des
« profils » de concentration atomique de deutériem fonction de la profondeur dans
I'échantillon [29, 30]. Dans le cas de la détectthndeutérium, la réaction nucléaire utilisée
était : D +°He — “He + p. Le faisceau incident était donc constitinélibm 3 et les résultats
étaient basés sur la détection des protons rétailtae cette réaction nucléaire.
Tout comme la SIMS, la NRA est une technique tessible, mais elle n’est cependant pas
capable de renseigner sur la concentration en é@kait@é pour des profondeurs supérieures
a la dizaine de microns. On utilise souvent la T&@Scomplément. Enfin, comme la SIMS
egalement, la NRA est une technique destructivesoe les éléments dont on recherche la
concentration sont consommeés dans une réactiogaite).

La microscopie confocale permet d'obtenir des isag@imensionnelles de I'objet
étudié. Un microscope confocal est similaire a ucrescope optique, mais il est possible de
faire varier la position du plan focal de I'objécidiverses profondeurs de I'échantillon. Pour
un échantillon transparent, une image tridimenstianest obtenue aprés un traitement
informatique des résultats, de maniere analogueedamographie. C’est dans ce cas un laser
qui est employé, conjointement a un systéme deyhgéadestiné a faire parcourir a ce laser la
surface de I'échantillon. La microscopie confocalété utilisée sur des aiguilles du LPT de
Tore Supra afin de déterminer le niveau d’érosienla surface, et de fournir des profils
d’érosion sur la longueur d’'une aiguille : dansces, une source de lumiere blanche a été
utilisée pour scanner les aiguilles, entre lesgselktait insérée une référence. La
décomposition spectrale de la lumiére blanche ¢iiéepar I'échantillon et la référence a éte
analysée par un spectrométre, et a ainsi fourniirfesmations quantitatives concernant la
différence de hauteur relative entre surface dhéétillon et reférence.

Pour conclure ce chapitre, nous pouvons schématiguoe classer les informations
obtenues en 3 catégories :

- au niveau topographique avec la MEB, la microscajiefocale ou les isothermes
d’adsorption,
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- au niveau de la structure atomique avec le ME@ atitrospectrométrie Raman,
- au niveau de l'analyse chimique avec 'EDS et IISIpour les impuretés lourdes, et
la NRA, la TDS et également le Raman pour le cantandeutérium.
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Chapitre 2

Les matériaux carbonés

L’élément carbone est I'un des éléments les plasants dans la nature. On le trouve sur
Terre sous forme de minerais. Sa présence dan®liéecerrestre, majoritairement sous la
forme de composés carbonés, est estimée a envBOnppam [1]. Mais le carbone est
egalement tres répandu dans l'univers : sa présete détectée au sein de nombreux corps
astronomiques (étoiles, planétes, cometes, météprit I'on estime qu’il s’agit du quatrieme
élément le plus abondant dans le systeme solageant aprés I'hydrogene, I'hélium, et
'oxygene.

De par cette relative abondance sur notre platetgrbone est depuis longtemps connu
et utilisé par 'humanité, sous forme de charbomjsnégalement sous forme de diamant.
Allant de pair avec I'évolution des sciences ett@etnologies, 'emploi du carbone s’est trés
largement répandu et cette diversification dansitdisations du carbone a fait de I'industrie
basée sur cet élément une industrie de premier Blaparticulier, la synthése au cours de la
fin des années 1950 des premieres fibres de carpaise des composites a fibre de carbone
(CFC), a permis de grands progres dans l'ingénidars les secteurs de la marine, de
'aérospatiale, des équipements industriels. Cet ses CFC qui ont sont utilisés pour
concevoir les CFP des tokamaks. C’est le cas cantak Tore Supra.

L'objet de ce chapitre est de présenter les prt@widu carbone, en particulier celles des
CFC utilisés pour les CFP des tokamaks.
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1. Généralités sur I'élément carbone

1.1 Propriétés électroniques

L’élément carbone a pour symbole C, son numéro igieenZ est de 6 et son nombre de
masse A de 12. Sa masse est de 12,01115 uma.nfiguration électronique du carbone est
12527, Les électrons de la couche n = 2 peuvent coestien lieu et place d’un état
incluant 2 électrons dans la sous-couche 2s et dieexrons dans la sous-couche 2p, un état
qui inclut ces quatre électrons dans quatre odstalybrides baptisées>sgar résultantes
d’'une combinaison d’'une orbitale 2s et 3 orbité2ps Ces quatre orbitales ont une forme
identique et adoptent une géométrie tétraédriqgeliege. L'atome de carbone peut alors
créer 4 liaisons (tétravalent) avec d’autres atoftiasons sigma). Ceci est le cas dans la
molécule de méthane (G} ou bien dans le cas de la structure diamant.

Il existe deux autres possibilités d’hybridatiors @ebitales atomiques du carbone. L'une,
baptisée sp laisse une orbitale p non hybride. Les troistates hybrides se placent dans le
méme plan et adoptent une configuration trigonalservant un angle de 120° entre elles.
Ces trois orbitales peuvent alors créer des ligisigma. L'orbitale p non hybridée se place
perpendiculairement au plan formé par les troistalds hybridées, et peut ainsi créer une
liaison pi. Cette hybridation st celle des atomes de carbone dans la strugtaphite et
des carbones doublement liés (dans les alcénesimatat).

Enfin, une possibilité existe qu’il N’y ait créatique de deux orbitales hybridées, alors
baptisées sp. Ces deux orbitales adoptent une geem&aire, et peuvent créer des liaisons
sigma, les deux orbitales p non hybridées pouvadrales liaisons pi. Cette hybridation est
celle de la molécule d’'acétyléne, par exemple,lut généralement des carbones triplement
liés (au sein des alcynes notamment).

1.2 Isotopes, variétés allotropiques, et les différembemes de carbone

Le carbone se vaporise a une température de 4860us,une pression de 1000 atm. Le
tracé d'un diagramme de phase (P, T) permet deaefdés différentes variétés allotropiques
du carbone (sous forme solide). Au sein de ceslemlcarbonés, les atomes de carbone
peuvent adopter des hybridations différentes sgp,sp’, ou bien plusieurs hybridations du
carbone dans une méme variété allotropique. Ad'ads hybridations du carbone présentes
au sein les différentes variétés, il est alorsiptessle classer celles-ci en plusieurs groupes :

- les structures $pqui incluent le graphite et les matériaux graphis,

- les structures Sgomme le diamant,

- les structures mixtes (St sp), présentes dans les carbones amorphes (a-C) et
certains types de matériaux de synthése commeDemnond-Like-Carbon » (DLC)

Au sein d’'un matériau formé de carbone amorphestilpossible qu’il y ait interaction
des atomes de carbone avec des hétéroatomes, nemartinydrogene, avec création de
liaisons C-H. On parlera alors de carbone amorpldedgéné (a-C:H). Un carbone amorphe
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hydrogéné peut inclure un pourcentage variableodias d’hydrogéne, ce qui modifie
grandement ses propriétés physiques et chimiques.différentes variétés de matériaux
carbonés peuvent étre représentées au sein d’phigua liant pourcentage de liaisons C-C
de type sp pourcentage de liaisons C-C de typ@ esppourcentage d’atomes d’hydrogéne
éventuellement inclus (figure 2.1) [4]. Les propgg@des différentes variétés de carbone sont
compareées dans le tableau 2.1 [4].

5.03 Diamond-like

ta-C R o ta-C:H

= HC polymers
sputtered a-C{:H) £~ - 7 S s

o no films
glassy carbon il IR

graphitic C 3

sp® H

Figure 2.1 : Diagramme de phase ternaire des
liaisons au sein des différentes variétés de carben
amorphe hydrogéné [4]

sp” (%) H (%) Density (g em ) Gap (eV) Hardness (GPa)  Reference

Diamond 100 0 3515 55 100 [12]
Graphite 0 0 2.267 0 [15]

Ceo 0 0 L.6 [14]
Glassy C 0 0 1.3-1.55 0.01 3 3]
Evaporated C 0 0 1.9 0.4-0.7 3 13]
Sputtered C 5 0 22 0.5 [18]
ta-C 80-88 0 31 25 80 16.17,18]
a-C:H hard 40 30-40 1.6-2.2 1.1-1.7 10-20 14]
a-C:H soft 60 40-50 1.2-1.6 1.7-4 <10 [4]
ta-C:H 70 30 24 20-25 50 22]
Polyethylene 100 67 092 6 0.01 [20]

Tableau 2.1 : Comparaison des propriétés des carbes amorphes avec les propriétés de
matériaux de référence (diamant, graphite, C60, pgkthylene) [4]

Si la température et la pression sont suffisamréleviees, le carbone se vaporise. Le gaz
qui en résulte est alors une combinaison de carbone forme atomique, et de molécules
incluant plusieurs atomes de carbone liés entrepanxies doubles liaisons. On parle alors de
C,, et de molécules £ C;, Cs... Des mesures basées sur la spectrométrie de roasse
permis de déterminer précisément les chaleurs s&ices a la formation de ces molécules [2,
3]. Connaitre ces valeurs, et la proportion re¢atle ces molécules dans les vapeurs issues du
chauffage de matériaux carbonés, est important jooes les études ayant trait a l'utilisation
de matériaux carbonés dans des conditions de tatapgi€levée (fusion et fission nucléaires,
aérospatial).
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La structure diamant, la structure graphite, amse les différentes variétés de carbone
amorphe seront détaillées dans les parties suwanideur sont consacrées.

2 Forme graphite

2.1  Structure et propriétés

Le graphite est 'une des formes allotropiques atpane, stable thermodynamiquement
dans des conditions normales de température etedsipn. C’est un matériau connu depuis
de nombreux siécles, et les applications qui enveldr sont variées : fibres, lubrifiants,
membranes, etc... Sa premiére utilisation fut I'écat ce qui est a I'origine méme du nom de
ce matériaugrapheinsignifiant « écrire » en grec).

Au sein de la structure graphite, le carbone adopeehybridation sp Les trois liaisons
de chaque atome avec ses voisins forment, dansiehdgn, une série continue d’hexagones
(structure aromatique) (figure 2.2). Ces plansrbatsionnels constituent des feuillets, un
feuillet isolé étant appelé graphéne. La longueuladiaison C-C est 0,141 nm et I'énergie de
liaison est 524 kJ mdl Une liaison faible existe entre les plans, detypn der Waals (7 kJ
mol™), et I'espace séparant deux plans est 0,335 nm.

Figure 2.2: Représentation d'un Figure 2.3: Regsentation de la structure
plan de graphite (graphéne) ristalline du graphite avec empilement ABAB

L’empilement des plans peut se faire selon deuxuesgzps: hexagonale et
rhomboédrique. La forme hexagonale est la plus canemavec un empilement de plans de
type ABABAB (figure 2.3). Le cristal obtenu est deloration noire, et il représente la forme
thermodynamique stable du graphite, présente daisdeés matériaux de synthése (cf 2.2).

L’'autre forme possible d’empilement est I'empilemmerhomboédrique, de type
ABCABC. Cette forme n’est pas stable thermodynammgent (il n’est jamais trouvé sous
forme pure et isolée), et est considérée commedtautidu graphite hexagonal. Un chauffage
a une température de 1300 °C permet a la struchomboédrique de se convertir en
structure hexagonale [2].
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La structure particuliére du graphite (bidimensielle, en empilement de plans) conféere
au matériau des propriétés anisotropes. Par exenleonductivité thermique (K) du
graphite pyrolytique (cf 5.3) [2] est de 390 W'rdans la direction des plans, et de 2 W m
dans la direction perpendiculaire aux plans.

Les autres propriétés physiques du graphite s@unrées dans le tableau suivant (tableau
2.2):

Couleur Noir

Densité (1 atm, 300 K) 2,26 g cnt
Volume atomique 5,315 cnimol”
Point de sublimation (1 atm) 4000 K

Point d’ébullition (1 atm) 4560 K

Triple point (1 atm) 4200 K
Chaleur de fusion 46,84 kJ mot
Chaleur de vaporisation (pour un @gaZ16,9 kJ mot
monoatomique)

Electronégativité (Pauling) 2,5

Tableau 2.2 : Résumé des principales propriétés phigiues du graphite

Le graphite est chimiquement tres résistant, maelgges exceptions sont toutefois a
noter. Le graphite est trés sensible aux réacages les éléments de la colonne VI du tableau
périodique, en particulier 'oxygene. Le graphitexgde a l'air a partir de 350 °C, pour
former des oxydes volatils (CO et @Qqui ont I'inconvénient, contrairement a d’autres
matériaux réfractaires connus, de ne pas former amehe protectrice qui empéche la
poursuite de I'oxydation. Il peut également étredix par des acides (nitrique, sulfurique a
chaud), et réagir avec des métaux pour former desumes. Il réagit avec I'hydrogéne pour
une gamme de température allant de 1000 °C a X50@rimant alors des hydrocarbures.

Le graphite peut inclure une part de défauts strets (variable selon le type de matériau
graphitique), parmi lesquels :

- les lacunes, ou des sites atomiques de la maillsone pas remplis (manque d’un
atome),

- les défauts d’empilement, ou la séquence ABABABrgdement des plans n’est plus
respectée (et il n'y a plus d’ordre a grande distatians la direction perpendiculaire
aux plans, comme dans le cas de graphitesuthestratique}

- les glissements et les rotations des plans (ilssolt alors plus parfaitement
paralléles).

La présence de ces défauts modifie notablemeptdgsiétés du graphite pur.
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2.2 Synthése
2.2.1 Carbones graphitisables

Un carbone est dit graphitisable si, par traitembeatmique, il est susceptible d’adopter
la structure graphite. A la base de ces carbonestrauve le plus souvent des Unités
Structurales de Base (USB), qui sont des empilesramtl, 2, ou 3 plans contenant chacun 4
ou 5 noyaux aromatiques. Sous l'effet d’'une augatent de la température, ces USB sont
susceptibles d’évoluer vers des unités plus étendipa une réorientation des USB), qui
forment des « domaines » caractérisant la microstre des échantillons. Cette évolution
peut aboutir a la graphitisation compléte du matériPlus grande est la longueur des
domaines composant le matériau, meilleure sera rigphgisation. Un carbone dit
graphitisable doit donc inclure préférentiellemante grande densité d’'USB avec des
orientations voisines, et des distances entre mlan®rdre de 0,34 nm, et une faible densité
de pores. La synthése du graphite se fait en pitssigtapes, et les premiers réactifs utilisés
sont généralement des composés organiques. Avpradessus de graphitisation, la premiére
étape va consister a produire a partir de ces ce@gporganiques un carbone graphitisable.

Ces deux étapes sont explicitées dans le paragsaplrant.

2.2.2 Carbonisation et graphitisation

La carbonisation est définie comme une étape ou pilésurseurs organiques sont
transformés en matériau essentiellement carbongrdghitisation, elle, est définie comme la
transformation de ces carbones en structure graphf{@es deux transformations sont au coeur
de la croissance des carbones.

La carbonisation est basée sur une séquence déageu_e réactif de départ, appelé
précurseur, est chauffé jusqu’a une températur@3@®® °C au maximum, résultant en une
décomposition du précurseur en un résidu de carbOede séquence de chauffage est
réalisée afin d’éviter une brusque montée en teatpér qui entrainerait des dislocations et
ruptures du réseau carboné. De nombreuses réactiensent avoir lieu durant la
carbonisation, telle la déshydrogénation, la coedgon, ou l'isomérisation, ce qui rend le
processus particulierement complexe. Le type deupséur, le produit souhaité, I'épaisseur
dudit produit, sont des caractéristiques qui vorangement influer sur le choix des
parametres expéerimentaux.

On définit un rendement (Carbon Yield), par le mpgntre le poids du résidu carboné et
le poids du matériau avant carbonisation. Ce rdppépend en grande partie de la
température de la pression [2, 5, 6]. Le choix décprseur est également important et les
Hydrocarbures Aromatiques Polycycligues (HAP) sofftquemment utilisés. La
carbonisation de ces précurseurs se fait en phes@apes qui incluent [2, 7] la réaction entre
deux HAPs pour former un radical, la condensaties radicaux en molécules aromatiques
plus lourdes, et une séparation de phase (liquide) des produits formés.
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Les polymeres peuvent également servir de préasrgewr la carbonisation. Cependant,
leur rendement est généralement plus faible que lesuHAP car ils incluent souvent des
hétéroatomes [2]. Ces hétéroatomes doivent en prdimu étre séparés du polymeére, ce qui
ajoute des étapes dans le processus de chauffagaluf) certains polymeéres linéaires (non
cycliques) comme le polyéthyléne se vaporisengialément lors du chauffage, ne donnant
guasiment aucun résidu solide. lls ne sont donc gaployés comme précurseurs. A
linverse, d’autres polymeres tels le PVC et le P8&comportent, lors de la carbonisation,
comme un hydrocarbure aromatique.

Dans tous les cas, le résidu carboné est un matguian’inclut que du carbone. Sa
structure n'est pas ordonnée a grande échelle, swmigporte des USB organisées en
domaines de cohérence nanométriques. En tant fukdst trés peu utilisé dans I'industrie
(méme si des applications existent, comme les ctsta les collecteurs de courant), mais est
considéré comme un intermédiaire pour la fabricatie graphites de synthese.

La graphitisation se fait en plusieurs étapes, dév@valescence des USB sous forme de
colonnes puis par réorientation, avec l'agrandissgndes domaines dans le plan. La
graphitisation n’est pas un processus de nucléatiais un processus de croissance. Pour une
température allant de 2300 a 2900 °C, I'énergietiVation pour ce processus est estimée a
environ 962+ 60 kJ mol. La montée en température se fait généralementppkers,
différentes étapes de la graphitisation se dérbwaccessivement au cours de cette montée
en température [8, 9] :

- Autour de 1200 °C, les USB se réorientent et coalets s’empilant en colonnes
(structure lamellaire). Les hétéroatomes éventuelid présents (H, S, N...) sont
désorbés graduellement.

- Autour de 1800 °C débute la conversion de ces tsireg lamellaires en structure
graphitique globale pour le matériau. La longueeas domaines augmente (passant de
5 nm, grandeur typique de domaine pour un précurgeaphitisable, a plusieurs
centaines de nm), et I'espace entre les graphétistar(ce inter-plan) se réduit
progressivement jusqu’a atteindre 0,335 nm, ce egti la distance inter-plan
caractéristique du graphite. Au cours de cette amgation de la longueur des
domaines, plusieurs phénomenes se deéroulent, dartel: la disparition des
eventuels défauts dans les plans et entre les,piaosoissance de la taille des plans,
I'évolution vers un empilement ABAB, et le déplacam d’atomes de carbone pour
occuper les vacances restantes ou éliminer descdigins. Ce processus se déroule
lentement pour des températures avoisinant 1800 ni@ls s’accélére quand la
température augmente davantage.

- La transformation totale en graphite hexagonalea lorsque la température atteint
2500 °C. Chauffer a plus haute température permeéduire le temps nécessaire a la
graphitisation. Pour les carbones graphitisablegplas répandus, chauffer a 3000 °C
pendant 3 h permet d’obtenir une graphitisatioaléotiu matériau [2].

Durant le processus de graphitisation, les pragsiéiu matériau évoluent pour devenir
celles du graphite. La mesure de ces propriétémgiealors de suivre la graphitisation en
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temps réel. La conductivité thermique et électrigugmente, la densité augmente, la masse
diminue. Vu que la graphitisation consiste en uangement de structure, le suivi de la
réaction peut également se faire par diffraction IXexiste des moyens d’accélérer le
processus, en jouant sur les parametres expérimeftda peut atteindre un meilleur degré de
graphitisation a haute pression, pour une températaonnée), ou en utilisant un catalyseur
(des métaux solides ou un oxydant sous forme gazar les deux formes de catalyseurs les
plus répandues). L'inclusion de particules métabis] permet d’abaisser la température a
laquelle a lieu le processus de graphitisationefet, lorsque I'on se place en phase gazeuse,
le carbone a tendance a diffuser dans les parsicukgalliques, puis a diffuser ensuite vers
I'extérieur de la particule quand la saturation aseinte. Il y a alors formation de feuillets
graphitiques orientés parallelement a la surfacéadgarticule, qui entourent cette derniere
comme une « coque ».

3 Forme diamant

Comme nous l'avons vu, le diamant est 'une desé&sr allotropiques du carbone. C’est
une phase métastable dans les conditions normaleerdpérature et de pression, c'est
pourquoi il est possible de le trouver a I'étatunat Des méthodes de synthése existent
également, et sont capable de produire un matéuayropriétés tout a fait similaires a celles
du diamant naturel.

Le diamant possede nombre de propriétés remargairiepourra ainsi citer sans étre
exhaustif :

Son extréme résistance aux radiations neutroniques

Sa trés haute conductivité thermique

Sa dureté et sa rigidité sont parmi les plus ékedégous les matériaux connus
- Sadensité en nombre d’atomes est la plus élevémiddes matériaux.

Ces propriétés étonnantes dérivent de la struatérae du cristal de diamant. Il en existe
plusieurs structures, mais la plus courante et dile « cubique ». Dans cette structure, le
carbone adopte une hybridatiorf,sthaque atome étant lié par liaison covalente dvée ses
voisins. Cette liaison est courte (0,154 nm) e$ #nergétique (711 kJ mdl[2, 10]. La
structure peut étre décrite comme un empilemenmdiles cubique a faces centrées qui
s’interpénetrent (Figure 2.4).

Figure 2.4 : Représentation de
la structure CFC du diamant
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La structure diamant est ainsi isotrope et compasteliquant sa haute densité de 3,515
g cm® (alors qu'elle n'est que de 2,26 g ¢mour le graphite) [11]. Sa densité molaire est la
plus élevée de tous les matériaux, ce qui endatibstance la plus dure parmi toutes.

Il existe d’autres formes cristallines pour le deaty) comme les formes octaédrique et
dodécaédrique. Ces deux formes sont courantes ldagiamant de synthese. La structure
hexagonale est présente dans la nature, et congpaseaerai appelé lonsdaleite. Cependant,
linclusion de structures hexagonales au sein duatériau essentiellement cubique (la
majorité du diamant naturel) est considérée commeefaut.

4 Carbone amorphe

4.1 Le carbone amorphe

Un carbone est appelé amorphe quand il inclut uskiltltion aléatoire d’atomes de
carbone, la structure globale n'adoptant alors medorme cristalline typique (graphitique,
diamant). Les hybridations Spu sp des atomes sont réparties « au hasard » au sein de
structure. Une description des carbones amorphesignt du modele de Robertson,
considérant alors de petites zone$(sglots ») formées au sein d’un « ciment $[4@, 13].
Les propriétés des carbones amorphes dépendestgaordement du pourcentage relatif de
liaisons sp et sp au sein du matériau. Il existe plusieurs méthgemettant de déterminer
ce pourcentage, comme la RMN ou I'EELS [14]. Dampértie du chapitre 2 concernant la
microspectrométrie Raman, nous avons vu que catteique permet également d’avoir des
informations sur la structure des carbones amorphes

La distinction des carbones amorphes en « softehetrd » est due en premier lieu a
leurs propriétés physiques. Un carbone amorphedohaossede comme son nom l'indique
une dureté élevée, et inversement pour un carbonephe « soft ». Ces propriétés physiques
sont liees a la structure du matériau et plus pédoent son contenu en hydrogéne. Les
carbones amorphes soft possédent en effet un ecoeterhydrogéne supérieur a celui des
carbones amorphes hard (de 30 % a 40 % atomiqydrd@ene pour les hard, > 40 pour les
soft). Outre le contenu en hydrogéne, nous avonsdaws le paragraphe 1.2 que le
pourcentage de liaisons?spu sp présentes au sein de la structure permettait lagaleune
classification des carbones amorphes en plusieurétgs distinctes que nous allons évoquer
ici.

Les carbones amorphes hydrogénés possédant leeptage atomique d’hydrogene le
plus élevé (de 40 % a 60 %) possédent égalemguilieentage de liaisons®de plus élevé
(jusqu'a 70 %), la plupart de ces liaison3 é@nt des liaisons C-H. Ce matériau est tendre et
sa densité est faible. Les carbones de ce type aumpelés « polymer-like hydrogenated
amorphous carbon » (dans la figure 2.1, ils soésna HC polymers »). Si le pourcentage
atomique d’hydrogéne est moins élevé dans le naatéde 20 % a 40 %), la dureté est plus
élevée (les liaisons C-C de type® ggant plus nombreuses), on parlera plus simplemient
« amorphous hydorgenated carbon » (notés a-C:Hle $ontenu en hydrogene est moins
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élevé encore (pourcentage atomique inférieur a 20 &a parlera de « graphite-like
hydrogenated amorphous carbon », ou de « nancaliiyst graphite » (noté nc-G). La
présence plus élevée de liaisoné dans ce dernier type de matériau renvoie en éfflet
structure graphite du carbone (constituée uniquéndenliaisons sf). Contrairement au
diamant pur, les « diamond-like carbon » (DLC) omsggdent pas uniqguement des liaisens
entre les atomes de carbone, et tous ces atonmmnpas hybridés ¥pce qui les place dans
la classe des carbones amorphes. Cependant, #§6deog une trés forte majorité de carbones
sp’, et nombre de leurs propriétés sont comparablesllés du diamant (dureté, module
élastique, inertie chimique) [4]. Malgré tout, nthése des DLC ne produit que des couches
minces qui ne maintiennent pas les propriétésdpess du diamant. Cependant, les DLC
demeurent largement moins onéreux a synthétiseteqdmmant, ce qui leur offre un grand
nombre d’applications dans l'industrie. Les DLCnluent pas uniquement des liaisons C-C
et peuvent étre hydrogénés : on parle alors de DLEIHiIn, il est possible de synthétiser un
autre type de carbone amorphe, issu d’un matéyiae DLCH pour lequel le contenu en
liaisons sp a été augmenté, et dont les propriétés sont adifiésentes des DLCH : on parlera
de «tetrahedral hydrogenated amorphous carbomté (@-C:H). Les carbones amorphes
forment donc la base de nombreux matériaux auxrigt@s physiques bien distinctes.
L’étude de leurs propriétés et de leur syntheseposm une part non négligeable du domaine
des sciences des matériaux.

4.2 Synthese

Au final, il existe plusieurs méthodes permettamtsgnthétiser des carbones amorphes.
Le choix de la technique de synthése et des parasnéxpérimentaux permet d’aboutir aux
différents types de carbone amorphe cités ci-dedsuprocédé PECVD (Plasma-Enhanced
Chemical Vapor Depostion) est le plus utilisé dmlatoire pour la production de carbones
amorphes. Un réacteur PECVD est constitué de dimatrédes de surfaces différentes. Le
substrat est généralement monté sur I'électrodmidace réduite. Un plasma est produit entre
les deux électrodes, et la plus grande mobilitéatisstrons au sein du plasma crée un effet de
gaine au niveau des électrodes. Le plasma dévelappeharge majoritairement positive, et
I'électrode portant le substrat une charge négativeffet de la gaine au niveau de cette
électrode produit lI'accélération des ions qui viemnbombarder le substrat, facilitant la
création de liaisons 3pCe procédé est utilisé pour créer des couches@g ou de DLC
[4, 9].

Basées sur le méme mécanisme, des implémentation®atteur PECVD ont été
réalisées afin de satisfaire aux conditions néaessa la formation d’autres types de carbone
amorphe. Le procédé PBS (Plasma Beam Source) idetbobines magnétiques afin de
confiner le plasma, et une grille chargée permettenréaliser un faisceau de particules
destiné a se condenser sur le substrat. Cette deé#gi employée pour la formation de ta-
C:H [15]. D’autres méthodes sont basées sur I'akoit du plasma par des micro-ondes :
c’est le cas des procédés dits ECR (Electron QyrioResonance) ou ECWR (Electron
Cyclotron Wave Resonance). LECWR permet la pradactle films de ta-C:H et de DLC,
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avec une vitesse de croissance plus importantdeqpeocédé PBS [16]. Le choix du gaz

utilisé pour I'ensemble des procédés PECVD a ummdg importance sur les propriétés
finales du matériau créé. Ainsi, c’est I'applicatia laquelle est destiné le matériau qui va
déterminer le gaz utilisé. Par exemple, un matédestiné a des applications mécaniques
devra posséder une grande dureté, donc un faintedthydrogéne. Il faut un gaz précurseur
avec un faible ratio H/C. Dans ces cas, c'est surfacétylene qui est utilisé. Pour des

applications en électronique, c’est surtout le @éehqui est employé. L'énergie par ion

carbone incident doit aussi étre prise en comptgaeicipe également au choix du gaz

précurseur et a la détermination des parameétredriexgntaux (pression, tension appliquée
entre les électrodes...).

Les méthodes par sputtering sont tres employées ldadustrie, et basées sur I'érosion
d’'une électrode de graphite par un plasma d’ardg@rPlour augmenter le taux de dépdt, rendu
faible par le faible taux d’érosion physique dupdpiée, des aimants sont employés : ils sont
placés a I'arriere de la cible, afin d’'imprimer agbectrons une trajectoire en spirale et ainsi
d’allonger leur parcours, augmentant le degré éation du plasma. Ce procédé est appelé
MS (Magnetron Sputtering). L'énergie des ions ieaits peut étre contrdlée en jouant sur la
tension entre les électrodes, et l'intensité du lbamslement ionique est également modulable
en jouant sur la configuration du champ magnéticyée par les aimants. Des a-C:H et des
DLC peuvent étre créeés par cette méthode.

Il existe également des méthodes utilisant deséectriques, notées CA (Cathodic Arc)
et FCVA (Filtered Cathodic Vacuum Arc). Un arc él@pie est créé par un bref contact entre
une cathode de graphite et une deuxieme électredearbone non graphitique, créant un
plasma trés dense en ions (jusqu'a®1@r’), mais également des poussiéres. Le procédé
FCVA dispose d'un filtre permettant d’évacuer cesigsieres [4]. Un champ magnétique est
utilisé pour diriger ce plasma et aboutir a unedemsation sur un substrat. Ces méthodes
permettent la synthése de a-C:H et de ta-C.

Il existe d’autres procédés de synthese des a-Ccités ici. En effet, la recherche et
'amélioration des techniques expérimentales paanete contrbler le dépbdt de couches de
carbone amorphe, le ratio de liaison§sp, et le pourcentage d’hydrogénation, compose une
partie importante de la recherche actuelle surchbones, étant source d'une abondante
littérature.

5 Autres formes de carbone

5.1 Noirs de carbone

Dans lindustrie moderne, les noirs de carbone spnhcipalement utilisés en
complément dans la fabrication de matériaux carhoaén d’en augmenter la résistance
thermique et la solidité. Ainsi, on les trouve ddasquasi-intégralité¢ des caoutchoucs
disponibles.
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Techniquement, les particules de noir de carbonel®s dimensions pouvant aller de 10
& 500 nm, pour une aire de surface de 25 a 15@m[17]. Elles sont principalement
synthétisées selon deux méthodes [2, 18] :

- Un tube de métal refroidi est mis en contact aves tdilliers de flammeéches
(produites par combustion incompléte d’hydrocarburd.'énergie fournie par la
combustion permet le craguage de la partie norébrdés molécules d’hydrocarbure.
Il 'y a alors réaction en phase homogeéne, puis cwmadi®n sur les parois de métal
refroidi. Les particules de noir de carbone aimsidensées sont alors exposées a de
hautes températures (sous pression atmosphéritja#),aafin d’en oxyder la surface.
Les particules obtenues ont la forme de petitegrgshde dimensions de I'ordre de la
dizaine de nm.

- Un gaz naturel d’hydrocarbures est décomposé theement dans un four
préchauffé, en I'absence d'air. C'est également oombustion incompléte. Les
particules ainsi produites ont des dimensions pouateindre plusieurs centaines de
nm.

Le processus physique de croissance des partidalesir de carbone est identique, que
I'on utilise I'une ou l'autre de ces méthodes datBgse. Dans la phase vapeur issue de la
combustion incompléte d’hydrocarbures, se formerg dssemblages de quelques feuillets
polyaromatiques de petite dimension (environ 1 rph)s ou moins concentriques, appelés
nuclei. Par la suite, des USB vont venir se dép@adour de ces nuclei, de maniére
concentrique (croissance en phase homogéne), foumar« coquille ». Par la suite, d’autres
USB entourant d’autres nuclei voisins peuvent sposér sur I'extérieur de la coquille
précitée, formant ainsi un amas de particules tboobhésion est assurée par des liaisons de
Van der Waals. Durant ce processus, des hydroeslour des groupements contenant O et N
peuvent se déposer a la surface des particulesiddencarbone, mais de par la faible activité
des sites de surface des particules, leur teneby@mcarbures est quasi-nulle (ne dépassant
pas 4 % de CO ou 1,5 % de §O

De par la présence d’'USB autour des nuclei, leticoégs de noir de carbones sont
partiellement « graphitisables ». Sous l'effet dtreitement thermique a 2600 °C, les nuclei
se déplacent de l'intérieur vers I'extérieur depdaticule, se plaquant en couches paralléles.
Les particules prennent alors des formes de padgagirésentant un creux au centre bordé de
graphénes.

5.2 Suies

La formation des suies n’est pas recherchée indlisient, et leur synthése émane de
combustions ayant lieu dans des dispositifs coarémiteurs de voiture, d’avion, etc...).
Leur présence est alors considérée comme une ipallute mécanisme de formation des
suies est similaire a celui des particules de rd@rsarbone, comprenant une suite similaire de
processus (formation de nuclei, agglomération d’'U&Bour de ces nuclei, croissance de
surface, oxydation). Ainsi, les suies et les ndescarbone possedent une morphologie et une
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structure interne identiques. Cependant, de pardsence a la surface des particules de suies
de sites plus polaires et actifs que ceux des m@rsarbone, la teneur en hydrocarbures en
surface des particules de suies est plus importargedans le cas des noirs de carbone [19].
Enfin, tout comme les particules de noirs de caebtas suies sont des carbones partiellement
graphitisables.

5.3 Pyrocarbones

Les pyrocarbones sont des carbones polyaromatiquésstar des suies et des noirs de
carbone. lls sont également graphitisables. Lorslede fabrication, la pression et la
température jouent des rbles décisifs quand a Ipuopriétés et aux caractéristiques du
matériau. De vastes domaines d’application incllespyrocarbones, comme le nucléaire ou
la biomédecine, tirant parti des propriétés de amaposés (haute résistance a la chaleur,
dureté, conductivité thermique...). Une applicatiogs doyrocarbones, importante dans le
cadre de notre étude, est I'habillage des fibrescalbone (ce qui est le cas des fibres
employées dans les composites a fibres de carbGRE)( matériau utilisé dans les
tokamaks).

Le processus permettant la synthése de pyrocartestdsasé sur un principe proche de
ceux utilisés pour fabriquer les noirs de carbonk: décomposition thermique
d’hydrocarbures au contact d’'un support (porté dansas a haute température, soit 800 °C.
Dans les cas ou une vapeur issue de la combustigdrdcarbures n’est pas a I'équilibre
thermodynamique, le dépo6t observé suite a la caadiem de cette vapeur peut étre ou
pulvérulent (noir de carbone), ou compact (pyroocad). Dans certains cas on peut observer
simultanément les deux types de dépdt. Ainsi, lathese des pyrocarbones nécessite des
conditions permettant d’éviter la production derru@ carbone.

Le précurseur le plus employé est le méthane guipprolyse a 1100 °C, se décompose
en carbone et dihydrogene. D’autres précurseurameoiiiéthylene ou l'acétylene peuvent
egalement étre employés. La synthese est baséa déposition chimique en phase vapeur
(CVD : chemical vapor deposition). Lors de la CVID,est nécessaire de maintenir une
pression réduite (de I'ordre de 500 Pa). Lors deroeessus, le substrat est alors chauffé. I
existe d’autres méthodes comme la CVI (Chemicabwagfiltration, ou infiltration chimique
en phase vapeur). Pour cette méthode, la chime teermodynamique sont identiques a la
CVD ; cependant, le dépot se fait sur support ypqgrée film de carbone croissant dans les
pores par infiltration. La cinétique est cependdifférente de la CVD, puisque les réactifs
doivent diffuser dans la structure poreuse (etgestproduits en sortir) [20, 21]. Ce processus
est trés utilisé dans l'industrie. Enfin, nous pons citer une troisieme méthode de synthése,
ou la réaction est activée par l'état plasma dextifé (gaz de propylene-argon ou de
méthane-argon, fréquence plasma de 0,5 MHz, pressférieure a 1300 Pa, température
allant de 300 a 500 °C) [2, 22]. La températuréateeinte étant inférieure au cas de la CVD
non activée par le plasma, cette méthode perntidét sur des matériaux plus sensibles aux
hautes températures, pour des propriétés de diemdise.
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6 Erosion des carbones

Lorsqu'un matériau carboné est irradié par un filx particules, plusieurs types
d’interaction peuvent se produire et mener a uroemdagement du matériau. Toutes ces
interactions sont caractérisées par un rendemet#,¥3. Si I'on notel i, le flux de particules
incident, et ¢ro le flux de particules érodées, alors ¥T ¢ro/ Tin.

L’érosion physique se produit quand I'énergie tférée aux atomes de la surface du
matériau par les particules incidentes (par collisinucléaires) dépasse I'énergie de liaison
des atomes de surfacegfESelon la masse et I'énergie des particules anties, différents
mécanismes d’érosion physique peuvent se produire :

- Pour des basses énergies, la particule incideatssfére suffisamment d’énergie a
I'atome de la cible pour que celui-ci soit éje@é]a particule incidente est réfléchie
(régime de collision simple)

- Pour des énergies de l'ordre de plusieurs dizadie¥, les particules incidentes
produisent des atomes de recul énergétiques, guepea leur tour créer de nouveaux
atomes de recul. Cet ébranlement en chaine, seipamtl dans une région proche de
la surface, peut provoquer le départ d’atomes rfrégile cascade linéaire). Dans ce
régime, on suppose cependant que la densité d’atemenouvement a I'intérieur du
matériau est faible : les collisions entre atomemeuvement sont rares.

- Pour des hautes énergies (de I'ordre du keV etrmuypés), et des atomes incidents de
haut numéro atomique, la densité de cascades ligaoleur permettent d’interagir
entre elles et la température du matériau augnantaveau du point d’impact de la
particule incidente (régime de pulvérisation norédire).

Si M; et M, sont respectivement les masses de I'atome incitae I'atome cible, on définit
y le facteur de transfert maximal d’énergie par :

4 M, M,

r= (M; + My)?

Ce facteur est maximal quand; ™M M, (on parle alors d’auto-érosion). L’énergie deskau
des atomes de la surfacg, [permet de calculer I'énergie seul BEcessaire a un ion incident
pour produire une érosion physique. Dans le cas digdcanisme a une seule collisior,&
éte calculée et vautzH y(1-y) [23]. Cependant, cette formulation n’est pas i@pple quand
les masses Met M, sont proches, donnant des énergies seuils inaaiedravec les résultats
expérimentaux et elle ne peut pas étre utilisée sveas M = M,. On ne l'utilise que pour
les cas ou M< 0,2 M. Pour les cas ou M> 0,2 M, c’est une formule empirique qui est
employée : E = 8B (M/M»)?° [23, 24]. Quand la valeur de I'énergie des parésul
incidentes dépassesEYs augmente jusqu’a atteindre un maximum, puis déaai les
particules incidentes et les cascades de collgmtrent plus profondément dans le matériau
et il y a moins d’énergie transmise aux atomesadwiiface (figure 2.5.a) [23].

L’'angle d’incidence des particules incidentes egtlément un parametre qui influe sur
Ys. La figure 2.5.b montre I'évolution des¥vec I'angle d’'incidence dans le cas d’atomes de
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deutérium incidents sur du carbone (simulation migué TRIM). Bien que la température de
surface ne joue pas de r6le dans le cas d'uneo@rpsiysique, I'état de surface est important.
En particulier, la rugosité va augmentes dans le cas d’une incidence normale, et diminuer
Y s dans le cas d’'une incidence rasante.
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Figure 2.5 : (a) Evolution du rendement d’érosion pysique en fonction de I'énergie des ions

deutérium sur une surface de carbone et de bérylli, et des ions deutérium et argon sur une

surface de tungsténe [25], (b) Evolution du rendenm¢ d’érosion physique en fonction de I'angle
d’'incidence, deutérium (énergie de 400 eV) sur cadme, simulation TRIM.

On parle d’érosion chimique lorsque des réactidrimigues sont en jeu entre atomes
incidents et atomes de surface : ce phénoméne utespeproduire que pour des couples
spécifiqgues atomes incidents / atomes cible. Darsa$ des matériaux carbonés bombardés
par de I'hnydrogene, le processus se fait en plusiéapes :

- Les atomes de carbone lié< spnt hydrogénés, la liaison devient sprés passage
par un radical intermédiaire’sp

- Les atomes d’hydrogene arrivant postérieurementqoyeent la création de molécules
H», qui sont désorbées.

- Si la température est suffisamment haute (> 400 d€s hydrocarbures peuvent
désorber eégalement, et il y a érosion.

Le rendement d’érosion chimique varie en fonctienaltempérature de surface du matériau.
Dans le cas d’'un bombardement de carbone par ga@régene ou du deutérium, il atteint un
maximum pour une température de 600 K, puis il aiéai la température augmente encore.
Cela peut s’expliquer par le fait qu'au dessus 66 B, les radicaux intermédiaires*sp
peuvent se recombiner avec des atomes adsorbgsi, @luit la concentration de liaisons sp
et défavorise donc I'érosion chimique [23]. La stare du matériau a également une
influence sur le rendement d’érosion chimique, gt varier d'un facteur 1000 : la figure
2.6 Montre en effet que le carbone amorphe (sdfaet) subit plus d’érosion chimique que le
carbone graphitique ou le diamant [26].
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Figure 2.6 : Rendement d’érosion chimique pour le
bombardement de différents carbones avec des atomes
d’hydrogéne et deutérium [26]

Les réactions chimiques peuvent également se pedu profondeur : quand un ion
hydrogéne pénétre dans un matériau carboné, iEsosion physique (avec éventuellement
cascade de collisions) tant que I'énergie de geesi suffisante, mais a la fin de sa trajectoire
au sein du matériau, les effets chimiques devienimgportants : des hydrocarbures peuvent
étre formés, diffuser vers la surface, et étre s Ce type d’érosion chimique dépend de la
température du matériau, de I'énergie et du fluxghaticules incidentes.

Des effets de synergie ont été montrés dans ledleasombardement simultané d’'une
surface de carbone par de I'hydrogene et des itusségmergétiques et plus lourds [17, 27].
Les ions énergétiques cassent des liaisons enceuffpui servent par la suite de sites de
réaction pour I'hydrogene) ou bien participent @patt d’hydrocarbures de la surface (par
érosion physique), augmentant ainsi le rendemémbsion chimique.

Enfin, il faut noter que des atomes d’hydrogéne (@mutérium) qui pénetrent en
profondeur dans le matériau peuvent étre piégéseaudu matériau et créer des liaisons
chimiques. Si le matériau est chauffé, les atonégés peuvent également diffuser. Par
exemple, une température comprise entre 600°C @t °80 suffit pour que des atomes
d’hydrogéne diffusent dans du carbone amorphe da-ta-C) [28]

7 Le carbone dans les tokamaks

Le carbone est I'élément constitutif des composéate au plasma présents dans le
tokamak Tore Supra (TS). Le matériau utilisé pas composants est un composite a fibre
de carbone. En effet, ses bonnes propriétés meéesniet thermiques, ainsi que son faible
numeéro atomique (voir Introduction), le rendenttipalierement intéressant. Dans le
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paragraphe suivant, nous allons détailler la falioo, les caractéristiques de ce matériau, et
son utilisation pour TS.

7.1 Les fibres de carbone

On considere généralement que la premiére utisadiune fibre de carbone a été les
filaments pour les ampoules (travaux d’Edison)liséa a partir de la carbonisation de fils de
coton. Cependant ce matériau ne s’est pas réviddagsant, et a été remplacé par un fil de
tungstene. Ce n’est qu'en 1960 que la recherchdesufibres de carbones a abouti aux
premiers procédés industriels permettant de réalise matériau fiable, capable de
concurrencer les fibres de verre. Les fibres sdatsées selon leur origine, appelées
organiques si elles proviennent de composantgjtedsle coton ou la laine, inorganiques si
elles proviennent de verre ou de céramique par pbenklles sont nommées d’aprés le
précurseur utilisé pour leur synthese : on parléldes PAN (PolyAcryloNitrile), fibres brai,
ou fibres rayonne. Les fibres de carbone possadenbonne résistance mécanique (module
d’élasticité de 200 a plus de 500 GPa, résistartadension de 3000 a 4000 MPa), une bonne
conductivité thermique suivant I'axe de la fibrepyee faible densité (inférieure a 2) [2].

Le PAN est actuellement le précurseur le plussétifour la production de fibres de haute
performance (résistance, élasticité, conductiomiitpie). La fabrication d’une fibre PAN se
fait en plusieurs étapes [2, 29] :

- Filage: cette étape consiste, a partir dune ®plutde PAN dans du
diméthylformamide (si on ne met pas le PAN en sofytil va se décomposer avant
de fondre), a former une fibre en faisant « tousndéa solution dans une chambre
prévue a cet effet (injection de la solution a éravune filiere). Généralement, pour
faciliter la graphitisation du matériau qui aureulipar la suite, la fibre est lors de cette
étape placée dans un bain facilitant sa coaguladiosi qu’'en présence d’autres
composeés (comme I'acide itaconique) qui vont aadeprocessus de carbonisation.

- Etirage : la fibre est étirée pour conférer au ag@searboné qui la compose une
orientation préférentielle, parallele a I'axe defilare. Cette étape est généralement
réalisée dans la chambre servant au filage.

- Oxydation : I'oxydation des fibres permet la forroat de double liaisons C=C et
incorporation de groupements OH et CO, qui voougr sur la stabilisation
thermique de la fibre, empéchant sa fusion. Pouteréves cassures de chaines
carbonées souvent provoquées par [|'évaporation tétbetomes lors des
carbonisations, cette étape d’oxydation est souypeétédée d'une étape dite de
« stabilisation », consistant a chauffer la fibteéé a 200-300 °C en atmosphere
oxygeénee pour conserver l'orientation du squelstboné.

- Carbonisation et graphitisation : la fibre est éenént chauffée a des températures
comprises entre 1000 °C et 1500 °C. De nombreuxposgs carbonés désorbent lors
de cette étape du chauffage, et la topographiaillaire de la fibre se maintient,
aboutissant a des fibres de section circulaire toodiametre varie entre 5 et 10 pm.
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Les hétéroatomes désorbent, puis la températungoeste jusqu’a 2500 °C. La fibre

est composée alors de 99 % de carbone, et saustrugdt graphitique, les propriétés
thermiques et mécaniques d’une telle fibre se m@g@Mt sensiblement de celles du
graphite.

La structure des fibres se rapproche davantageaphige turbostratique que du graphite
pyrolytique, la longueur des domaines dans le ptamatique dépassant rarement 20 nm. Ces
domaines sont orientés parallelement a I'axe déta, mais dans le cas des fibres PAN, il
n'y a pas d'orientation préférentielle perpendica@iaent a I'axe de la fibre, alors qu’une telle
orientation privilégiée peut étre trouvée pour fises brai ou rayonne (figure 2.7). Par
ailleurs, la persistance de liaison$ ap sein de la structure entraine la présence fdetdéet

de dislocations.

Figure 2.7 : Schéma représentant I'organisation degomaines au sein des fibres de
carbone. La figure de gauche représente le cas d'aribre PAN, les figures du centre et de
droite montrent deux cas possibles pour les fibrdsrai

Les fibres PAN sont ensuite regroupées en mecheslig) de 500 a 12000 fibres, selon
I'application a laquelle la fibre est destinée.dtmuffage de la fibre lors de I'ultime étape de
leur fabrication va conférer a la fibre des prog@séphysiques (module d'élasticité, dureté)
variables selon la température ciblée et la duteehduffage. Ainsi on classe les fibres PAN
en 3 catégories :

- Type 1: Module d'élasticité standard
- Type 2 : Module intermédiaire
- Type 3 : Haut module d'élasticité.

Le tableau 2.3 donne les propriétés mécaniquesdates pour les fibres PAN de ces 3
types [2]. Par ailleurs, les fibres PAN ont uneductivité thermique allant de 8 & 70 W'm
K™ dans la direction de leur axe [2]. Ceci est & can@pau cuivre (385 W ™TK™) ou au
graphite pyrolytique (390 W tK™ dans les directions des plans).

Type 1 Type 2 Type 3
Module d'elasticite 205 & 235 275 4 310 345 4 550
(GPa)
F,v‘f;'as)tance alatension 4,54 5 4650 4350 & 6900 1860 & 4140
Densite 176 21,79 176 21,79 187
(g cm)

Tableau 2.3 : Propriétés mécapies pour les 3 types de fibres PAN
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7.2 _Les composites a fibre de carbone (CFC)

Les CFC sont toujours constitués d'un réseau dedienrobés par une matrice. Les
fibres de carbone sont régulierement choisies [Esumatériaux composites a cause de leurs
propriétés remarquables (faible densité, granddsta@é&e mécanique, haut module
d’élasticité). Le maillage de fibres peut étre &éimé (1D), laminaire (2D), ou intégré (3D). La
composition de la matrice est variable : elle p&wé formée de résine, de céramique, de
métal, ou de carbone. Dans ce dernier cas, on gart®mposite carbone / carbone. Dans le
cadre de la fusion, les CFC carbone / carbone @gostintéressants que les CFC carbone /
résine (meilleure résistance aux hautes tempégatimmeilleures propriétés mécaniques) [2].
La fabrication et le marché des CFC s’est rapiderdémeloppé au cours des 30 derniéres
années, les technologies liées a I'aérospatialeedeant toujours celles ayant le plus recours
aux CFC.

Il existe plusieurs processus permettant d’envedoge réseau de fibres. Le premier
processus employé est 'utilisation d'une base digmperes (cycles phényliques), dans un
processus long et délicat (plusieurs jours) induglusieurs cycles de pyrolyse et une
graphitisation finale. D’autres procédés ont depétié employés, en particulier la CVI
(Chemical Vapor Infiltration). En ce cas, ce n’pas un polymeére carbonisé qui va former la
matrice, mais du carbone pyrolytique obtenu a ipdetila décomposition thermique d’'un gaz
d’hydrocarbure (méthane ou propane). La densiticatist ensuite une étape obligatoire qui
permet de diminuer la fragilité du matériau et saopité, en remplissant au maximum les
pores du matériau. Cette étape est peut étre géadisit par CVI soit par imprégnation en
phase liquide.

Dans la suite du manuscrit, 'acronyme CFC désmmamplicitement les CFC carbone /
carbone utilisés pour la fusion magnétique.

7.3 Le SepcarbN11 et les tuiles de TS

7.3.1 Généralités

Dans le cas de TS, c’est le Sep&andil, produit par SNECMA Propulsion Solide
(SPS), qui est a été choisi. Les fibres constitaannhatériau sont des fibres PAN, de diametre
7 um (figure 2.8), rassemblées par meches de dia®@&5 mm (figure 2.9). Dans un premier
temps, ces méches sont tissées en un maillage V&, pas de 1 mm, puis une étape
d’'aiguilletage permet la formation d'un réseau 3. matrice est déposée par CVI, la
densification se faisant également par CVI. La cetidité thermique dans les 2 directions du
maillage 2D a été estimée & 240 W Ki* & température ambiante (80 W™ a 1000 °C)
alors qu’elle est de 150 WhK™ & température ambiante (55 Wi & 1000 °C) pour la
direction d’aiguilletage [30].

Au sein des fibres comme de la matrice, la distanta-plan a été évaluée a 3,36 A,
montrant que la structure est tres proche d'unectstre graphitique. Les domaines
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graphitiques ont été analysés par diffraction Xeeir longueur estimée a 70 nm dans la
direction perpendiculaire aux plans graphitiqué4,3® nm dans la direction paralléle.

ccV SpotMagn Det WD Exp

AccY SpotMagn Det WD Exp F————"— 20mm E 20 pm
130.0kV 40 2038x SE 57 0 CP2M thLSOSFEG -D1382
> g = i ?
< o i

10.0kv 3.0 3677x SE 55 0 CP2M-XL30SFEG D1382

Figure 2.8 : Iage MEB de fragments Fgure 2. : Image MEde I srface
de CFC SepcardN11, montrant un d’une tuile en SepebON11, montrant
fragment de fibre. les bdes de fibres entourées de matrice

7.3.2 Porosité

La porosité du SepcdriNll a été analysée au laboratoire PIIM par diffiaen
techniques [31, 32]. En premier lieu, une simplsesbation en MEB permet de constater la
présence de larges pores (figure 2.10) de dimensicrométrique (plusieurs dizaines de
p1m), et également la présence d’'une porosité nelei¢les pores dans la matrice de CFC ont
une dimension de l'ordre de quelques pum) (figurdd 2t 2.12). L’'observation en MET
d’'une lame fine découpée a la surface d’'un échamtde SepcafBN11l permet d’identifier
clairement un troisieme type de porosité, a I'ifdee entre fibre et matrice : la matrice n’est
pas parfaitement jointe a la fibre qu’elle entolaessant apparaitre des pores de dimension de
I'ordre de la centaine de nm (figures 2.12 et 2.13)

Figure 2.10 : Image MEB de la surface d’ Figure 2.11 : Image MEB des fibres a la
une tuile Sepcar@lN11 type N11-92 surface d’uneiles SepcaridN11 type
montrant une large porosité a l'interface N11-92, montrant les porosités
entre deux bundles matricielles etterfaciales
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Figure 2.12 : Image MET d'une fibre de N11,  Figure 2.13 : Image MET de deux fibres de
et de la matrice. Les porosités matricielles et la N11, avec ma matrice au centre de I'image.
porosité interfaciale sont visibles Les porosités interfaciales sont visibles.

L’aire spécifique du composite a été déterminéelpdrace d’isothermes d’adsorption
(avec deux types d’adsorbats, méthane et diazbw)ye BET déduite de ces analyses est
sensiblement identique pour les deux adsorba6: 16 g* pour le diazote & 77 K, 0,27y
! pour le méthane & 77 K. Ces deux résultats onblétgnus pour des échantillons massifs
(dimensions centimétriques) de N11-92.

Les mesures d’aire spécifique publiées pour degosites C/C d’intérét pour la fusion
(NS31 et NB31 [33], K Karb, Hitco CC139C et CC1898l11 [34]) sont comprises entre 0,14
et 0,55 M g™. Pour le N11, 0,37 firg™* ont été obtenus [31] sur des échantillons de dsinan
millimétrique a l'aide d’'une machine commerciale cktimeritics ASAP 2000 avec du
krypton comme gaz sonde. Une étude détaillée &gatians le laboratoire a expliqué la plus
faible valeur que nous avons mesurée pour le N1l [Bn effet, en raison d'une forte
rugosité, l'aire externe (qui varie fortement al@cdimension de I'échantillon) et la présence
de macropores (importante macroporosité pour le) Madtribue de fagcon importante dans la
mesure de l'aire spécifique totale. Pour le N1lnsdée cas d’échantillons de dimension
millimétrique, des aires externes de 0,39 gif (échantillon millimétrique) et 0,27 Tg*
(échantillon centimétrique) ont été obtenues, gtalcohérence avec les valeurs trouvées dans
la littérature (0,37 fg™ pour le N11).

La porosité a également été analysée par intrud@mercure [31]. Ces analyses ont
montré que le N11 possede une distribution de piéssétendue entre 10 um et 10 nm, en
confirmant les observations MEB et I'existence @yworosité micrométrique (10-100 um,
larges pores) et submicrométrique, et d’'une pa¥osanométrique (50-100 nm, porosité
interfaciale). Le tableau 2.4 donne les différertestributions de ces trois types de porosité
et indique une porosité en volume de I'ordre decBiilg™. La masse volumique géométrique
du CFC est de I'ordre de 1,8 g €me qui est cohérent avec cette estimation de péres
volume (masse volumique du graphite : 2,26 g°cnPar ailleurs, la masse volumique du
volume du CFC est de I'ordre de 2,1 gtimdiquant une porosité fermée de I'ordre de 7 %.
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Dimension moyenne des Volume de
pores (um) pores (cmg?)
10 — 100 ~ 0,07
~0,1 0,01
<0,1 0,01

Tableau 2.4 : Volume des pores mesuré en
mercuroporosimeétrie (SepcarliIN11 type N11-92)

7.3.3 Assemblage des tuiles

Il'y a 12096 tuiles en Sepcarblll sur le LPT (Limiteur Pompé Toroidal) de TS. Ces
tuiles sont soudées sur des composants métallapmés aiguilles, au nombre de 576. Un
circuit d’eau a 120° pressurisée a 30 bars cirdaes les aiguilles afin de refroidir en
permanence les tuiles. La structure du LPT est «litastellée » : cette structure disjointe
(avec un intervalle de 2 mm entre chaque tuile dmmkrection poloidale, et de 0,5 mm dans
la direction toroidale) permet d’augmenter la stefde contact avec le plasma. Les aiguilles
étant placées dans la direction poloidale sur [€, L& dimensions des tuiles sont variables
selon leur position sur l'aiguille afin de satiséaia géométrie toroidale du LPT : les arétes
poloidales des tuiles mesurent toutes 2,2 cm, tad@ngueur des arétes toroidales varie de
2,3 cm a 2,8 cm. Les lignes de champ magnétiquéagtiles particules du plasma étant
essentiellement toroidales, les arétes poloidassules ont été incurvées (rayon de courbure
de 2 mm) afin de minimiser les flux de particulesm@étiques sur une aréte anguleuse.

CuCrZr
heat sink

o=
Ni adapter/ r - f f
L Rear

SS block ~ I‘] H end
L) plugs

Figure 2.14 : Schéma de principe du design des
aiguilles du LPT de TS [24]

L’enjeu technologique du LPT est de lier convenadaet ces tuiles en CFC conductrices
de la chaleur aux aiguilles en cuivre activemefrordies par la circulation d’eau pressurisée
(Figure 2.14). Pour cela, les tuiles sont soudéesup procédé appelé AMJActive Metal
Casting) [35, 36, 37] : un réseau de trous conigséperce par laser dans la surface du CFC
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(diamete 50 um et de profondeur 300 pum, avec un pas &a0025 mm, comme le montre
figure 2.15) puis il y a dép¢ a haute températudun film de titane mouillanien vue
d’accroitre I'accrochage, puis du cuivre liquide est coulé erfase, et enfin la tuile e
assemblée sur la structure refroidie par une se parfaisceau d'électrons entre les di
couches de cuivre. Cette technique permet de nseinteés effets dus a la diltion différente
des deux matériaux constituant la tuile et l'aigu{interposition d’'une couche duivre, et
creéation d’'un gradient de composition a l'interfagréce au réseau de trcconiques) [30].
Elle permet au LPT de résister & des puissancel0 MW mi?, ce qui est le maximui
réalisable avec les technologies développées arhactuelle

La conception des tuiles et l'utilisation de CFC tant que matériau répc ainsi de
maniere satisfaisante au cahier des charges impasdes conditionspour TS dans sa
configuration CIEL Cependantles phénomeénes d’érosion du carbone sont pré)jintksiaa
leur utilisation pour ITER dans lequel le tritiurst @résent, et a plus longue échééla perte
des propriétés mécaniques et thermiques du CFC imadiation neutroniqudes rendent
inadaptés pour les futurs réactel

5
AA A
S B B

Figure 2.15 : Schéma représentant la soudure
d’'une tuile par le procédé AMC®

TUILE
6 mm
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Chapitre 3

Résultats

Au cours de ce chapitre, nous allons décrire ladogphie des échantillons issus de la
campagne DITS (dans le cadre des analyses postimoiinsi que leur microstructure, en se
basant principalement sur des techniques de mimpeselectronique (par balayage et en
transmission). Les tuiles observées proviennertiffierentes zones du LPT, que nous avons
évoquées dans l'introduction de ce manuscrit ;. zd@Beosion, zone de dépot fin, zone de
dépdbt épais. La figure 3.1 est une image du LPTagurelle figure la position des tuiles que
nous avons étudiées sur le LPT, ainsi que la posdiune zone de tangence entre 2 zones
érodées c'est-a-dire la zone ou les lignes de clsamiptangentes au LPT. Certaines zones du
LPT seront dites « sous le flux », c'est-a-dire lpselignes de champ interceptent la surface
des tuiles : il s’agit des zones érodées et daioed zones de dépbt fin (dites zones de dépot
fin sous le flux) : d’autres zones seront ditesmbrés » ou « a 'ombre du flux », ou les
lignes de champ n’interceptent pas la surface uitsst: il s’agit de certaines zones de dépot
fin « ombrées ». Nous allons tout d’abord nouscata a définir la nomenclature utilisée afin
de repérer les tuiles sur le LPT, et les différertenes d’'une tuile. Ensuite, nous traiterons
des résultats obtenus par analyse en MEB et METeswurfaces des tuiles en contact avec le
plasma, puis des résultats obtenus sur les surt@éeales des tuiles.
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Figure 3.1 : Photographie du LPT de TS. Les tuilegue nous avons étudiées sont
repérées, avec un code couleur associé a leur zaleeprovenance : vert pour les zones

d’érosion, rouge pour les zones de dépbt épais, blpour les zones de dépbt fin.
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1 Nomenclature utilisée

La figure 3.1 montre la photographie du secteul@edu LPT étudié dans la phase de
DITS consacrée aux analyses post-mortem. Les winscttoroidale et poloidale sont
précisées. Le champ magnétique résulte de l'addidie deux composantes, toroidale et
poloidale, mais est principalement dans la directaroidale, et nous définissons les deux
cOtés : Up-Stream (US) et Down-Stream (DS) en fonalu sens de ce champ. Son intensité
décroit du centre du tore vers le bord et nousidsns dans la direction poloidale, les deux
cOtés : High-Field Side (HFS) et Low-Field Side §)Fen fonction de cette intensité. Le point
rouge placé sur la figure 3.1 correspond a une zung laquelle les lignes de champ
magnétique sont tangentes a la surface du LPT.

Une identification des tuiles permettant de repérer localisation sur le LPT a été mise
en place. Les aiguilles de la section de 20° du kBt numérotées de 1 a 32. Sur chaque
aiguille (oufinger), les tuiles sont numérotées de 1 a 21 (la tudertespondant a celle qui se
trouve du cb6té HFS). Les tuiles sont donc notéedy, ou X est le numéro de l'aiguille et Y
celui de la tuile (F Finger, T =Tile).

Les tuiles que nous avons recues pour effectueranaky/ses sont repérées sur la figure
3.1. Elles sont extraites des 3 zones du LPT que mawons évoquées dans l'introduction.
Elles se répartissent en :

- tuiles érodées (c-a-d issues des zones d’éroseprgsentées en vert sur la figure 3.1 :
F1T4, F5T3, F6T4, F27T10, F27T14, F28T15, F28T16.

- tuiles de dépbt épais (c-a-d recouvertes de dgmis) représentées en rouge sur la
figure 3.1 : F27T5, F28T5

- tuiles de dépadt fin (c-a-d recouvertes de dépdt fieprésentées en bleu suffipure
3.1:F10T10, F17T7, F28T20

La figure 3.2 montre la photographie de la tuiledée F27T10. Les tuiles soudées sur les
aiguilles composant le LPT présentent une facergipé exposée au plasma, d’environ 2 cm
de longueur sur 2 cm de largeur. Cette face sgpel@gtop. La face opposée est appelée
bottom Les tuiles sont séparées les unes des autredepainterstices qui seront appelés
gaps, dont la largeur est différente selon la timacpoloidale ou toroidale. Nous parlerons
de gaps poloidaux (toroidaux), pour désigner lderstices séparant les tuiles dans la
direction poloidale (toroidale), dont la largeut @s 2 mm (0,6 mm). Les surfaces latérales
des tuiles bordent donc les gaps. De facon raceyuraus allons appeler « gap toroidal » par
exemple, la surface latérale concernée. Nous padetonc de :

- Gap poloidal US (DS) pour désigner la surface tgsp situé du cété US (DS) de la
tuile.

- Gap toroidal HFS (LFS) pour désigner la surfacesdamap situé du c6té HFS (LFS)
de la tuile.

Nous allons nous intéresser en premier lieu aukyses effectuées sur les tops des tuiles,
puis aux analyses effectuées sur les gaps.
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Figure 3.2 : Photographie de la
tuile F27T10

2 Tops des tuiles de TS

2.1 Tuiles érodées

2.1.1 Porosité

Les tops des tuiles érodées présentent une suisaée par I'érosion (figures 3.3 a 3.8).
Il N’y a aucun dépot visible sur la surface, etsteucture du CFC est bien visible. Nous
pouvons ainsi distinguer les bundles de fibres ljgdea ou perpendiculaires a la surface
(figure 3.5). La section des fibres est circulagenous retrouvons bien le diamétre de 7 um
des fibres ex-PAN du N11-92 (figure 3.6). Nous neaeimes essentiellement focalisés sur
I'étude des régions ou les fibres sont perpendi@sda la surface.

La figure 3.5 montre I'existence de dépodt a l'irear d’'une macroporosité. Par analyse
en EDS, nous avons vu que ces dépoOts sont comsstili@é carbone. L’'analyse en
microspectrométrie Raman a montré gu'’il s’agit dedbone amorphe deutéré (co-dépot) [1]. Il
n'y a par contre apparemment pas de déep6t danpolesités matricielles et de méme la
porosité interfaciale fibre/matrice est encoreeratint visible (figure 3.6). Le remplissage des
macroporosités par les dépbts est cependant vaselin les tuiles érodées. L'imagerie MEB
des tops des tuiles F27T10, F27T14, F28T15, et E@8dermet de rendre compte de
I'évolution du remplissage des macroporosités quande déplace de HFS vers LFS le long
de la méme zone d’érosion. Si aucune macroporo®st totalement obstruée par le dépot
pour les tuiles F27T10 et F27T14, les premieres roparosités totalement obstruées
apparaissent pour la tuile F28T15, et le nombrenderoporosités totalement obstruées
augmente encore pour la tuile F28T16 (sans atteitdrtégralité des macroporosités)
(figures 3.7 et 3.8). Il faut noter que quelqud Bétat de remplissage des macroporosités, les
porosités matricielles restent vides.
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Figure 3.3: Image MEB du top de la
tuile F27T10
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Figure 3.5: Image MEB d'une
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F27T10
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Figure 3.7: Image MEB de la surface de |
tuile F27T14
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Figure 3.4: Image MEB du top de la
tuile F5T3
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Figure 3.6: Image MEB montrant les
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2.1.2 Erosion des fibres et de la matrice

Sur la figure 3.6, nous pouvoir voir que les sediaes fibres perpendiculaires a la
surface apparaissent plus sombres que le resta sleface. Un tel contraste de luminosité
pourrait étre di a un contraste chimique, a unrestd de densité, ou a un contraste de
topographie. Or, nous savons que fibres et masoce toutes deux graphitiques et que leurs
densités sont proches. Il s’agit donc vraisembtablg d’'un contraste topographique : les
fibres sembleraient étre plus érodées que la neatficur compléter cette analyse, nous avons
fait appel a des mesures en AFM (figure 3.9). Cesures montrent bien une érosion
différentielle fibre/matrice : les sections de &brse situent plus bas que la matrice
environnante. Il semble donc que les fibres aieettendance a étre érodées plus rapidement
que la matrice [2]. La différence de niveau en&reslirface de la matrice et la section des
fibres peut aller jusqu’a 500 nm. Cette visibilité la structure du CFC, ainsi qu’une érosion
différentielle fibre / matrice, sont un point commde toutes les tuiles issues des zones
érodées.

nm

1[[)0 2(|)0 3(])0 4(‘30 5([)0 6([)0 70|0

0
h

Figure 3.9 : (a) Imagerie en AFM de la surface deltuile F27T10 (a gauche), montrant la
différence de niveau entre les fibres et la matrigeet (b) reconstitution tridimensionnelle de la
surface de la tuile a partir des mesures en AFM.

2.1.3 Poussieres et impuretés

Sur les tuiles, nous avons également noté la pcésde poussiéres, de dimension
caractéristique de I'ordre de la dizaine de pmartigs aléatoirement sur la surface de la tuile.
L’analyse en EDS a montré que ces poussieres sompasees de meétaux : Fe, Cr, Ni
(exemple sur la tuile F27T10 : figures 3.10 et R.Xdes éléments proviennent de I'acier
inoxydable des parois métalliques de la chambiidéde TS. Cas particulier, la surface de la
tuile F1T4 présente de larges zones entieremenec®s de dépot métalliques (figure 3.12),
de la méme nature (Fe, Cr, Ni). Il est ici certguiun tel dépdt s’est déroulé lors des
décharges plasma. Cette particularité de la tuiledFpeut étre reliée au fait que cette tuile
provient d’'une zone érodée, mais est aussi treshprde la zone de tangence, c'est-a-dire la
zone ou les lignes de champ magnétique sont taegyan surface du LPT (zone repérée par
un point rouge sur la figure 3.1).
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Figure 3.10: Image MEB d’une poussiére

a la surface de la tuile F27T10 poussiére repérée sur la figure 3.12
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Figure 3.1Z: Image MEB de la surface de la
tuile F1T4, en détection BSE. Des tach
métalliques sont visibles (claires)

2.1.4 Microstructure

Figure 3..: Spectre en EDS réalisé sur |

Nous allons maintenant nous intéresser a la mictsire de la surface des tui
érodées. A l'aide du procédé FIB, nous avons déxalgs lames minces a la surface
plusieurs tuiles érodéegli nous permettent d’analyser les premiers micemgrofoideur.
La figure 3.13montre une lame mince lors de la phase de décaupk suile F27T10. L:
couche claire que I'on apercoit au dessus de |l laépaisseur 1 um environ, est la cou
de platine que nous avons déposé afinla protéger (cf chapitre 2Nous pouvons voi

également une ondulation en surface de la lametramdnune fois encore la différence

niveau entre fibres et matric
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Figure 3.13 : Imagerie par ions, obtenue lors de la
découpe d’'une lame mince par FIB sur la
surface de la tuile F27T10

Les figure 3.14 et 3.1Bontrent cette méme lame lors de I'observation &TMsur une
zone correspondant a une fibre et sur une zonesmwndant a la matrice. Nous voyons la
couche de platine déposée (en noir), clairementtiithble car le faisceau d’électrons du
MET ne la traverse que difficilement (peu d’éleogdransmis). Elle permet de localiser la
surface de la tuile. En dessous de cette surfacenitrostructure d'une fibre, avec des
domaines graphitiques (en sombre) alignés le l@nigpae de la fibre, se distingue de celle de
la matrice, pour laquelle les domaines n’ont pasi€ehtation particuliere.

Une couche de carbone amorphe, d’environ 30 nmaiéeur, se trouve a la surface, et
ce aussi bien au dessus des fibres qu’'au dessies matrice [3]. Nous avons également
prélevé des lames a la surface d’autres tuileseésyccomme la tuile F28T16 (qui provient de
la méme zone érodée que la tuile F27T10), et la &BT3 qui provient d'une autre zone.
Comme on peut le voir sur les figures 3.16 et 3lly’a également présence d’'une couche de
carbone amorphe a la surface de ces tuiles. L'oddregrandeur de I'épaisseur de cette
amorphe est toujours de 30 nm envirariQ) nm), quelque soit la localisation de la tuile le
LPT. Notons que la MET ne permet pas de dire sidtence de cette couche de carbone
amorphe provient d’'un dépét de carbone amorphebien résulte de I'amorphisation du
matériau par les flux de particules incidents. B#leurs, on peut aussi noter que les
observations en haute résolution ont montré qutriecture graphitique au-dela de la couche
amorphe n’était pas modifiée.

Enfin, nous avons regardé également en MET lessiéminterfaciales, et nous pouvons
voir sur les figures 3.18 et 3.19 qu’il y a préserte carbone amorphe dans ce type de
porosité. Cette présence est visible jusqu’a uonépdeur variable (de 1 um jusqu’'a 5 pm,
soit toute la profondeur de la lame). La découpe gracedé FIB implique I'érosion de
particules de la surface, et le dép6t dans cessipésapeut résulter du processus de découpe et
non des décharges plasma. Ces dépodts ont étéetrobffervés également pour des lames
vierges.
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Figure 3.14: Image MET d'une Figure 3.15: Image MET effectué sul
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Figure 3.17: Image MET d’une lame mince
prélevée a la surface ¢ prélevée a la surface ¢
la tuile F5T3 la tuile F28T1€

Figure 3.18: Image MET d’une porosité Figure 3.19: Image MET d’'une porosité

interfaciale (lame mince prélevée a interfaciale (lame mince prélevée a
surface de la tuile F27T1C surface de la tuile F5T3
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2.1.5 Striation de surface

Une autre signature typique pour les tops desstiéifedées est la striation qui apparait
sur toute la surface des tuiles, sous forme deedigobliques alternativement sombres et
brillantes (figures 3.20 a 3.23). L'imagerie en 8ten BSE, ainsi qu’'une analyse en EDS
ciblée sur ces stries, montre qu’il ne s’agit pasdontraste chimique, mais bien d’un
contraste de topographie de surface [2,4]. Noussamalysé I'angle formé par la direction
des stries et la direction toroidale. Il est cosmmntre 30° et 50° mais il est difficile de
conclure a une évolution réguliére, par exemplallmt de HFS vers LFS, car sur une méme
tuile, un changement d’orientation de l'ordre d€ Peut étre observé au passage d'une
macroporosité (figures 3.20 et 3.21). Il semble Iggestries soient plus visibles en centre de
zone érodée (F27T10, F27T14, F5T3, F6T4) qu’en lberdone (F28T15, F28T16) (figures
3.22 et 3.23). Elles ne sont méme plus du toutrebss sur la tuile F1T4.

Cependant, une variation plus radicale de l'orieoiade la striation existe : comme nous
le voyons sur la figure 3.25, elle est tres dififtee pour les tuiles F27T10 et F5T3,
appartenant a deux zones d’érosion différentese @éterence existe aussi pour I'intégralité
des tuiles de ces deux zones : F27T10, F27T14, FR&T F28T16 d'un coté présentent la
méme orientation, et F5T3 et F6T4 présentent urentation differente. On observe plus
précisément une orientation symétrique de la girighar rapport a I'axe poloidal, de part et
d’autre de la zone de tangence. En effet, les @2ills correspondant a une partie de 20° du
LPT, soit une période de la structure magnétiqudest motifs observés (érosion / dépot),
nous pouvons estimer que les tuiles F1T4, F5TH&UFsont I'équivalent des tuiles F33T4,
F37T3 et F38T4 : soit des tuiles symétriques augdw27T10, F27T14, F28T15 et F28T16
par rapport au point de tangence (localisé=df33T6), comme indiqué sur la figure 3.24.

Une étude plus précise de la topographie de latisini a été menée au laboratoire par
AFM [2]. On a ainsi accés a un balayage de la hautdative de la surface a une précision de
'ordre du nanometre. Ces images ont été utiliggms extraire des profils suivant des
directions paralléles et perpendiculaires aux stri2eux exemples de ces analyses sont
montrés sur les figures 3.26 et 3.27 pour la tBR&T10. Nous pouvons en déduire que la
périodicité de la striation est de l'ordre de laaiihe de um. La profondeur des stries est
inférieure au pum, et de l'ordre de 600 mb0 nm (valeur moyennée sur I'ensemble des
résultats). Lors de I'observation en AFM le longrk strie, nous voyons se dessiner un profil
de hauteur en dents de scie, ce qui est a religgrasion différentielle fibre / matrice
induisant un effet d’ombrage, confirmant ainsi kebvation faite en MEB (ce point sera
discuté dans le chapitre 4 paragraphe 2.1.2)
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Figure 3.22: Image MEB de la rfac&

: Figure 3.23: Image MEB de la surface
de la tuile F27T1C
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Figure 3.24: Secteur du LPT de TS analysé pour DITS, sur lequent été localisée
les tuiles érodées, ainsi que les tuiles F33T4 & 3, symétriques des tuiles F1T
F5T3 et F6T4. La direction des stries est notifiépar les hachures sur les tuile
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Figure 3.25 : Images MEB montrant la striation surla surface des tuiles érodées, (a)
pour la tuile F27T10, (b) pour la tuile F5T3
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Figure 3.26 : Imagerie AFM de la surface de la tud F27T10 et profil en hauteur de la surface
réalisé perpendiculairement aux stries (trait en pmtillés)
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Figure 3.27 : Imagerie AFM de la surface de la tud F27T10 et profil en hauteur de la surface
réalisé le long d’'une strie (trait en pointillés)
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En résumé, les caractéristiques principales deplagraphie des tuiles érodées sont :

- Surface lissée par I'érosion,

- Absence de dép6bt, excepté dans les macroporositésedremplissage peut varier,
- Présence d'une striation périodique (10 um) etgrefonde (600 nm),

- Présence d’'une mince couche (30 nm environ) denaramorphe en surface.

Des analyses supplémentaires, en microspectront&nean notamment, ont été effectuées
sur les tuiles afin de compléter cette descripti©das analyses seront présentées et utilisées
dans le chapitre 4.

2.2 Tuiles de dépbt épais

La topographie des dépots est illustrée par legrdigy 3.28 et 3.29. Nous y voyons
clairement un dépoét en forme de pointes, de dibende I'ordre de la centaine de microns
(de 100 um a 400 um). Ces pointes sont touteséafgdans la direction poloidale et dirigées
vers le coté LFS du LPT et leur surface est liS}el[adhérence des dépdts est trés faible et
une partie importante s’est détachée de la suifidaieng), soit lors de chocs thermiques
pendant des décharges plasmas, soit lors de lgoufaton post-mortem de ces tuiles. En
effet, les observations faites lors des déchardg@sna de la campagne DITS ont montré
gu’'une grande partie des disruptions était duéjadtion de dépbts carbonés dans le plasma,
et que ces dépots étaient éjectés des zones deap®. La figure 3.30 montre une zone de
la tuile F28T5, ou des dépbts ont été éjectes dariace, laissant entrevoir des couches de
dépots plus anciens.

La figure 3.31 est une image en BSE d’'une zoneadsutface de la tuile F28T5. Les
zones claires correspondent a des dépodts métalliqies zones de dépdt peuvent atteindre
plusieurs centaines de fmépartis sur toute la surface, formant des cosietiernant avec
les couches de dépbts carbonés. Ces dépbts satituds de Fe, Cr, et Ni (constituants de
I'acier des parois) comme nous le voyons sur I'w®lEDS (figure 3.32) effectuée sur les
dépots observés sur la figure 3.32.

La découpe FIB d’'une lame mince dans une pointdéhdt du top de la tuile F28T5 et
son observation en MET montre que le dépdt esttito@sle carbone amorphe (figure 3.33)
[5]. Aucune porosité n'a été observée sur cetteeldnépaisseur de dépot peut étre estimée
en observant ce dép6t par la tranche, comme nousylns sur la figure 3.34 pour la tuile
F27T5 grace au détachement d’'une partie du défiéte& dans ce cas de I'ordre de 400 pum
+ 50 pm.
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Figure 3.30: Image MEB de la surface
de la tuile F28T5

Figure 332: pectre EDS réalisé sur le
dépdts métalliques a la surface de la tuil
F28T5
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Figure 3.29: Image MEB de la surfce de
la tuile F28T5

Figure 3.31: Image MEB / BSE de la
surface de la tuile F28T5, montrant le:
dépdbts métallique:

Figure .33 : Image MET de Iz
microstructure des dépbts présen
a la surface de la tuile F28T
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Figure 3.3Z: Image MEB du gap DS de la tuile
F27T5, montrant le dépét du top en partie
détaché

En résumé, les caractéristiques principales degdagraphie de surface des tuiles de d
épais sont :

- Un dépbt en couched;une a plusieurs centaines decrons d’épaisse totale, peu
adhérent.

- Un dépbt en forme de pointes, lisses, dirigées VE& de dimension allant de 10(
400 pm.

- La présence deouches de dépbts métalliques (Fe, Cr.

- Une microstructure de carbone amorg

2.3 Tuiles de dépébt fin

Les tuiles de dépbt fin présentent des d¢ en forme de pointe@igures 3.36 et 3.37
Ces dépots sont adhérents (pas de flaking obsdra surfacedes tuile présente de larges
porosités, non obstruées de dépCependant, selon ldocalisation de la tuile, le
caractéristiques de ces pointes peuvent étre eliffés. La tuile F171 présente L dépobt de
topographie « gaufrée (figure 3.38), avec présence de pointes peu dgpék: de
dimension au maximurde l'ordre de la dizaine ' microns.La direction de pointes est
oblique, principalement vers le c6té LFS avec ugériaison verde coté D! (figure 3.36). A
un niveau de grandissement supérieur, la structiereces pointesfait apparaitr une
alternance de «tuiles d'épaisselt nanométrique (figure 3.40), suggérant une port
importante. la tuile F10T1 présente une topographie ¢mintes de dimension pl
importante e I'ordre de la centaine de |), toutesdirigées vers le cété LI (figure 3.37). La
structure des pointes edendritique et rugueusex la base, puis davantage lissée vel
sommet (figure 3.41).

L’épaisseur de ce dépbt (environ 100 um) a purdgsurée par observation en MEB
dépdt par la tranche, aprés avoir découpé la &ilaide d’'une scie a fidiamant, selon la
direction toroidale (figure 3.3

107



us  Direction poloidale

Figure 3.36: Image MEB du top de la tuile Flgure 3.37: Image MEB du top de la tuile
F17T7 F10T1C

Surface dutop
AccV Spot Magn Det WD Exp 100 pm
20.0kV 3.0 558x SE 62 0 CP2M-XL30SFEG D1382

F|gure 3.38: Image MEB du top de la tuile Figure 3.39: Image MEB du dépét présent
F17T7 sur le top de la tuile F10T10, vu depuis |
tranche de la tuile

2 g Z‘
AccV  Spot Det WD Exp H——— 100m

200kV 3.0 2 SE 66 0 CP2M-XL30SFEG D1382

AccN  SpotMagn Det WD Exp ] 200nm
10.0 kv 3 0 128000x TLD 47 0 XL3Q0SFEG D1382

Figure 340 Image MEB de la structure des Figure 3.41: Image MEB de la structure des
dépbts a la surface de lauile F17T7 dép6bts a la surface de la tuile F1070
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Nous n’avons pas observé de dépbts métalliquesesudeux tuiles. Comme dans le cas
des tuiles érodées, il y a seulement présence dssigoes micrométriques (Fe, Cr, Ni),
réparties aléatoirement sur la surface des tuiles.

La tuile F28T20 présente une topographie différelge deux tuiles précédentes (figure
3.42), notamment a cause de I'existence de zoséades. Il y a des zones sans dépbt, pour
lesquelles la structure du CFC (bundles de fibess)yisible (figure 3.43), et des zones avec
pointes (figure 3.44). Ces pointes sont lisses,dimkeension de l'ordre de la dizaine de
microns, et orientées a environ 45 ° par rappdat @irection toroidale. Il y a du dépot dans
toutes les macroporosités présentes a la surfagettke tuile, et certaines sont totalement
obstruées par le dépbt (comme dans le cas deléaR28T16) (figure 3.45). Ce dépbt prend
parfois la forme de pointes, rugueuses, en « ggeppavec une base de structure dendritique
(figure 3.46). L'imagerie BSE montre que les dépdtstalliques, visibles dans les zones
claires de la figure, sont trés présents et re@niva quasi-intégralité de la surface de la tuile
(figure 3.47).

La microstructure des dépbts a été étudiée daraslde la tuile F17T7 a I'aide d’'une
lame FIB prélevée sur le top. L'observation MET mmerque le dépbt est particulierement
poreux (figures 3.48 et 3.49), avec des poresmemsions de I'ordre de la centaine de nm.
Une couche incluant du bore a été repérée (analy&bsS, figure 3.50) dans la lame. Cette
couche de bore permet de repérer la boronisatiantagarqué le début de la campagne DITS
(cf introduction). Nous en déduisons une mesurégaisseur de dépbt di a DITS : 2,6
0,4 um. Pour toutes les tuiles analysées, il stigia seule lame FIB pour laguelle la couche
de bore a pu étre repérée. Des mesures en haoligtias ont montré que la structure du
carbone était amorphe.

/PO/rsités

S

5 &. SR
Figure 3.48 : Image MET d'une Figure 3.49 : Image MET, détai
lame mince prélevée a la surfade de la figure 3.48

la tuile F17T7
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Direction toroidale
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AccV SpotMagn  Det WD Exp | —— IO()um

# 200kv30 284x SE 56 oHFsrm XL 30SFEG D1382 AccV SpotMagn Det WD Exp F—— 20um

200kv 30 1134x SE 56 OHFSPZM-XLSOSFEG D1382

Figure 3.42 :lmage MEB de la surface de I Figure 3.43 : Image MEB du CFC visible a
tuile F28T20 la surface de la tuile F28T2

hDireuion toroidale
b :

oloidale

Direction poloidale
8 Direction pe

SiAccV Spot Magn Det WD Exp
e 200kV30 284x  SE 56 OHF§P2M -XL30SFEG 01382

3 e
'AccV SpotMagn Det WD Exp — 50um

20 0_k~V.370“ 567x SE 56 OHF§P2M*>(L308FEG D1382 e
Figure 3.44: Image MEB des dépots el Figure 3.45: Image MEB des depot<
forme de pointes & la surface de la tuil présents dans les macroporosités en surfa
F28T20 de la tuile F28T2(

AccY  Spot Magr.1 .Dlet \WD W 20 pm Xp W 1 mm
200“% hm SE55 0 CP2M-XL30SFEG D1382 ] HFS 2M-XL30SFEG D138
Figure 3.46: Image MEB des dep0t< Figure 3.47: Image MEB / BSE de I
présents dans les macroporosités en surfa surface de la tuile F28T2

de la tuile F28T2(
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Figure 3.50 : Spectre EDS issu d’une analyse effaée sur une lame mince prélevée
a la surface de la tuile F17T7 (analyse ciblée sla couche surlignée sur la figure 3.44)

En résumé, les caractéristiques principales depagraphie de surface des tuiles de dépét fin
sont :

- Hétérogénéité de la topographie des tuiles selorziene de provenance

- Dépbt adhérent présentant des structures de pahEsu moins développées
- Orientation des pointes différente suivant la zone

- Présence de larges porosités ouvertes

D’autre part, méme si nous continuerons a empl®sgtermes tuiles de dépot fin » et
« tuile de dépbt épais » pour désigner les zoneproeenance de ces tuiles, il faut bien
préciser, vu que certaines tuiles de dépét fin gubesst sur leur top une couche de dépdbt
d’épaisseur de I'ordre de la centaine de um (10Qjémaisseur mesurée sur F10T10), que la
caractéristique permettant de distinguer tuilesl@gdt épais et tuiles de dépot fin est au final
'adhérence du dépbt a la tuile (dépbt adhérent fesutuiles de dép6bt fin, peu adhérent pour
les tuiles de dépobt épais), plutbt que son épaisseu

111



3 Gaps des tuiles

3.1 Gaps poloidaux

3.1.1 Généralités

Les caractéristiques générales concernant la taphgr et la microstructure des dép6ts sur
les gaps poloidaux sont communes a tous les gaasvals, quelgue soit la localisation de la
tuile sur le LPT.

3.1.1.1 Topographie

On a observé que les dépbts sur les gaps polofitégentaient toujours une topographie
en forme de pointes et par ailleurs étaient togjduen adhérents. Pour décrire la topographie
typique de ces dépbts, nous utiliserons le gap ®& duile érodée F5T3. Une image de ce
gap a été reconstituée a partir de plusieurs digre MEB §écandu gap, figure 3.51). La
position en profondeur dans le gap est repéréeapaort au top, et est notAeA varie donc
de 0 (au niveau du top) a 6 mm (au niveau du bgttom

112



Figure 3.51 : Reconstituion (scan) du gap DS de |.
tuile F5T3 a partir d'images en MEB. La
profondeur A dans le gap est indiquée en mi

Pres du top de la tuile (zone A), le dé
prend la forme de pointes rugueuses, avec
base de structure dendritique (détaillée dal
figure 3.52). La dimension de ces poin
varie de 50 um a 300 um. Ces pointes
légérement obliques, formant un angle
'ordre de 10° avec l'aréte de la tuile. El
sont toujours dirigées vers le coté L

La dimension des pointes décroit aA [3],
les pointes prenant alors une forme
colonnes, auxquelles on ne peut pas affe
une orientation (zone B). La base de
colonnes posséde toujours une struc
dendritique. Le dépbt est encore épais
stade (on ne voit pas la surface du C

QuandA augmente, on atteint par la suite 1
« limite de dépbp (zone C). Il y a présen:
de colonnes de faible dimension (< 10 p
ou de granules carbonées (dimens= 5
pm), mais on entrevoit a ce niveau
porosités de la structure du CFC. Au des
de cette position, on estime qu’il N’y a plus
dépot.

Dans la partie la plus profonde du gA > 3
mm, zone D), la surface de la tuile

comprend plus de dépdbt, on voit alors
matériau brut (CFC), avec les bundles
fibores et le maillage, ainsi q de larges
macroporosités non obstruées de dé|

Au bas du gap (zone E), les effets de
soudure de la tuile sur l'aiguille sont visibls
sous la forme de cones de 300 um de hai
sur 50 pm de largeur (procédé Al°, voir
chapitre 2 paragraph@3.3), creusés dans
CFC et remplis de métaux (Cu, Ti). Suite
diffusion dans le matériau, on a observé
métaux a plusieurs centaines de pm au de
des cones.
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i _ N ~4
AccV Spot Magn Det WD Exp |—| 2
200kv 30 1162x SE 58 0 P2M- 3: SFEG D1382

] 1\
Figure 3.5Z: Image MEB du gap DS de la
tuile F5T3 : base dendritique des pointes

Les gaps poloidaudS et DS d’'une méme tuile possédent des d trés comparables.
En particulier les pointes sont de fagon analogrigéds vers LFS (figures 3.53 et 3.. Les
épaisseurs de dépgudr les deux gaps de lale sont également analogues, sauf dans le ¢
la zone érodée pour les tuiles F27T14, F28T15, EB8€t F1T4, et de la zone de dépbt
exposée au plasma pour la tuile F28T20, pour Ideguene asymétrie a été mesurée (
3.1.2.1).

D’autre part, omme le montrent les figures 3.54, 3.55 et 3.56ntrairement aux top
les gaps poloidaux sont remarquablement similgioes les trois zon..

AccV Spot Magn Det WD Exp 200
20 0I<V 3.0 HSX SE ISI 0 CP?M XL30SFEG D1382

Figure .53: Image EB du dép6t 7 Fuge 3. 54 Image MEB du depot
dans le gap US de la tuile F27T: dans le gap DS de la tuile F27T:

LT -

AccV  Spot Magn ‘Dm WD Ep 1 s0oum F Afr apnl Magn  Det WD [x 0|.|n1 §
20.0kV 3.0 65x SE 56 0 CP2M-XL30SFEG D1382 .. ZO()vaO MZ( 656 0 (‘P MXLSDthu D13 52
Figure 3.55. Image MEB du dép6ét fre 3.5¢: Image MEB du dépd
dans le gap DS de la tuile F28T dans le gap DS de la tuile F10T:
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3.1.1.2 Dépbts métalligues

L'observation en détection BSE du gap DS de latgbT3 montre une zone brillante
(figure 3.57), correspondant a un dépo6t de FetGli éune analyse en EDS a été effectuée).
La concentration de ces métaux n’est pas homogemneste la surface du gap et dépend de
la profondeur dans le gap. On observe qu’il y aéégdélement davantage de métaux en dessous
de la limite de dép6t. La figure 3.58 est une vaeddssus en MEB / BSE du top de la tuile
montrant la frontiére avec le gap DS, et on peatetgent observer la présence de métaux au
niveau de l'aréte du gap. Ces dépodts sont constiieéfer, chrome et nickel. De plus, les
« lignes » formées par ces dépbts de métaux indique dépdt par couche suggérant qu'il
soit formé suite a certains événements particitermme des disruptions, dont la fréquence
est variable (la distance séparant deux lignesliigéies étant variable).

‘AccV  SpotMagn [
20.0kV 8.0 73x £ ) CP2M-XL30SFEG D1382
, HES b cezxi

P 2

Figure 3.57 image MEB / BSE Figure 3.58mage MEB / BSE du dessus

du gap DS de la tuile F5T3 : dép6t de la tuile F5T3 : frontiére entredp et
métallique émbts métalliques

3.1.1.3 Microstructure

La microstructure des dépbts a été analysée par BtEleux méthodes de préparation
ont été utilisées : la découpe par FIB (lames ns)yjaau le grattage (poudres) (cf chapitre 2).
Les figures 3.59 et 3.60 montrent des images desdaninces extraites du gap poloidal US
de la tuile F27T10 et DS de la tuile F5T3. Les ddames présentent des porosités
nanométriques. Une alternance de couches clairgs ebuches sombres apparait, la largeur
de ces couches pouvant varier de 50 a 200 nm, gulesdes taches sombres correspondant a
des nanoparticules métalliques (essentiellemenCFEe\i). L’aspect clair ou sombre de ces
couches est di a la structure du carbone : cadomoephe pour les couches claires, structures
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Figure 3.59: Image MET d’une lame
mince (gap US F27T1(

Fgure 3.61: Image MT/HR d'une ame
mince (gap DS F27T10

Figur 3.63: Iage MET/HR d’ne Iame
mince (gap DS F27T10

Figure 3.60: Image MET d’une lame
mince (gap DS F5T<

Figure 3.62: Image MET/HR d'une poudre

(gap US F27TS

5 nArr'(v

(gap US F27T1C

Figure 3.64: Image MET d’une poudre

116



graphitiques pour les couchsombres. A titre d’exemple, les figures 3.61 eB montrent la
microstructure d’'une couche sombrindiquant clairement la présence (structures
graphitiquessous forme de anoparticules sphériquek.observation de poudres en ME
révele également destructuresgraphitiquesous forme de rubans ou de nanopartic
sphériquegfigures 3.62 et 3.€).

3.1.2 Mesures d’'épaisseur de dé

L’estimation de I'épaisseur 1 dépot a été obtenue par trois méthadessure en vue ¢
dessus (épaisseur maximal@esure par la section aprés découpe, mesurdiradedala taille
des pointes.

3.1.2.1 Epaisseur maximale de dé

La méthode la plus simple es
I'observation en MEB du dép6t dans le

par sa tranche par vue de dessus dept
top. La figure 3.65montre uie image vue
du dessuslu dépét du gap pcidal DS de
F5T3 a partir de laquell@mous pouvon
estimer I'épaisseur pole dépd a environ

400 pms 30 um. Cette épaisseur est d et S o s L o
I'épaisseur de dépodt en haut du gaf Figure 3.65: Image MEB du dessu
correspond a [I'épaisseur maximale de la tuile F5T3: mesure de I'épaisset
déepot. du dépdt dans le gap D

Les mesures d’'épaisseursaximaleset de profondeur de dépfmesurées a partir du sc
vertical) sont resumées dan: tableau3.1. Ces mesures montrent la similarité pour lgs
US et DS des tuiles de dépo6t épais F27T5 et F2Ba5r les tuiles de dépot fin, les gaps ¢
également similaires dans le cas des deux tuilebréma (F10T10 et F17T7), la tu
présentant des dépgikis épais sur le top (F10T10, cf 2.3) ayant adesidépdts plus épe
dans les gaps. Par contre une nette asymétrieisib&pa de dépot est observée pour la-
F28T20, qui est dans une zone sous flux. Pour e Zvodée, la comparaison des mes
obtenues pour les tuiles F27T10, F27T14, F28T15-28T16 permet de caractéris
I'évolution des dépbts quand on se déplace de HF¥S M-S, ou plus précisément quanc
s’éloigne dans la SOINous pouvons voir que I'épaisseur et la profondeaximale dedépbt
diminuent.
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Tuil Epaisseur Epaisseur ProfonSgur PrOfonggur
uiles gap gap
gap US (um) gap DS (pm (mm) (mm)
F27T10 500 500 1,0 1,1
F27T14 300 400 1,0 0,9
F28T15 250 400 0,75 0,7
F28T16 250 400 0,45 0,6
F1T4 620 1350 - -
F5T3 500 400 1,2 1,2
F6T4 330 330 - -
F10T10 200 200 0,05 0,05
F17T7 20 20 0,03 0,03
F28T20 50 200 1,0 1,0
F27T5 500 500 1,0 1,0
F28T5 500 500 1,0 1,0

Tableau 3.1 : Epaisseur et profondeur de dépét pougaps poloidaux observés

D’autre part, alors que les épaisseurs maximalesig®dt pour les gaps US et DS sont
identiques pour la tuile F27T10, une asymétrie egdpa@guand on se déplace de HFS vers
LFS : I'épaisseur maximale de dépo6t pour les gapglthinue plus rapidement que pour les
gaps DS. Alors que les tuiles F6T4 et F5T3 ont a@actéristiques voisines, la tuile F1T4,

proche du point de tangence, présente des dépiésneat plus épais. Notons que nous ne
pouvons pas généraliser le comportement de I'épaissn fonction de la localisation pour

toutes les zones du LPT, I'étude n’ayant pas etéémeans les zones de dépot.

3.1.2.2 _Profils en épaisseur de dépot

Une deuxiéme méthode est de découper une tuilef{gare 3.66) et d’observer en MEB
la tranche du dépét. Il faut protéger le dépbt dféviter gu’il ne se détache de la tuile lors de
la découpe : pour cela, on dépose une couche mdincgprocédé similaire a la protection
d'une surface avant une découpe FIB, voir cha@jrePuis la tuile est découpée a l'aide
d’'une scie a fil diamant et la tranche du dépbeolde en MEB. Les deux lignes limitant le
dépdt (interface avec la tuile et interface avatr)l'sont ensuite digitalisées sur I'image MEB.

Ceci permet de tracer un profil d'épaisseur du tiép&onction de la profondeur dans le
gap et d’avoir accés au volume de dépot (par iatégr du profil). Cette méthode, bien que
longue a mettre en application, est efficace, maisessite qu’il n’y ait pas de flaking du
dépdbt et que linterface entre tuile et dépot kopilus nette possible.

La figure 3.67montre :

- a:une image de la tranche du dépét du gap D% dtigélé F27T10 située dans une
zone érodée, les limites du dépot étant figuréesepdignes jaunes et vertes,

- b le profil en épaisseur de dép6t, obtenu en raesua profondeur donnée, la
distance entre les 2 lignes.
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Figure 3.67.a : Image MEB de la tranche Figure 3.67.b : Profil en épaisseur de dépot
du dépdt du gap DS de la tuile F27T10 sur le gap DS de la tuile F27T10
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Figure 3.68.a : Image MEB de la tranche Figure 3.68.b : Profil en épaisseur de dépot
du dépbt du gap US de la tuile F27T10 sur le gap US de la tuile F27T10
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Figure 3.69.a : Image MEB dg la tranche du Figure 3.69.b : Profil en épaisseur de dépot
dépot du gap US de la tuile F28T16 sur le gap US de la tuile F28T16
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Figure 3.70.a : Image MEB de la tranche Figure 3.70.b : Profil en épaisseur de dépbt
du dépbt du gap DS de la tuile F28T16 sur le gap DS de la tuile F28T16
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Figure 3.71.a : Image MEB de la tranche Figure 3.71.b : Profil en épaisseur de dépot
du dépdt du gap US de la tuile F10T10 sur le gap US de la tuile F10T10
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Figure 3.72.a : Image MEB de la tranche Figure 3.72.b : Profil en épaisseur de dépot

du dépdt du gap DS de la tuile F10T10 sur le gap DS de la tuile F10T10
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Figure 3.73: Image MEB du gap US di Figure 3.74: Image MEB du gap DS di
la tuile F27T10 la tuile F27T1C
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Flgure 3.75: Image MEB du gap US d Figure 3.76: Image MEB dU gap DS d
la tuile F27T14 la tuile F27T14

AccV Spot Magn Det WD Exp H—— 600um
200kV 30 64x SE 56 0 CP2M-XL30SFEG D1382

Figure 3.77: Image MEB du gap US d Figure 3.78: Image MEB du gap DS di
la tuile F5T3 la tuile F5T3

_AccV Spot Magn Det WD Exp
200kv 60 72x SE 62 0 CP2M-XL30SFEG D1382
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Figure 3.66 : Schéma de la tranche d’une tuile obbeie aprés découpe de la tuile selon la
direction indiquée en rouge (figure en haut & gauehde ce schéma)

A partir de ces profils, on définira une limite dépét comme la profondeur de dépot pour
une épaisseur égale a 10 % de I'épaisseur maxifAale. le gap DS de la tuile F27T10, la
limite de dépot sera donc de 1,1 mm.

De fagon analogue, la figure 3.68 montre le gapdgd®a méme tuile et les figures 3.69,
3.70, 3.71 et 3.72 montrent le méme type d’anahme les tuiles F28T16 (zone érodée) et
F10T10 (zone de dépbt fin). Nous pouvons remaraquer I'allure de la décroissance de
I'épaisseur de dépdt aver est comparable pour tous les gaps observés isi.aceidents
(bosses ou creux) observés pour les profils destdéles gaps US des tuiles F28T16 et
F10T10 ne sont pas liés a l'historique du dépdismaales défauts a la surface de la tuile ou a
des incidents survenus lors de la découpe.

De plus, nous voyons qu’alors que pour le gap @falisseur du dépbt est régulierement
décroissante (figure 3.68.b), nous pouvons remamque pour le gap DS I'épaisseur n'est pas
monotone et passe par un maximum dans les 200 gnemicrons (figure 3.67.b). Ceci est
di a la présence de dépdt sur le top de la tupeozimité de I'aréte et donne un aspect
arrondi a I'aréte. Par ailleurs, I'aspect des depdésente une différence notable pour les gaps
US et DS, topographie rugueuse pour le gap US grapdbie lisse pour le gap DS (figures
3.73 et 3.74). On a ainsi une association topoggapigueuse et aréte anguleuse, topographie
lisse et aréte arrondie, pour chacun des bordsadaile. Cette différence a été observée
systématiqguement pour les tuiles érodées F27TIDTHL F28T15 et F28T16 (figures 3.75
et 3.76 dans le cas de F27T14). De facon remargupblr les tuiles F5T3 (figures 3.77 et
3.78) et F6T4 situées dans une zone érodée deel'adté du point de tangence, c’est
inverse qui se produit, 'aréte c6té US est lissd¢'aréte coté DS est anguleuse (figure 3.79)

[4].
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Figure 3.79 : Représentation schématique de la togaphie des arétes des tuiles
F27T10 et F5T3, en fonction de leur emplacement eagard de la zone de tangence

3.1.2.3 Lois de croissance des dépbts dans les gap
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Figure 3.80 : Décroissance de I'épaisseur de Figure 3.81 : Décroissance de la taille des
dépbt dans le gap en fonction de la pointes en fonction de la profondeur, pour les
profondeur, fits exponentiels pour les gaps US gaps US et DS de la tuile F27T10
et DS des tuiles F27T10, F28T16 et F10T10

Une troisieme méthode de mesure d’épaisseur de déié testée : il s’agit de mettre en
relation I'épaisseur du dépbt et la taille des fmsnEn effet, nous avons remarqué que la
taille des pointes (comme dimension caractéristigoes prendrons la longueur de la pointe
de la base au sommet) diminue quand on s’enfonoe lagap. De méme, I'épaisseur de
dépbt diminue avec la profondeur, de facon singlpiour toutes les tuiles observées : tous les
profils en épaisseur de dépdbt peuvent étre fitkgsdps lois en exponentielle décroissante de

X

type = Ae L . La figure 3.80 montre les allures obtenues plasr gaps étudiés. La

décroissance de I'épaisseur de dépbt pour deuxdjape méme est similaire (L = 620 um
(450 um) pour le gap US (DS) de la tuile F27T16;, 300 um (190 um) pour le gap US (DS)
de la tuile F28T16, et L = 150 um pour les deuxsgadg la tuile F10T10). De fagcon cohérente
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avec ces données, a I'cell, les deux gaps de @RFaDT10 (tuile & 'ombre du flux) sont tres

similaires, ne présentant pas d’asymétrie au nivkaliaréte de la tuile. La tuile F28T16 se

trouve plus éloignée dans la SOL que la tuile FB{Tet nous avions déja remarqué que
I'épaisseur mesurée en vue de dessus était ddgredife pour ces deux gaps, et que la
symétrie en épaisseur maximale généralement oles@odr les gaps poloidaux n’était plus

valable quand on s’éloigne dans la SOL dans leszérodées.

La figure 3.81 montre I'évolution de la taille dpsintes en fonction de la profondeur,
pour les gaps US et DS de la tuile F27T10. Notaresapns ce paragraphe, nous appellerons
pointes les structures caractéristiques des dépdtsont effectivement des pointes en haut
des gaps mais deviennent sans orientation padfeuén dessous de quelques centaines de
pm. Nous observons, comme dans le cas de la demnois en fonction de I'épaisseur, une
similitude pour ces deux gaps. Nous utilisons alartoi de décroissance en épaisseur de
dépbt pour calculer I'épaisseur de dépbt aux padans auxquelles nous avons mesurées la
taille des pointes, et la figure 3.82 montre lecdrale la taille des pointes en fonction de
I'épaisseur de dépbt, pour les deux gaps (échaedlarithmique). Les deux nuages de points
semblent pouvoir étre fittés par un modele linéaieequi indique une loi de puissance entre
taille des pointes et épaisseur de dépdbt. La dmmitdirets de la figure 3.82 représente une
relation linéaire dont les points semblent d’écapeur les épaisseurs les plus grandes.
L’ensemble de points situés a de faibles épaisseerslépot (de 10 a 30 pum, soit une
profondeur= 2000 pm), notamment pour le gap US est trés diépeeci pouvant étre lié a
des erreurs de mesures. Si nous pouvions dédugrdouigénérale de ce type pour tous les
gaps, nous pourrions alors utiliser de facon syat&ue la taille des pointes pour déterminer
I'épaisseur de déepot. Cependant, les mesures éessa I'établissement d’une telle loi sont
imprécises, et souvent difficiles a mettre en cguetdont partie d’un travail qui devra étre
poursuivi et développé.

100 4 4 *

4 ®  Gap US F27T10
g ® Gap DS F27T10
e ----logy=logx

Taille des pointes (pm)
o
1
®
N

T
1 10 100
Epaisseur de dépét (um)

Figure 3.82 : Evolution de la taille des pointes efonction de
I'épaisseur de dépbt, pour les gaps US et DS detlale F27T10

3.1.2.4 Mesure de I'épaisseur érodée

Les découpes réalisées dans le cadre de la deuxi@tiede de mesure d’épaisseur
permettent également, dans le cas de tuiles denlea d’érosion, d’accéder a une mesure de
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I'érosion du top de la tuile. En effet, nous savgne les bordpoloidau; des tuiles du LPT
sont par constructiomcurvés, avec un rayon de courbure de 2 (voir chapitre2). La

figure 3.82 motre la tranche d’untelle tuile,ou I'on voit cette courbure d’'un bopoloidal,

confirmant la valeur de 2 mm. Or, si ncessayons de retrouver dartranche d’une tuile d

la zane érodée comme la tuile F27° la courbure originellele 2 mm, not concluons a
érosion du top de la tuilde I'ordre de750 um (figure 3.83).
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Figure 3.83: Méme égee qe pour la figure
3.82 pour latuile irradiée F27T1C

Figure 3.82: Image MEB de la tranche d'une
tuile neuve du LPT montrant (en vert) la
courbure de I'aréte poloidale
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Figure 3.85: Méme légende que pour la figure

3.82 pour la tuile irradiée F28T1¢
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Figure 3.84: Méme légende que pour [
figure 3.82 pour la tuile irradiée F27T1«

Les figures 3.84 et 3.85 montrent le méme type dsume d’érosion, effectuée pour les tu
érodées F27T14 et F28T16, avec des érosions regsede 230 um et 100 pm. L'érosi
des tuiles a donc tendance a diminuer lorsqued®mdéplace de HFS verFS au sein de la
zone d’érosion considérée. Ceci est cohérent andtux de particules (source de I'érosic
moins intense lorsqu’on s’éloigne dans la SOL (kpre se déplace vers LFS). Nous verrt
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dans le chapitre suivant que ces mesures sontnégialecohérentes avec les mesures en
microscopie confocale effectuées au CEA.

3.2 Gaps toroidaux

3.2.1 Observations générales

Les gaps toroidaux présentent, tout comme les galptdaux, des dépdts épais, avec des
formes de pointes, et localisés essentiellemens darpremier millimétre. Par contre, ces
dépbts sont toujours peu adhérents comme le mianfigure 3.86 pour la tuile F5T3 ou nous
voyons de larges zones pour lesquelles des dép&terd détachés. La figure 3.87 montre,
prés du top, la présence de larges zones pouveeihdae plusieurs centaines de um
recouvertes de dépobts métalliques (taches blandres,Cr, Ni). Ces zones de deépots
métalliques se retrouvent régulierement tout ag e 'aréte poloidale.

La figure 3.88 montre la forme de pointes des tegans le cas de la tuile F5T3. Ces pointes
sont de longueur de l'ordre de la cinquantaine e Re fagcon générale, leur taille est plus
petite que celle des pointes des gaps poloidauxin@odans le cas des gaps poloidaux, cette
topographie de pointes n’est visible que prés gu(tpelgues centaines de microns). Les
pointes ont une structure dendritique a leur baais glles présentent généralement un aspect
plus lissé sur la majeure partie de leur surfadkesEsont, pour la quasi-totalité des tuiles
observées, dirigées vers le top comme c’est laleda figure 3.88. Cependant, comme nous
le voyons sur la figure 3.89 nous avons aussi [@emer sur les gaps toroidaux HFS de trois
tuiles (F27T14, F28T15, et F28T16) des pointegées vers le cété DS.

Quand on se déplace vers le bas du gap, la togugraep forme de pointes disparait au
profit d’une topographie granuleuse. Les graind dertaille micrométrique, et se répartissent
aléatoirement sur la surface du CFC (figure 3.8@ur des profondeurs plus importantes, il
n'y a plus de dépot : la structure du CFC est etaégnt visible, et les macroporosités ne
contiennent pas de dép6t. La limite de dépét se situne profondeur de 1 mm pour la tuile
F5T3. Enfin, au bas du gap, nous repérons, commelpaas des gaps poloidaux, les traces
laissées par la soudure de la tuile a l'aiguilleecales cbnes creusés et les dépdts et
infiltrations métalliques de cuivre et de titangfe 3.91).

3.2.2 Mesures d’épaisseur et profondeur de dépbt

La faible adhérence des dépobts dans les gaps @opoite nous a pas permis de réaliser des
profils en épaisseur du dépbt : en effet, les depétdétachent facilement de la tuile lors de la
découpe. Nous avons cependant mesuré I'épaissalépdé en observant leur section en vue
de dessus, et uniguement dans les zones d’érosians. les zones de dépot, le déepbt est
mince et l'allure des arétes n’est pas assez pette permettre des mesures précises. Les
figures 3.92 et 3.93 montrent des images en MEBE Bn vue de dessus des dépots des gaps
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HFS et LFS de la tuile F5T3 alternance clair/'sombre montotairement un historique ¢
dépdt pacouches, avec 2 um en moyenne entre deux coudiess Une analyse en EDS
montré que les couches claires contiennent unelgaigs proportion de particules métalliqt
(Fe, Cr, Ni). Lhe différence en épaisseur de d est clairement mesur : I'épaisseur de
dépdt dans le gap LHR50 pum est nettemergupérieure a I'épaisseur de dépoét dans le
HFS (75 pm).

AccV Spot Magn Det WD Exp F—— &0

Spot Mac Det WD Exp
SpotMagn Dt W [Bo ' .200kV30 582x BSE 6.0 OHFgPQM—XL(wSFEG E

V 3.0 145x BSE 63 0 CP2M-XL30SFEC

Figure 3.92: Image MEB, en vue de dessus Figure 3: Image MEB, en vue de dessi
du dépbt dans le gap LFS de la tuile F5T3 du dép6bt dans le gap HFS de la tuile F5°

Le tablealB.2 résume les mesures effectuées I'épaisseuet la profondeur des dépd
Comme pour les gapgoloidau;,, les mesures effectuées sur les tuF27T10, F27T14,
F28T15 et F28T16 nous permet voir que I'épaisseur des dépasminue quand on ¢
déplace de HFS vers LFBour toutes les tuiles érodéeasymétrie HF/LFS est observée :
I'épaisseur delépbt dans le gap LFS est toujours supérieurgéisseur de dépot dans le ¢
HFS. L'observatiordes gaps toroidaux pour les tuiles des zones d&t di@pmontre que I
topographie de pointes, prés du top, est ~absente (sauf pour les 200 premieicrometres
dans le gap LFS de la tuile F28T : les dépbts présents sur le top viennent recoles
arétes toroidales (rendant difficile une mesur@aigseur de dép6t en vue de dessus), pL
dessous de ce dépot, la topographie de dépbt grdablte immédiatemel : en conséquence,
nous ne pouvons pas vraiment affecter d’épaisseas @épot

Il semble également qu’il n’y ait pas de dépoét dengap LFS de la tuile F28T5, mais
est possible que celai-soit entierement tombé, au vu de la le adhérence des dépbts d
cette zone. L'asymétrie de dépbét HFS/LFS semblé ypaur toutes les zones exposé
zones érodées, zones de dép6bt fin sous
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Figure 3.88: Image MEB du dép6t dan:
le gap LFS de la tuile F5T3, montrant |;
présence de dépobt en forme de pointes p
du top

Figure 3.90 : ImageMEB du dépét dans le
gap LFS de la tuile F27T14montrant la

présence de dépbt sodfsrme de grains
micrométriques
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Figure 3.87: Image MEB / BSE du dép6t
dans le gap LFS de la tuile F5T
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Figure 3.89 : ImageMEB du dép6t dans le
gap LFS de la tuileF27T14, montrant la
présence de dépodt en forme de pointes pres

du top

Figure 3.91: Image MEB du dépdt dans le
gap LFS de la tuile F5T3, montrant les
traces de la soudure AMC® en bas du gap
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Epaisseur | Epaisseur| Profondeur | Profondeur

Tuiles | gap HFS | gap LFS | gap HFS gap LFS

(Lm) (Hm) (mm) (mm)
F27T10 100 400 1,0 1,0
F27T14 80 300 1,0 1,0
F28T15 80 200 1,0 1,0
F28T16 60 250 1,0 1,0
F1T4 60 400 - -
F5T3 75 250 1,2 1,2
F6T4 100 340 - -
F10T10 0 0 0,05 0,05
F17T7 0 0 0 0
F28T20 0 0 0,4 0,4
F27T5 - - - -
F28T5 100 0 1,0 1,0

Tableau 3.2 : Epaisseur et profondeur de dépét poues gaps toroidaux observés

3.2.3 Microstructure

La microstructure des dépots a été analysée par $MiEdes lames minces découpées en
utilisant le procédé FIB. La figure 3.94 montre wieservation en MET d’'une lame issue du
gap toroidal LFS de la tuile F27T10. Comme danscds des gaps poloidaux, la
microstructure des dépo6ts dans les gaps toroidaumtrenune alternance de couches claires et
sombres, suggérant un dépdt par couches a I'échelfmmétrique. Ont été observées
plusieurs fois des structures régulieres tellesaglie formée par les 8 couches sombres de la
figure 3.90, d'une « période » d’environ 20 nm. dpact sombre des couches est di a la
microstructure graphitique du carbone, et cellestiassociée ici a la présence d’inclusions
meétalliques, sous forme de particules nanométriqlres Cr, Ni). Les couches claires
correspondent a du carbone amorphe. La figure 8s95ine image haute résolution de la
figure 3.86, effectuée a la frontiére entre unecbeusombre et une couche claire. La partie
supérieure de cette image montre la microstructurearbone dans une couche sombre, avec
de petits domaines graphitigues (empilement de plafls aromatiques) désordonnés. La
partie inférieure de I'image montre la microstruetud’'une couche claire constituée de
carbone amorphe.

130



Figure 3.94: Image MET d’une lame Figur8.9t: Méme légende de 3.94, imac
mince prélevée dans le dépot cgap LFS HR a la frontiere entre uneouche claire €
de la tuile F27T10 une couche sombr

Nous avons expose ici les analyses en microscMiB(et MET) effectuées sur les tuil
issues de OS. Ces analyses ont permis d’étudier la topogeaph la microstructure de
dépdts présents sur lesfaices des tuiles, tops et gaps, aussi bien darmolees érodées q
de dépdbt. De fagon remarquable, alors que les tefdétent les conditions donantes
d’érosion ou de dépbt de chacune des zones, les gagentent pour les deux zones
dépdts épais. Ceci suggere I'existence d’'un proseds croissance commun, indépendar
la compétition entre érosion et dé|

Afin de compléter ces analys d’autres analyses ont également été effectuée
laboratoirecomme par exemple la microspectrométrie Raman AEM. Par ailleurs, de
poudres grattées sur le LPT ont également analys¥edensimétri Ces résultats n’ont pi
été présentés ici, mais reat exposés dans le chapitre suivant afin de oét@plles
discussions sur les données de MEB et V
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Chapitre 4

Exploitation des résultats et discussion

Dans de ce chapitre, nous allons discuter les tedsuprésentés au cours du chapitre
précédent selon trois grands axes. En premier fieus allons nous intéresser au bilan de
particules dans TS : bilan carbone et bilan deutériDe tels bilans peuvent étre obtenus a
partir des analyses post-mortem que nous avonstedies (MEB, TEM, AFM, densimétrie,
Raman). Nous allons présenter la méthode utilif@éed&xtraire les bilans de particules de
nos résultats expérimentaux, puis nous compardemsesultats obtenus avec ceux issus
d’autres analyses (principalement la microscopiefamale et la TDS) dans le cadre de la
campagne DITS.

Dans un second temps, nous allons discuter no$#tatssdans le cadre du transport de
particules au sein de TS. En effet, les dépo6t&midion que I'on a pu observer en MEB et
MET peuvent étre reliés aux phénoménes de transpiomous pourrons obtenir des
informations quand a la direction des flux de patés dans TS ainsi que leurs intensités
relatives.

Enfin, pour terminer, nous nous intéresseronscadmssance des dépodts carbonés, et plus
particulierement les nanoparticules graphitiquelsésgues que nous avons repérées dans
certains dépbts sur les faces latérales des tlilés$T.
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1 Bilan de carbone et de deutérium

Les systémes d'injection et de pompage des gazldamskamaks ont permis d’effectuer
des estimations in-situ de la quantité de deuténdgé dans I'enceinte. Ces analyses ont
soulevé la problématique cruciale de la rétentiercambustible dans les parois et les dépbéts,
qui va étre déterminante pour les futurs tokamak®imne ITER, lorsque le tritium sera
effectivement employé pour générer la réactionudeoh D + T.

Le taux de deutérium piégé obtenu par les analyssisu n’était cohérent avec le taux
qui avait pu étre estimeé a partir d'analyses postiem effectuées sur les CFP et seulement
10 % du deutérium manquant était retrouvé danddpéts : les analyses in-situ de TS avaient
permis d’établir un taux de rétention de deutéraupérieur a 30 % du gaz injecté, alors que
ce taux de rétention avait été évalué a 3 — 4 %ardirpdes analyses post-mortem [1].
L'hypothése d'une diffusion importante en profomd#dans les CFP avait été avancée pour
expliquer ce manque. La différence peut aussi \dunifait que le dégazage a long terme des
parois du tokamak est un phénoméne qui n'a paspéséen compte dans les études
précédentes [2]. Le projet DITS (2007-2011), dé&giécifiguement a cette problématique, a
permis de réconcilier les bilans ex-situ et inksites analyses in-situ ont été effectuées tout
au long de la phase de chargement des parois égridey, au cours d’'un scénario robuste de
décharges plasma, ce qui permet une meilleuresmwéqgoour le bilan in-situ. D’autre part, un
grand nombre de tuiles ont été extraites du LPanatysées, limitant les erreurs commises
lors d’extrapolations a partir d’'un nombre trop uiédde tuiles. Un grattage des dépdts a
également été effectué a la fin de la campagne dafimesurer le volume de dépots.

Nous avons reéalisé un bilan ex-situ de carbone eteditérium pour le LPT a partir d'une
cartographie de la topographie du LPT extrapolémalyses MEB des tuiles que nous avons
eues a notre disposition. Afin d’effectuer ce bitlnparticules, un compromis est nécessaire
entre la précision du résultat, le nombre limitétdies, et la lourdeur des manipulations
nécessaires (en particulier les découpes) pouméssires exhaustives. Nous avons mesuré le
volume de dépbt ou le volume érodé a partir de neestiépaisseur sur quelques tuiles (12)
et nous avons extrapolé ces mesures de volumatégralité du LPT, en tenant compte des
spécificités de chaque zone (zones d’érosion etxzde dépot) et de transitions entre zones.
Ces mesures sont comparées avec des analyses nddefes de microscopie confocale
(volume érodé) et de TDS (quantité de deutérium).

1.1 Procédure

1.1.1 Découpage du LPT en zones

Comme nous l'avons vu dans le chapitre 3, lesdudige nous avons analysées dans le
cadre de DITS proviennent de plusieurs zones dudd’TS : zone d’érosion, zone de dépbt
épais, zone de dépbt fin. Les zones de dépot fingre étre séparées en zones a I'ombre du
plasma (thin deposits, plasma shadowed) et zorasségrs au plasma (thin deposits, plasma
loaded) [3, 4]. La figure 4.1.a montre une imageeie infra-rouge du LPT durant une
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décharge plasma avec l'indication des differente®esg, et la figure 4.1.b montre les zones a
'ombre du plasma et les zones exposées au plader#tifiées suite a une modélisation du
tracé des lignes de champ effectuée par J. Gunrg{#]cette modélisation sont distinguées
deux zones appelées coté électronique (zone em)@igo6té ionique (zone en vert). Cette
différenciation est basée sur le sens du courashm dans TS, qui circule dans le méme sens
gue le champ magnétique.

Les tuiles de la zone érodée sont exposées auqlatles ne présentent pas de dépbt en
surface (tuiles pointées en vert sur la figure 412le refroidissement par le circuit d’eau du
LPT (boucle a 120 °C) y est efficace. La tempémest de I'ordre de 100-200 °C (figure
4.1.a). Nous pouvons noter que la température léargaps est supérieure a celle du top de la
tuile et avoisine pour certaines tuiles 400 °C. keses de dépdt fin, y compris les zones
exposees au plasma, ont une température de I'dedi0 °C et sont donc bien refroidies par
le circuit d’eau. Seuls les gaps des zones exp@epkisma montent en température. Sur la
figure 4.2, nous pouvons observer I'hétérogénéaspmbct des tuiles de ces zones de dépbt
fin : les tuiles des zones ombrées (repérées atridagles bleus sur la figure 4.2) présentent
un aspect sombre, et celles des zones exposédasamap(triangles blancs sur la figure 4.2)
présentent plutdt un aspect grisé. Il reste ledeas zone triangulaire du cété LFS de la zone
de dép6bt fin a 'ombre du plasma : les tuiles déecsone présentent en effet une couleur grise
a rapprocher de celle des tuiles de dépoét fin edgmau plasma, alors qu’elles sont en zone
ombrée. Enfin, les tuiles de dépodt épais, bien quEene ombrée, possedent des dépobts
faiblement attachés qui sont donc mal refroididagempérature y est élevée (au moins 500
°C), a la fois sur le top et dans les gaps.

Cette séparation du LPT en 4 types de zone coestitea premiére approximation pour le
calcul de volume de dépdt, cependant afin d’obtan& plus grande précision, nous avons
défini des zones supplémentaires, qui sont en Iéasit frontieres entre ces 4 zones. Ce
découpage est représenté sur la figure 4.2 : legspeerts marquent les tuiles érodées, les
carrés rouges les tuiles de dépbt épais, les taarmeus les tuiles de dépébt fin a 'ombre du
flux, les triangles blancs les tuiles de dépét $ous le flux, les croix jaunes les tuiles
frontiére. Les tuiles frontiere possédent des ¢aretiques visuelles incluant celles des deux
zones frontaliéres (par exemple, partie de la titzlée et partie couverte de dépobt rugueux
de couleur gris sombre, pour une tuile frontiereez@rodée/zone de dépdbt épais). Aux
frontiéres entre les zones, si une tuile sembleques les caractéristiques visuelles propres a
une zone sur 50 % de sa surface ou davantagesstibffectée a la zone en question, sinon,
elle sera comptée parmi les tuiles frontiere. Celssification, basée sur des observations
visuelles, comporte une dose de subjectivité, aiguen les affectations prétant le plus a débat
concernent principalement quelques tuiles frontgtréeur affectation dans I'une ou l'autre
zone ne jouera au final que peu dans les calcwsldene de carbone (quelques % d’erreur).
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Au final, nous partageons alors les tuiles enouges. En usant de la périodicité de 20°
du LPT, nous pouvons ainsi dénombrer I'ensemblaukEs :

- Zone érodée : 3798

- Zone de dépot épais : 1908
- Zone de dépbdt fin a 'ombre du plasma : 4392
- Zone de dépbdt fin exposée au plasma : 792
- Frontiére entre zone érodée et zone de dépét épai 504

- Frontiére entre zone érodée et zone de dépbt fin 360

- Frontiére entre zone de dép6bt fin et zone detd&pdis : 342

Soit 12 096 tuiles au total, chiffre correspondamntotal du nombre de tuiles sur le LPT de TS
(576 aiguilles comprenant chacune 21 tuiles).

1.1.2 Estimation des volumes de dép6t

Méthode

Le calcul du volume de dépbt présent sur une taitaporte des valeurs mesurées et des
valeurs calculées. La méthode de calcul est diitérpour les dépots présents sur le top des
tuiles et ceux présents dans les gaps.

En ce qui concerne le top des tuiles, nous allomssidérer que les dépots sont
homogenes en épaisseur a I'échelle d’'une tuilesustvolume \4epSera calculé facilement a
'aide de la surface de la tuile et de I'épaissderdépot. Cependant, de par la géométrie
torique, la surface des tuiles varie selon I'emg@haent de la tuile sur l'aiguille (les tuiles sont
trapézoidales). Leurs arétes poloidales font tagjai2 cm de longueur alors que la longueur
des arétes toroidales est variable. Connaissambrigbre total d’aiguilles pour les 360° du
LPT, nous en déduisons qu’une aiguille représentsegteur de 0,625°. Sachant que le bord
c6té LFS du LPT est a une distance de 2,6 m duecdnttore, nous pouvons alors calculer
les dimensions des arétes HFS et LFS de chaqeedtuihe aiguille. Nous avons ainsi calculé
pour chaque zone la longueur moyenngo¢l des arétes d'une tuile de cette zone, ainsi
gu’une surface moyenne. Cependant, notons a figsesichple qu’utiliser dans les calculs la
surface de la tuile F27T10 en tant que surface pmutes les tuiles LPT (car cette tuile se
trouve au milieu d’'une aiguille) conduit & une arrenférieure a 2 % pour le volume total de
dépot. Si cette surface est notée, pour une tilg, et I'épaisseur du depot notég,Ealors
Vdep = Snoy * Edep L’€rreur commise pour un volume baseé sur ce tasudue a la mesure
expérimentale de I'épaisseur de dépot et est estah@0 %.

En ce qui concerne les gaps, il existe plusieuthoa&s pour arriver au volume de dép6ot.
La plus précise est d'utiliser un profil en épaissge dépot mesuré par la méthode détaillée
dans le paragraphe 3.1.2 du chapitre 3, dont umpgbeeest reproduit figure 4.3.a, et de
I'intéegrer et de multiplier par la longueur de Bte du gap (4= 2,2 cm pour les gaps
poloidaux et kap= Lmoy pour les gaps toroidaux). Nous n'avons en pratgueepeu de profils
a cause des difficultés expérimentales inhérentedta mesure. Par exemple, on ne peut pas
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faire de découpe et utiliser une telle méthode pesigaps toroidaux ou les tuiles de dépot
épais qui sont trop peu adhérents.

Nous avons donc choisi, pour les tuiles pour lebegi@ous ne disposons pas de profil,
d’utiliser une méthode qui consiste a assimilefotane des dépodts dans un gap a un prisme
comme schématisé sur la figure 4.3.b et a utitieerx données : épaisseur de dépot (mesurée
en vue de dessus)ds et profondeur de dépotdg Le volume \4ep de dépbt dans le gap se
calcule alors de maniére simple gey= (Edep * Paep * Lgap / 2. L'erreur commise dans le
calcul de \fepdépend des mesures defet Rep, et sera estimeea20 %.

a) b)
profil en épaisseur de dépdt
——— Approximation Edep = 380

—— Approximation Edep =500

Dépbt TOP

Epaisseur de depdt (pm)
1

T

Teaninany
T T T T i 1
o 500 1000 14600 2000 2500 3000

profondeur dans le gap (UM}

Figure 4.3 : (a) profil en épaisseur de dépdt pode gap US de la tuile F27T10. La droite rouge
(resp. bleue) montre le profil en épaisseur approrié, avec une épaisseur maximale de dépét
égale a celle donnée par le profil (resp. a celleasurée en vue de dessus) et une profondeur de
dépbt de 1 mm , (b) schéma d’une tuile (en rouge)ontrant la forme approximée du dépot (en
bleu) et le « coin de dépbt » (en bleu clair)

Afin de valider cette approximation, pour les dépdans les gaps dont nous avons tracé
le profil en épaisseur, nous avons calculé a klvolume de dépdt déduit du profil (valeur
« exacte ») et le volume obtenu en assimilantdaéodu dépbt & un prisme et en prenant pour
Puep 12 valeur obtenue dans le chapitre 3. Il y a deessibilités pour estimergk, I'épaisseur
maximum mesurée par le profil (en rouge sur larBgli3.a) et I'épaisseur vue du dessus (cf
chapitre 3, en bleu sur la figure 4.3.a). Dansréner cas, cela conduit & sous-estimer le
volume de dépot d’environ 15 % en raison de latémapproximative de &, Dans le
deuxieme cas, cela a conduit, dans le cas ddeaR2i7T10, a surestimer le volume de dépot
de 15 % environ. Ceci est di a la surestimatiocgdgde 25 % environ lors des mesures
MEB, probablement en raison d’erreurs liées a la@gmdeur de champ. Néanmoins, des
mesures sur d’autres tuiles ont conduit & des sstisrations. Nous utiliserons tout de méme
les mesures vue du dessus dgpEar elles sont beaucoup plus nombreuses et au final
contribuent a plus de précision que les mesuregisdies profils.

Dans le cas des tuiles de dép6t, il convient digjode « coin de dépot » (figure 4.3.b),
non pris en compte dans les approximations prétésleliestimation de I'épaisseur
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correspondant a ce coin est trés imprécise maddede ces volumes de dépbt de coins
correspond a environ 3 % du volume de dépot t@asdes gaps.

Au final, pour les gaps poloidaux des tuiles dewescrodees et de dépbt fin ombrées,
nous utiliserons l'intégration des profils et pées gaps poloidaux des autres tuiles, ainsi que
pour tous les gaps toroidaux, nous utiliserongplfagpimation prisme + coin.

Valeurs

Il s’agit maintenant d’affecter aux tuiles des éifintes zones du LPT, les valeurs
nécessaires au calcul du volume de dépot sur lettdans les gaps.

Pour les tuiles des zones érodées, nous prenonsggdops une épaisseur de dépdt de 30
nm (issue des observations en MET de lames fingaigs de la surface de ces tuiles, cf
chapitre 3 paragraphe 2.1). Notons que cette Gurtimh est négligeable (0,06 dnet du
reste cette couche de carbone amorphe provientualement d’'une amorphisation du CFC
et ne devrait alors pas étre incluse dans le démthpcarbone déposé (cf paragraphe 2.1.3).
Nous avons pu observer (chapitre 3, paragrapheg@8e)épaisseur de dépbt dans les gaps est
variable pour les tuiles érodées, selon leur positians la zone. Nous avons donc calculé des
volumes de dépbt par intégration des profils p@s deux cas extrémes que nous avons
observés (F27T10 et F28T16) et extrait un volumgengour les gaps US et DS. Pour les
gaps toroidaux, nous avons pris une épaisseureprofondeur de dépbét moyenne (entre
F27T10 et F28T16) et calculé un volume moyen.

Pour les tuiles de dépbt épais, nous sommes phntie mesure de 400 um d’épaisseur
de dépbt sur le top (tuile F27T5, dépbt épais)etelmesure de 100 um d’épaisseur de dépobt
sur le top de la tuile F10T10 (tuile de dépét fimgis trés proche d’'une zone de dépbt épais).
Nous avons affecté des épaisseurs de dép6t syp Bet400 um aux tuiles de centre de zone
de dépot épais (tuiles de centre 1), puis de 30(@pum les tuiles plus éloignées du centre de
la zone (tuiles de centre 2), puis 200 pm (tuilescentre 3) et enfin 100 pm pour les tuiles
frontalieres avec d’autres zones (tuiles de bordzaiee), voir tableau 4.1. Pour les tuiles
frontieéres entre deux zones, nous avons attribeévaleur moyenne.

Pour les gaps poloidaux de ces tuiles, nous n&yaas pu obtenir de mesures en
épaisseur en vue de dessus. Cependant, la profodeelepot ainsi que la taille des pointes
(ces gaps présentant des dépots en forme de pasorassimilaires a la profondeur de dépot
et la taille des pointes observées pour la tuileéTED (la plus proche des tuiles de dépot épais
F27T5 et F28T5 observées), et nous affecterons tbmoéme valeur que pour la tuile
F27T10 pour kp (500 pm). Pour les gaps toroidaux, la valeur ggour le gap HFS de la
tuile F28T5 est de 100 um, mais par contre les tdéans le gap LFS se sont détachés. Nous
pouvons supposer qu’'un dépot était néanmoins prdses ce gap et, sachant que I'asymétrie
de dépo6t HFS/LFS est a priori observée pour toetegones, et que dans le cas de F27T10
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nous avons fp LFS 04 Eyep HFS, nous affecterons une épaisseur de 400 pmleaap
LFS. Nous prendrons des valeurs identiques potesdas tuiles de dépbt épais.

Pour les tuiles de dép6t fin, deux grandes zonesidentifiées (a 'ombre du plasma et
exposée au plasma) mais en MEB, nous avons digtimmur les zones a I'ombre, les tuiles
au centre de la zone et les tuiles de bordure hpsodes dépobts épais (chapitre 3, paragraphe
2.3).

Pour une tuile de centre de zone a 'ombre du @agri7T7), la détermination de
I'épaisseur de dépbt présent sur le top s’estp@it3 méthodes qui ont donné des résultats
cohérents :

- Mesure de la taille des pointes sur le dépoét diacair ces pointes sont de dimension
de 'ordre de 20 um, ce qui peut correspondre @i de grandeur de I'épaisseur du
dépdbt en surface

- Mesure de I'épaisseur par observation d’'une sec®ia tuile : sur le quart de tuile
dont nous disposions, nous avons observé une salita tuile et avons pu faire une
mesure d’épaisseur de dépoét en surface. Cette epedeirpar le peu de netteté de
I'aréte observée (recouverte de dépbt), est apmatire, mais elle a conduit a une
estimation a 20 um également.

- Enfin, I'observation en MET d’'une lame mince exeaie la surface de cette tuile a
donné une épaisseur de dépb6t de 2,6 um dus a lpagam DITS (chapitre 3,
paragraphe 2.3). Or, si 'on suppose une vitesseraissance de dép6t constante, en
considérant que 18 000 s de plasma (campagne DIAt)reé 2,6 um de dépdt, sur
les 140 000 s de plasma qui sont a l'origine deotalité du dépdt (intégralité de
CIEL) nous obtenons une valeur de 20 pm.

LS

Nous attribuons donc 20 pm d’épaisseur pour le dppEsent sur le top de F17T7 et nous
avons utilisé cette valeur pour toutes les tuilesette zone.

En ce qui concerne les tuiles de bord de zone amlaé&écoupe de la tuile F10T10 nous
permet de mesurer de maniére directe une épaidselfO um pour le dépo6t en surface.

Enfin, pour les tuiles de zones exposées, la medearéépaisseur de dépbt par une
observation de section de la tuile F28T20, aing fumesure de la taille des pointes en
surface de cette tuile, donne une valeur de 20Toutes les tuiles de la zone exposée seront
considérées comme ayant 20 um d’épaisseur de dgasiirface.

Pour tous les gaps des tuiles de toutes les zdmevéthode par approximation sera
employée, excepté pour les gaps poloidaux des tdddbord de zone ombrée pour lesquelles
nous utiliserons le profil obtenu pour la tuile F10.

De méme que pour la zone de dépobt épais, noudafies des valeurs moyennes aux
tuiles frontiere.

L’ensemble des valeurs utilisées pour la cartogeaphle calcul des volumes de carbone
est résumeé dans le tableau 4.1.
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1.1.3 Mesures de I'érosion

Dans le chapitre 3, paragraphe 3.1, nous avonsueulajdécoupe de tuiles érodées et
'observation en MEB de I'aréte des gaps, perntettairemonter a I'érosion de la tuile en
terme de profondeur érodée. Nous disposons de dresed’érosion : la tuile F27T10 avec
une érosion de l'ordre de 750 pum, les tuiles F27at1B28T15 avec une erosion de I'ordre de
230 um, et la tuile F28T16 avec une érosion delteode 100 um. Nous avons imposé une
épaisseur a 0 pour les tuiles bordant les zonakeésoet nous avons extrapolé linéairement
pour le reste des tuiles. Cette extrapolation fburne cartographie de I'érosion, tuile par
tuile. Le volume de carbone érodé a été calcul@réirple ces épaisseurs et en prenant la
surface exacte de chaque tuile. On obtient ainsiolume de carbone érodé de 40G*cm

Des analyses en microscopie confocale ont ététeffes sur toutes les aiguilles de ce
secteur du LPT, aprés grattage des dépbts et azigriiles neuves (aiguilles n°1, 4, 5, 6, 10,
17, 26, 27, 28) qui pouvaient servir de référeges, aiguilles n’ayant pas subi de campagnes
plasma. L'analyse des aiguilles neuves est représdigure 4.4 et a permis de tracer des
lignes de base, présentant une allure parabolitpigrofil en hauteur d’'une aiguille neuve
n'est donc pas une droite, et nous supposons queirface de l'aiguille est légerement
courbée (fleche de I'ordre de 100 um). Cette presrpartie des analyses fournit un profil en
hauteur pour 'ensemble d'un LPT « neuf » (figur&)4Par la suite, lors de I'analyse des
données pour les aiguilles ayant subi I'intégraliééCIEL, on tient compte de cette ligne de
base (figure 4.6) afin, par soustraction, d’obtdes profondeurs érodées. On obtient un
volume total érodé de I'ordre de 370 tem tenant compte du découpage des zones effectué
pour I'analyse des mesures MEB (et qui limite all@s zones que I'on considére comme
érodées), et de 500 &rsi I'on ne prend pas ce découpage en compte (dal@lement issu
des mesures en confocale) [5]

1.1.4 Cartographie

Les figures 4.7 et 4.8 montrent la cartographidale de la surface du secteur du LPT,
en Z-% (Zo représentant une hauteur de référence, sans énoisiepot sur la tuile). Z¢Z
correspond aux épaisseurs de dépdt des tops tks (tableau 4.1) pour les zones de dépot,
et aux profondeurs érodées (paragraphe 1.1.3)leguones d’érosion.
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Figure 4.4 : Analyse en microscopie confocale du @iil en hauteur des 9
aiguilles neuves du LPT.
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Figure 4.5 : Reconstitution, a partir des mesuresremicroscopie confocale des
profils en hauteur des 9 aiguilles neuves, du prdéfen hauteur de la surface du LPT « neuf ».
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Figure 4.6 : Profil en hauteur d’une aiguille de DTS par microscopie confocale.
Les points verts figurent les zones non érodées. kaurbe rouge figure le profil de I'aiguille dans
son état neuf.
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Figure 4.9 : Méme légende que figure 4.7, (a) mess MEB, (b) mesures en microscopie
confocale.

Cette cartographie MEB se compare de facon sa#sfte a la cartographie d’érosion obtenue
par microscopie confocale figure 4.9, ce qui semvalider le partage des zones du LPT. Les
calculs du volume de carbone érodé sont égalemEnptoches (400 chen MEB, 370 crh

en microscopie confocale) si 'on tient compte departage. Par contre si I'on n’en tient pas
compte, on obtient une valeur nettement supéri&@@ cni en microscopie confocale). Ceci
peut venir des imprécisions liées a I'extrapolatdes mesures MEB (en patrticulier zone
bleue des aiguilles 4 a 10), mais aussi de la mis&ompte de zones « érodées » par la
microscopie confocale qui se situent dans des zo@ekpot mais pour des tuiles sans doute
légerement abaissées. Lors du bilan de carbonepmsiderera un volume de carbone érodé
de I'ordre de 500 cfn

1.2 Bilan de carbone dans TS

Par la méthode détaillée dans le paragraphe pnécéausus avons donc pu estimer le
volume de carbone déposé sur I'ensemble du LPTir@n301 cni sur les tops et 84 ém
dans les gaps, soit un volume total de 385. @nnous détaillons les résultats obtenus pour
les 3 zones du LPT, zone d’érosion, zone de dpdisgzone de dépbt fin (en affectant les
dépbts présents sur les tuiles frontieres pouriéaithaque zone frontaliére), nous obtenons
la répartition indiquée dans le tableau 4.2.

Zone Dép6t tops (cih Dép6t gaps (cip
Erosion 7 (2 %) 41 (11 %)
Dépbt épais 208 (54 %) 38 (10 %)

Dépot fin 86 (22 %) 5 (1 %)

Tableau 4.2 : Volume de dép6t dans les gaps et das tops pour les 3 zones du LPT

Les dépbts en surface des tuiles de dépdt épaipteatrpour plus de la moitié du volume
total, alors que les gaps participent a envirof@2la structure en tuiles du LPT entraine un
dépbt non négligeable dans les interstices ensetudes. En extrapolant a partir des
épaisseurs minimales et des profondeurs minima&ekedot et en prenant les minimums dus
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Figure 4.7 : Cartographie du secteur du LPT étudiéour DITS. Z-Z, représente les épaisseurs
de dép6bt (positives) et d’érosion (négatives) mesas par MEB.
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Figure 4.8 : Méme légende que 4.7 : vue tridimensiaelle.
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aux erreurs de mesure, nous obtenons un volumied®tearbone déposé de 240%ci&i au
contraire, nous prenons des épaisseurs maximatezope (en affectant par exemple une
épaisseur de 400 um de dép6t en surface de l'aligides tuiles de dépdt épais), nous
obtenons au total un volume d’environ 720°cte carbone, soit quasiment le double du
chiffre estimé réaliste pour la suite de ce manuscr

La connaissance de la densité des dépots pernpaisder de leur volume a leur masse, et
il est nécessaire au préalable de prendre en colapterosité de ces dépdts. Nous nous
basons sur les études précédentes effectuéesssldéts issus des neutraliseurs [6, 7, 8, 9,
10]. Une porosité des dépots de l'ordre de 15 %eaobtenue en prenant en compte leur
meésoporosité (5 %) et microporosité (10 %) [10]céchiffre, il faut également ajouter un
facteur dd a la structure macroscopique des dddéf®ts rugueux et mal attachés laissant
voir de tres grandes anfractuosités). Au total,snestimons que le volume total de carbone
déposé précédemment calculé doit étre minoré d POur prendre en compte le volume de
matiere seulement.

Afin de connaitre la densité des dépbts, nous agtiastué des mesures en pycnomeétrie
a I'nélium sur des poudres grattées sur le LPT. goeslres contenant des fibres de CFC en
plus du carbone déposé, il a été nécessaire dedmoa@ plusieurs filtrages successifs
permettant d’obtenir une poudre constituée a 90 4carbone déposé. Les mesures en
pychométrie ont donné, pour une poudre issue dzone de dépébt fin, une masse volumique
de 2,034 g ci, que nous approximerons & 2 gtmu final, nous estimons que les 385°m
de dépbt correspondent a une masse de carbon® deebswiron.

Plusieurs campagnes de grattages ont été effealaéssl'S : en 2008, 2009 et 2011. Ces
grattages successifs ont permis d’évaluer la madesskpot présent sur les CFPs autres que le
TPL. Le ratio entre la quantité de dépét et le Gif€sent dans les grattages a été évalué :
Magpot/ Mcrc = 0,6. Une masse de dépot de l'ordre de 400 gsa&é estimée pour les autres
CFPs.

Concernant I'érosion, les mesures en microscopitocale donnent une valeur d’environ
940 g de carbone érodé pour le LPT, en tenant congpta densité géomeétrique du CFC qui
est de l'ordre de 1,8 g éinL’estimation de I'érosion brute donne par ailteanviron 1600 g
de carbone érodé, et, comme le LPT est la souineipele d'érosion, ceci indique que le
taux de re-dépb6t local est de I'ordre de 0,5. Notbm plus qu'il y a un équilibre satisfaisant
entre la masse de carbone érodé estimé a 94@gretsise de carbone déposé estimée a 540 g
sur le LPT (mesures MEB) et a 400 g sur les a@@fe3s (grattages).

1.3 Bilan de deutérium

1.3.1 Historigue des dépots

Le contenu en deutérium des déepots a eté analy’i®kAmdans le cadre de DITS, a I'lPP
Garching. La figure 4.10.a montre les profils dencamtration atomique en deutérium
(D/(C+D)) obtenus en fonction de la profondeur dendépdt, les mesures effectuées sur un
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ensemble de tuiles ayant été rassemblées poutédsac 3 zones (érosion, dépobt épais, dépot
fin). Dans tous les cas, la concentration en deutédiminue avec la profondeur dans le
dépbt. Cependant, I'analyse en NRA sonde les 3aipre microns du dépbt seulement : pour
les tuiles qui incluent davantage de dépét, l'irmétg du dépodt n'est pas sondée, alors que
pour les tuiles incluant moins de 35 pum d’épaissEudépbt, c’'est le CFC qui finit par étre
sondé. Il est apparu nécessaire de normaliserroéils @ I'épaisseur totale de dépot présente
sur chaque tuile, obtenue grace aux mesures en M&Bgure 4.10.b montre 'ensemble de
ces profils normalisés. Un point commun semble egpa : la concentration en deutérium
passe par un palier pour environ 15 % de I'éparssale, puis décroit rapidement (elle n’est
mesurable que pour une profondeur maximale égaavaon 2/3 de I'. Il a été proposé
d’attribuer a DITS Il'existence de ce palier comnautous les profils et la figure 4.11 montre
une modélisation de ces profils.

Or, cette valeur de 15 % peut étre retrouvée paigurs autres moyens. En premier lieu,
le temps relatif de la campagne DITS, soit 18 O0fbades en regard des 140 000 secondes
de l'intégralité de CIEL, soit un rapport de tenges13 % environ. Une estimation pertinente
peut également étre faite en comparant les énecgieduites vers les CFP : on obtienttE/

ECIEL =10 %.

Nous avons également vu dans le chapitre 3, patagrd.3, que la MEB et la TEM
pouvaient permettre d’identifier les dépbts dus l&aDgrace a la détection en TEM de la
couche de bore marquant le début de DITS (figut2)4et la mesure en MEB de I'épaisseur
totale de dépodt due a l'intégralité de CIEL. Lepa@é dus a DITS de la tuile de dépbt fin
F17T7 (figure 4.12) ont une épaisseur de®2{4 um, sur une épaisseur totale d'environ 20
pim, soit un facteur 2,6/20 = 0,13.

a) 0.30 T T T T

—¥— Dépdts épais
- A - Dépots fins

— 020 | o . Zoneseérodées
U y 7
+ | 9
O A .
= g 5
()

" fi T T

0 0.1 0.2 0.3 04 0.5 06 0.7

Profondeur (pum) fraction de dépot
Figure 4.10 : (a) profils NRA de concentration en eutérium en fonction de la profondeur dans
le dépbt, moyenne pour les 3 zones du LPT ; (b) il NRA de concentration en deutérium en
fonction de la profondeur dans le dép6t normaliséa la profondeur totale de dép6t [13].

Enfin, I'analyse en microspectrométrie Raman dudtiépla surface de la tuile F10T10
montre un changement dans la microstructure duooparldeutéré (rapport rgjl a une
profondeur de 20 um dans le dép6t, pour une épaigsiale de 120 um (figure 4.13), ce qui
donne un rapport en profondeur de 0,17 environ.
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rapport m/l ¢ (chapitre 1 paragraphe 3.1) en fonction de la profadeur de sondage
et image MEB correspondante

La cohérence de ces différents résultats (TEM, Raghaapport de temps ou d’énergie)
permet de consolider I'attribution a DITS des 1Bmpiers % de dépdt et de montrer par la
NRA que le deutérium n'est pas piégé en profondédiaut tenir compte de cela dans le
calcul de la masse de deutérium piégé. On peuludespupconner qu'il y a une désorption du
deutérium au cours du temps qui expliquerait lécdéfn profondeur.
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1.3.2 Calcul de la masse de deutérium piegé

La détermination du pourcentage de deutérium ppegg aussi se faire par une analyse
en microspectrométrie Raman, comme expliqué dansh#épitre 1, paragraphe 3.1. Des
mesures ont été effectuées au laboratoire, enepissipoints de tuiles provenant des
différentes zones du LPT, et donnent des pourcestatpmiques de deutérium contenu dans
les dépbts cités dans le tableau 4.3 [11]. Le myuage moyen est de I'ordre de 20 %, ce qui
est en bon accord avec la valeur maximum mesurd¢R&n Ce pourcentage de deutérium
piégé peut avoisiner 0 % pour certaines zones diésstde dépbt épais, ce qui peut
s’expliquer par la haute température a laquelledégts, qui sont mal attachés et donc mal
refroidis, sont portés. Le deutérium désorbe phgidment dans les tuiles de cette zone. Pour
nos calculs, nous prendrons un pourcentage atonmgpyen uniforme pour toutes les zones
du LPT de 20 % [12].

Zone % D (tops) % D (gaps)
Erosion 0-23 17 - 27
Dépot épais 14 - 24 17 - 28
Dépot fin 13-22 16 - 20

Tableau 4.3 : Pourcentage atomique de deutérium ihes dans les dép6éts, sur le top et dans
les gaps, pour les tuiles des 3 zones du LPT (meésiren microspectrométrie Raman)

Partant des 540 g de dépdt obtenus préecédemmaertiades mesures en MEB, nous
obtenons, en prenant ces 20 % de concentratioriqaieran deutérium sur les 15 % de dépots
dus a DITS, une masse de 2,26 g de deutérium pégéle LPT. Nous multiplions
arbitrairement par un facteur 2 pour tenir compéela queue en profondeur des dépbts
(correspondant approximativement au rapport entgel intégrée pour la fraction de
deutérium due a DITS et l'aire totale, sur la figdr11) et au final nous pouvons approximer
np a 4,5 gsurle LPT.

1.3.3 Comparaison avec les résultats issus gadgsas TDS et NRA

Les mesures TDS, associées aux mesures NRA, omispede remonter a la quantité
totale de deutérium piégé : environ 10 g dans T8t 6,2 g pour le LPT et 2,1 g pour les
autres CFP carbonés (bumpers, limiteurs protectargennes), la masse manquante étant
piégée dans les minces couches de co-dépbt présemtées murs métalliques de I'enceinte
[13]. Nos estimations déduites de mesures MEB/Ramidng, sont en accord satisfaisant
avec la valeur de 6,2 g trouvée en TDS/NRA. Unéigode cet écart de 1,7 g peut s’expliquer
par le fait que nous n'avons pas pris en compted@g®ts présents dans les porosités des
tuiles érodées, dont la contribution a été estiméatre 10 % et 15 % de la masse totale de
deutérium piégé. Au total, une masse proche de 86 deutérium piégé, issue du bilan de
particules in-situ, a été estimée et la différeacété attribuée au dégazage a long terme se
situant durant les périodes hors décharges.

Ces mesures ont été faites sur des tuiles provetehbutes les zones du LPT, et ont
permis de tracer également un diagramme en seqieégsentant la contribution relative des
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différentes zones a la rétention de deutérium. Cemmous considérons que la masse de
deutérium piégé dans les dépbts est proportionaelleolume total de dépot présent sur ces
mémes tuiles, nous pouvons comparer le diagramnmeeeeur issu des mesures en TDS a
celui issu des mesures en MEB. La figure 4.14 nectgtte comparaison.

TDS MEB

Tops zone d'érosion
Tops zone dépdt épais

Tops zone dépét fin
Gaps zone dépbt fin

Figure 4.14 : Comparaison des contributions relatigs des zones du LPT a la rétention de
deutérium, pour les analyses effectuées en TDS (@ughe) et en MEB (a droite).

La comparaison de ces deux diagrammes montre gualyse en MEB a fortement
surestimeé la contribution des tops des tuiles dewegz de dépodt épais, et fortement sous-
estimé la contribution des tops des tuiles des g@nedées. Ceci s’explique par le fait que
lors de I'exploitation des analyses MEB, nous ola pas tenu compte des dépdts présents
dans les porosités des tuiles érodées. Réciproquenme TDS, le fait que les dépbts soient
faiblement attachés a la surface et puissent marigue de I'analyse n'a pas été pris en
compte. La contribution relative des gaps a lantéa (22 %) est plus faible que celle
déterminée par TDS (environ 35 %), ce qui peutiguer, ainsi que les autres différences
moins frappantes dans les contributions relativesszbnes (tops des tuiles de dépébt fin, gaps
des tuiles érodées, de dépot fin et de dépbt épais)es approximations que nous avons
réalisées lors de l'attribution d’épaisseurs epadondeurs de dép6t. Cela peut aussi provenir
de la méthode de découpe pour les mesures en TDS lda gaps et de la difficulté
expérimentale de faire des mesures uniguemenesugdps a I'exclusion des dépots présents
a la limite entre tops et gaps. Au final, cette pamison est satisfaisante et permet de
consolider I'ensemble des résultats.

2 Topographie et flux de particules

2.1 Analyse de I'érosion

2.1.1 Formation du ripple

Etudes expérimentales

Dans le chapitre 3 paragraphe 2.1.5, nous avomgi@ua topographie caractéristique du
top des tuiles érodée incluait la présence d'ureadsde stries paralléles orientées
similairement sur toute la surface de la tuileddiion oblique, avec un angle d’environ 40°
avec la direction toroidale). Les analyses en MRBr (EDS) et en AFM ont clairement
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montré que cette striation n’était pas due a uriraste chimique mais a une ondulation de la
surface et ont permis de mesurer la profondeua giériodicité de ces stries ont pu étre
déterminées (période moyenne d’environ 10 um, dant@imoyenne de I'ordre de 600 nm)

Il a été préecédemment montré [14, 15, 16, 17] gusombardement d’'une surface par un
faisceau d'ions pouvait créer une striationripple » en surface. La dépendance de la
période de cette striation en fonction de plusigueisametres comme [I'énergie des ions
incidents ou la température de surface a été a@mlydans de nombreux travaux
expérimentaux.

S’agissant de I'angle d’incidence du faisceau ioajqdes expériences de bombardement
[18, 19, 20] d’'une surface de GaAs par un faisa#@ns Q" d’énergie de 10,5 keV ont
montré que l'occurrence du phénomeéne de ripple enepreduit que pour des angles
d’incidence inclus entre 30° et 60°. Sur d’autregaces, comme Si, cette fenétre d’angles
d’incidence peut varier entre 32° et 58° [21]. Diag études expérimentales ont montré que
pour le bombardement de surfaces de Cu [22], de &8), Si [24], ou graphite [25],
I'orientation du ripple en regard de la direction thisceau incident dépendait de lI'angle
d’incidence. Ce phénomene est systématique powsutésces de graphite ou de diamant [26,
27]. Pour des incidences rasantes, la direction stiéss est parallele au faisceau d'ions
incidents, et ce quelque soit I'orientation de Wawctillon. Quand on se rapproche d'une
incidence normale, la direction des stries devarpendiculaire a celle du faisceau d’'ions
incidents. L’angle d’incidence pour lequel cettenpetation de direction des stries se produit
est appel@ngle critique Pour du HOPG bombardé par des ions Xe d’éneligietale 2 a 50
keV, I'angle critique est par exemple de 30 ° (nmésar rapport a la surface) [27]

La température de surface a également une influsmcée ripple. Pour une surface de
SiO, bombardé par des ions Ar a des énergies allagtxda 2 keV, il a été montré que pour
une température de I'échantillon supérieure a 4D0& longueur d’onde du ripple variait en
fonction de la température selon une loi de typedmius, mais qu’en revanche il n'y avait
pas de dépendance a la température pour des teorpéramférieures [28]. Cette observation
a été corroborée par une série d’expériences dedml@mment d’une surface de cuivre par des
ions xénon a 800 eV [16]: une longueur d’onde di@m 1,6 um est observée pour ce
bombardement, avec une surface chauffée a 500 iK,d@croit rapidement (exponentielle
décroissante) pour atteindre une valeur dee@@A pm a une température de 400 K.

L’influence du flux d’ions et de I'énergie des ionat été observees. L’amplitude des
stries, pour une surface de SiBombardée par des ions Xe a 1 keV, varie par ebeemp
linéairement avec la fluence [29, 30]. Pour cedaiaxpériences effectuées a basse énergie (<
keV), la période des stries ne dépend pas du Baxir des énergies supérieures au keV, la
période des stries varie proportionnellement aefgie des ions (elle augmente quand
I'énergie des ions incidents augmente) [18, 19, 20]

Enfin, dans tous les cas, il a été constaté quenplitude des stries croit
exponentiellement dans les premiers instants dubbhalement ionique, mais qu’un régime
stationnaire est rapidement atteint, menant a telosion que le phénomeéne de ripple est
indépendant du temps [31, 32]. La variété des stsstmployés pour étudier le phénomeéne a
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également montré que son apparition est indépeadded défauts de surface (a I'échelle
microscopique) et de la chimie de surface. La pérides stries observées lors de ces
expériences est généralement de I'ordre du dixidgengm, pour des énergies d’ions incidents
descendant rarement sous le keV [17].

Etudes théoriques

L’interaction entre une surface et un faisceaurdiincidents a fait 'objet de plusieurs
modélisations. Toutes ces modélisations partergodtulat d’un systeme hors équilibre avec
concurrence entre des relaxations de surface @@rfate ions-surface dues a la tension de
surface, et des phénoménes modifiant la physiqueetke surface (croissance, érosion,
déplacement de particules...).

Kardar, Parsisi et Zhang [33] ont dérivé I'équatsuivante (équation KPZ), donnant
I'évolution de la hauteun de surface en fonction du temps :

oh A 5

E— vV°h + E(Vh) + n

- le premier terme quantifie les relaxations de sigrfal'interface ions-surface dues a la
tension de surface. Le coefficieneést une constante

- le second terme, non linéaire, modélise un phénemedifiant la hauteur de surface,
mais non défini physiquement (il peut s’agir d’éoosou de croissance)

- un troisieme terme défini comme lebruit, qui reflete des fluctuations aléatoires du
processus de croissance.

Ce modele permet de décrire I'évolution de la ritgode surface sous un bombardement
d’ions, mais il ne fait pas croitre un ripple péigue. Une caractéristique intéressante est
gu’il modélise un comportement asymptotique deecattgmentation de rugosité. Cependant,
les échelles de temps qui permettraient d’obsempérimentalement un tel comportement ne
sont pas exploitables en laboratoire. Le model&ulamoto-Sivashinsky [34] est proche du
modéle KPZ et décrit le méme comportement pour @gwelles de temps longues. En
appliguant ce modéle pour un systéme a une dimenstiopour des échelles de temps
suffisamment courtes, on peut modéliser la crossatiun ripple instable [35]. Mais les
résultats issus des simulations informatiques s systemes bidimensionnels divergent
fortement et empéchent toute conclusion définitjuand a la pertinence de ce modele pour
décrire le ripple.

Le modéle postérieur de Bradley et Harper (BH) trearement au modele KPZ, permet
d’expliquer I'occurrence du ripple [36]. Il se basér le modele d’érosion physique posé par
Sigmund [37, 38] pour décrire le comportement desuaace. Cette théorie de I'érosion
physique, en reliant le coefficient d’érosioR & I'énergie déposée sur la surface par les ions
incidents, a permis de montrer que warie avec I'aspect concave ou convexe de la ceirfa
une surface de géométrie convexe (vallées) estéérptlus rapidement qu’une surface de
géométrie concave (bosses). Pour décrire I'évaiudie I'état de surface, Bradley et Harper

152



ont utilisé le modele de Sigmund ainsi que le ph#&we de diffusion de surface,
thermiquement activé, qui va avoir tendance atisssurface. C’'est la compétition entre ces
deux phénoménes en parallele qui va créer un sgstaaillant périodique qui se traduit par
un ripple de surface. L’évolution de la hautéude surface en fonction du temps est alors
définie par I'équation :
oh
i —v(0) + v,(0)3¢h + v, (0)d;h — KV*h
- le premier terme est la vitesse d’érosion de léasar fonction de I'angle d’incidence
6 du flux d’ions
- le deuxieme et le troisieme terme sont liés adeffu bombardement d’'ions sur la
surface,v,et v, étant les tensions effectives de surface dansldeg directions du
plan de la surface
- le quatrieme terme est relatif a la diffusion thigjme en surface. Le coefficient K est
le «taux de relaxation d0 a la diffusion », einitlut I'énergie libre de surface par
unité d’aire, la constante de diffusion en surfdeeyolume atomique, le nhombre de
molécules par unité de surface, la températureudace, et I'énergie d’activation
pour la diffusion.

Le calcul de la longueur d’onde du ripple, déried’dquation de BH, donne :

I 2K
=27 |—
‘ vl

avec |v| la valeur absolue du plus grand coefficiepou v, (ces deux coefficients sont
négatifs).

Le modele BH permet de prédire la variation deidiotation des stries en fonction de I'angle
d’'incidence, de facon cohérente avec ce qui a Bs&ergé expérimentalement. Cependant,
deux caractéristiques de ce modele sont incompatdlec les faits expérimentaux :

- ce modele est linéaire, et prédit une augmentatiponentielle de 'amplitude des
stries avec le temps, ce qui n’a pas été observé

- en ne considérant gu’'un mécanisme thermiquemeiégmbur décrire le lissage de la
surface, il ne peut pas expliquer I'observationmigple a basse température.

Des simulations numériques [39, 40] ont été réadis&fin de décrire la formation de
ripple a I'échelle microscopique. Ces simulatiom$ démontré la dépendance linéaire de la
longueur d’onde du ripple a la pénétration des ioeglents dans le matériau (donc a leur
énergie), et confirmé que le ripple est un phénanignen premier lieu aux caractéristiques
des ions incidents et décorrélé de la présenceéthutd de surface ou de phénomenes de
chimie de surface. Cependant, ces modeles perrmééecroissance de ripple pour une
température de 0 °C, ce qui n’a jamais été observé.
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Le modéle dérivé par Makeev, Cuerno et BarabasiEMéermet de prendre en compte
les phénomeénes ayant lieu a basse températurell[$&]base sur les mémes hypothéses que
le modéle BH (modéle d’érosion de Sigmund, diffasibermique en surface), et permet lui
aussi d’expliquer la dépendance de la directiomigjle a I'angle d’'incidence des ions, mais
ajoute notamment des termes modélisant le déplateniatomes en surface crée par
limpact des ions incidents. A basse températugesant ces termes qui contrebalancent les
termes quantifiant I'érosion physique et de péniémades ions, et qui permettent de faire
croitre un ripple. En utilisant ce modele pour @iéints cas de figure (haute et basse
température, surface isotrope ou anisotrope), Mgk€eerno et Barabasi ont montré qu'a
basse température :

- le fait que la surface soit isotrope ou anisotrojiefluence pas sur les parametres du
ripple (amplitude, longueur d’onde, dépendanceudgle d’'incidence des ions),

- lalongueur d’onde du ripple est indépendante ax dlions incidents,

- la longueur d’onde du ripple dépend linéairementadprofondeur de pénétratian
desionsi.~a.

Dans le cas de TS, nous avons observé pour la @mefiois la formation d’'un ripple sous
exposition d'un plasma. En regard des études mee@ekboratoire avec des faisceaux
d’ions, les conditions expérimentales sont parigcak : température de surface de 500 K,
flux d’ions important de I'ordre de /D" m? s* avec une énergie des ions de l'ordre de la
centaine d’eV, présence d’'une érosion chimiquesguiajoute au sputtering physique. Nous
nous trouvons donc, pour le modele MCB, plutdt densas « basse température». La
périodicité des stries que nous avons observéadasmoyenne 10 um mais peut varier de
plus ou moins 4 um sur une méme tuile, et nousseons pas de variation significative de
la période des stries entre les tuiles F27T10 8TER, alors que la tuile F28T16 est située
plus loin dans la SOL et recoit donc un flux d’ian&rieur (le flux ionique varie d’'un ordre
de grandeur environ entre les deux tuiles : & Dd m? s* pour F27T10, ~ 1§ D" m? s
pour F28T16). Ainsi malgré une variation du fluxuson’observons pas de variation de la
périodicité, ce qui parait cohérent avec les caiohs de MCB.

Cependant, les expériences d’Habenicht et al dafjnent, pour le bombardement d’'une
surface de graphite par des ions Xe a 5 ka\¥ 3,2 nm), un ripple de période 70 nm. Si
l. ~ a, alors pour le cas de TS (bombardement d’'une cideaphitique, par des ions D, avec
a= 12 nm pour une énergie de 400 eV sur la tuile FRY,THous devrions trouver une période
de ripple de l'ordre de 300 nm. Si nous menonsaleut précis dd. d’aprés les équations
MCB (faisant intervenir densité atomique de la ejbénergie de liaison des atomes en
surface, flux d’'ions incident et énergie des iarggle d’incidence, largeurs de la cascade de
collision et profondeur d’'implantation), nous traumg également une valeur proche de 300
nm. Or, les stries observées ont une période demiO um. Les observations effectuées sur
TS semblent difficilement se corréler avec les ésuthéoriques (MCB, BH) :

- si nous prenons le modele MCB a basse tempérgtasede variation de période du
ripple avec le flux/. ~ a, diffusion en surface causée par I'impact des)icasrs la
période des stries observées sur TS ne peut pascélculée par ce modele.
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Cependant, le fait que I'on n’observe pas de vianate la période du ripple est
cohérent avec les conclusions de MCB dans le tasse température »

- Dans le cas « haute température », I'ordre de grande la période peut étre cohérent
avec une loi d’Arrhenius tirée du modéle BH : uppte de période 70 nm ayant été
observé a une température de surface de 300 Kuh4jpple de période 10 um pour
une température de surface de 500 K peut étreiplaual que la variation de période
du ripple en fonction de 1/KT suit une loi de typeponentielle décroissante. Par
contre, la variation de la période avec le flixd1/F~? donnée par ce modéle est
problématique pour expliquer une période beaucdup grande que celle observée,
puisque le flux dans TS est nettement plus importare pour les expériences
effectuées dans [14].

D’autres phénomeénes doivent donc certainementpétseen compte pour appréhender
théoriquement la formation du ripple : présencelamp magnétique, présence d’'un plasma
et effets synergétiques des atomes sur I'érositandiffusion, présence de I'érosion chimique
qui peut étre non négligeable dans le cas de Dpfésence de la structure fibre/matrice qui
peuvent induire des phénomenes de relaxationgi@ell@ de cette texture. En 'état actuel de
nos réflexions, les parametres les plus pertingmigendre en compte ne sont pas encore tres
clairs mais vraisemblablement la structure maguoéticpnduit & des phénomeénes spécifiques
de transport local qui doivent étre pris en compte.

2.1.2 Erosion Différentielle

Sur les surfaces érodées, outre la formation d'uppte » discuté précédemment nous
avons mis en évidence que la topographie le longalvallée est en dent de scie (figure 3.27)
[41]. Ce phénoméne est de moindre amplitude querilgple » mais il est tres bien résolu en
AFM et de plus reproductible sur plusieurs tuile&T10, F28T14 ou F27T14 et F5T3). I
faut noter que des profils « inversés » ont étéundésssur deux tuiles situées de part et d’autre
du point de tangence (F27T10 et F5T3). Les difi@empentes du profil (figure 3.27) sont
clairement associées soit a la matrice soit awedibc’est un effet d’'ombrage di au fait que
les ions érodent avec une incidence plus ou ma@sante des carbones différents. Cette
erosion différentielle est susceptible de nousrmfr sur le sens du flux ionique si nous
connaissons laquelle de la matrice ou de la fibtdaeplus érodée.

Des images AFM mesurées sur des sections de filiraugigéré que c’est la fibre qui
présente un coefficient d’érosion plus important ga matrice car la fibre est plus
« enfoncée » que la matrice qui I'entoure (figur® 8t figure 4.15.a). Des analyses en
cartographie Raman réalisée sur une surface devidige ont montré que la microstructure
du graphite de la fibre et de la matrice se difiéi@ent aisément (figures 4.15.b et 4.16). La
fibre présente une bande D beaucoup plus intetestvegnent a la bande G signifiant qu’elle
présente plus de défauts avec des domaines arommfus petits. En effet, bien que tout
deux graphitiques, les carbones de la fibre ex-RRANe la matrice pyrolytique présentent des
microstructures différentes probablement liées s lecessus de synthese différents. Nous
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pensons que I'érosion différentielle fibre/matripeut étre expliquée [ la présence de
défauts en proportion différen

100 200 300 400 500 600 70O

0

2 4 6 8 0 12 14
um

Figure 4.15: (a) Image en AFM de la surface de la tuile F27T1@b) cartographie en Ramar
(donnant le rapport 1p/l1g) de méme zone de surface que

Des expériences ont été menées au laboratoire lddngt de mieux caractériser ce
érosion différentielle, elis consistent & exposer une surface de N11 & smald’hydrogen
(Equipe plasma surfaade PIIV) puis & estimer & partir d'analyses AFM de laateférodé
le taux d’érosion différentielle. Les premiers fésis ont confirm que les fibres s’érodaie
plus facilement que la matri

Sachant que cette érosion différentielle montrelgumatrice est plus dure », nous
pouvons orienter les flux comme indiqué darfigure 3.27 L'observation des profil
inversés de part et d'autre du point de tangmontre que la composante toroidale d
vitesse des ions change de sens ce qui est cola@amle transport des ic qui impactent le
LPT de part ed’autre de la zone de tanger(voir paragraphe 2.2).

Fibre

Matrice

1000 1250 1500 1750
Déplacement Raman (cm)

Figure 4.16: Spectres Raman typiques obtenupour une fibre
(en bleu) et la matrice (en rouge) du N1
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2.1.3 Amorphisation de surfa

Une autre caractéristique de toutes les tuileséa®@ést la présence d’'une couche d+

10 nm de carbone amorphkaer touti la surface de la tuile (fibres etatrice sont recouvertt
identiguement)dentifiee par MET. L’analyse en microspectroméRiaman effectuée sur
surface des tuiles érodéamnfirme I'existence de cette mince couche de carbone arapar
la mesure d'un spectre qui présente une forimposante amorphe et une compos:
graphitigue du N11 sondé a travers -C (figure 4.17) [11]Notons que la partie angulet
du spectre révélant la présence de la composaaphitque est, de facon cohérente, |
importante pour une mesure au desd’'une fibre que pour une mesure au dessus |
matrice (voir paragraphe 2.1.2 et figure 4.17). &beurs, I'analyse détaillée de signature
Raman des dépots carbonés présents a la surfadeildesde dépécomparée a celle de
surface des tuiles érodées montre que les premmrsbeaucoup plus hétérogénes, ce
laisse penser qu’il ne s’agit pas du méme typeatbone amorpl. Dans le cas des tuil
érodées, le caractére amorphe peut provenir d’'murphisation liée au bombardement al
gue dans le cas des tuiles de dép6t, le caraatemgohe serait lié au processus de forme
des dépots.

).L = 514.5 nm
a)
)
!'M_NWWWTM e I I I I S
200 1250 1500 17!

Déplacement Raman (cm™)

Figure 4.17: Spectre Raman (a) de la surface d'une tuil
érodée et (b) du N11 (fibre) [11]

Cependant ni la METi le Ramarne permettent de statuer $arigine de cette couche,
dépb6t de carbone amorphe ou amorphisation du CBQx. épondre a cette question,
simulations numériques ont été effectuées a pauticode SRIM, capable de calculer
profondeurs l'implantation de difféerents atomesgidifférent: matériaux, pour des énergi
d’ions incident variables. La figure 4.18 montrerésultat d'une simulation effectuée a
SRIM : bombardement de carbone par des atomes de deutgrour des énergidincidentes
variables.
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Figure 4.18 : Simulation SRIM d’'un bombardement dedeutérium sur
du carbone pour plusieurs énergies incidentes

Une profondeur d’implantation de 30 nm peut étreilate avec des ions incidents
d’énergie avoisinant 500 eV. Or a la surface desegarodées de TS, pour une température
électronique Te, I'énergie des ions est estimédae® en raison de l'accélération par la
gaine, ils ont alors une énergie d'impact de ol 7T (E = 3T + 2 T;). Ceci conduit a une
energie de l'ordre de 140 eV pow 3 20 eV. En fait, d’'une part la température émutjue
est souvent supérieure a 20 eV, d’autre part leeaale proprtionnalité pour I'énergie des
ions n'est pas tres bien connu et est souventéstiptus que 2. Par conséquent, cette valeur
de 140 eV sous-estime certainement la valeur desg@&s ioniques incidentes. De plus, il
existe des particules plus énergétiques qui impaeassi la surface, telles que les neutres
d'échange de charge (quelques keV). La profonde®0d 10 nm mesures dans le CFC est
donc compatible avec les conditions de TS. La ceuwtd carbone amorphe en surface des
zones érodées résulterait donc essentiellemene dinmorphisation du CFC sous l'effet du
bombardement ionique, et non du re-dép6t locabdeane amorphe.

2.2 Flux d’ions et gaine magnétisée

Rappel des résultats

Nous avons vu précédement que des tuiles du LP3epident souvent une surface
marquée régulierement. Ces marques sont des indkckesdirection des flux d'ions incidents.
Ce sont les striations paralléles formant un afigtempris entre 30 et 50° par rapport a la
direction toroidale observées dans le cas destértmdées ou bien les pointes alignées vers le
c6té LFS dans le cas des tuiles de dépdt épaifadde remarquable, dans le cas d'une tuile
se situant dans une zone limite entre dép6t fieresion (F28T20, Chap. 3.2.3), les deux
phénomenes, striation et pointes, ont été obseriv@stanément, les pointes étant cette fois
orientées parallélement aux striations (toujourgabs), confirmant qu'ils sont les indices
d'une méme origine : le flux des ions. Dans le graahe 2.1.1, nous avons vu que pour des
incidences rasantes, des bombardements d'une esuptac des ions pouvaient en effet
provoguer une ondulation de la surface dans latitire parallele au flux projeté. De plus, les
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mesures AFM des profils le long d'une vallée destess ont montré des effets d'ombrage
liés a I'érosion différentielle des fibres qui pettent de remonter au sens du flux d'ions (vers
le c6té US pour la tuile F27T10, vers le coté DSurpta tuile F5T3). L'asymétrie
arrondi/anguleux des profils des bords des tuilgmsées/a I'ombre est aussi clairement une
indication du sens du bombardement par les ionsp{tile 3, paragraphe 3.1.2, figure 3.79).
Rappelons enfin que nous avons observé une symgdrierapport a l'axe poloidal de
l'orientation des stries de part et d'autre dutpaentangence. Ces observations sont résumees
sur la figure 4.19.

Zone de

Tangence

s
(=]
\—'
DS 4
-

F27T10

F5T3

Figure 4.19 : Schéma de la position des tuiles F2T0 et de la tuile F37T3 (identique a F5T3) par
rapport a la zone de tangence. La direction des sé&s est notée ainsi que I'angl@ par rapport a
la direction toroidale. Les composantes toroidal@-t) et poloidale (Fp) du flux sont représentées.

Champ magnétique

En supposant que le champ magnétique est toroidatemmiforme, les lignes de champ
magnétique dans TS s'enroulent autour de surftacetdales, les caractéristiques plasma
étant telles que I'hélicité est faible (le rappdes composantes poloidale et toroidale du
champ est de 0,06). Le champ est donc quasimemimant toroidal et sur le LPT, sa
composante verticale est telle que l'angle d'inzider ne dépasse pas 3,5° [42] et vaut 1,4°
sur la tuile F27T10. De méme l'angle dans le pamrapport a la direction toroidale est tres
faible et ne dépasse pas quelques degrés. La DSiioes la premiéere surface toroidale en
contact avec le limiteur, la ligne de contact étanigente suivant la direction toroidale. Les
surfaces dans la SOL au-dela de la DSMF ont degdigle contact non tangentes avec la
surface du LPT. Le nombre discret de bobines magrex (ripple du champ magnétique) fait
gue ces surfaces toroidales sont déformées etaqIESMF présente plusieurs lignes de
tangence ayant aussi une composante poloidaleoibege contact indiqué en rouge dans le
chapitre 3 se trouve sur une de ces lignes de nargeui sépare deux zones d'érosion. De
facon générale, la complexité de I'empreinte dsrplasur le LPT (zone d'érosion, zones de
dépdbts épais, de dépbt fin) est un reflet de lacgire magnétique. En particulier, comme il a
été mentionné, sa périodicité est celle du chamynétague toroidal.

Les modeles prévoient que les ions se déplacestld&8OL le long des lignes de champ,
et arrivent dans la gaine selon le critere de B@tfrsuite), c'est-a-dire avec une vitesse égale
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a la vitesse de propagation du son. Cette vitessdans un sens et dans l'autre de part et
d'autre d'une ligne de tangence. Plus précisérakmtest dirigée vers le coté DS pour la zone

érodée de la tuile F27T10 et vers le c6té US pmuohe érodée de la tuile F5T3. Ceci est en
bon accord avec nos déductions sur le sens dyffgue 4.19).

Composante poloidale

L'observation des striations obliques indique getie composante toroidale de la vitesse
des ions, qui change de signe en passant une zm&ndence, s'ajoute une composante
poloidale d’intensité comparable, qui ne changedeasigne en passant la zone de tangence.
Qualitativement, la composante poloidale affectentmouvement des ions peut avoir
plusieurs origines, comme le mouvement de giratles particules autour des lignes de

champ (mouvement cyclotronique), ou des dérivestréimagnétiques du typéx B. En ce

qui concerne le mouvement de giration, le sens de Bhangeant pas, son sens ne change pas
non plus au passage de la zone de tangence. Cagi-cohérent avec une composante
poloidale orientée vers le c6té HFS quand les quées sont dans la partie basse de leur
trajectoire cyclotronique, c'est-a-dire quand ell@pactent le LPT. L'effet des dérives de
volume telles que les dérives liées au gradientidamp magnétique ou a sa courbure a été
envisagé mais l'ordre de grandeur est beaucoupfaibfe pour expliquer le phénoméne
observé [43]. Une autre cause de dérive peutiézeali champ électrique de la gaine.

Gaine magnétisée4]

Le phénomene de gaine est di au fait que la vildssetlectrons est supérieure a celle
des ions et que I'équilibre des flux a la surfanpdse de charger celle-ci négativement. Un
champ électrique perpendiculaire a la surfagceeEdirigé vers la surface existe donc au
voisinage de la surface et dans la gaine. Ce cltampspond a une dérive poloidale de type
Ex B qui est donc dirigée vers HFS. La gaine a typicernune épaisseur de l'ordre de la
longueur de Debyap. Celle-ci est de I'ordre de 25 pm powr=T20 eV et a= 2 13° cm®,
qui sont les parametres calculés pour le LPT pawampagne DITS [45]. Elle est précédée
d'une zone quasi-neutre (pré-gaine) ou regne Inhefahamp électrique et ou la vitesse des
ions s'ajuste pour étre égale a la vitesse du $entéée de la gaine (critere de Bohm). Dans
le cas d'un champ magnétique oblique, le criterBalem s'applique pour la vitesse parallele
aux lignes de champs (critere de Bohm paralleled. lbngueur de la gaine est
considérablement plus grande que la longueur degdeadi doit étre renormalisée en tenant
compte de l'incidence du champ(en (sina)~/?). R. Chodura a montré qu'il existait une
zone intermédiaire (pré-gaine magnétiqgue) danseldmuda vitesse des ions, de sonique
parallele en fin de pré-gaine, devenait soniqugemticulaire a l'entrée de la gaine. La
longueur de la pré-gaine est de I'ordre de grandiewayon de Larmor calculé pour la vitesse
des ions a la température, Boit I'ordre de 270 um pour 20 eV. Dans cettegaiée, le

mouvement des ions se décrit avec la dékive B due au champ (Ede la surface dans la
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direction poloidale et une dérive dite de polaigatiue a la variation du champ, Gue voit

la particule en fonction du temps dans la direcperpendiculaire a la surface. La longueur
typique pour une variation du champ électrique/[EEn, est typiqguement de l'ordre de
grandeur du rayon de Larmor. Ceci conduit a définiparametre de magnétisation, n6té
avecC =p. / Ap. SiC est petit { << 1), le mouvement cyclotronique n'est pas pkéuynar le
champ E et le mouvement des ions restent le long des ligeeshamp. Le critéere de Bohm
normal n'est pas satisfait. C’est le cas d'une eyaite fortement magnétisée. A linverse,
dans le cas d’'une gaine faiblement magnétigée 1), les particules subissent la dérive de
polarisation, et leur trajectoire est sensiblemeidviée. Le flux perpendiculaire est
majoritairement dd a la dérive de polarisation.

Dans le but d'étudier l'influence de la gaine sartidajectoire des ions incidents a
proximité des surfaces des sondes dans les tokarmmaksode PIC a été développé qui
implémente les équations du mouvement d’'une pétidans un champ électromagnétique,
avec un potentiel défini par I'équation de Poisgbfl. L’angle d'incidence (angle d'impact)
de méme que l'angke de déviation dans le plan peut étre calculé paote PIC en fonction
del (figure 4.20.a et b). Dans le cas de Tore Supraaleur d€, est supérieure a 1 et nous
sommes donc dans le cas d’une gaine faiblementétiaga. Pour la tuile F27T10, on obtient
¢ 011 : l'angle d'impactr est calculé a environ 17° (effet de la dérive danmation) et

l'angle de déviation dans le plén(effet de la dérivéf x B) a environ 45°. Cette derniére
valeur est en bon accord avec I'angle observé tiess savec la direction toroidale. Cette
composante poloidale a la direction F@ x B etne change donc pas de signe au passage de
la zone de tangence. Nos observations sont dobormccord avec ces calculs PIC. Notons
gu'elles constituent la premiére mise en évidenperamentale directe de l'effet d'une gaine
magneétisée sur la direction des ions.

Enfin, au voisinage de la zone de tangence, Issatg@oloidale des ions s'annule et ceci
pourrait expliquer la direction purement poloiddks pointes sur les tuiles situées dans la
zone de dépots épais.
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Figure 4.20: Variations (a) de I'angle d’'incidence des ions sua surface, (b) de I'angle de
déviation 0, et (c) dela vitesse du flux d’'ions normalisée a la vitess@sique des ions, en fonctio
du paramétre de magnétisation, pour des angles d@éidence a I'entrée de la gaine de 3° (tra
plein) et 11° (trait pointillé). Pour cette figure,la direction z est celle d.champ magnétique et le
direction x est la direction poloidale 44].

2.3 Flux d’ions dans les ga

Rappel des résultats

Nous avons vu dans le chapitre 3, paragraphe 3legughénomeénes de dépbt domir
dans tous les gaps, avec des topographies sire pour toutes les tuiles. Le dépdt dans
gaps aété également mis en évideret analysé en détailans des études ectuées sur le
tokamak TEXTOR [46, 47, 48, ]. Les dépbts sont observés jusqu'a une profor
typiguement de 1 mm. Dans les gaps fdaux, des pointes dirigées principalement vers
et légérement inclinées vers le haut sont obsersséeane profondeur de I'ordre de 0,5 r
Dans les gaps toroidaux la structure des pointesi@ss bien défini, leur directionétant le
plus souvent verticale, etles sont observées sur une profondeur de I'alel0,8 mm. Toutes
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les épaisseurs de dépdbt diminuent quand on va & JéFs LFS, avec une nette asymétrie
LFS/HFS de I'épaisseur des dépbts pour les gapsgdémx. Une asymétrie semblable est
beaucoup moins claire dans le cas des gaps poloidaudépbt est donc probablement
gouverné par des processus qui dépendent beaueolgp direction du gap relativement a
celle du champ magnétique et des flux d'ions.

Gaps poloidaux

La figure 4.21 est un schéma montrant une lignetdemp rasante (angle d'incidence
rasante) et sa pénétration dans un gap poldibted. estimation géométrique simple (largeur
du gap : 2 mm, rayon de courbure des tuiles : 2 mous permet de déduire une profondeur
maximale de pénétration de la ligne de I'ordre Mm dans le gap. Un modéle d'ions
suivant simplement les lignes de champ ne peut dasexpliquer un dépot de particules a 1
mm de profondeur dans le gap. On peut invoquer gegromenes :

- La giration des particules autour des lignes denghd._es rayons de giration (rayon de
Larmor) sont pour des ions deutérium, 0,6 mm, giarze, de ¢a ¢*, 0,34 1,5 mm.
- Les effets de dérive locaux qui peuvent influerlsartrajectoires dans les gaps.

e maY\-

20 40 60
z/A,

(=) o o
- = ¥
Figure 4.21 : Schéma montrant I'incidence des ligrse y/hD

de champ a la surface des tuiles du LPT et leur

pénétration dans un gap Figure 4.22 : Simulation PIC [50]

montrant la torsion des lignes de flux &
I'entrée d’'un gap poloidal

Un code PIC 2D a été utilisé pour simuler la tragjee des ions et des électrons dans les
gaps [50], qui résoud les équations du mouvementéquation de Poisson dans une
géométrie bidimensionnelle, sans toutefois teninmi® de la courbure des arétes des tuiles.
Les phénoménes de gaine sont ainsi pris en cobates le cas des gaps poloidaux, il y a une
séparation de charge a I'entrée du gap due afratite des rayons de Larmor ionique et
électronique, les ions sont moins liés aux ligneslamp que les électrons et pénétrent plus
profondément dans le gap. De méme, la dérive deripation (verticale) fait pénétrer les ions
dans le gap. Ceci entraine une déviation des iens la face a I'ombre et vers l'extérieur,
c'est-a-dire vers le top de la tuile exposée (&gli22). Les calculs de la figure 4.22 ont été
faits pour un gap de 1 mm, une incidence de 20°champ magnétique de 5 T, une
température électronique de 10 eV et une densit2 @& m®. Ces conditions sont donc
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voisines, quoique avec une incidence sensiblemastgrande, de celles des gaps poloidaux
de Tore Supra (respectivement 2 mm, 1 — 3,5°T3,20 eV, 2 18 m?). La figure4.21
montre que la pénétration des ions est de I'ordr20dxAp, soit 0,5 mm, au lieu des 0,34 mm
attendus par un simple facteur géométrique (angl20d et largeur de 1 mm). La déviation
des ions vers le top de la tuile exposée est coteeec ce que nous avons pu observer sur
les figures 3.67.a et 3.70.a, montrant un dépoétortapt sur l'aréte (aréte arrondie). Les
simulations indiquent que 30 % du flux est déveinglle cas de la figure 4.22, ce pourcentage
augmentant si lI'angle d'incidence diminue.

La direction des pointes sur la surface d'un gdpigal donne des informations sur les
deux composantes, verticale et poloidale, des Hi@xemple de la figure 4.23 montre que la
composante verticale est inférieure a la compogaoitédale.
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Figure 4.23 : A gauche, image MEB du dép6t dans tgap poloidal DS de la tuile F5T3. A droite,
schéma de ce dépot montrant les pointes et leur diction, et les composantes toroidale,
poloidale, et verticale de la vitesse. La directiode B est indiquée.

Gaps toroidaux

La figure 4.24 montre les résultats du code PICr pesi gaps toroidaux. Les lignes de
flux subissent & I'entrée des gaps toroidaux uet &fts prononcé et « plongent » vers le fond
du gap. La dérive poIonaIé“)(x §) incurve les ions vers le co6té HFS du gap. Cepligue
'asymétrie d’épaisseur qui est observée, I'éparsdes dépodts est toujours plus importante
c6té LFS d'un gap (HFS d'une tuile) que c6té HES dap (LFS d'une tuile) [51]. Les pointes
sont majoritairement dirigées vers le top des syilediquant que la composante verticale de
la vitesse est plus importante que la composanbédle.
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Figure 4.24 : A gauche, un schéma montrant 'asymée LFS/HFS des dépbts dans les gaps
toroidaux, ainsi que les composantes toroidale eblpidale de la vitesse des ions incidents. A
droite, allure des lignes de flux dans un gap tordal [50].

Synthése

En joignant les observations des gaps toroidaysoleidaux, on aboutit pour les gaps a
V1 << V; << Vp (V7 vitesse toroidale, Witesse verticale etpAitesse poloidale), ce qui est
différent de la déduction que I'on pourrait faive k& top des tuiles érodées par exemple ou les
striations a145 ° indiquent ¥ [0 Vp, la composante verticale étant environ deux faisnsn
importante d'apres les calculs PIC (figure 4.2Gs0)t V, < V1 O Vp. Ceci peut étre mis en
relation de facon qualitative en regardant figurZ34avec le fait que les deux composantes,
verticale et poloidale, sont fortement modifiéessdi@ gap, laissant supposer que les rapports
de vitesse sur la surface peuvent étre signifieatent différents dans les gaps.

Si la simulation numérique montrant la déviatios tignes de flux (figure 4.24) dans les
gaps toroidaux explique I'asymétrie LFS/HFS de diépeur de dépbt au sein de ces gaps
[51], il est plus difficile de comprendre la symétobservée de I'épaisseur de dépot pour les
gaps poloidaux. En effet, les simulations numésagiens ce cas montrent une déviation tres
limitée des lignes de flux vers la face du gap eaposée (figure 4.22) [50]. De facon
générale, pour expliquer un dépbt a l'abri du flox,peut invoquer aux effets d'érosion, de
dépbts, de re-érosion et de re-dépdt qui font @separticules de carbone érodées directement
par les flux incidents vont pouvoir traverser ¢ g4 se déposer "en face", mais aussi que des
processus secondaires d'érosion ou de réflexiovepeavoir lieu, avec finalement des dépdts
qui peuvent aller assez profondément dans le gép44, 48]. Les dépobts sont en effet
visibles jusqu'a typiquement 1 mm, alors que leg fi'ions pénétrent sensiblement moins
dans le gap. Remarquons que la limite des dépiiatés (c'est-a-dire présentant clairement
une forme de pointe), dont la profondeur est lim@&0,5 mm pour les gaps poloidaux, peut
étre considérée comme la limite des dépots formés Bmpact direct des flux d'ions. Pour
expliquer les dépbts du coté ombré des gaps paljdsest sans doute la prise en compte de
la courbure qui pourrait modifier profondément ééfets de séparation de charge a I'entrée du
gap. Les 0,5 mm sur lequel sont vues les pointet exo effet complétement dans la partie
courbée des arétes (rayon de courbure de 2 mm).
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De facon qualitative aussi, I'effet des flux se ifemte par la diminution de I'épaisseur
des dépbts qui est observée quand on va de HFSLF&ssur la zone érodée, c'est-a-dire
guand on s'éloigne dans la SOL et donc que ledilminuent.

3 Phénomeénes d’érosion et de croissance

Les analyses en MEB nous ont permis de faire desurag d’érosion des tuiles et d’en
tirer des taux d’érosion (connaissant la durédeata plasma). Un taux d’érosion de %,6,4
nm s a ainsi été déterminé pour la tuile F27T10. Peisprenant en compte la structure
graphitique du CFC (11,2 Cfrpar nm en profondeur) ainsi que sa porosité (€sirg0 %),
un flux d’atomes de carbone érodés peut étre @lgobur la tuile F27T10, ce flux est de 5
10°° C m? s* [41]. Si le flux moyen de deutérium incident péaicampagne CIEL est pris &
13,5 16* D* m? s, cela donne, en tenant compte du re-dép6t lecaD@), un rendement
de pulvérisation ¥ = 9 % [41]. Ce rendement de pulvérisation du CRELISS un
bombardement de deutérium avait été estimé a 2,96-dans des études précédentes [52].
Un tel écart avec la valeur que nous avons estipgig s’expliquer par I'existence de
I'érosion chimique (la température de la surfaceladéuile F27T10 est d’environ 500 K,
I'érosion chimique joue donc un rdle important) ctantribution du bombardement d’atomes
neutres, l'auto-érosion par les ions carbone,atgle d’incidence du flux de deutérium qui
est rasant pour F27T10g¥ayant tendance a augmenter quand on se rappredheaidence
rasante [41].

Des valeurs de taux de croissance peuvent égalegtemt déduites des mesures
d’épaisseur de dépbt en MEB, ainsi par exemple suttace d’'une zone de dépoét épais, le
taux de croissance n'est pas uniforme et peut vae0,7 & 3 nm's Ces valeurs sont
comparables mais nettement inférieures a la vale®®0 nm 3 qui avait été trouvée pour les
neutraliseurs [53].

Les phénomenes de croissance hétérogene donnaatlheformation de dépbt en forme
de pointes ont été analysés dans les travaux dRidhou [5]. La présence d’'une rugosité
hétérogéne avec une base de pointes trés ruguesdeerqu’il y a probablement coexistence
de deux processus de croissance :

- une croissance dendritique limitée par la diffugiowdele DLA),
- une croissance colonnaire non limitée par la diffius

Le premier type de croissance peut s’expliquerugpgsant une vitesse de croissance de
la surface variable selon que la surface est plunioins accessible a un gaz nourricier. Dans
le cas de TS, le flux nourricier a effectivemene whrection d’'arrivée privilégiée et a donc
moins acces a certaines zones comme la base désgpar exemple ou I'on retrouve ces
structures dendritiques et fractales (figure 4.25).
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Figure 4.25 : Image MEB des pointes sur
les dépbdts a la surface de la tuile F10T10

La croissance des dépb6ts dans les gaps se faitquanhes, aussi bien a I'échelle
micrométrique qu’a I'échelle nanométrique (voir phie 3, paragraphes 3.1.1 et 3.2.3). La
figure 4.26 correspond au dépot dans un gap deléaR27T10 : I'image MEB montre que la
distance typique entre deux couches brillantescotoes métalliques) est d’environ 2 um alors
gue I'image MET montre une alternance clair/son{begbone amorphe/carbone graphitique)
de l'ordre de 30 nm. Nous pouvons alors nous iotgr sur le fait de savoir si cette
alternance de couches correspond a l'alternance détharge plasma et temps de latence.

66358 Xge 09 AM00G
—————— am 1eq ub d i
s

Figure 4.26 : Gap LFS de la tuile F27T10 (a) imagelEB du top montrant le dép6ét dans le gap
(b) image MET d’une lame mince extraite de ce dépot

Ce dép6bt d’environ 400 um d’épaisseur a été créantld40000 s de plasma, ce qui nous
donne un taux de croissance d’environ 3 AmBurant la campagne DITS, la durée typique
d’'une décharge était de 2 min, période qui poudwaiitc créer un dépot de 360 nm d’épaisseur
environ. Or la durée moyenne des décharges petetanampagnes précédant DITS, était le
plus souvent inférieure a la minute. 10 secondedéharges correspondraient a 30 nm et
pourraient correspondre a la présence d’'une alieentelle que celle de la figure 4.26.b. Par
ailleurs, depuis CIEL ont été répertoriées envid@® disruptions (60 pour DITS [2]) qui
peuvent correspondre a des évenements conduisamtépdts de couches métalliques bien
localisées et correspondre aux couches brillargda figure 4.26.a.

Il faut aussi rappeler que nous avons mis en égilda présence de nanoparticules
graphitiques sphériques dans les dépoéts au seigaghss(cf figures 3.61, 3.62, 3.63). Dans les
travaux de M. Richou [5], la présence de tellesoparticules a également été mise en
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evidence dans les dépots présents sur les neetnaide TS. En appliquant le code DUSTT
aux conditions de TS (figure 4.27 et [54]), il & éontré que les conditions en termes de
température et de flux permettaient en effet I'exise de ce type de particules. Le
mécanisme envisagé était la formation de ces natylas dans les zones froides (prés des
bumpers), puis leur transport (sans destruction I[pabombardement des ions) vers les
neutraliseurs. Le code DUSTT [55] utilisé pour césultats permet I'analyse a la fois des
conditions d’équilibre et de la dynamique des pigwes au sein d’'un plasma, mais on se
focalise ici sur I'équilibre [54]. Le code impléntentous les transferts d’énergie a la fois
cinétique et potentielle, qui peuvent se produdrs de l'interaction d’'une poussiére avec un
plasma : absorption d’ions (agrégation, croissanee)d’électrons, radiation thermique,
émission thermoionique d’électrons et émission et#bns secondaires. L’ablation des
poussiéres a été modélisée en prenant en comptghéesomeénes d’érosion physique et
d’érosion chimique par les ions, la vaporisatioites@ I'élévation de la température, la
sublimation due aux irradiations recues par la peus.

Dans le cas du LPT, des dépbts analogues ont &Enas dans les gaps des zones
érodées (zones soumises a de forts flux) et dangdps des zones de dépbt épais (zones a
'ombre du plasma). Ceci indique que la croissan@st pas dominée par les flux d’ions
conduits par le plasma, mais plutot par la préseecearbone, quelque soit la maniere dont il
arrive. A I'entrée des gaps, la température etelasdé électroniques peuvent étre estimées a
Te = 20 eV, np = 2.10% cm® [56]. Cependant, les valeurs dans les gaps sors daute
inférieures et on peut penser que les conditioms d&s gaps permettent la croissance et la
survie des nanoparticules (figure 4.27). Notonplds que les nanoparticules n'ont pas été
observées sur les tops des tuiles. Ceci confirniellgsi ne sont vraisemblablement pas
transportées par le plasma mais plutdt forméesptare. Cette formation est possible
seulement au sein des gaps car les conditionodsse permettent ni leur croissance ni leur
survie (figure 4.27).

La source de carbone dans les gaps provient du droieriment direct des tuiles en haut
du gap, ou du carbone transporté depuis des zamismeas. L'existence d’'un dépdt en
profondeur des deux cotés du gap (méme s’il esbipamsymeétrique) montre qu'il y a des
processus de «rebond » et de transport entreel@s plarois. Nous supposons qu'il existe
dans ces gaps un micro-plasma ou plasma résiduelefiant notamment la croissance de
nanoparticules graphitiques [51]. La nucléatiorpddicules peut se faire a partir de neutres
et, a partir d'une certaine taille, leur confinemenleur croissance peuvent étre expliqués par
la charge négative en surface des nanoparticule S5 58] associee a la charge négative des
parois (effet de gaine).

168



ut X -dR/dt, nm/s
‘ I 1E9
17

1E5

2800
1E3

log, (T, eV)

1600
Ve Py =4-10 MW
B Py =2- 4 MW
-0~ —0-<2 MW

1E-1

400 1E3

12 13

15
log, (n,. cm™)
Figure 4.27 : Température des poussiéres (a) et tade destruction (b) en fonction des
parametres plasma T, n.. Les symboles indiquent les valeurs de ces parames pour les
composants de TS et pour différentes puissancesectées, bumpers (noir), neutraliseurs (bleu),
et LPT (rouge). La zone blanche délimite une zonaida croissance de nanoparticules est
possible [54].
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Conclusion

1- Bilan

Les caractéristigues de Tore Supra, comme sa t¢épafiire des décharges longues avec
ses bobines supra-conductrices et la conceptioncdegposants face au plasma refroidis
activement, ou comme l'ondulation du champ maguétitpnt du limiteur pompé toroidal un
véritable laboratoire d'analyse des interactioasmpl-paroi. Une analyse dédiée de décharges
sur des temps longs et dans des conditions stail@sna ainsi permis d'élucider les
principales caractéristiques de la circulation @ubone et du deutérium. Par ailleurs, la
compétition entre I'érosion et le dépdt donne Bedes typologies complexes qui ont été
analysées et exploitées dans ce manuscrit et quigent notamment de remonter aux
phénomenes de transport des ions prés de la surface

Dans le cadre de la campagne DITS (Deuterium liovgnh Tore Supra), hous avons
participé a la phase d’analyse post-mortem desstusisues d’'un secteur du limiteur pompé
toroidal. Le but de cette campagne était de mettraccord le bilan de particules effectué in-
situ lors des décharges plasma, et le bilan décpkas effectué ex-situ par les analyses post-
mortem. Nous avons effectué des analyses sur 1@stuen utilisant principalement la
microscopie électronique a balayage et en trangmismais également la microspectromeétrie
Raman, la microscopie par force atomique et la ide¥ise. Nous avons en particulier
analysé la topographie et la structure caractquet des tuiles issues des différentes zones
(érosion, dépbt épais, dépot fin) et nous avonsmist trois grands types de résultats :

- des informations trés nombreuses sur les fllond'iont été déduites de la topographie
de la surface des tuiles,

- les phénoménes de croissance, homogene et hé&térognt été analysés a partir de la
structure a I'échelle nanométrique et micrométrdge dépots,

- un bilan quantitatif de I'érosion et du dépotcdebone, et de la rétention de deutérium a
éte fait pour le limiteur pompé toroidal.

Signatures des flux d'ions

La direction des flux d'ions a été mise en évidepaeles striations obliques: @0°),
périodiques £ 10 um) et peu profondes 600 nm), observées sur les tuiles érodées. Elles
sont dues a la concurrence de deux phénoméneassitid par les flux de particules, et la
diffusion de particules en surface et sont paeslél la projection de la vitesse des ions sur la
surface dans le cas d'une incidence rasante. Gesvaltions constituent [@emiére mise en
évidence expérimentale directe des effets d'une gai faiblement magnétisée sur la
vitesse des iongl]. En effet, la vitesse des ions qui est parallal champ magnétique
(toroidale) a l'entrée de la pré-gaine magnéticgee,distribue a la sortie sur les trois
composantes, toroidale, poloidale et verticale.chmposante poloidale a pour origine la
dérive due au champ électriqgue de la gaine (véetigeerpendiculaire a la surface) alors que
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la composante verticale a pour origine la dérivealarisation due au gradient de ce champ
électrique perpendiculaire [2].

Pour les zones de dépots qui présentent de faghénsgtique une topographie avec des
formes de pointes alignées, la direction de cestewiest une autre indication forte de la
direction des flux d'ions qui permet d'avoir de®imations non seulement dans le plan du
limiteur, mais aussi dans les plans verticauxrdrée des gaps. Proche de zones de tangence,
la direction des pointes est celle de la dérivetétpie due au champ de la gaine.

L'asymétrie de I'épaisseur des dépdbts dans lestgagidaux est également une indication
de la direction des flux d'ions et plus particidident de éffet de dérive électriquedue a la
gaine, qui "pousse" les particules préférentiellensar I'un des deux cbtés du gap [3, 4].

L'asymétrie de la forme des dépbts présents sarétaes courbes des gaps poloidaux est
encore une indication de la direction des fluxriides bords arrondis et lisses étant exposés
au flux, alors que les bords anguleux et ruguemt &d'ombre du flux. En effet, I'érosion par
les ions a tendance a lisser les dépots, et daumlles effets de champs locaux dus a
séparation de charge et a la dérive de polarisatio@ I'entrée du gap ont tendance a
"pousser” les particules préférentiellement vetsoel arrondi [3].

Enfin, une derniere observation directe de la timaades ions est fournie par le profil en
dent de scie mesuré le long d'une strie. Celui-ei en évidence I'existence d'ué@esion
différentielle entre les fibres et la matrice(les fibres s'érodant plus facilement, ce quiéa ét
confirmé par des expériences complémentaires eordedire), qui conduit a des effets
d'ombrage donnant le sens des ions [5].

Erosion et croissance

L'analyse multi-échelle des dépots révele des nisoas de croissance complexes et
multiples des dépots. Les dépodts préleves surdsudedes tuiles sont composés de carbone
amorphe exclusivement [6], alors que les dépotéeydEs dans les gaps comportent des
nanoparticules ou des rubans graphitiques, monttextistence de mécanismes de croissance
homogene, c'est-a-dire en phase plasma, au seingales Cette observation suggére
I'existence d'un plasma résiduel dans le gag].

Les gaps sont dominés par les phénomenes de dégbtces dépbts semblent peu
dépendre des conditions de bombardement en suifasant en effet comparables pour les
zones de dépdt et pour les zones d'érosion. Cecinesautre indication de I'existence d'un
plasma résiduel, formé au sein des gaps en rais@omfinement par les parois, quelque soit
la source de particules.

Les processus d'érosion et de dépdt sont en cdimpétour toutes les surfaces en
contact avec le plasmd.es flux d'ions sont a la fois source d'érosion esource de
particules formant les dép6ts Dans les zones dominées par les dépbts, cewrtpius ou
moins lissés par I'érosion (dessus des tuiles, Hasitgaps). Dans les zones dominées par
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I'érosion, le re-dépobt local est soumis a une fértesion, ne laissant qu'une mince couche
d'environ 30 nm de carbone amorphe au dessus dposamt graphitique d'origine [7].

Les pointes ont généralement un aspect lissé aeldgmité en visée directe des flux et
un aspect plus rugueux a leur base, suggérantsténde de deux modes de croissance
hétérogene, limité ou non limité par la diffusioasdparticules en surface. Leur taille est
manifestement reliée a I'épaisseur du dépobt. Lefdipen profondeur de dépbt dans les gaps,
a la fois de I'épaisseur des dépdts et de la @dlepointes, doivent permettre de remonter a
uneloi de croissancesn fonction du temps permettant d'une part daffia connaissance des
processus de croissance, et d'autre part d'aveimasure simple et directe de I'épaisseur du
dépbt [7].

Le taux de croissancea été estimé & 3 nrit pour les dépots les plus épais. Un mode de
croissance par couches a été clairement identii ce soit a I'échelle nanométrique
(couches de carbone amorphe alternant avec dedhewe carbone graphitique), ou a
I'échelle micrométrique (couche de dépbts métadkqalternant avec des couches de dépots
carbonés). Ce sont des signatures des événemasisapltoutefois pas tres facile a identifier.
Il semble néanmoins que les couches nanométriquessemt étre reliées aux décharges
individuelles et que les couches métalliques puisste reliées aux disruptions.

Réciproguement, leendement d’érosiona été estimé a 9 % pour les surfaces les plus
érodées [5]. Cette valeur est supérieure au taubodbe de 2 % qui est attendu pour un
matériau graphitique et met en évidence l'impoegates effets tels que l'angle d'incidence
(rasant), l'auto-érosion ou I'érosion par les reytitérosion chimique...

Bilan de carbone et de deutérium

Un découpage précis du limiteur en différentes ganété fait pour estimer, a partir de
données géométriques déduites d'images de miciesébgctronique issues de quelques
tuiles et d'extrapolations de ces donndes,volumes de carbone érodés et déposés sur
I'ensemble du limiteur [8]. Un volume total de dépot de 385 %(oorrespondant & 540 g) et
un volume total de 400 chicorrespondant & 720 g) de carbone érodé ont 6tééss Les
principales contributions des dépbts sont les deppais situés sur le dessus des tuiles (54
%), les dépbts fins situés sur le dessus des {(@k%0), et les gaps (22 %).

Le bilan de deutérium a été fait en prenant en ¢emap pourcentage atomique (D/D+C)
€gal a 20 % seulement sur 15 % du dépot totadted estimation a conduitune masse de
4,5 g de deutérium En effet, I'analyse du contenu en deutérium demdépbts a montré que
le deutérium était concentré vers la surface. Be®upements entre la décroissance en
profondeur du taux de deutérium mesuré par réactictéaire sur différents types de tuile, la
durée de la campagne DITS comparée a la durée tgaionctionnement de Tore Supra avec
ce limiteur, la signature Raman en profondeur dessiépots, l'identification du début de la
campagne DITS par la couche de bore et I'épaisstle des dépodts a permis de montrer que
le deutérium s'échappait du matériau de facon figtive sur le long terme et a basse
température, dans les périodes d'arrét, les nui¢s ev-ends.
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La confrontation de nos résultats avec les étudesitu ou d'autres études ex-situ post-
mortem [citer timo] s'est révélée cohérente, etsbenble permet deonsolider le bilan de
particules global dans Tore Supra [9].

2 - Perspectives

Deux types de perspectives vont étre présentése giart les perspectives qui suivent
directement le travail de cette thése sur les naabéicarbonés de Tore Supra, et les questions
qui restent posées, et d'autre part, les persgsctiui s'inscrivent vers les matériaux qui
seront utilisés pour ITER.

Il reste un travail important a faire pour compnenccomplétement l'origine des
différentes empreintes des flux d'ions sur le Emitpompé toroidal de Tore Supra qui sont
résumées dans le bilan de nos résultats. L'effegalee a été invoqué pour expliquer
l'orientation des striations observées sur legsudirodées a partir de résultats de simulations
PIC 1D dédiés a comprendre le comportement de sdads le tokamak TdV (Varennes,
Canada) [1] et des calculs appliqués plus préciseméa situation du limiteur de Tore Supra
durant la campagne DITS doivent étre développésordoque la direction des stries peut
aussi varier sensiblement sur une méme tuile, y@nple au passage d'une large porosité, et
ce phénoméne est aussi a comprendre. Les simdai@ 2D des flux d'ions deutérium ont
permis d'avoir des éléments pour comprendre cegataractéristigues des dépbts dans les
gaps [3], plus précisément a I'entrée des gaps) las ions pénétrent et de fagon corrélée, ou
les pointes caractéristiques des dépdbts sont essiilCe code pourra étre repris avec les
conditions exactes des gaps de Tore Supra, notamooacernant la courbure des gaps
poloidaux. Un travail développé a Julich par D. et [10] est de prendre en compte le
comportement du carbone, les phénomenes de calagées deux parois du gap, de re-
érosion ou de rebond, permettant de modéliserédeétd en profondeur dans les gaps. Nos
données sur les profils des dépbts dans les g@assgéur en fonction de la profondeur)
servent de point de comparaison au niveau expétahances simulations. Enfin expliquer
compléetement la direction des pointes présenteeglessus des tuiles des zones de dépot, le
plus souvent poloidales mais parfois obliques d@msines zones de dépobts fins, nécessite
une analyse fine dans des zones difficilement nsatgles ou la structure magnétique est
complexe et les mécanismes de transport mal comgrrisne modélisation 3D est alors
indispensable.

L’existence d’'une ondulation de la surface desetuibrodées, ainsi que I'érosion
différentielle fibre / matrice, sont liées a la dymque de surface. Nous avons vu dans le
chapitre 4 un bref état de l'art sur les étudeséarpentales portant sur le bombardement
ionique de surfaces et sur les principales théaiemcées (modeles BH, MCB ...) pour
expliquer le phénomene d'ondulation. Cependaméteode de I'ondulation sur les tuiles de
Tore Supra est environ 100 fois plus grande quepé&mdes généralement observées. Les
conditions expérimentales de Tore Supra, avec ésgmce d'un plasma, et des densité,
température et flux assez éloignés de ceux des®mentionnées, sont a prendre en compte.
De plus, le phénomeéne a l'origine du lissage dautéace (concurrencant I'érosion physique)

178



n'a pas été trés clairement défini, la basse teatpér du limiteur [ 200 °C) laisse penser a
un phénomene lié au bombardement ionique. Lesgohénes de transport trés proche de la
surface, en particulier les possibilités de dégopdrticules a proximité des zones ou elles ont
éte érodées (sans recyclage par le plasma), ng@asrites bien connus et jouent peut-étre un
réle important. D’autre part, I'érosion différeriteeentre fibre et matrice a été attribuée a la
différence de structure de ces deux composants aliériau composite. Elle conduit a
I'apparition des profils en dents de scie et a éwvaution de la rugosité de surface qui peut
étre étudiée par des simulations numériques. Ceillgent permettre de mieux définir les
parametres qui jouent sur cette rugosité, (angteidence, valeur du flux, valeur de I'énergie
des particules...) et de caractériser son évolugampbrelle (atteint-on un état stationnaire, et
si oui, au bout de combien de temps ?). Deux étsieglant ces phénomeénes et I'évolution
de la rugosité sont en cours, l'une, analytiqué;BA Cadarache par B. Pégourié, et l'autre, et
l'autre, purement numérique, au laboratoire PlIM@aMartin et G. Giacometti.

Pour une machine de la taille d'ITER, la massetdirautorisée de 1 kg de tritium retenu
dans la machine sera rapidement atteinte par lésophénes de co-dépbts carbonés et cette
constatation mene a I'abandon du carbone pour notibmnement avec du tritium. Il a été
décidé d'utiliser le béryllium pour les murs dedaambre de ce tokamak : méme si ces
composants ne sont pas soumis a des flux impoytégitsont tout de méme soumis a une
erosion, et il convient donc de choisir des élémelat faible Z pour éviter un rayonnement
trop important de ces particules érodées dans leg doe plasma. Le tungsténe sera utilisé
pour le divertor, le composant le plus exposé &ux de particules. Pour les parties les plus
exposées du divertor, il reste encore une podsildlutiliser le carbone au démarrage de la
machine (fonctionnement sans tritium) et le choitre carbone et tungstene sera acté dans
deux ans, en fonction des résultats d’expérienasns actuellement sur d'autres tokamaks
(notamment le JET) qui miment la configuration desrs d'ITER, en béryllium et en
tungstene. Sur Tore Supra, le projet WEST visargplacer le limiteur pompé toroidal par un
divertor en tungstene activement refroidi, offramsi des conditions d’études proches de
celle I'ITER en termes de durée de décharge plasma.

L’érosion des éléments de parois (W, C, Be) corduiévitablement a la formation de
matériaux mixtes de type W/C/Be/OIN ... ('oxygenarétune impureté provenant des traces
d’eau toujours présentes dans la chambre de comdinieet I'azote étant une impureté injectée
intentionnellement pour favoriser le rayonnemenbard de la machine), aux propriétés mal
connues. L'étude de ces matériaux mixtes est notrnhrie but de 'ANR MIXITER
(Matériaux miXtes pour ITER, collaboration entreld@oratoire PIIM, 'IRFM a Cadarache
et le laboratoire SPCTS a Limoges) qui vient d'é&posée. Ce projet ANR est la suite de
'ANR CAMITER dont la partie de collaboration enteePIIM et I'RFM sur le projet DITS a
servi de cadre a cette these. Les méthodologiedajipees dans CAMITER, que ce soit pour
mettre en place des synergies dans les étudesbatatidire et sur Tore Supra ou pour
analyser les matériaux irradiés, seront transf@arsnatériaux mixtes a base de tungstéene.

179



Des matériaux mixtes W/C, émulant ceux susceptithiéise créés dans Tore Supra (ou
dans ITER) seront synthétisés a l'aide de réact®E€VD ou PLD (Pulsed Laser
Deposition) a Limoges. D'autres matériaux mixtdmse de tungsténe pourront étre obtenus
par implantation d'ions O, N, Be. De nombreusesiegusont prévues sur ces matériaux
mixtes, incluant notamment I'analyse multi-échelfan de caractériser certains aspects de la
dynamique de surface et I'étude du dégazage atéwne, ce dernier phénomeéne venant donc
d'étre reconnu comme un parametre essentiel danenti@réhension des phénomeénes de

rétention [9].
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