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Introduction (1/2)Introduction (1/2)

Contexte : Confinement des radionuclContexte : Confinement des radionuclééides (loi ides (loi ""BatailleBataille"" de 1991) de 1991) 

Pourquoi les apatites ?Pourquoi les apatites ?

1) Structure :1) Structure :

formule gformule géénnéérale : Merale : Me1010(XO(XO44))66YY2 2 

cristallise dans un systcristallise dans un systèème hexagonal me hexagonal 

( Me = Ca, Na( Me = Ca, Na……; X = P, Si; X = P, Si…… et Y = F, OHet Y = F, OH……) ) 

incorporation : I, Cs et actinides mineursincorporation : I, Cs et actinides mineurs

2) Stabilit2) Stabilitéé chimique et thermiquechimique et thermique

3) Stabilit3) Stabilitéé sous irradiationsous irradiation

phphéénomnomèène dne d’’autoauto--guguéérisonrison

Ex : Ex : BritholitesBritholites du môle In du môle In OuzzalOuzzal (Alg(Algéérie) rie) 

Composition la plus stable : Composition la plus stable : fluoroapatitefluoroapatite monosilicatmonosilicatééee ((CarpCarpéénana, 1998), 1998)
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Introduction (2/2)Introduction (2/2)

MatMatéériaux riaux éétuditudiééss

–– Cristaux naturels de Cristaux naturels de fluoroapatitefluoroapatite de Durango : Cade Durango : Ca1010(PO(PO44))66FF2 2 

–– CCééramiques frittramiques frittéés de s de fluoroapatitefluoroapatite : : CaCa1010--xxNdNdxx(PO(PO44))66--xx(SiO(SiO44))xxFF22

(0 (0 ≤≤ x x ≤≤ 6)6)

But de lBut de l’é’étude tude 

–– Analyser lAnalyser l’’endommagement dendommagement dûû aux produits de fission et aux produits de fission et 

aux reculs aux reculs αα

M.E.T., M.E.T., µµRaman et diffraction XRaman et diffraction X

Influence de (dE/Influence de (dE/dx)dx)ee des ions lourdsdes ions lourds

Influence de la compositionInfluence de la composition

Influence de lInfluence de l’’orientationorientation



ÉÉlaboration et laboration et 

CaractCaractéérisation risation 



SynthSynthèèse et prse et prééparationparation

Monocristaux naturels : dMonocristaux naturels : déécoupescoupes

FrittFrittéés ds d’’apatite : Synthapatite : Synthèèse par frittage rse par frittage rééactifactif

1.1. PrPréécurseurs en proportion stcurseurs en proportion stœœchiomchioméétriquetrique

2.2. Broyage Broyage 

3.3. Pressage Pressage uniaxialuniaxial sous forme de pastillesous forme de pastille

4.4. Traitement thermiqueTraitement thermique

PolissagePolissage et et recuitrecuit thermiquethermique de 500 de 500 °°C pendant 6 hC pendant 6 h

1500 °C
pendant 6 h

Descente : 5 hMontée : 5 h
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CaractCaractéérisation   risation   

Texturation : Orientation prTexturation : Orientation prééfféérentielle (rentielle (formes aciculaires) formes aciculaires) 
axe c // au plan des axe c // au plan des ééchantillons chantillons substitutionsubstitution

20 µm20 20 µµmm

NdNd00
[200][200]

[002][002]
[210][210]

NdNd00 NdNd11 NdNd66

20 20 µµmm



Irradiation: Irradiation: Pb, Au, I, Xe et Kr Pb, Au, I, Xe et Kr (ex : Nd(ex : Nd00))
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ÉÉtudetude
de de 

l'Endommagementl'Endommagement



NdNd66: : ΦΦtt≅≅10101111Kr.cmKr.cm--22NdNd00: : ΦΦtt≅≅0,8.0,8.10101111Pb.cmPb.cm--22NdNd00: : ΦΦtt≅≅10101111Kr.cmKr.cm--22
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M.E.T. : M.E.T. : Analyse des traces latentesAnalyse des traces latentes
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M.E.T. : M.E.T. : Recristallisation et radiolyseRecristallisation et radiolyse
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t = 10 mnt = 10 mn t = 20 mnt = 20 mn t = 40 mnt = 40 mn

Recristallisation et radiolyse Recristallisation et radiolyse avec la substitutionavec la substitution
PP--O : 6,18 eV/molO : 6,18 eV/moléécule  <  cule  <  SiSi--OO : 8,39 eV/mol: 8,39 eV/molééculecule

10 nm10 nm 10 nm10 nm10 nm10 nm 10 nm10 nm

RadiolyseRadiolyse
CaCa1010(PO(PO44))66FF22

101011 11 Kr.cmKr.cm--22

Recristallisation Recristallisation 
CaCa44NdNd66(SiO(SiO44))66FF22

101011 11 Kr.cmKr.cm--22

t = 0 mnt = 0 mn

t = 0 mnt = 0 mn t = 10 mnt = 10 mn t = 20 mnt = 20 mn

10 nm10 nm 10 nm10 nm 10 nm10 nm



Minimisation de lMinimisation de l’é’épaisseur sondpaisseur sondéée : e : 
Angle dAngle d’’incidence incidence ωω = 5= 5°°
Minimisation de la texture: Minimisation de la texture: 
Acquisition dAcquisition d’’un spectre total en 2un spectre total en 2θθ pour chaque position dpour chaque position d’é’échantillon chantillon 
lors dlors d’’une rotation en une rotation en φφ

RX

Diffraction X : Diffraction X : Protocole expProtocole expéérimentalrimental
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Diffraction X : Diffraction X : DiffractogrammesDiffractogrammes
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NdNd00 vierge sans vierge sans 
correction de texturecorrection de texture
Approche de Approche de RietveldRietveld

NdNd00 vierge avec     vierge avec     
correction de texturecorrection de texture
Analyse combinAnalyse combinéée e MaudMaud

RRww= 14,6 %= 14,6 %
RRBB= 9,1 %= 9,1 %

[200][200]

[210][210]
[002][002]

Acquisition en 14 h Acquisition en 14 h 
(140 s/diagramme)(140 s/diagramme)

RRww= 25,1 %= 25,1 %
RRBB= 20,4 %= 20,4 %

Acquisition en 14 h Acquisition en 14 h 
(140 s/diagramme)(140 s/diagramme)

[200][200]
[002][002]

[210][210]
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RRww = 14,6 %= 14,6 %
RRB B = 9,1 %= 9,1 % NdNd0 0 viergevierge

Acquisition en 14 hAcquisition en 14 h
(140 s / diagramme)(140 s / diagramme)

Diffraction X : Diffraction X : DiffractogrammesDiffractogrammes
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RRww = 24,2 %= 24,2 %
RRB B = 15,1 %= 15,1 % NdNd00 5.105.101212 Kr.cmKr.cm--22

Acquisition en 14 hAcquisition en 14 h
(140 s / diagramme)(140 s / diagramme)

Diffraction X : Diffraction X : DiffractogrammesDiffractogrammes
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RRww = 9,9 %= 9,9 %
RRB B = 6,0 %= 6,0 % NdNd00 10101313 Kr.cmKr.cm--22

Acquisition en 14 hAcquisition en 14 h
(140 s / diagramme)(140 s / diagramme)

Diffraction X : Diffraction X : DiffractogrammesDiffractogrammes
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RRww = 10,5 %= 10,5 %
RRB B = 5,9 %= 5,9 %

Acquisition en 14 hAcquisition en 14 h
(140 s / diagramme)(140 s / diagramme)

NdNd00 5.105.101313 Kr.cmKr.cm--22

Diffraction X : Diffraction X : DiffractogrammesDiffractogrammes



Irradiation KrIrradiation Kr Irradiation IIrradiation I

Simple impact :Simple impact : FFdd = B (1= B (1-- ee--AAΦΦtt) ) Double impact :Double impact : FFdd = B (1 = B (1 –– (1+ A(1+ AΦΦt) et) e--AAΦΦtt))
A = A = ππrr22
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Endommagement Endommagement (dE/(dE/dx)dx)ee

Fluence (I.cm-2)Fluence (Fluence (Kr.cm-2))

FFdd FFdd

Simple impact Simple impact 
χχ2 2 == 0,0250,025
RRe e = 2,3 = 2,3 ±± 0,1 nm  B = 87% 0,1 nm  B = 87% 
Double impact  Double impact  
χχ2 2 = 0,003= 0,003
RRe e = 3,5 = 3,5 ±± 0,1 nm  B = 85%0,1 nm  B = 85%

Simple impactSimple impact
χχ2 2 = 0,003= 0,003
RRe e = 3,2 = 3,2 ±± 0,1 nm0,1 nm B = 90%B = 90%
Double impact  Double impact  
χχ2 2 = 0,032= 0,032
RRe e = 5,5 = 5,5 ±± 0,1 nm0,1 nm B = 80%B = 80%

Diffraction X : Diffraction X : EndommagementEndommagement
Influence de (Influence de (dEdE//dx)dx)ee :: NdNd00



Irradiation AuIrradiation Au

Faibles fluences : Endommagement Faibles fluences : Endommagement avec (dE/avec (dE/dx)dx)ee

Fortes fluences :  Recristallisation Fortes fluences :  Recristallisation avec (dE/avec (dE/dx)dx)ee
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27 %

35 %

Fd  

Fluence (Au.cm-2)

Apparition de la phase amorphe:Apparition de la phase amorphe:

-- Kr :Kr : 5.105.101212 Kr.cmKr.cm--22 52%52%
-- I   : I   : 5.105.101111 I.cmI.cm--2       2       14%14%
-- Au :Au : 2.102.101111 Au.cmAu.cm--2   2   27%27%

Saturation:Saturation:

-- Kr : Kr : B = 85%B = 85%
-- I   : I   : B = 90%B = 90%
-- Au : Au : B =B = 35%35%

Comparaison des irradiationsComparaison des irradiations

Diffraction X : Diffraction X : EndommagementEndommagement
Influence de (Influence de (dEdE//dx)dx)ee : Nd: Nd00



Irradiation AuIrradiation Au

-- RRee et endommagement et endommagement avec la substitutionavec la substitution
-- RecristalisationRecristalisation avec la substitutionavec la substitution
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Fluence (Au.cm-2)
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Irradiation IIrradiation I

Nd0 : Simple impact
Re = 3,2 ± 0.1 nm       B = 90%

Nd1 : Simple impact
Re = 3,5 ± 0.2 nm        B = 87%
Nd6 : Simple impact
Re = 7,0 ± 0,2 nm        B = 98%               

Nd0 

Nd1 

Nd6

FFdd

Fluence (IFluence (I.cm-2))

Diffraction X : Diffraction X : EndommagementEndommagement
Influence de la composition Influence de la composition 



-- Baisse dBaisse d’’intensitintensitéé et et éélargissement largissement avec la fluence  avec la fluence  
-- Forte asymForte asyméétrie trie àà partir  de 5.10partir  de 5.101212 Kr.cmKr.cm--22

POPO44
33-- SymSyméétrie trie AAgg,E,E2g2g :: -- dans Nddans Nd00 968 cm968 cm--1                                  1                                  

-- libre  938 cmlibre  938 cm--11

µµRaman : Raman : Evolution du groupement POEvolution du groupement PO44
33--
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-- Baisse dBaisse d ’’intensitintensitéé et et éélargissement des pics avec llargissement des pics avec l ’’augmentation de augmentation de 
la fluencela fluence
-- Forte asymForte asyméétrie trie àà partir  de 5.10partir  de 5.101212 Kr.cmKr.cm--22

POPO44
33-- SymSyméétrie trie AAgg,E,E2g2g :: -- dans Nddans Nd00 968 cm968 cm--1                                  1                                  

-- libre  938 cmlibre  938 cm--11

Influence de (dE/Influence de (dE/dx)dx)ee :: NdNd0 0 (9/10) (9/10) 
µµRaman :Raman : Evolution du groupement POEvolution du groupement PO44

33--
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-- Bon accord avec la diffraction des rayons XBon accord avec la diffraction des rayons X
-- DiffDifféérence de comportement entre mono et rence de comportement entre mono et polycristauxpolycristaux
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Irradiation IIrradiation I

Nd0 Raman : Simple impact
Re=3,4 ± 0,3 nm          B = 84 %

Nd0 Diffraction X : Simple impact
Re=3,2 ± 0,1 nm           B = 90 %
Fap Raman : Simple impact
Re = 5,0 ± 0,2 nm         B = 64%

Fluence (Fluence (I.cm-2))

FFdd

µµRaman : Raman : EndommagementEndommagement
Influence de (Influence de (dEdE//dx)dx)ee : Nd: Nd00



Diffraction X sur monocristaux Diffraction X sur monocristaux 

Choix des rChoix des rééflexionsflexions
–– Irradiation // c Irradiation // c : (002), (102), (222): (002), (102), (222)

–– Irradiation Irradiation ⊥⊥ c : c : (300), (402), (222)(300), (402), (222)

Choix de lChoix de l’’incidenceincidence
–– SymSyméétrique trique LLmaxmax = 13 = 13 µµmm

–– AsymAsyméétrique de 5trique de 5°° LL55°° = 8 = 8 µµmm

ExempleExemple

Irradiation Au Irradiation Au -- RRééflexion (102)flexion (102)
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Diffraction X sur monocristaux Diffraction X sur monocristaux 

ExempleExemple

Irradiation Au Irradiation Au -- RRééflexion (102)flexion (102)

27,8 27,9 28,0 28,1 28,2

2.1011Au.cm-2
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Irradiation AuIrradiation Au

-- Expansion // Expansion // àà la direction dla direction d’’irradiationirradiation

-- Compression Compression ⊥⊥ àà la direction dla direction d’’irradiationirradiation

Zone viergeZone vierge

Zone irradiZone irradiééee
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Diffraction X sur monocristauxDiffraction X sur monocristaux
Influence de lInfluence de l’’orientation orientation 



 

  

 

 Au : Δa/a // c
  I   :  Δa/a // c
 Kr :  Δa/a // c
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Fluence (ions.cm-2)

 Au : Δc/c // c
  I   :  Δc/c // c 
 Kr :  Δc/c // c 

-- Expansion // Expansion // àà la direction dla direction d’’irradiationirradiation
-- Compression Compression ⊥⊥ àà la direction dla direction d’’irradiationirradiation

-- DDééformations formations linlinééairement avec (airement avec (dEdE//dx)dx)ee
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Influence de (Influence de (dEdE//dx)dx)ee



Conclusions et perspectivesConclusions et perspectives

AmorphisationAmorphisation ::

-- sous irradiation  aux ions lourds : sous irradiation  aux ions lourds : (dE/(dE/dx)dx)ee substitution substitution (diffraction X, (diffraction X, 

µµRaman, T.E.M.) Raman, T.E.M.) et diffet difféérent suivant lrent suivant l’’orientationorientation ((µµRaman)Raman)

-- sous faisceau sous faisceau éélectronique lectronique substitution substitution (T.E.M.)(T.E.M.)

RecristallisationRecristallisation : sous irradiation aux ions lourds et sous faisceau : sous irradiation aux ions lourds et sous faisceau 

éélectronique lectronique substitution substitution (diffraction X, (diffraction X, µµRaman, T.E.M.) Raman, T.E.M.) 

DDééformationsformations : : (dE/(dE/dx)dx)ee et diffet difféérentes suivant lrentes suivant l’’orientation orientation (diffraction X) (diffraction X) 

Travaux complTravaux compléémentairesmentaires :: modmodèèle dle d’’affinement de la fraction affinement de la fraction 

dd’’endommagement endommagement (diffraction X) (diffraction X) 
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