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Modeélisation Moléculaire
de la Réponse Meécanique de Materiaux Amorphes

Exemples de Matériaux Amorphes.
Réponse sous cisaillement d’un verre de Lennard-Jones
Héterogeneités de déformation
Dynamique Locale et bandes de cisaillement
Modules d’élasticité locaux et modes de vibration
Effet de la pression sur la reponse de la silice
Courbe de charge
Comportement en compression
Role de la directionalité des liaisons
Réponse rhéologique
Réponse acoustique
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Exemples de Matériaux Amorphes.
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MATIERE

LUMIERE

INSTITUT

Lennard-Jones Glasses Amorphous « silicon » Silica glass Sodo-silicate glass
(1 'X)Si02 + X Na20

Teter (2003)

N = 100 to 400 000 particles N = 32 768 atoms N =3 000 to 375 000 atoms N =2 400 to 8 100 atoms
L: 10a to 630a (2D) L=848A L=361t0 180 A L=33t049 A
50 to 74a (3D) p =2.4g/cm?3 p=2.2t0 3 g/cm3 p=2.29 g/cm?

p: 087to1.4 X=5% to 30%

. .76 _
; ) Tij Tij -4 (r;—a)"! q:9; sy Gy N o] .06
Vij(r) = dey {( . ) - (T) } Eqw =%, (Ar, —B)e" By =——t+A e ™ =1 W) = Aexp(—r/p)— C/i
SR Amer " r®
0
2y )T )
+Zi’j’kﬁ.(COS jSk +1/3) € with (I,J) c {SI,O}
Short-range parameters Atomic Interaction A/ev P/A

i-j Ay V) by (A7) ¢; (eVA®)  charges 1212 1844.7458 0.343645
- Si?t-o~'2 13702.905 0.193817
0-0 1388.7730  2.76000 1750000  go==12 3 oo 1 3837555 0243838

Si-O 18003.7572 487318 133.5381 gsi=2.4
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Exemple: obtention d’'un verre de silice

Cristal de départ: Thermostat de Nosé-Hoover: Passage a I’état liquide:
Cristobalite 300°K = 5200°K Création du désordre.
A Trempe:
Q Obtention du verre
2
<
e Fonction de
5 corrélation de paire

5,2 .10*"> K.s™

Si-0

AnimatiOn o 1 2 3 4 5 6 7T 8 9 10

Distance (A)

7

T. 1, Température Distance - A



INSTITUT

LUMIERE MATIERE

[ ] [ ] Ve
Faible rigidité:
L]
= LEede 2
Tableau II.-Module d'Young (E), coefficient de température (E 5 E) et rapport de E @

1'état cristalliséd 3 E & 1'état amorphe (EcristllEam]'n'besurés 3 20°C pour
différents verres métalliques.

g il 4 8
ALLIAGE E(GPa) s i CR IO ECr‘lst.I BT REf.
Pdg, Sig 78 - 2,9 1,28 3
- —
Rdg, Siy, 65 - 7,3 1,24 (26)
- 1
Fe B i 124 3,4 1)
KSR lsc10
- désaimanté 128 - 0,6 1,45 @) !
- aimanté 3 150 - 2,6 ; NES93
saturation
EegaPie>tistis
- brut d'hyper- 130 - 0,7 1,37
trempe
- Gtat relaxé 9l + 12,5 1,75 (23) -
= 3
CogoiPod 105 2,8 1,23 (€D
i - 1 27)
i oP 95 9,2 .32, 2D =

Eamorphe = Ecrist./ 1.3 < Ecrist
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Quelques propriétés des matériaux
amorphes: elasto-plasticitée

Dureté tres élevée:

Glassy Alloys

Strength (MPa)

Elastic Limit )

de cisaillement:

Scroers et Johnsdn (2004)

Cloitre (2003) ) i
Pts; 5CUy47Ni5 3Py 5
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" Quelques propriétés des matériaux
sa)  sl@) amorphes: propagation du son

@ g, (W)
A

INSTITUT LUMIERE MATIERE

Frequency shift (cm ™)
20 40 60 80 100

25 T . 1o T T . T
- 333K = sofb) 3 # | / |
= I 2 ¥ 1 @
=3 1073K\« = ,Ef o )
= ) " : VT E H » . 4 I -f- 4 I 4 - 7 L n/ 4
g , L = Capacite calorifique elevee: . | s 4
~ | E (_U i‘ [ adad n\nﬂ Ll . —
T | | @ 80 =C,.dT L A
B 500 00| O - 2et . f/o
E Temperature (K) | & s » , £ T ° : rystalline
3 |8 (densite élevée) P 4
_— I 2 Vitreous o
= NG 3] ~
3 spon Tl © S .
B SiO, | 2 A
2 ¢ : : 16 FH
0 | IEn;rg; (8111;3()\71).2 14| L I ) 2 | O I Ter::;crur;, K °
2 4 6 8 10 12 14
Energy ( meV ) =———>
® 0) 80—
1 ¥ ; B0 0 > & m} E “\G—Quﬂriz 71—
i Loy : gl ! 1 w$ \.\\l\ C Axis =
g = = = 4 N~
o S Faible Conductivité . 1o
@ S thermique: Te =
N— 2 o
. =
0 = du /dSdt 1%
0 © g 1 E
: @ =—-A.dT /dx : | @
— £ ‘{ =
c H ] o
0 (EU o)
1N

(liore parcours moyen)

L L L L L " L " :
10 0 10 2 0 L) 50 80 70 80 Temperature, K




Verre de Lennard-Jones:
Elasticité Locale
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Réponse sous cisaillement
d’un verre de Lennard-Jones:

MATIERE

INSTITUT LUMIERE

0.3

0.2

-0.2
0

s T NS
CIN T

N ~
2k, ~ 1= 7z
== Ff’,ﬁ -7 IR <, ‘-/;\;{\’», DYl
DA /'\ S

Ot t‘\ »
EERTRI LN
N
N N
PN

Elementary
Shear band (x0.4)

Non-affine reversible BRSNS P

i 3
displacements (x10°) Local shear irreversible

(x40) quadrupolar event
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Calcul des modules d’élasticite locaux:

Cas 2D: contraintes coarse-grained . deformations
A T
00 zx Crozx C rTrYyy C rrTy Cxrx
0T yy =| Cazyy Cuyyyy Cyyay Cyy
A
ﬁﬁgl‘y C Trrry ny:cy C.?:y:ﬂy \/EEJT“Q‘

@ Isotropic case:

A+ 2n A 0 A — Aa —
C= AT Awz o0 )= 1T oAT
0 0 21 a8 K

6 inconnues C;.; déterminées grace a 3 déformations (9 équations)

C. Goldenberg (2007)
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Modules d’élasticité locaux comme
prédicteurs de la plasticite:

INSTITUT LUMIERE MATIERE

Réarrangement localisé (zone de cisaillement):

- i 2
bk ;

' [ B

i

Percolation
spatiale
des
faibles
Modules
d’Elasticité

A. Tanguy, M. Tsamados and B. Mantisi (2010)
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Modes de Vibration prédicteurs de la
plasticiteé:

LUMIERE MATIERE

INSTITUT

Réarrangement localisé: Bande de Cisaillement:

Un unique mode localisé Superposition de modes localisés

A. Tanguy et al. (2010)
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Autres prédicteurs de la plasticité
(parametres de controle)

L
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MATIERE

) s ey .
Module d’Elasticité C, Contrainte o,,
24- T LI L N L L Y N B L B L B L N N Y N L N N Y LB ] 04 T T T T T T T T 717 7T 77 71T 77 T T T 1
2l C,—C,. =~-C,_.exp(-e—¢,)/0.002)- -
20 _ 035 _ - _ .
[ ~ /—_—aw"‘“"’“"" ] S = ﬁﬂﬁ i
16 b - 03 S -
14| E — - 1
o“u_— ] ba'o.zs— -
0| ] L =
8- 7 021~ "%%éﬂ___s';y’_; |
°r —. 85exp(-e/02)| 1 -
a- ] 015 .
2 0 02040608 1 12 o 3
PN TR T Lt R R R R R A RPN B B B oall e Lol e 1
18 1.6 14 12 -1 08 0.6 04 02 0 02 04 06 08 1 12 14 12 -1 08 06 04 02 0 02 04 06 08 1 12 14
o ) e—€ %
Masse volumique: Nombre de coordinence:
o L L L L B B L B L I e S e B T
095 — _[— pwaLLs . — Voronol neighb
g = - s it
094 oo  —m= e T EL —S = o = o
| = = T == s ——T= @ 65 S——————— == —
_—=— - = - = - — 5 — T =
093 = - - - ~ 2 =
L 8
092 . =
a &
091 - —
)
- £
09 _ 12
8
i >
0.89 -
0.8 -
TP T PO R U PR U HAPUR (RN EAPU NP PR BRI g1, I ! ! !
14 12 -1 -08 06 04 02 0 02 04 06 08 1 12 14 0.6 04 202 0 02 0.4 0.6
e—g % e—g %

Le plus faible module d’élasticité local C1 permet de prédire l'activite plastique




Silice Si0O,:
Effet de la pression
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Cas de la silice: Effet de la pression

INSTITUT LUMIERE MATIERE

Si02: effet d’'une densification permanente

Volume cst_

R p=2.195g.cm3
- |7/ p=2374g.cm?
p =2.553 g.cm?3
~ p=2.672g.cm?3
p=2.769 g.cm?3
| p=2843g.cm? L;7nm
20 p=2.897 g.cm3d 40
e %
Xy

La décroissance de la contrainte peut étre reliée a 'inhomogénéité de la réponse.
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Courbe de charge de SiO.,:

SiO,: Courbe de Charge

T [ I ! |
B B Pmax =15 GPa i
Pmax =20 GPa |
A A Pmax =25 GPa 1
ELASTIC PLASTIC
! ...... HOMOGENEOUS
N -
; 0 20 30




LUMIERE MATIERE

INSTITUT

7 T T T T T | T
- — x=10% -
— x=15%
61— — x=20% 7
L — x=30% N
5— ]
> 4 7
> B _
© L |
2 45
I | . i
0 1 | 1 | 1 | 1 ’:,’/,’ i 1
0 10 20 30 ,;;f,‘:;-;?&_ 1
Les ions Na* supportent la déformation 1
non-affine de facon homogéne. 1

0 10 20 30 40 50 60
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Compression Hydrostatique de SiO,:

INSTITUT LUMIERE MATIERE

2 ' ' T ' B.Mantisi et al. (2012)
Increase 0.35 T T 1
s Cycle Increase B c Cycle Compression —+—
Cycle Decrease 2 03r OneShot C%Tpéfﬁgonq 1
g »f ' 8 025 P
] Pax=2,5,7,9,11,13,15,17 >
© st 19,21,23,25 GP { & o2r
g | | 3 o5t
o Increase g 01 - XA P ) -
~ lecrease -1 © - rrl
5 D % 0.05 - e Ot |
&£ (2006)
o 0 0.1 Relati 0‘2V | 0.3 - 0.4 0.5 o 0 5 10 15 20 25
elative Volume variation
Pressure (GPa)
20 "7 7 increase —— 4 ' ' ' ' ' ' '
— decrease from 15 GPa . 24r
© | increase from 10 GPa | © 3 i
o 15 increase from 2 GPa o .ol
S e - 2 -
Q 10t 1 o 2L
2 = s -
g 5 / / Y/ | § 1.8 £ ok |
0 1 1 1 ! ! ! 161 /\/q . . ) -1 F _
0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25 0.3 0.35 0.4 0.21 0.215 0.22 0.225 0.23 :
Relative Volume Variation Relative Volume Variation 2r i
0 e i
10 . . r . 2T e Do -
I I I I D’iﬁl? 10 9 [ Longitudinal velocities O B -4 4 ;3 |2 |1 IO 1 |2 I3 4
24 OOO at. o D/' @O: 8 - Transverse velocities 4 ) ) )
81 000 at. o &o° ] 15 - x (nm)
Nombre de Chutes — 38 110 2 T
d . ¥; 6 - y - r -
© prossion 2 B S _ « L'anomalie elastique»
10“ 3% X h . . s
= s O] du verre SiO, trouve son origine
O - - - r
103 2[00 00 O“7ha (1994) dans la micro-plasticité

0 5 10 15 20 25
Pressure (GPa)



Silicium Si (Stillinger-Weber):
Role de la directionalité des liaisons
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Cas du « silicium amorphe »: effet de la
directionalite des liaisons.

MATIERE

INSTITUT LUMIERE

a-Silicon

4 (ry-a)™ L)y 47—
By (12,0, N) =X, (A~ —B)e™™ +Zi,00s9ﬁk +§j.e o

stress-strain relation for SW for different A (quenching rate for irMK/s)
7 T T T T T

stress (GPa)

0 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50

strain (%)

T. Albaret (2013)

C. Fusco et al. (2010)
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Cas du « silicium amorphe »: effet de la
directionalite des liaisons.

INSTITUT LUMIERE

MATIERE

TABLE III: Yield stresses oy, width of the plastic event at
the yield point W and corresponding values of b obtained
by using Eq. (5) for different values of A for a A-Si system
prepared with a quenching rate of 10" K/s, and for different
values of the quenching rate at A = 21.

A \ W (A) oy (GPa) 2nlh (4)
17 6.11 2.01 1.64
1; 0.389 6.11 2.80 1.75
. Nall D
21 0.365 5.63 4.23 1.75
23.5 0.347 |5 13 5.47 1.67
26.25 0.331 | 473 6.64 1.59
40 0.318 |4.57 10.13 1.59
quench. rat®.273 | W (A) oy (GPa) b (A)
10" K/s 5.63 4.23 1.75
10" K/s 5.39 3.53 1.61
10" K/s 5.39 3.0 1.56
") 10" K/s 5.30 2.32 1.45
width

Contrainte de Peierls:

* —27W /b
Oy = Ae€

where A = 2C44/(1 — v)
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Cas du « silicium amorphe »:
Effet du taux de cisaillement.

L
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MATIERE

1F T D ]
0.8
: . @
06 f. %
1 +8 -1 Py
04 | 1 O S §
: @
3 Q
5
0 I
0 L L L L L L L L L
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
shear strain (%)
— B ~
. lor=0,+Cy" avec =04
=19 T -
=21 X
7 A=23.5 .
A=2625 [
: sl _).=_4q L . |
% L M
1 O+1OS-1 T 57 1
e =
g & 40 = A
s b
e
— — X .
2 §_ o +-
1 1
1e+08 1e+09 1e+10

7(s™
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Cas du « silicium amorphe »:
Effet du taux de cisaillement.

o,=0,+C.j" avec f=04

DR ‘é(?a"p'b 7N A

Incoherent Intermediate Scattering Function:

Fs@n =3 (explid . 07 @) <exol- 1, (7))

0.8 f

06 [
' J
‘ 1 | R =088 ——
O I 09 r \ <F£102 5'1 ——————————— 1
y 08 r N S 1
02 07 - \\ =10 "s
:;; 0.6 - . a \\
: ; E 05 o< Vv |
° 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 ‘E/,, 04 L trel 7/ "
La viscosité anormale résulte ol \
de la dynamique locale. 01l N
1k LT T e D i 0 I L | e
T 0.001 0.1 0.1 1 10 100
0i8 e
g . - B—1
77°< O'F/7/0c 7/ o< trel
060 | B [J
% 0.8 r 1-0 O
04
' 0'67 &
02 oal e 0 @
0 0'."' 02t
0 L
15 20 25 30 35 40
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e S Cas du « silicium amorphe »:
Modes de Vibration.

2

N T
2 . )
0.45 ‘ S(q,w) = —= e / u(ry, t)e’™ dt
A=17 —— Ajﬂi—l 1
0.4 A=19 ~ 0
A=21 ——
035 F  A=235 —— Modes Transverses
A=26.25
03 A=40
5 0257
S 02f \\\
0.15 \ oy
0.1 f %
0.05 o
Densité d’état N\
0 I 1 I
5 10 15 20 25
frequency (THz)
2.5 :
A=17 ———
. o =19
2 I Diffusivité =21 — |
=235 ——
0 2=26.25
o 15 ¢ A=40 1
£
£ N\
N a1 1
= 1]
w
£ 05¢t \ 1
©
ol .
_0_5 I 1 I I
0 5 10 15 20 25

frequency (THz)
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N

9(w)/

diffusivity (mm?/s)

0.025

0.02

0.015

0.01

0.005 t

25

—
[&)]

0.5

S Cas du « silicium amorphe »:

Modes de Vibration. N . )
| | | A=17 —— S(q,w) = -i e iar / u(ry, t)e™tdt
A=19 NT | =
Densité d’état =21 —— | , 0
9(w)/w? Ny : Modes Transverses

Pic Boson
/ i (D

\
N

15 20 25

frequency (THz) La densité d’état reflete |a diversité des modes.
kfﬁ e —
| Diffusivité - —

7 =235 —— |
\,ﬂm\ |

5 10 15 20 25
frequency (THz)
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j Conclusion

Analyse du comportement mécanique vs. dynamique locale
Importance des héterogéneités de déformation.

|dentification des réarrangements caractéristiques.
Organisation spatiale des modules d’élasticité locaux.
Sensibilité a la contrainte extérieure (pression, cisaillement..)
Réponse acoustique dépendant des interactions.

Modes de vibration quasi-localises. Diffusons.

Prediction de 'endommagement plastique.

Le r6le des défauts structuraux dépend des interactions.
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