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Abstract

H:iA—ALJ : ?fola-pi”w& c% gasu in Nuc&m Ma.te_,xiaﬁﬁ
Gaseous impurities are produced in structural and cladding

materials of present fission reactors and in future fusion reactors.

- The main sources of gases are:
1) Decay of tritium to helium in the materials.

2) Diffusion of fuel plasma, deuterium and tritium from the
containment, exaustion and cladding systems to the structural

materials of fusion reactors.

2 Hydrogen formation from Nuclear reaction (n,p) inside the
structure.

4) Helium formation from (n,od) reaction, in all reactor types.

A review is made in present paper, with disscussions, on
experimental techniques and existing methods, with emphasis on gas
release rates, obtained experimentally from a comparative study
on hydrogen and helium, gases of greatest influence on the embrit-
tlement of materials. Results obtained at the Division of

Radiation Damage of IPEN-CNEN/SP are also analysed.
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RESUMO.

Impurezas gasosas sao formadas em materiais estruturais e de
.‘revestimento nos reatores nucleares atuais e nos futuros.réatores
‘lf f‘de fusdo. Os gases provém de quatro fontes principais:

J'ﬁ  ;lrlDesintegragéo do Tritio em Hélio, dentro da estrutura do matg '

rial.

.- »

2- Difus3o do plasma combustivel, Deutério e Tritio, dos sistemas

de confinamento, exaustido e revestimento, para o material es

trutural (reatores de fusao).

3- Formac3o de Hidrogénio a partir da reagdo nuclear (n,p) dentro

da estrutura e principalmente,

" 4- A formagdo de Hélio a partir da reagdo (neog) em todas os reatg

res.
No presente trabalho & feita uma revis3o, com a discussao das
téchicas experimentais e resultados existentes, com énfase a  ta

xas de liberagdo de gas, obtidas experimentalmente com um estudo
' comparativo entre Hidrogénio e Hélio, gases de maior influéncia na

fragilizagdo dos materiais. S3o igualmente analisados os estudos

realizados na Divis3oc de Danos de Radiagdo.do Instituto de Pesqui

sas Energéticas e Nucleares - CNEN/SP.
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1. INTRODUGAO

0 estudo do comportamento de gases nobres em metais remaita a ¢

. poca da descoberta dos prdoprios gases inertes. A primeira referen

cia da permeagdo (difusdo) do Hélio através de varios metais [oi re
alizada por Ramsay e Traverél) em 1897, menos de 2 anos dcpois da
descoberta do novo elemento.

'A presenca de gases na rede cristalina de metais e ligas mesmo
em pequenas guantidades altera as suas propriedades elétricas, mag
néticas e mecanicas, motivo pelo qual o estudo do seu comportamento
na estrutura metd]lica tem grande importancia. Esta importancia cres
ce com o advento da tecnologia nuclear onde a interagdo entre neu
trons e os nlUcleos dos materiais do combustivel, de revestimento e
estrutural, nao causa apenas deslocamentos atdmicos - denominados

Danos por Irradiagdo - mas também produgao de elementos estranhos.

Das diversas espécies de "impurezas" produzidas pelas reagdes nucle

ares os gases Hidrogénio e Hélio tem um papel preponderante, pois
podem causar drasticas, e em determinadas condigaes.,catastréficas
mudangés de propriedades fisicas. Neste contexto,'é preponderancia
da reagao nuclear devida a néutrons rapidos (n,«), existente em to
-dos os reatores nucleares, nos leva a fazer algumas consideragoes

sobre Hélio. Embora, historicamente, o estudo do comportamento de

 gases nobres em metais remote a época da descoberta destes gases,

. o estudo sistemdtico :

)



do Hélio produzido pela reagao (n,@Q em ligas estruturais iniciou-

(2)

'se em 1965 com Barnes que atribuiu a fragilizagao em altas tempe
ratu:aé de agos irradiados a formagdo de bolhas nos limites de
graos. Uma década depois o campo de pesquisa recebeu um grande im
pacto devido aos progressos alcangados na fusao termonuclear contro
lada o que levou a intensa pesquisa de materiais adequados aos rea
tores de fﬁsao. Ficou.logo evidente que os grandes fluxos de neu
|

trons de fusao levariam a taxas de produgao de Hélio mais de uma- or

dem de grandeza acima dos neutrons rapidos de fissao, conforme pode

i<t

[

ser visto na tabela 1 abaixo.

TABELA 1
Taxas de produgdo de Hélio tipicas na tecnologia nuclear
i Taxa Origem .. , Reacao
%!;; ' ~15 ppma/ano Reatores Répidos (n,e)
; ~300 " Dispositivos de Fusao (n,d&)
| ~100 ' Armazenamento de Tritio (t,He3)
él. ~100 i) Fonte intensa de neutrons (p, )
; i /“\ . (Spallation Sources) )
if{f Alguns %/hora Implantagao

Paralelamente, o Hélio em metais é estudado em fungao da desin

; i tegragao de Tritio em He3, cuja pesquisa provavelmente teve inicio
nos primérdios da tecnologia nuclear, embora a maioria dos resulta

' dos s tenha sido publicada h& poucos anos atras. Recentemente o es
“tudo do Hélio em metais tem recebido outro impulso a partir do de

. senvolvimento de fontes intensas de neutrons .( Spallation Neutron

Sources ) onde enormes quantidades de Hélio sdo criadas nas janelas
e no material de revestimento pela reagao (p,&K). Embora as motiva

cOes até agora expressas tenham orientagao aplicada e portanto tegc
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nolégica, h4d um consenso geral, evidenéiados nos trabalhos e confe
rencias, de que o aspecto fundamental do problema deva ser enfatiza
do, principalmente porque agora ficou evidente que uma melhor com
preensao dos efeitos macroscdpios e portanto dos fundamentos para o
desenvolvimento de ligas mais adequadas a tecnologia nuclear requer
um conhecimento minimo sobre as propriedades basicas do Hélio e ou

() . . L4 .
tros gases em metais para ambientes nucleares.. Por isso os topicos

'a serem tratados na introdugao serao genericamente = divididos em

tres partes pripecipais:
12 propriedades de &tomos e pequenos aglomerados,

oot formagao e propriedades de bolhas e cavidades e,

32 - mudangas nas propriedades macroscépicas devidas ao Hélio. Embo
ra a divisdo possa parecer um tanto artificial (principalmente em
 relagdo aos termos "aglomerado" e "bdlhg") ela se justifica devido

as diferentes técnicas tedéricas e experimentais -aplicadas a cada

configuragao, conforme pode ser visto na Tabela 2.

TABELA 2

Resumo de métodos tedricos e experimentais utilizados no estudo de

{2y

Hélio em metais

Ly (2) {3
At. de He e pe|Formagao e propriedal Variagao de pro
quenos aglome|des de Bdlhas e cavi| priedades macro
rados He L = |dades scopicas.
n-nf deat.de He| |1 ~5-10 [<~50-100 ~2,20% ~10° | B81lhae de super
: « | ficies e canais.
m-n2 de lacunas| 0-1 ~5 ~50 5,204 ~5,107 Fissugas, fragi
(L) | lizagao
Dimensdes: tipi| O,2nm O,5nm | lnm 10nm 100nm| 1pm 1mm
cas
Métodos Tedritos [Simul. por com|Mecdnica e tatisticalMecanica de fra
tura
Métodos experim (MCI) QMET) (MEV)
bT) (EPE) | Fluéncia-Fadiga-
(CaP) (EPA) =~ densidade-bLibera
(AP) | ¢ao de gas-Resis
(DD) (MEN) |tividade - Magne
Edemp, oo s S




o

Significado das Siglas: (MCI)-Microscopia de Campo IOnico; (MET) -

Microscopia Eletrdnica de Transmissao
(DT)-Desorpgao Térmica; (EPE)- Espectrosco
pia de perda de En, Eletronica
(CAP)-Correlagao Angular Perturb.:; (EPA) -
Espalhamanto de peq. ang. de n e r-x.

(DD) -Dilatometria Diférencial; (MEN)- Méto

dos de Espalhamento Nuclear.
1.1 Hélio Monoatdmico e seus Aglomerados.

0 estudo das propriedades do Hélio e dos estadios iniciais da
 f aglqmerag&o formam os fundamentos para a compreensao basica dos e
_féfeitos_deste gas. vaiamente, em analogia com todos processos  mi
  cro e macroscépicos do universo, o pardmetro mais importante é a e
nergia,.neste caso a dos Atomos de He‘nas diferentes posigodes da
rede_cristalina, pois ela determina: a solubilidade, a caminho da
‘,migragﬁo, o aprisionamento pelos defeitos (sorvedouros) e os prd
prios estddios iniciais da formagao de aglomerados. Gragas aos mo
dernos computadores de grande velocidade e memdria,, os cdlculos
atomisticos atualmente fornecem resultadoé mais precisos permitin
" do a anilise de gituagdes mais complexas (associagao de defeitos,
Iaglomeragﬁd de gases, etc.) com maior confiabilidade a partir de
diversos modelos £al (5 (62 l
Existem poucas técnicas experimentais que possam fornecer in

formagio direta sobre &tomos de He em sblidos, com a excegao da mi

croscopia de campo idnico e, possivelmente, aniquilacgao de posi

_ trons e correlagdo angular perturbada. Contudo algumas técnicas, co

. mo espectrocopia da desorpgao térmica e permeagdo, apoiadas porcal

culos tem sido dteis no estudo das propriedades do He em metais. A

través da utilizagdo das diferentes técnicas de introdugdo do gés

Commm muﬁwL Uk ENERGIA NUCLEAR/SP - IPEN




'1.2 Bolhas e Cavidades de Hélio.

' 12 - Processo atérmico (T &

(implantagao em ciclotron, desintegragao do tritio, altas ou baixas
temperaturas e taxas de implantagao, materiais com diferentes micro
estrufuras) pode-se atribuir os diversos picos a certos processos -
tais como migragao ou liberagao dos‘servedouros - e determinar as

£7]

correspondentes energias de ativagao® .. O assunto serd tratado ma

is detalhadamente no capitulo 3.

Ha dois processos principais que levam a formagdao de bolhas de

He em metais:

W

T fusao) ocorre quando a concentragao
de lacunas é muito menor que a do He, na ausencia de danos de radia

¢ao (tais como desintegragao de tritio e implantagdo abaixo do limi

_ar de dano). As hdlhas sio superpressurizadas com morfologia variando

e
de formas achatadas a esféricas. Em grandes concentragoes de He, su

(3)

per-estruturas (distribuigOes regulares) de He sdao observadas .

22 - Nucleagao térmica (T = % Tg) ocorre com concentragido suficien

te de lacunas térmicas com 'I‘?:-%— Tf nos graos e T?.:-:-?E-— Tf na regiao in

tergranular, composta por dois componentes He-lacuna. Como a barrel

' ra de nucleagdo pode ser fortemente reduzida por defeitos da rede

(discordancias, precipirados e limites de graos) estas sao as posi

coes preferenciais de nucleagao. Presume-se que as bolhas em altas

temperaturas estejam préximas ao equilibrio térmico, ou seja, qgue

a pressao p do gas esteja equilibrada pela tensao superficial.
2 X‘/r (1)
onde: X - energia livre da superficie e

r = raio da boalha.

Um dos métodos experimentais mais utilizados no estudo de bolha é a

Microscopia Eletronica da Transmissao, sendo que ultimamente outras

técnicas foram introduzidas com relativo sucesso. Estas consistem




em, Espalhamento de pequeno angulo de néutrons e r - X, Aniquilagac
de Prositrons, Dilatometria Diferencial e Espectroscopia de Perda
de Energia Eletronica. Frequentemente um importante fato tem sidc
deéconsiderado,llevando a interpretagao érr&neas dos resultados €
que merece ser enfatixado: bdlhas com raios r compreendidos entre

0,5€ r<50nm, observiveis no MET e acessiveis a maioria das outras

. técnicas, tanto as bdlhas superpressurizadas cemo as de nucleagac
 térmica contém He a pressdes e densidades altas. Nas bolhas em Ni,
por exemplo, foram determinadas. pela EPE densidades 10 vezes maio

(8)

 res que a densidade de He liquido’ ‘. Tal estado nao pode ser calcu
?l;ado pelas leis de gases ideais au de Vander Waals, que céméaram o po
';tenqia;_qpimico.do gas ideal He com valofes obtidos da equagao de
-ﬁestgdo;realfética- Uma vez completada a nucleagao, a estrutura das
-HJbBlhas n5o permanece estacionaria, mag varia em tamanho e distribui
ﬂ'g%o.am altas temperaturas, na maioria dos casos. Tanto dentro  dos
graos como nos seus limites dois mecanismos de crescimento podem ©
i_correr:

a) por migragao e coalescencia e

b) pelo Efeito . Ostwald (diferentes pressoes em bolhas de diferen
tes tamanhos provocam gradientes de cpncentragéo e consequentemente
permeagdo de 4tomos de He das bolhas pequenas para as de maior  ta
manho) . Um outro‘processo de importancia £ecnolégica é crescimento

de bdolhas devido a acumulagao de lacunas na regiao intergranular

sob tensao (fluencia), podendo provocar uma ruptura intergranular

G

L Fragil

1.2 - Variagao de Propriedades Macroscopicas Produzidas por lle

Os aspectos aplicados do He em metais podem ser divididos em

dua partes: efeitos de superficies e efeitos volumétricos. Modifica
¢des de superficie ocorrem em consequencia da implantagao de baixa

i : :
o ‘ ]
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_ energia (alguns KeV), em condigoes anélqgas ao gue ocorre na super
f{cie interna da 12 parede de um reator de fusao, onde os fluxos
s3o altos e a profundidade afetada €<1 pm. Netas condigoes concen
tragdes muito altas s3o acumuladas em peqpénos intervalos de tempo
produzindo fenomenos COmMO erosao (Sputtering), bolhas superficiais
(Blistering), escamas ou "flocos" (flaking ou exfoliation) . reemis
s3o de gas e inchago superficial. ' »

As principais técnicas aplicadas ao estudo destes problemas 8a0
a microscoPia,eletrénica de varredura e de transmissao e liberagao
de gases. Para '"cercar O problema" estes sdo frequentemente conbina

' dos com métodos nucleares com retro-espalhamento de Rutherford e rg

. agoes nucleares, due fornecem informagoes sobre a concentragao e

processos de aprisionamento e liberagaQ do He. Dentrd do volume dos
materiais nucleares, © He produzido péla»reagao (n,0X) pode . influen
char «a nucleagao'induzidhrpela irradiagao e o crescimento de cavida

 des, bem como, outras caracteristicas microestruturais como a estru

 tura de discordancias, segragagao do soluto e precipitagao.

. Através de tais processos © He pode direta ou indiretamente al
' (ﬁ\ terar a evoluglo do inchago € a estabilidade de fase de ligas meta
1icas em temperaturas compreendidas entre 0,3 Tf£ T<0,5 TE (‘Tf=tem
peratura de fuase). SSo ainda raros w8 resultados contendo uma vari
acao sistemitica da razao He / dpa (dpa - displacement per atom, ou
seja o n2 de deslocamentos sofridos pelo 4tomo durante irradiagao -
g‘. _é uma visualizagao quantitativa do dano de radiacdo). Existem nume
| ‘rosas evidencias experimentais de que a temperatura acima de 0,45Tf
.a fragilizagdo & causada por bolhas de He nos limites de graos, o
que leva a fratura intergranular acompanhada de drésticas redugoes

" da ductilidade e da vida util dos materiais‘durante«aqxximentos sob

cargas estaticas e ciclicas, A procura de materiais mais adeguados

aos agressivos ambientes nucleares e 08 recentes progressos realiza



T

. nea. O assunto foi discutido por Stiegler

, Ipecanismo

: jvidadea e do fluxo integrado; Stiegler

dos nas técnicas experimentais e na interpretagdo de dados |, colo

cam em evidencia a necessidade da pesquisa bisica para a solugao de
problemas aplicados propiciando a evolugao tecnoldgica co campo nu

clear.
2. A NUCLEA(}?—\'.O E CRESCIMENTO DE CAVIDADESL (VOIDS).

A formagdo de cavidades em materiais nucleares é um [ endmeno
&

'” hdestrutivo critico pois leva & desgradagdo pas propriedades mecani
:icas e ao inchago (swelling). Diversos mecanismos tem sido sugeridos
 para a nucleagdo de cavidades, tais como: - nucleagdo em posigoes
ﬁ{-predeterminadas - mecanismos envolvendo pontas de deslocamentos

. (displacent spikes) - nucleagdo em bdlhas de gés e nucleagdo homogé

(10) (11)

e Norris gue con

 cluem pela improbabilidade da explicagdo por meio de um Gnico meca

.- » =

. nismo. O fato mais relevante, apoiado em evidencias experimentais &

a importéncia do gds transmutado ou implantado na fase inicial da

~ formagao da cavidade para assegurar a sua estabilizagdo e evitar a

. sua absorgao por um anel de lacunas (12). Os aneis de discordancias

atraem preferencialmente os intersticiais o que causa a aniquilagao
de aneis de lacunas ao longo da irradiaglo com uma excegao (que é o

caso de tensdo de deformagao aplicada)(l3. Mecanismos envolvendo pan

(14)

tas de deslocamento foram sugeridos , mas cavidades também sao

formadas por irradiag@o eletrdnica em amostras ndo contendo aglome

1]

rados de lacunas, O que torna pouco provavel a predominancia deste

(15). Em algumas circunstancias a nucleagdo pode ocorrer

~em locais preexistentes em materiais obtidos a partir da metalurgia

~do pb, como no Niguel 270, independentemente da concentragao de ca

(10) também cita a existencia

 de cavidades heterogeneas como evidéncia da hipbétese de locais pre

existentes, contudo tal distribuigdo pode ocorrer em consequencia
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i.de um arranjo heterogeneo: de discordancias (16). Tudo indica que
tal mecanismo sé se aplica a ligas especiais‘como o Ni270.

A primeira hipdtese consiste en nucleagao de cavidades a partir

- de bolhas sub-microscdépicas de gds que se formam durante a irradia

(17)

¢do em altas temperaturas + O que implica na existencia de uma

fase inicial de aglomeragdo de dtomos de gis e na subsequente absor

. gao do excesso de lacunas. Uma suposigao alternativa consiste inici

almente na nucleagao homogenea de lacunas para formar o nicleo da

b}lidade a crescimento(l%). Provavelmente o modelo mais realistico

. mas a maioriadas

modelos tedricos iniciais tem tratado da nucleagao homogenea na au

~sencia de gas. Com o tempo, a teoria cldssica da nucleagdo foi modi
S | ! B ‘ :

4 B : : ' . ~ . o
ficada levando em consideragio os intersticiais bem como a supersa

tﬁfagéo'lacunar(l??(lg)(zo), nas condigoes de, estado estaciondrio
Zan;;igas diluidas. Utilizando-se o modelo da capilaridade, ,a . eua

¢ao de Russel(18) para o raio critico ¥, da cavidade é dada por:

Z-KJI

i KT In (Bv - Bi)
iy ! Byio
Fats '

. £ ]
# . ondes r - energlia da superficie.

(2)

£b - volume atdmico
B - fluxo de lacuna para a cavidade
B;- fluxo de intersticiais para a cavidade -

B, - fluxo de lacunas na concentragao de equilibrio

~ kT- significado usual

LA cavidade com o raio critico tem a mesma probabilidade de cres
cer ou sSe decompor (uma cavidade maior tende a crescer e uma menor a
encolher). O raio critico & extremamente sensivel i diferenga entre

e ‘
- os fluxos de lacunas e intersticiais, e tende ao infinito para B~

O

I



rem sorvedouros que aniquilam preferencialmente

B, de modo que a nucleagao de cavidades sé pode ocorrer se

existi

atomos intersticiais.

Como a irradiagao produz numeros iguais de lacunas e intersticiais,

e considerando que a mobilidade dos intersticiais & maior ( energia

de migragao menor ) a nucleagao de preciptados de intersticiais pre

'cede a nucleagao das cavidades se o material tiver um numero insufi

. ciente de sorvedouros para drenar a sua concentragao. A experiencia

onde:

_ cavidades

 g“deduz1do por Katz e Wiedersich
LT =By [ [s(x)n(x)]'ldx
14

- Area da superficie da cawidade

rn(x)

(21)(22)

. A taxa de nucleagao aproxima I, é dada pela segulnte

(21),

s(x)

e
"

sl

Cavidade/¢m3s 5

Taxa de Nucleagao,
U’!

10

. fmogenea em fungao

Flg. lo Taxa
"de nucleagdo ho

| de Bi/By para 'dife
' rentes valores ?g ?
-em 't Ni a goqoc 1

et

109l

o‘oiz '4

QB dol
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'ﬁggconfirma a formagdo de aneis de intersticiais antes da formagao de

expressao

(3)

- n? de cavidades contendo x lacunas

y 11 -
. O fator n(x) é fortemente influenciado pela razao By/By, e pela su
. persaturagdo lacunar.

Valores calculados da taxade nu

cleagdao constam na Fig. 1, mos
trando que, valores da supersa
turagdo crescentes sdo necessa

rios para um dado valor da nu
cleagdo com aumento da taxa B,/

B..‘v..-

A forte dependencia de I da
supersaturagao lacunar € wna
racteristica da nucleagho  gim
ples, permanecendo invariavel

mesmo para valores grandes de
Bi/Bﬁ. Aumentando-se a taxa de

deslocamentos atomicos cresce a

- \PEN
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supersaturagao e portanto a taxa de nucleagao. Uma vez nucleada, a
| | cavidade necessita de atomos de ‘gas ' para crescer e evitar

seu, colapso transformando-se num anel de discordancias. O nanero
¥ | i ¥

de gavidades sobreviventes é o produto da taxa de nucleagao pela
probabilidade de estabilizagao. Uma cavidade precisa crescor consii
deravelmente para se tornar visivel num MET. A experiencia mostra
hﬁque as condig¢oes em torno de uma cav1dade variam levando a uma flu

(11). E provavel, portanto, que uma fra

_tuagdo no seu crescimento
g%é'das cavidades nao atinja tamanho suficiente para ser detetada.

. O tratamento tedrico do crescimento de cavidades foi desenvol
“;vido por diversos autores baseando-se em conceitos.semelhéntes. A
afidéia basica consiste na suposigdo de que uma bdlha de gas pode
”*1cresce: além do seu tamanho de equilibrio se existirem discordan
__iciag“desempenhando © papel de sorvedayrqs referenciais de . atomos
-ﬁ;interstigiais resultando numa grande concentragao de lacunas. Em
conseqqencia da descqberta experimental de cavidades produzidas pe
:la irradiagdo, foram apresentados modelos tedricos numa série de

_trabalhos de Harwell(23’24’25'26) (a7 amwed

e noutra de Argonne
Ot SupBefse que haja uma distribuigdo de concentragOes de lacunas e
intersticiais através da rede cristalina, com gradientes de concen

ﬁ“ i  _trag§o de torno de sorvedouros de defeitos puntiformes: cavidades,
- discordancias, limites de grdos, preciptados, etc. A equagao para

o gradiente de concentragdo é obtida através da solugao da equagao

.do estado esta¢ionério com determinadas condigSeS de contorno. 0

~estado “estaciondrio” | é . atingido com o equilibrb entre a taxa

de produgao dos defeitos puntiformes K, a taxa da recombinagao (la
'j‘cuna—lnterst1c1al) e as taxas de migragao aos sorvedouros (restrin

~ gidos a cavidades e ‘discordincias, no caso mais simples).

s Qv,h £ Q\},d o e T R (4)

K - Qi,h i Qi,d oy Cv Ci




taxa de ' aniquilagdo de lacunas em cavidades

onde: Qv,h
: % Q; 4 - taxa de aniquilacao de intersticiais em cavidades
i [}

Qv g taxa de aniquilacao de lacunas em discordancias

Q; g - taxa de aniquilagdo de intersticiais em discordancias

1,
Cv - concentragao de lacunas
; s = concentragao de interesticiais
; L]
.. R = coeficiente de recombinagao

. A caracteristica mais importante na ‘migragdo de defeitos punti

_ formes é a interag@o entre intersticiais e discordancias. Um calcu

(28)( )

' lo aproximado feito por Ham 1 d4 as seguintes expressoes

Q, 4= 2Dv cv Pd
| ! In (rs/lv) (5)
a 0l Qg =2Dicifpd’ '

1n (;s/fi)

“onde; -Dv - cdeficiente de difusdo para as lacunas
Di - coeficiente de difusao para os intersticiais
JPd - densidade das discordancias
7'(gxul rg - metade do espagamento entre os sorvedouros
ly - raio de captura de lacunas em torno de uma discordancia
li - raio de captura de intersticiais em torno de uma discor-
dancia
A diferenga entre li e lv é igual a: i

1i - 1v = 0,07 ba> GE/ kT (6)

 vetor de Burgers.

)
2
0,
0
o
1

I

parametro da rede

.~ G - médulo de cisalhamento
. & - deformagao .
ﬁif_Numericamente, a diferenca entre os raios de captura é pequena, con

tudo aliada & grande mobilidade (pequena energia de migragao) dos

cmﬁ@&@damummAwauwy-mﬁ
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intersticiais, pode explicar a sua observagao preferencial pelas dis
Uil cordancias.,
Existem varios grupos que tratam diferentemente a migragao de

feitos puntiformes para as cavidades. Harkness e Li(28) formulam a

hipétese de que a superficie da cavidade é um sorvedouro perfeito
ﬁpara defeitos puntiformes, e a partir de uma geometria esférica da

difusdo na vizinhanga de uma cavidade, obtiveram:-

ey

i 19 ey

g e ' (7)
Qi n B Dy Fn G4

iondesC. - concentragao lacunar em equilibrio térmico

. Xy = raio da cavidade

P T forga mecanica tendendo a encolher a cavidade

. cavidade; obviamente o termo correspondente para os intersticiais

'podg_ser_omitidp.-Este termo é dado por:

)

i

mn=zyﬁ1~p-w

onde: p - pressao interna do gas

| ff?_; . 6’ - tensdo de compressao normal média na vizinhanga da cavida

de

g d r, : £
h'= 1 [Dvcv_DiCi_Dvcv, o €¥p (Em )] (9)

s f o b dt‘l',rh kT

1

- Deve ser observado que Cv e C; representam nesta expressao conecen

_tracdes médias longe da vizinhenga de uma lacuna. -

]3h fO_outro grupo, composto por Bullough e Perrin(24)

utilizam o mé
. todo celular em vez da cinética da reagdo homogénea. Em  vez de con

siderarem a interface cavidade - rede cristalina como sorvedouro per




_eles levam em consideragdo o modo pelo qual defeitos  punti

formes se juntam & cavidade, levando a seguinte condigao de contor

dr
ho o 1 D .C.=B.C c exp (Fm 4L ) :
-*EE"T ‘ [ vove 17Dy y, T (10)

o'l

“w“.‘

(32)"

O.modelo teoxico de Wiedersich , em vez das equagdes de di

Lngdades, pre01p1takm- discordincias e limites de grdos sao avalia

daa pela solugdo da equagao de difusdo para cada caso. Da teoria rg

sqlta-g segulnte expressao para a taxa de inchago:
(Av/v)/at= p KM (11)

' p = fator de acoplamento Lo b
KM{- fragao deivtodos os defeitos produzidos, aniquilados em
sorvedouros

'K - taxa de produgao de defeitos puntiformes

suas
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1tuagao em que a concentragao de dlscordan01as é suf1c1eg

ator‘de acoplamépt9'depende das densidades relativas e da distri

fug




dades de:aniqﬁilagéo‘total em sorvedouros. A integragao fornece a
relagao analitica inchago em fungao da dose durante a irradiagao se
algumaé‘hipéteses‘simplificadoras forem feitas em relagdao a estrutu
~ra dos sorvedouros.
Contribuigdes para a teoria do crescimento das cavidades e nume
rosas idéias tem sido propostas por varios pesquisadores. Claudson
;(14) analisou o0 modo como a escolha entre a nucleagao alternativa e

° mecanlsmo de crescmmento 1nfluen01a o inchago em fungdo do fluxo

T;de neutrons. Foreman(33) discute a amplltude da temperatura e a de

pendencia da dose para a formagao de cavidades, levando em agonside

'fragao também a possivel preferencia das cavidades por um ‘tipo de de
:lfeito‘em.detrimgnto de outro. Lungu(34) demonstrou que a componentg
 d6'cémpo“de def;rmagao ao redor da cavidade pode levar a mlgragaé
‘preferen01al deilacunas para as cavidades: Sears: L3 deduziu  uma
fexpressao geral para distribuigao das cavidades pelo tamanho. Urban,

(36)

. Wilkens e Seeger estudaram a influéncia das bi-lacunas na cing
';tica do crescimento das cavidades.
A principal critica levantada em relagdo aos modelos tedricos é
-(L;:;Ef?eita em relagdo a simplicidade dos modelos abrangendo processos al
tamente complexos. As teorias basicas nao consideram as inomogenel
.+ dades na vizinhanga das cavidades, enquanto que a experiéncia mos
ﬂ*1L; : tra(37)‘que a taxa de crescimento de uma cavidade depende da sua
€[¢ ,7- dist&ncia em relagdo a uma discordincia. As teorias supdem que as
. discordancias podem absorver intersticiais a qualquer taxa, embora
a escalada (climb)(zz) das discordancias possa representar um fator

(38)

de limitagao . Na realidade o fendmeno do crescimento de cavida

: des envolve tantos fatores diferentes e frequentemente mal defini

. dos que se torna ndo realistico esperar por um modelo tedrico a

l‘brangente(BB)

6ricos fizeram substanciais contribuigOes ao assunto, principalmen

. Entretanto, apesar das dificuldades, os trabalhos te

[+



te quando associados aos trabalhos experimentais

3. EXPERIMENTOS 'DE SIMULAGAO

R Dévido a necessidade pritica de estudar os materiais metdalicos
submetidos a altas doses de irradiagao para produzir grandes danos
estruturais e grandes quantidades de gases, ,ou estudaf os fendme

' nos basicos no limite ‘difusao livre - aglomeragao, com pequenas

) . ¥ ~ . 4 4 " ] o~ i o
~ doses,sao utilizadas tecnicas de simulagao da reagao (n,K), gera

ff;das_em todos os reatores nucleares. A vantagem das técnicas de si
t:fmulagﬁo reside na produgao controlada e‘homogenea do teor de gases
' £e defeitos puntiformes em intervalos de algumas horas ao invés de
dezenas de anos como ocorre na maioria de reatores de fissdo. A si
[ﬁ;;mulagaq_permite estudar mecanismos da difusad, taxas de liberagao

”??EdewHe;'a degenerag&o das propriedades mecanicas, incluindo severos
fodanPSQﬂe irradiagdo acoplados i produgdc de He, através da  varia
*w{fégﬁq;ponveniente do quociente entre a produgdo de He e deslocamen
tos pqr‘étomo (ppmHe/dpa) em dispositivos de irradiagao com feixe
.duplo (alfas e protons). Na Fig. 2 consta a relagao entre as taxas
de produgao de He e deslocamentos atomicos em agos inoxidaveis em
(o funcido da energia de particulas incidentes, tais como protons, deu
terons, alfas e neutrons de reatores.,

A reagao (n,K) induzida por neutrons pode ser esquematizada da

seguinte maneira para um elemento X:

AX“"lnj“""As

= Z-ZY + _He

NS

2z
A 1 A--4
Z

4 1
N — 1 ]
X 4+ n Z—ZY_+ 2He + n

sendo Y e Y' os elementos transmutados.

. 1 3.1 Difus3o do Hélio implantado no ciclotron em baixas concent ! i

| | ¢des para metais cibicos de face centrada (cEe).

- Embora algups efeitos macroscépicos sejam conhecidos, POUCILS
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H it M Lttt 2 st b 1

100 rem— riarg pRinonmy I informagdes eram disponi

it

E;implantagso de th' ‘ veis sobre a difusdo 1i
particulas alfa . |

vre de atomos de He, em

==l concentragdes abaixo da
concentragao de aglometa

gao. Alguns pesqguisacdo

(39)

res *como Schillinqg .|

Ullmaier(3), Jung(40) re

L | \ : t 0

!

i
A
th
\’

xeator deufus ;7 neutrone"

(" alizaram estudos sobre a

.+l -difusao do He iem metais

. em varias coneentragoes.

(41)

Sciani ,-do grupo de

Danos de Radiagdao do Ins

, tituto de Pesquisas Ener

; géticas e Nucleares(IPEN

~CNEN/SP) realizou uma

_Fig.2. Razdo da produgdo de He/desloca * | pesquisa sistemdtica em
QmentOSapor'atomO"para'agds inoxidaveis t“lAu, Ag e Al (metais cfc)
- em fungao da energia para diversas pag el

i implantados com artica
tlculas(40) ; : ¥ # F

las alfa em ciclotron com

A finalidade de determinar o mecanismo da difusao do He nestes me

.. -tais, que passamos a analisar. : Bk

it A posigdo de um atomo de He na rede cristalina pode ser substi
_ftuciqnal ou intersticial, conforme mostrade na Fig. 3. -
O He substitucional esta aprisionado dentro da lacuna pela g

nergia de ligagdo. A energia necessaria para dissociar um atomo de

He de uma lacuna é representada por:

g s el ]
Prer, = Puer* Ber  (12)

‘A energia para a formagdo de um He intersticial é a energia neces




sdria para introduzir um 4dtomo de He na posigao intersticial da ma

triz, .
Hel 3 Hel, L-lacuna

® ®© /0 O

o © 0|0 ©

@ ._OO-_O‘O :c\L o O ._O_
B @

SR | L
EHeL-EHeL o F‘JI-;QI energia potencial
l ‘ de um atomo

de Hélio

dad . i VT Ml S 4 71 L Ay b

. Fig. 3. Representagdo esquemitica das energias de um 4dtomo de Hélio
. ol na rede: cristalina,

~ Hel: atomo de Hélio em uma posigdo intexsticial
HeL: atomo de Hélio em uma posigdo substitucional
L gf W e : - |
-_.EHeI; energ1a_de formagao de um atomo de Helio intersticial
d‘

W i |
B ‘

HeL® energia de dissociagdo de um &tomo de Hélio de uma lacuna
LR 1 [} | 3 ~ ’ [ d v
.E'EHeL;iepexglalge ligagao entre un atomo de Hélio e uma lacuna

EEeI: energia de migragdo do Hélio intersticial
3 .:""

Em baixas temperaturas, com a recombinagao lacuna-intersticial atgl
nuada, existe uma supersaturagao de lacunas formadas pelos desloca
mentos atémicos durante a implantagdo (irradiagdo) onde cada atomo
de He tem grande_probabilidade de ser absorvido por uma lacuna, 0
cuﬁando consequentemente uma posigao substitucional(39). Em altas
~ temperaturas o quociente entre as céncentraqus de He intersticial
i;lgsgbstitucional,fCHeI/CHel, é determinado através da energia  1i

“vre de Gibbs necessdria para transportar um atomo de He do inters

ticio para a lacuna. Portanto, a Cp., é proporcional a concentragao




- lacunar CL' = CHeI' & energia livre de ligagao de um atomo de He
il
La. um G
.upa lacuna HGL‘

hae i
CHeL = CHeCL exp (GHeL/KT) {13)

Donde se deduz:

L e
o V. exp (sHeL - 8 /K) exp (EH 0 e EL/KT) (13.a)

te1’ VHerL

i
Phal

ops.: s

onde' - entropia de ligagdo do complexo He - lacuna
“ 1 g o ] . .
Hel_rggﬂeI = S4eL (e a diferenga entre a entropia de

formagéo_para‘HeI e Hel).

Sﬁeie entropia de formagao da lacuna
Ef',-;energia.de formagdo de uma lacuna.

L i

Em metals cfc,_o fator da entropia da igualdade (14 é da ordem
de l (um) Desse modo, em altas temperaturas, a probabllidade dos

-fatomos de He(x:gxuxm posigdes intersticiais ou substitucionais de

e Eé l.'Como para metais cfc, em ge

(39)(40)

fpende da dlferenga entre as Eﬁ

ral,d i temos El > 5t 'a ocupagao substitucional é favorecida

HeL L’

Por outro lado, para uma ocupagao predominantemente interstici

%' . al, temos constantes de difusdo grandes com energias de ativagao

(42) (43) 44

_para migragao EEeI pequenas (O;llt0,02 a O,l4t0,03 eV

_vido a grande mobilidade de dtomos de He intersticial. As energias

(41)

obtidas experimentalmente por Sciani

Ey

Hel
/f ! || substitucional. Além disso, sabe-se da literatura que 4tomos de He

. ~ ) 0 . . ] ] . ~ “
;iem p051goes 1nterstlclals migram a temperatura ambiente, nao flcag=

s3o muito maiores que
L]

(1,40 a 1,70 =z 0,1 eV) dandd uma evidencia clara da ocupagao

il A P
Gaxetldcanas aﬂostras metalicas guando 1ntrodu21do por tecnlcascyuagxg
gl 1{ SieH ;J e | I |
: nao provocam‘deslocamentos atomicos (danos por radiagao), conLOtme.’
lfo:L determlnado para Al(44), u(45). (43) ; (46) e Mo( 7), oot

: e
'roborando a ocupagao substitucional. Portanto os fatos permitem su

| por que apds a implantagio de He a temperatura embiente, os atomos




de He estejam aprosionados pelas lacunas (posigoes substitucio

;. | ais). Existem dois mecanismos possiveis para a sua difusaao que sg

rao discutidos a seguir.
3.1.1. Mecanismo dissociativo - migragao via intersticial.

0 mecanismo dissociativo para difus3o de He em altas temperatu

| ras estd esquematizado na Fig. 4.
O mecanismo foi proposto para ex

plicar a répida difusdo de impure
zas substitucionais, como Au en)

i
Pb. Neste modelo o atomo de He se

dissociaria da lacuna, migrando

por via intersticial até ser dsor

Fig. 4. Mecanismo dissociativo vido por outra lacuna. A constan

da migragac via inter o ) b
i - : i te de difusao D, é definida como

EI0i0.
o produto da copatante de difusdo intersticial D, ; pela fragao de
dtomos de He em posigdes intersticiais(48)(49):
Fag o . . i
D =D . coHEE.. = b exp(EHeI). cHeI =
He Hel CHeI+CHeL Hel KT c C
Hel+ HeL
L ' 0,d
Zed = DHe exp (—AHHe/kT) (14)
onde: Dgel - fator pré-exponencial para migragao do He intersticial
Dgéd - fator préuexponencial para a difusao de He pelo meca

nismeo dissociativo 0

tlﬂge - energia de ativagdo para a difusao de He pelo mecanismo

dissociativo
CQPSLderandp, que neste caso CHeIéccHeL’ e a equagao 14, obte
_mos: il .
N T 1 £
Do, 7 D;eI exp(SHeLusL ) explL(EHeL+EEeI—EL):| (15)

" Portanto no caso de dissociagdao He-lacuna e migragao intersticial,

a energia de ativagao AHSIe é dada por:
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AHHe HeL iy EIr;leI = Bper mitfay ™ B (16)

f d &
: Wieee o : d £ !
; O significado fisico da diferenga EHeL - EL e o seguinte: com o0 au

mento da temperatura, a taxa de dissociagao He - lacuna cresce i
multaneamente com a diminuigao do numero de saltos de He na POs L

il g&o intersticial devido ao aumento da concentragao de lacunas tér

.mlcas._Na tabela 3 sao comparadas as energias de ativagao experi
“ﬂfmentals para a dlfusao do He em Au, Ag e Al, com as energias de a
‘tlvagao prev1stas pelo modelo dissociativo (eqg. 16). energias
,de;at;vagao:optldas,experlmentalmente sdao maiores que os tedricos,
;suge;;pdo que;é.diﬁuséo do He nestes metais deva ser explicada por

outro‘mecanismo.~‘

Para a dlfusao do He no Ni (4a) com energia de ativagao medida
‘:experlmentalmente de 0 81 eV e EE = 1,6 eV (50): temos Eg % 2.4 &V,
fvvalorfproxlmo ag obtido experimentalmente a partir da liberagdo de

de 2, 2 ev Q%})7

indicando que o mecanismo dissociativo é predo

ﬁ_mlnante no Ni.

" TABELA 3

Compara¢do das energias de atlvagao, experimentals, e as previs

o (10) . i.£ (70)
: . tas pelo mecanismo dissociativo (EHeL EEeI P Ep Je
: d :
Metal | du  (ev) AH, (ev)
' equagao (16) experimental
| +
Au 1,35 A, 05943
' +
Al g 0,88 | (1,40%0,11)

7‘3 l 2 Mecanlsmo de dlfusao por via lacunar.

0 mecanismo de difusdo por via lacunar esta representado na

43



(39)(41) que este mecanis

‘Fig_f 5. Existem evidencias experimentais
mo atua na maioria de ligas substitucionais com energia de ativagao
da ordem de grandeza da auto-difusdo. A difusao ocorrendo por via
lacunar, é possivelt}antificé-la em fungdo da concentragao de lacu

. nas e suasfrequen01as de salto, segundo o modelo das cinco frequen

_c;as(sz) utlllzado no estudo de difusaoc em ligas cfc diluidas. O mo

delo esta esquematlzado na Flg. 6., onde W2 é a fregquancia de salto
?pata a troca He—lacuna.‘unlcatgando a solugao € dllulda. Na vizin
hanga do atomo de He (soluto),fos atomos da rede cristalina (solven

,te):tem frequen01as dlferentes dew, = frequéncia caracteristica do

wmetal puro. No modero sao tambem deflnidas as frequencias .seguin
:.: B I

i

donEn 3IJ‘.l?|“ "; f_
L it i
W lim requenc1a de salto da troca matriz-lacuna, entre os pri
|
{

'!‘Ii HETY
mplrosuv1g1nhos do &tomo de Hélip: gstes saltos conservam

‘fsibdcompleg% He‘substitucional-lacuna. i 
5¥‘W‘f% saltos déf;acuna- posigdo de primeiro vizinho do &atomo de
He - para posigOes mais distantes - segundo, terceiro ou
quarto vizinho, ‘

Estes s3o os saltos dissociativos pois aniquilam o comple

xo He substitucional - lacuna

W, - salto associativo com fungdo inversa ao do W5, criando o

complexo He substitucional - lacuna.

.4.... atomo da rede ;

lacuna i’

Fig. 5. Mecanismo de difusdo por via

lacunar.

SP - 1PN
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® ordem do
~vizinho

i —— indicam as dlregoes das lacu
i ; ‘nas com as respectivas frg
'quencias.

-

,,Flg. Oa Frequen01as Wi ‘para saltos lacuna-
il atomo para estrutura cfc.

O coeficiente difusdo do He para a difusd@o por via lacunar Dﬁe

w2

e | 3 I
The T 76 2Ny S HeL L Tnelwi) D eXp (-AHHe/kT) (17)

=0
=}
Q
2
0.
!

distancia de salto para a 12 vizinho

Z - numero de coordenagao

CEeL L centragdo de lacunas primeiras vizinhas do atomo de He
]
(concentragdo de pares -He substitucional - lacuna).
fHe(wi) - fator de correlagao '
DEé} - fator pré-exponencial da difusdo de He pelo mecanismo la

cunar

- energia de ativagdo para a difusao de He pelo mecanismo
' lacunar.

A concentragdo de pares atomo de He substitucional - lacuna, CEeL o
sty . f !

 é dado por:




_l?fpgsi/kx Fxp(—Ei/kT) exp(SéeL'L/k) exP(EéeL,L/kT) (18)

entropia de formagao de uma lacuna

energia de formagao de uma lacuna

entropia de ligagdo de He substitucional - lacuna

energia de ligagao de He substitucional - lacuna

o termo: 3

l”
EHeL L) e a energia necessaria para remover um atomo da re

de mals_proxlmo do He para a superf1c1em

A frequéncia de salto w,, correspondente a troca de atomo de

e substitucional - lacuna pode ser escrito como:
) ey e F R i i

i

i o
EY2‘=,wzqexp (—E2 LoRB) v (19) :

onde: W?*' fator de frequen01a

:} Eéf- energla de atlvagao para o salto wz(EzﬁEm, energia de

 m1gragao de ‘uma lacuna).

O fator de correlaqao, f.0(W;), neste caso é determinado geome

‘:trlcamente, ~como no caso da autodifusdo, mas depende das relagoes
}L)gédelﬁqdagWgs“frequéncias_wi. Para metais de estrutura cfc, temos:
A wy + W, + 7/2 W3

Iz

He

que pode ser avaliado em dois casos limites.

'-4i§)-w22>'w1, com wi$> w3

negteﬂsaﬁ??fHe ——T“fib?}.‘(zl?

L (225_

:Utlllzando-se as equagoes (17). (18) e (22), deduz-se que a ener

gla de ativaqao para a dlfusao de He por via lacunar pode ser es

s UnbssHb NAGIDNRL bE LNERGIA NUCLEAR/SP - IPEN




' crita como:

e
Ay, = B - By + B (23)
‘onde: E; é a energia do salto para a posigao l. Pode-se fazer uma

avaliagao da AH‘HLe considerando-se uma bilacuna no lugar do par He

substitucional - lacuna. A energia de ligagao de uma bilacuna EEL

) é uma superest:imativa da energia de ligagdo do par He substitucio
r ! ‘ :

nal - lacuna E:H il ao passo que a energia de migragao de uma bi

lacuna Em é um llm:.te 1nfer10r para El Neste caso, um limite in

fer:.or da energla de atlvagao para da.fusao do He por via lacunar

pode ser. escrito comos

1 ' 3 G f
A AHHe>E T + By = (2B - Epp) + By - B (24)
el f pa . g | ]
St (_?EL E2L) = E, & a energia de formagdo de uma bilacuna,po

a. equag:ao (24) ser escrita comoji |, : 2

i

A LB lE
He 7 ( E E[;L) E, = Q, - Ef (25)
.~ sendo QZL a energia de difusao de bilacunas.

“b) Wy S>W,, W3 Ou WS> Wy W,

Fa Neste caso o fator de correlagao se torna:

(27)

2

w

: 1 (26) e Wy fHe 5

HiE, o=

Considerando as equagoes (17), (18), (19) e (27), temos:

L ;
_AHHe = L EHeL TR (28) .
Se’considerarmos o, atomo de He como um atomo da matriz, obtem-se

T um limite superior,para AHIL{e:

;7':;1 g AHH <E BT By - B i
nde QL é a energ:l.a de dlfusao de uma lacuna. A partir das equa
_.:qoes (25) e (29). a energJ.a de ativagdo para a difusao de He pelo

. _mecanismo lacunar esta situada no intervalo

ot




Oy - Bf Mg (O (%)

AHe em Au, Ag e Al, comparados com os previstos teoricamente

‘mecanismo lacunar.

. TABELA 4

) 7 e

'Na tabela 3 constam os valores obtidos experimentalmente

26

‘1

i *”*?'mecanismo via lacunas- valores
Metal i experimentais
e (53) f(49) (B0 !
19 Vi (ev) @ (eV) ¢ | AHy (eV)
‘ : +
176 (1,70=0,13)
1,76 (1,5150,12)
1,28, |(1,40%0,11)

"
QL),!' i.

J. ]

LT |

cc[\llunas (os ‘Valores de AHe estao ma:Ls prox1mos dg limite;

‘Ve Jech( 42 para a llberaqao de gas no. 1ntervalo de temoelatura pa

'dlfusao de Hello AHH e a energia de auto-difusao Qr

"Da tabela 3 conani-se gue o mecanismo predominante na difusao

o He em Au/ Ag e Al é o mecanlsmo por via lacunar, As energias de

supelior

|
I
§
i

Os resultados estao em concordanc1a com os previstos por Kelly |

‘jsubstltuc1onals e a relagao entre as energlas de ativagao pa

senclo

ol bt

= (0,80 + 0,10} Q. bara o Ni a energia obtida (48) de 0,81 eV

ACIONAL BE ENERG

pomibbhb Y
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estd bem abaixo do previsto pela relagao (30) o que exclui a difu
: ?.a_«-}sao através das lacunas neste metal, podendo-se atribuir neste ca

so a difusio do He em Ni ao mecanismo dissociativo.

3.2 Fragilizag3o de ago inoxidaveis implantados com particulas al

fa em ciclotron.

A fragilizagdo de agos inoxiddveis devida a formagdo de He a

"

épartlr da reacgdo (n,o) é um problema intensamente estudado nos gran
;des centros de pesquisas nucleares. A consequenc1a critica da pre
hsenga dg He em metais e ligas é a rdpida degeneragao das proprieda
7des mecénicas_dos:metais,htornando importanfe o estudo deste fend

i :
qmeno'destrutivo e a pesquisa de ligas mais resistentes a fragiliza

~ Foram realizadas na DlVlsaO de Danos de Radiagdo do IPEN-CNEN/

o (55)(56) -

SP,]duas serlea.experlmentals em ago inoxiddvel AISI 316,!

pl%c?da, temper?tura, dose de implantagao de He e 1rradlagao col'’

’Eii |

o jratura Tﬁ E da ‘energia de ativagido Ea (que é da ordem da vnexglaa{%

de atlvagao para outodlfusao)( ), pode ser escrito como:

€ exp( -Ea/kT)' (31)

Pm_de esPessura,lcom.SO% de redug&o a frio, sendo.tres delas (I-1
I 2 e I 5) 1rrad1adas com neutrons rapidos no reator IEA-RLl a um

18 2

fluxo lntegrado de 1,7 X-10 n/cm”, quatro amostras (AI-1, 2, 3 e

4) lmplantadas com partlculas alfa de 28MeV, atraves de um degrada

(55),‘a concentragoes de 5 e 26 ppm de He e tres ' amostras de

J>to_da fluéncia das amostras citadas.

I
|
|

R

=l

| A primeira série experimental é constituida de dez amostras de 100
a il Rl | :

controle (20, 29 e 25). As figuras 7 e 8.visualizam o comportamen

f I ‘H'
neutrons. A fluencla €e unparametro fortemente dependente da tunpw ;




Amostrg AI (
™ 700%

Rmestrs AIl-4
675

oatrgCAIl

" Fig.5. Curyas de Fluen01a das |
mostras de controle (20, 25 e 2
;1rrad1adas‘com neutrons (I- 1,

l 2 3 456 7 8 t(h)\
Flg 6. Curvas de fluéncia implan |
[tadas no ciclotron com 5ppm (AIrB
AI—4) Q 26ppm (AI 1, AL~ 2) de HF.

com neutror

- be

a

gao observados em materlal 1rrad1ado com neutrons e de controle tes

'{_tados,nas mesmas temperaturas, Este comportamento pode ser atribui

do a agao dos atomos de He e pequenos aglomerados que dificultam a
H i '

obllldade das dlscordan01as e preciptados inibindo
‘.:' ML. ‘."i“ TE‘;I ‘r ‘I:|" Ko ]

estrutural.““f LA ?

j j [ i “f

! A segunda seﬁle experlmental foi reallzada com dez amostras e
i“'ﬁ ! '§| I

a restauragao

: .OSOHC durante‘ZF em vacuo (sete amostras), e outro com 20%:. dei
‘_.,,},.- ! i [ ‘; ‘
-r%dugao apos o re0021mento (tres amostras). Destas, tres

amostras

LUMISSAL NALIGNEL LE ENERGIA NUCLEAR/SP - IPEN

1

ldoimesmo tlpO com tensao de 100 MPa, em dois lotes: um reCO?LdO'! 
T I




SP (RI-1, 2 recozidas,e DI- 3) Os resultados dos testes da fluencia

sdo mostrados nas figuras 7 e 8.

4*; fa e | o 4
5 o | Tl,O- -
-~ I-2
W
: omeed]
| dibi
“w . |
015' 3 Lo
:ff‘f' o O =100 MPal| |t
i ' T =750
.9 0,5 1,0

b) o[u]=r

Flg.c7 Curvas de fluéncia: a) amostras recozidas; b) amostras
rec021das e implantadas com 26ppm de He.

e

J =100 MPa

D~ 4
700°C 4
B
(tr = 83.5h)

20 = 30 40
t[h] -——-' :

8. Curvas de fluenCLa em: amostras rec021das (R-56); reduzi
das a frio (D-2, 3, 4) e implantada com 26ppm de He
(DI-3).

:;Fig-

A andlise dos resultados mostra que a deformagao e o tempo de
il T BRI

.

‘ruptura das amostras com 20% de redugao a frio (D) s3o '« reduzidos

. por.um fator ~2'e aumentados por um fator ~10(Tespectivamente dquan




”fdo comparadas com amostras recozidas (R). A presenga de 26 ppm de

' He nas amostras (DI, RI) tem por efeito a redugdo ainda maior na de

'formagao até a ruptura - fator ~4 para amostras RI-1,2 e fator ~2

para amostra DI-3, evidenciando uma drdstica fragilizagao do materi

EFEITO DO OXIGENIO E IRRADIAGAO NEUTRONICA EM NIOBIO MONOCRISTA

4.

§ﬂUmaestudo do.efeito do oxigénio em Nb foi realizado pot: ' Otero
J -!zl?; : | ] | [k

0 oxlgenlo f01 1ntrodu21do em amostras monocrlstallnas orien ik
| a' i !

{ 1 ” I I < | i

'V”ﬁsegundc “elxos |94l| e |441|; na temperatura de 1.200°0
S i :

e na pressaoldg 5.6 10 6Torr, durante 15 minutos, apds uma desyasel |

ficégao iniciél;§ 1.90000 e pressao de 5.1072 Torr., ot il

O efeito da 1rrad1agao com néutrons rapidos em Nb |94l| desga |

seificado, ir:adiado e deformado 8% pode ser visto na Fig. 9 a), on };
 d¢ éodem ser'observadas linhas de deslizamento menos nitidas e mais
f:espagadas.do,que.ag linhas da amostra nao irradiada. Observa-se tam
.fibém}éépropagagadxga deformagao devida a agao do. sistema conjugado
_ £ioI).[}ll] car§ctg;izadapelo aparecimento dos tragos nos .planos
:3 (101).§ medida éue‘g ensaio tensdo - deformagao se processava. A
distribuigéo grosseiré e ﬁio uniforme das, bandas de deslizamento é

uma caracterlstlca de morfologia das superf1c1es de metais encrua

(8)

:‘dos pela 1rrad1agao
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(1I0)

s |§4

eixo de tensao

‘ ' [941-] W

eixo de tensido

te o DOY M

— |
@50 um .

_iga) Nb desgaseificado, irradiado b) Nb dopado com 200 ppm do oxi

| e deformado ~8% . génio, irradiado e deformado
g . e
fﬂg Fig. 9. Morfologia das superficies do Nb |941| irradiado,com 5.10l7
n/cmz.

4,3 Nb |941| dopado com 200ppm em peso de oxigénio irradiado  com

5.1017 n/cmz.

i e i !0 efeito das 200 ppm de oxigénioc e da irradiagiao na mo1 Loloyia

ra

da superficie do Nb |941| é evidenciado na Fig. 9 b), onde ndo @

' observado o sistema de deslizamento conjugado. Os tragos presentes




referem-se aos planos (110), que se apresentam ondulados, o que eg

' t& relacionado com o encruamento induzido pelas impurezas de oxiqg
nio.'Uma cqmparag%o entre as amostras dopadas, irradiadas e nao ir

radiadas, mostrou que praticamente nao ha diferenga observivel nas

i

sua superflcle8° o efeito do oxigénio é tac intenso gue mascara os

(22)

’;ﬂjf efeltos 1ntrodu21dos pela irradiagao
E5._ GERAng DE GASES EM REATORES DE FUsio.  *

L E um fato conhecido de que 1mpurezas gasosas serao geradas no
|
,,material.estrutural de reatores de fusao. Os gases de:

ﬁﬂformagao de Hldrogenlo pela reagao nuclear (n,p)
- formagao de Hello pela reagao nuclear (ngi)

. dlfusao de plasma ﬂ*ﬁicombustlvel. Deutério e Tritio, dos injeto

res, dos SLStemas de conflnamento, exaustao, e revestimento gera

-~ >

Vdor para o materlal estrutural.
- De51ntegragao do Trltlo em Hélio dentro da estrutura. .
:A‘ordem de grandeza dos fluxos no revestimento de um reator de
‘,fusiq_é determinado principalmente através da poténcia dissipada

na primeira parede. A distribuigdo do espectro de neutrons através

_do revestimento e uma consequencia de varios processos de espalha

_mento e absorgao. Portanto o espectro consistira de componentes

EdT
M

; ;J;f?_“=‘n§o colididos dos neutrons primarios de 14,01 MeVv de reagdoes do D

e T.ino plasma, juntamente com um espectro continuo de neutrons de

& ]
energia mais baixa, resultante do espalhamento. A corrente de neu

trons primarios e dada por' 2,8. lOl3 W n crn-2 s"l, onde, W é a e

tnergla dlBSlpada na parede em Mw/m , supondo-se ainda que 22,4 MeV

aao llberados por fusao. Isto corresponde a um fluxo de neutrons

-2 (59)

prlmarlos na prlmelra parede de 4, 7% lO >wn cm 0 wvalor

f

exato do fluxo depende dos materiais estrutural e de geragao (bre

: ; o s
_edlng) bem como da sua configuragdao. As taxas da produgao de gas

‘sdo calculadas a partir da integragao de

: S 2 AR/ SP - IPEN
G Gl gt el i pALIGNRE Ut ENERGIA NUGLEAR/
L2kt : y b 4 ! A ; WU :




14 MeV

$ (E) T(E) dE (32)
0o

sobye todo o espectro de § (E), sendo @’(E) a secgao de choque para

a reagao. Os resultados do cdlculo usando o programa Monte Carlo,

 estdo apresentados na tabela 1.

Tabela 5 2
“?Taxas de produgao do gas na la parede de um reator de fusao

_‘&;em (Fragao Atomlca/ano) para carga energetlca da parede de

:.ffl Mw/m g

' Material | . Hélio Hidrogenio '
| ooy gy e % 0 el
e | i Larsatl aepn g |
AR A R L (P R Ta TRl r s sl
| el 3.3 i der?| she ot et ‘..
[ lEed 16 R0 108 % 0T ' B
| S * R T |
v 3,0 %00Te) s.el X190
e Ti srxae |l x 10
" al 5.1 %100 ae x 2670
€3 0 3.3 1t 5.6 & 17
c 12 R a0 *
Be 3,1 X e *
Li? 6.7 x| asak 1075
Li®. B8 & 10| B.E K. 10-3
Li(natural)| 1.05 X w2 1.9 X ha

* Secgdes de chogue ndo disponiveis.
e e As taxas de produgao de gas foram abtidas somando-se as taxas
lyff" de.todas as rea¢5es que produzem He ou H. Na maioria dos materiais
ajreag%o dominante é (nm*) ou (n,p) com excegdo de Be e C onde as
ﬂ}éagoes pr1n01pals sao (n, 2n 2d) e (n, n3d) respectivamente. Nes

te caso as taxas de produgao de He e H para Nb s3o ~2 vezes maig

'res que as calculadas com base apenas em neutrons de 14 MeV. Foram




 feitos cdlculos também para a parede posterior e posigao média do

revestimento ggrado:,(breeding blanket); os valores sao ~20% e 5%

para_ a posigao medla e a parede posterior respectlvamente, para

as reagoes (n, dJ e (n p) Os erros estatisticos na taxa de  produ

jgéo_de>gas oscilam entre 2,5% (parede frontal) e 10% (parede poste

1§

ior)

siderando a condigao necessaria para a taxa de produgao de Tri

tio )J.,‘,,ras taxas de produgao de He¢e T podem ser dadas aproximada

me teépela taxa de quelma de combustlvel, igto e; 2,8. lola‘w étg

2.3. A taxa de produgao volumétrica de gas é dada por: i
13

‘mos'/fcm

2 8 X 10 w atomos 7ol cm3.s, onde d é a espessura do revestimen

“¢‘t9._3ara: W= 1 Mw/m‘ e d= 50, temos uma taxa de produgao de ' gas=

.3l.S,lO}sgétomos/cmaf_anpf g, 10 fragdes atdmicas / ano. As taxas

de gm:ﬂug'édde gas t:ambémcalmladas para o Lide mdo ;andlogo acs materiais

estruturals, dando um valor 3 vezes maior para a 12 parede quando

: 59 ]
- comparado com.o,valor_medlo no revestlmento ( ). Para materiais

t'. |-I'ij;4l'i‘ -,\;
'Lgeradores llqﬂldos (ex.. Li), a alta taxa de produgao de gas nép
TR

devera apresentar problemas, embora a extragao de Tritio, de mwdu
'M' [l e

'i""‘r' s i

(60)

mogao de T alnda esta por ser demonstrada
y il:‘ { |
conseguldo a extraqao de He serd o problema maiors; a sua produ

41.» [
i gao ocorre por (n,dJ tanto no Aluminio como:u:0x1gen10, ' mas, con

:*ff forme consta da Tabeta 5, a produgdo no Litio é predominante.

Em conclusao, é ev1dente que HeeH serao produzidos e difundi

COMISSAD NACIONAL DE ENERGIA NUCLEAR/SP - IPEN
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materlals gerﬁdores SOlldOS, tais como LiAl, LiO2 e L12A1204 ﬁ 9%@;

1
. Mesmo que. .'ILStO BEL
g JI” l ‘g“"‘":l

] Ll
| a. manter umealxo 1nventar10 possa ser uma dificuldade. No caso del |
| ot
|




dos na estrutura em quantidades significativas em reatores de £11.
s3o. De todos os mecanismos considerados a produgdo nuclear de gas

é a mais séria. Contudo, no caso do Nb, a concentragdo de solubili

. dade de equilibrio de H excede a produgao anual de H pela reagao

T;(n,lea‘temperatura abaixo de 300°C; a produgdo de He a partir  do
=B

deSﬁntegragao qo T, excede aquela da reagao (n,e¢) a pressao de LU

':I.\l A

dlo e provavelmente para Tltanlo e Zirconio
7 :' i ‘; a €|\ 1
.I.

-«HPara materlals nao danlflcados pela irradiagao que nao‘ reagem

(59)

qulmlcamente com H o problema da solubilidade é deSprezlvel Entre

;tanto, a concentragao de equllbrlO do H em condigoes de implanta
‘gaq,i(lsto é, em materlal_danlflcado pela irradiagao) é preocupante
ja qug_poderia:levar n3o s4 a grandes concentragdes de T mas também

a'uma‘significativa‘produgao de He a partir da desintegragdo do T.

Ev1dentemente que medldas experimentais dlretas da solubilidade de

H em materlals com danos de radiagao terao que ser feitas. Os resul
Ltadoé‘dalllberagao térmica mostram que o H produzido além do llmlte'
.3de solibilidade sera ‘liberado em temperaturas relativamente Dbaixas
mesmo em materiais danificados pela irradiag%o(6l). Porém a  situa
c3o0 com He é completamente diferente. E pouco provavel gue uma quan
tldade significativa de He seja liberada na temperatura de operagdo
'do material. A quest3do basica a ser respondida é qual a @ concentra
:jgao maxima de He que pode ser permitida sem provocar a degeneragao

e e o das proprledades mecanicas. Portanto o efeito do He conjugado com

danos de radlagao é um campo que exige muito trabalho experimental.

:ﬂUm Pc§sivel efeito sinergético do He e H nio deve ser desprezado.

Fing;ménte chegamos a questdo da produgdo de gas no revestimento ge
?fadof; onde o efeito predominante parece ser a produgdo de He a par
?atir da reagdo do T em Li.que é de:uma grandeza maior que a produgdo

Wﬁ‘pela reagao 01¢KJ7 tudo indicando que este He nd3o sera liberado do

Tory e temperaFuras abaixo de 200°C. A situagdp é. vallda para Vaié‘l
_ i =

f2a
w‘\i'i i



;maperial‘sélido. Portanto o efeito de altas concentragoes de He em

}Q?; ~"‘ materiais estrpturais e de geragdo (breedig) deve ser estudado, par

~ticularmente no que diz respeito a sua estabilidade mecanica.
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