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RESUMO

A caracterizagdo do comportamento dos materiais estruturais empregados no ambiente de
irradiagdo € um dos principais elementos no projeto de reatores. A metodologia de andlise de
danos daradiacdo em um ambiente de irradiac@o determinado e o problema de simulagéo de danos
neste ambiente por meio das instalagdes de irradiacdo disponiveis sdo revisados. As condicdes de
simulagéo realizaveis na prética e aplicabilidade de testes de simulagdo sao destacados.
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I. INTRODUCAO

Os diferentes materiais estruturais atualmente
empregados na indlstria nuclear mostram alta resisténcia
térmica, mecanica e a corrosdo. Contudo, durante 2-3 anos,
sd0 submetidos no nucleo do reator a dose de néutrons
acima de 60 DPA (deslocamentos por &omo) e precisam
ser trocados. As estruturas fora da zona ativa permanecem
de 30 a 40 anos em servico; sdo submetidas a doses de
cerca de 1 a 20 DPA, mostrando também a degradacéo
essencial devida ao ambiente neutrénico. Levando em conta
0 enorme impacto econdmico, esfor¢os consideraveis sao
direcionados na mitigacdo dos efeitos da radiagcdo, na
extensdo da vida Util dos materiais da zona ativa e na
extensdo da vida projetada do reator.

Varias instalacBes de irradiagdo sdo usadas para
simulac&o dos efeitos da radiagéo, tais como: reatores de
testes dos materiais, aceleradores de particulas carregadas,
etc. [1]. As suas capacidades avaliam-se do ponto de vista
da producéo da dose de dano, do espectro dos &omos
deslocados por choque primario (primary knok-on atom,
PKA), das taxas de transmutagéo nuclear, em particular, a
taxa de producdo do hélio, junto com a exeqlibilidade do
experimento controlado. Neste sentido, as técnicas da
irradiacdo das amostras com feixe i6nico tém certas
vantagens, em comparagdo com 0s experimentos diretos
nos reatores, e sdo amplamente usadas no estudo de danos
da radiacdo e na obtencdo dos resultados experimentais.
Infelizmente, devido a natureza diferente das particulas, os
dados da irradiagdo com ions ndo podem ser usados como
dados quantitativos de simulagdo para irradiacdo com
néutrons. E necessério estabelecer uma metodologia para
avaliar os efeitos da radiacdo em materiais, usando dados
acessiveis ou meios acessiveis dairradiagao.

Neste trabalho é revisado e sistematizado o
problema da simulac&o de danos da radiagdo num ambiente
determinado por meio das instalagbes disponiveis com
énfase das condi¢des de simulagao realizaveis naprética.

Il. FUNDAMENTOS FISICOS DOS
EXPERIMENTOS DA SIMULACAO

Do ponto de vista do projeto de reatores, ha dois
tipos de informagdo que sdo necessarios. as propriedades
dos materiais sob as condig¢fes operacionais nominais e o
comportamento do material durante o funcionamento no
regime limiar.

E claro que os resultados mais representativos do
ponto de vista do comportamento dos materiais podem ser
obtidos somente em condigdes reais do reator. Entretanto,
devido a certas razdes, estes experimentos ndo permitem
obter resultados inequivocos nas pesguisas dos mesmos
defeitos quando se usam as fontes idénticas da irradiac&o.
Estasrazbes sdo [2,3]:

- diferencas por sua natureza e espectro da energia dos
fluxos de irradiac8o em diferentes reatores;
condi¢Bes complicadas da metrologia dairradiacéo;
cargas térmicas e mecanicas variaveis;
dificuldade da pesquisa diferencial da contribuicgo de
numerosos fatores que influem nos processos de dano.

Além disso, a irradiacdo dos materiais estudados
diretamente nos reatores com os fluxos de néutrons
necessarios exige um longo tempo do experimento e
maiores despesas materials, em comparagdo com 0S
métodos rapidos dairradiacdo idnica em aceleradores.



Na realizacdo dos experimentos de simulagdo, a
questdo principal € o estabelecimento da metodologia de
andlise de danos e correlagdo da irradiacdo. Isto
subentende: uma exaustiva andlise dos efeitos da radiagdo a
luz das diferencas no espectro dos PKAs, nas taxas de
transmutac&o e deslocamento que existem entre airradiagdo
no reator e a irradiagdo de simulagdo; o desenvolvimento
dos procedimentos de transposi¢do dos dados obtidos nas
condic¢des de simulagéo para serem aplicados nos projetos
das instalacBes nucleares e termonucleares.

S&o cinco os itens na andlise de dano e correlagéo da
irradiacéo [4,5]:

|. Caracterizagdo do ambiente dairradiac&o.

Isto inclui:

1) tipo das particulas incidentes que vai determinar o
caréater dainteracdo com amatéria;

2) espectro energético que € diretamente relacionado ao
espectro dos PKAs;

3) fluxo que determina ataxa de producéo de dano;

4) fluxo integrado para escalonar os efeitos da radiagao;

5) temperatura que determina todos os processos ativados
por ela;

6) carga externa que junto com a irradiagdo causa a
fluéncia do material mesmo quando néo é observada a
fluéncia por temperatura;

7) composicdo quimica, estado estrutural e de fase do
material irradiado que sdo os par@metros procurados
para os materiais suficientemente resistentes aos efeitos
daradiacéo.

I1. Caracterizagéo do estado defeituoso nascente.

Os parametros bésicos que caracterizam este estado

sdo:
1) ataxade producdo dos defeitos:
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2) afuncdo da densidade de distribuicao dos defeitos pela
energiados PKAs[6,7]:
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4) afuncgao de correlagdo das coordenadas de producéo do
PKA[3]:
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onde E; é aenergiadas particulasincidentes; E, € a energia
dos a&omos deslocados por choque primério; En, € a
energia minima das particulas incidentes que pode criar
PKA; nE;) é a fungdo de dano; f(E;) € o espectro

ds ( = Ez)
energético das particulasincidentes; ~ dE,  €asecdo de
choque diferencia para colisdo que tem recuo no intervalo
dE, a energia E; sp(E1) € a segéo de choque de formagéo
dos produtos das reag0es nucleares; p(E , ,7,E¢,7¢) éa
func&o de probabilidade de formagdo do PKA com energia
E; em ponto T edoPKA com energia E ¢ em ponto TG

E , éaenergiado deslocamento.

I11. Caracterizacdo do comportamento de dano.

A eficiéncia da producdo efetiva dos defeitos e dos
aglomerados (clusters), a nucleagdo e o crescimento dos
defeitos secundérios, o comportamento das discordancias
sob irradiacéo, aformagéo das cavidades, a estabilidade dos
precipitados, os efeitos da microguimica e todos os efeitos
sinérgicos destes fendmenos sdo exemplos da
caracterizagdo do comportamento de dano.

IV. Evolucdo no tempo da microestrutura e
microquimica.

V. Correlagdo  microestrutura/microquimica -
propriedade.

As principais etapas nos experimentos de simulagédo
podem ser formuladas da seguinte maneira:

- andlise de danos da irradiagdo, que é simulada,
conforme os itens acima;

- indicagdo do ambiente da irradiacdo de simulagdo que
fornece semelhanca melhor nos efeitos da irradiacéo,
especialmente nos fendmenos que na escala do tempo de
evolucdo dos danos sdo de curto prazo;

- correlagdo das divergéncias de desenvolvimento da
microestrutura defeituosa com as propriedades finais em
relagdo a microestrutura formada em ambiente dairradiagdo
do reator.

As caracteristicas do estado defeituoso nascente
podem ser aceitas como sendo as caracteristicas
confrontadas dos dois tipos de irradiacéo. As condicdes da
equivaléncia destes dois tipos de irradiacdo serdo
igualdades destas caracteristicas. Mas, hos experimentos de
simulagdo, onde uma das principais tarefas é a diminuicéo
do tempo da obtenc&o dos resultados, todas estas condicbes
sd0 violadas. A primeira condigdo contradiz a prépriaidéia
de experimento rapido; a violagdo da segunda esta ligada
com a particularidade de interagdo das diversas particulas
com a matéria; aterceira condi¢éo complica essencialmente
0 experimento, exigindo o uso do método de irradiagcdo com
multifeixe; a quarta condicdo € violada na diferente
geometria das cascatas produzidas pelos ions. Por isto,
baseando-se nos resultados experimentais [3], sdo usadas
as condicdes mais “flexiveis’ , a saber:

1. lgualdade dadose de danos.

2. Similaridade dos espectros de PKAs.

3. Igualdade dataxade producéo de hélio.

4. Similaridade na distribuicdo das areas primérias da
cascata e aglomerados iniciais por seu tamanho;

5. Similaridade nos processos de difuséo.

Dose da Irradiagdo. Uma varidvel importante para
escalonar os efeitos da radiagdo é o fluxo integrado.
Contudo, o fluxo integrado ndo é a medida adequada da
capacidade das particulas para danificar um material.



Fisicamente, a medida mais justificada para a dose de dano
€ 0 numero total dos deslocamentos por um &omo do
materia irradiado (DPA).

Todavia, acomparacéo dos efeitos da microestrutura
gue se baseia apenas no conceito do DPA ndo é uma boa
aproximagdo, pois esta grandeza é calculada da energia
total depositada nas colisbes nucleares e ignora
completamente a diferenca na distribuicdo espacial de
producdo dos defeitos. Apesar disso, para comparacdo dos
efeitos da radiacdo em dois espectros de PKA similares o
numero de DPA é razoavelmente bom pardmetro de
correlacdo [8].

Similaridade dos Espectros dos PKAs. Uma
caracteristica da irradiagdo extremamente importante € o
espectro energético dos PKAs produzidos. Dele depende
fortemente a estrutura defeituosa do material que se forma
durante a irradiac8o e, conseqlientemente, as propriedades
deste material.

Foi proposta [7] a funcdo de densidade de
probabilidade de producéo do defeito por PKA com energia
T sob irradiagdo com particulas tipo j como sendo a
caracteristica confrontada de formagdo dos defeitos mais
conveniente:
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onde N(T) é fungdo de dano; Ey € energia do deslocamento;
Ena € a energia maxima do PKA. Grandeza <ds(T,E)/dT>
€ 0 espectro dos PKAs e encontra-se da equagao
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onde E é a energia das particulas incidentes, F(E) é o

espectro energético das particulas que produz PKAs no

ds(T,E)
dT

volume irradiado; € secdo de choque da producado

PKA com energiaT em dT.

O espectro energético das particulas incidentes F (E)
também depende da distancia x percorrida no material.
Portanto, a expressdo (5) pode ser escrita como:
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O coeficiente da similaridade dos espectros de PKA
de dois tipos de irradiacdo é a area de superposic¢éo de duas
figuras, limitadas pelas curvasP; e P, :

Emax
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Esta grandeza mostra qua fracdo dos &omos
deslocados foi produzida nas condi¢gdes similares e toma
valores de 0<Z£1. O valor Z = 1 corresponde a
similaridade ideal. Variando o tipo de irradiacdo e de
espectro F (E) que, por sua vez, determina-se pela energia
das particulas incidentes, pode-se indicar as melhores
condic¢des da similaridade.

A Taxa de Produc¢do do Hélio. S&o dois tipos bésicos de
interacdo dos néutrons com os &omos do material que
resultam nos efeitos macroscopicos de danos da radiagao:
1) deslocamento dos &omos, que cria os defeitos
intersticiais e lacunares; 2) transmutagfes nucleares, que
resultam na criagdo de elementos de impureza, dos quais 0
maisimportante é o hélio.

As dltas taxas de producdo do hélio vao acelerar a
nucleacdo das cavidades, o que pode levar ao nivel
inaceitavelmente alto do inchamento. Mais ainda, as taxas
aceleradas de producdo do hélio vao levar aos maiores
fluxos do hélio para contornos de grdo, o que causa
fragilizagdo via nucleagcdo e crescimento das bolhas nos
contornos. A influéncia do hélio na evolucdo da
microestrutura efetua-se das seguintes maneiras. o hélio
pode alterar as taxas de recombinacdo, aprisionando as
lacunas e/ou os atomos intersticiais, e também pode mudar
afracdo relativa dos diferentes sorvedouros [9].

A taxa de producdo do DPA, ataxa de producéo do
hélio e a razo He/DPA sdo pardmetros de grande
importéncia na correlagdo dos efeitos da radiacéo. Contudo,
a dependéncia dos processos da irradiagdo destes
parametros ndo é simples. E bem conhecido que, para as
taxas similares de dano, as diferencas na razdo He/DPA
levam a mudangas consistentes na microestrutura irradiada
[10]. Ao mesmo tempo, foi mostrado que ndo héa variagdes
sisteméticas no fluxo do hélio para contornos de gréo e na
microestrutura resultante das bolhas nos contornos com
variagdo da razdo He/DPA [11]. Evidentemente, o
fornecimento da razdo He/DPA nos experimentos da
simulacéo, que é similar a razdo esperada no reator, ndo €
equivalente para a taxa de producdo do hélio examinada.
Portanto, o parémetro mais apropriado para levar em
consideracdo o efeito do hélio nas propriedades do material
durante airradiacdo é ataxade producao do hélio, enquanto
que a razdo He/DPA estabelece um caminho conveniente
para caracterizar os diferentes ambientes dairradiagéo.

Distribuicdo das Areas Primarias da Cascata e
Aglomerados Iniciais por seu Tamanho. Estudos
experimentais e por simulagdo computacional mostram que,
no caso da alta energia dos recuos, 2 - 200 keV, os danos
gerados de uma cascata sdo atamente localizados no
espaco [12,13]. Isto resulta na grande eficiéncia de
formacdo dos aglomerados de ambos tipos. aglomerados
lacunares e intersticiais. Junto com a assimetria da
producéo (production bias) e a assimetria de aniquilagéo
(anihilation bias) na faixa das temperaturas do inchamento,
este fendbmeno contribui fortemente na formagdo das
cavidades[14].

Infelizmente, ndo existe um parametro Unico que
descreva adequadamente todos os processos da irradiagéo



induzidos por defeitos, que podem ocorrer sob as condic¢des
de danos de cascata.

Foram propostos [8] como parametros mais
importantes, especialmente para modelos avancados de
danos da radiagéo:

- fator da mistura do deslocamento (displacement mixing
factor, DMF);

- frag@o dos defeitos agrupados (cluster defect fraction,
CDF; \);

- fragdo dos defeitos puntiformes isolados (isolated point
defect fraction, IDF; ).

Estes parémetros sao definidos como a fragdo dos
deslocamentos produzidos pelo PKA isolado, calculados
com o auxilio do modelo NRT [15]. Este modelo é uma
versdo modificada do modelo de Kinchin e Pease e, em
geral, aceito como um padréo internacional paracélculo dos
deslocamentos nos materiais irradiados.

DMF é definido como o nimero das substituicdes,
em relagdo ao NRT-deslocamentos, que ocorreram durante
as fases de colisdo e de témpera da cascata.

CDF;, , é definida como a parte dos defeitos, em
relacdo ao NRT-deslocamentos, que “sobreviveu” a
recombinagdo correlata na cascata e inclui os aglomerados
moveis como, por exemplo, bi-intersticiais e bi-lacunares, e
os aglomerados maiores, imoveis. Subscritos “i” e “v”
significam que esta fragdo em geral ndo é igual para as
lacunas eintersticiais.

IDF  é definida como a parte dos defeitos, em
relacdo ao NRT-deslocamentos, que “sobreviveu” a
recombinacdo correlata na cascata e inclui as monolacunas
e monointersticiais.

Estes pardmetros dependem fortemente da energia
do PKA e, em principio, podem servir como caracteristicas
confrontadas de dois tipos de irradiacdo. Entretanto, a
analise de produc&o dos defeitos sob as condi¢des de danos
de cascata tem que incluir a estabilidade térmica e a
mobilidade dos aglomerados, junto com a possibilidade da
re-dissolucdo cascética dos aglomerados existentes.
Infelizmente, até agora, a magnitude da fracdo dos
aglomerados moéveis lacunares e intersticiais nao é
conhecida.

Para comparar a eficiéncia de producdo dos
aglomerados sob vérios tipos de irradiagdo usam-se a fragdo
dos PKAs produzidos com energia menor do que T e a
fracdo dos defeitos produzidos por todos os PKAs com
energiamenor do que T [16,6].

A primeira grandeza determina-se pela expressao:

T
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total de producgdo do PKA, E4 é aenergiado deslocamento e
Trax € @ energia maxima possivel do recuo.
A segunda grandeza determina-se pela expressao:

;
OP(T")dT'
Eq4 (10)

Tmax

OP(T')dT'
Ed

wW(T) =

onde P(T) é a fungcdo de densidade de probabilidade de
producédo do defeito por PKA com energiaT.

Como o nimero médio dos pares de Frenkel, N,
produzidos pelo PKA é afuncdo UnicadaenergiaT, as F(T)
e W(T) podem ser convertidas para F(N) e W(N). Desta
maneira, a funcdo F(N) representa as fragbes dos
aglomerados de todos os tamanhos menor do que N e a
funcdo W(N) representa as fragbes dos defeitos que
constituem os aglomerados de todos os tamanhos menor do
gue N. Contudo, as funcfes F(N) e W(N) ndo refletem o
fato de particdo da cascata em algumas subcascatas
espacialmente separadas, no caso de alta energiado recuo, e
ndo ddo na forma quantitativa a distribuicdo dos
aglomerados dos defeitos pel o seu tamanho.

Recentemente, foi proposto um procedimento de
estimativa da formagdo dos aglomerados dos defeitos nos
materiais irradiados com néutrons [17]. Este procedimento
baseia-se na estimativa da fungdo de probabilidade para o
PKA, com energia |, , criar n aglomerados dos defeitos em
um evento de cascata isolado P(n,Ep) dos experimentos de
irradiacdo com fons. Usando esta funcdo e espectro
energético dos PKAs W(E,) produzidos pelos néutrons, a
distribuicdo dos aglomerados dos defeitos sob irradiagéo
com néutrons pode ser avaliada da seguinte expressao:

OW(E,)P(n,E,)dE, , n=1,2,3, .. (11

Mas, este procedimento subentende a auséncia da
interacdo entre as cascatas, e o efeito da interagdo
intercascética exige andlise adicional.

Temperatura da Irradiacdo. A condi¢8o necessaria para
similaridade da mudanga do estado estrutural e de fase do
material, durante a irradiagdo no reator e no acelerador,
manter a similaridade dos processos de difuséo. Astaxas de
producdo dos danos no acelerador séo aumentadas em 2-5
ordens de grandeza, o que leva a violag@o na similaridade
dos processos de difusdo com as condic¢des do reator.

Os efeitos bésicos ligados a0 aumento da taxa de
danos sd0: o deslocamento (shift) pela temperatura da
dependéncia inchamento-temperatura, a dispersdo da
estrutura porosa, 0 aumento da estabilidade térmica das
cavidades e anéis lacunares, as mudangas nos processos de
transformacgédo de fase (segregagéo, estabilidade do soluto
solido, dissolugdo dos precipitados, ordenagdo-
desordenacéo).

Para a reproducdo do inchamento nos materiais,
durante o experimento da simulagdo com a taxa de
producdo dos defeitos aumentada, € necessario o0
deslocamento da temperatura em relagdo a temperatura de
operacdo do reator. Este deslocamento é causado pela
necessidade de conservacdo da relagdo entre a taxa de
producéo dos defeitos e a taxa de absorcdo deles pelos



sorvedouros, para que se possa reproduzir o nivel de
saturacdo dos defeitos dairradiagdo que € simulada.

No caso, quando a difusdo é controlada por um
mecanismo qualquer, com energia de ativacdo E,, €
necessario aumentar a temperatura no experimento de
simulag@o em comparagdo com a temperatura de operagéo
do reator nagrandeza DT [18],

DT & kT, K0
—=81- —In—t+ -1, (12
T E. K, o

onde K e K, séo as taxas de producéo dos defeitos no caso
de irradiag8o com ions e com néutrons respectivamente. A
expressao mais rigorosa, aplicavel para diferentes regimes
do inchamento foi deduzida por Mansur [19].

A associagdo da mudanga da temperatura nos
experimentos rapidos da simulagdo com o deslocamento da
temperatura que € necesséria para reproduzir o inchamento
pode servir como boa aproximagcéo para simular a evolugdo
da microestrutura. Em favor disso, atestam a forte
correlagdo do inchamento com a formagdo de fases
induzidos por radiacdo [9] e a mesma densidade
aproximada das discordéncias nos experimentos de
simulagéo em comparag&o com 0S experimentos no reator.

Entretanto, alguns aspectos ligados ao deslocamento
da temperatura precisam ser considerados. Os parametros
da irradiacéo, tais como temperatura e taxa de dano, nas
condicdes de dano de cascata tém grande influéncia na taxa
efetiva dos defeitos produzidos que contribuem na
precipitacdo dos mesmos, e na densidade dos sorvedouros
[8,20]. Isto vai influir no deslocamento da temperatura.
Além disso, nos materiais multicomponentes, 0 mecanismo
de difusdo caracteriza-se pelo espectro das energias de
ativagéo.

A prética mostra que atingir as condigdes da
similaridade dos processos de difusdo é um problema
bastante complicado e é indispensavel uma teoria,
fundamentada fisicamente, paratal correlagéo.

Producdo do Hidrogénio. As taxas de producdo do
hidrogénio nos materiais no ambiente da irradiacdo do
reator sdo habitualmente maiores em comparagdo com as
taxas de producdo do hélio. Apesar disso, o reduzido efeito
do hidrogénio nas propriedades dos materiais foi ligado a
sua grande mobilidade e, conseglientemente, & remocao
dele em atas temperaturas de operagdo dos reatores
regeneradores rapidos. Existe a preocupagdo [21] de que a
presenca do hidrogénio em baixas temperaturas de reatores
de &gua leve pode manifestar-se como influéncia negativa
nas caracteristicas das ligas. Ainda ndo foi explorado o
efeito sinérgico dos deslocamentos e da producdo do
hidrogénio. Por isto, as técnicas de irradiacdo que permitem
simultaneamente introduzir o hélio e o hidrogénio sdo de
importanciaparticular.

I11. CONSIDERAGOES EXPERIMENTAIS

O estudo do comportamento volumétrico do material
est4 ligado com o volume irradiado da amostra e do ponto

de vistatedrico, é necessario ter certos nimeros de gréos na
espessura do material examinado. Para algumas técnicas de
simulagdo, a penetragdo das particulas incidentes é téo
pequena que exclui completamente os testes mecéanicos dos
materiais irradiados. Para as técnicas onde a penetragdo nao
€ o0 problema, as taxas limitadas de remo¢do do calor
impdem outras restricbes para tamanhos das amostras
irradiadas. Por isto, a aplicabilidade dos dados de testes
com pequenas amostras tem de ser estudada
adiciona mente.

E bem conhecido [22] que os resultados de testes de
pés-irradiacdo podem desviar-se essencialmente dos
resultados obtidos nos experimentos in-situ. Apesar das
dificuldades de condugdo dos experimentos in-situ,
especialmente no reator, é preciso dar preferéncia a estes
tipos de testes.

IV. CONCLUSAO

A revisdo dos aspectos ligados a simulagéo de danos
da radiacdo, que sdo produzidos em um ambiente
determinado, por meio de instalagdes de irradiacéo
disponiveis, mostrou que ha varios parametros de dano que,
juntos, determinam os efeitos da radiacdo no material. A
simulacdo ideal seria o fornecimento de todos estes
pardmetros iguais aos parametros de dano do ambiente da
irradiacdo simulada.

Na maioria dos casos, a simulagdo idea €
impossivel, ou seja, € impossivel reproduzir todos os efeitos
da radiagdo e,  conseglentemente, caracterizar
completamente o comportamento do material no ambiente
determinado da irradiac8o. Na pratica, durante os testes de
simulacdo, € possivel fornecer apenas alguns parédmetros de
dano, simultaneamente  iguais aos  parémetros
correspondentes dairradiacéo no reator.

O caminho produtivo para simular os danos da
radiacdo com auxilio das instalagBes disponiveis seria: a
simulagdo da influéncia dos parametros especificos nos
processos especificos da radiagdo e nas propriedades do
material; o0 destague dos par@metros que sd30 mais
importantes na simulagdo dos aspectos dados dos efeitos da
radiacdo; e através do estudo dos processos individuais de
irradiagdo, a compreensdo de como eles combinam para
produzir danos macroscépicos no material.
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ABSTRACT

The characterization of structural materials behavior
in irradiation environment is one of the basic elements in
reactor’ sdesign. The methodology of damage analysisin a
determinate irradiation environment and the problem of the
damage simulation by means of the accessible facilities are
reviewed. The achievable simulation conditions in practice
and applicability of simulation tests are emphasi zed.



