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Prefacio

No imbito do projeto brasileiro de reatores ripidos para geragio de energja, estd
o estudo de materiais de aplicagdes nucleares. Para este fim, foi criado em 1981 no Ins-
titato de Engenharia Nuclear (IEN) um grupo de pesquisa em “Danos por Irradiagio”,
com objetivo de estudar os efeitos da radiacio em materiais, utilizando o acelerador de
particulas ciclotron CV-28/IEN. Inicialmente foram estabelecidos 3 marcos principais:

1. projeto e desenvolvimento de Transporte de Feize e infra-estrutura especial para es-
tudo de danos causados por néutrons, através da técnica de simulagdo com particulas

carregadas.

2. desenvolvimento e aplicagio de técnicas experimentais para estudo de propriedades

mecanicas dos materiais.
3. formagio de pessoal especializado na irea.

Esta tese apresenta uma parte do desenvolvimento deste grupo, descrevendo os
dois primeiros marcos, e a aplicagio das técnicas, inicialmente para os acos AISI 316
e 34711). A énfase ¢ dada 3 montagem da infra-estrutura para estudo de danos com o
ciclotron, e a aplicagdo da técnica nio destrutiva de aniquilagio de pésitron. Sdo também
descritas aplicagoes de técnicas destrutivas (tragdo, “creep”, MET e MEV), que tiveram
inicialmente cariter apenas de comparagio de resultados. Contudo, estas técnicas estio
inclufdas em novos projetos de pesquisa com importincia fundamental na obtengio de
relagoes entre as diversas técnicas experimentais.

A tese esté subdividida em 5 capftulos. Antes de cada capitulo ¢ feita uma

descrigdo sucinta de seu conteiido e seu propésito. As figuras, tabelas e equagdes sio



numeradas sequencialmente independente dos capitulos, mantendo uniformidade entre si,
ao longo do trabalho.

No capitulo introdutério € feita uma discussio das vantagens e desvantagens da
aplicagio de aceleradores de particulas carregadas para estudo de danos causados por
néutrons, ¢ uma breve revisio da situagio recente deste tipo de pesquisa em diversos
laboratérios. No capftulo 2 sio apresentados os elementos bésicos para o célculo do nimero
de deslocamentos, assim como para a comparagio de danos produzidos por néutrons e fons.

No capftulo 3 sio apresentadas as técnicas experimentais utilizadas, a infra-
estrutura desenvolvida, a preparagio, irradiagio, controle de qualidade, e os ensaios e
testes aos quais as amostras foram submetidas,com destaque para a técnica de aniquilagio
de pésitrons.

Nos capitulos 4 e 5 sio apresentados os resultados e as conclusies, onde sio
aplicados os conceitos e célculos de capftulos anteriores, ressaltando a influéncia do gés
hélio nas propriedades dos materiais estudados.

O sentimento atual do grupo é que a contribuigio desta tese intensifique o in-
tercimbio técnico cientifico entre o IEN e as institui¢ies: PUC-RJ, COPPE, IF-UFRJ e
IPEN com as quais fol maatido para realizagio deste trabalho, e dé infcio & colaboragio com

outras jnstituicoes, dando continuidade & esta pesquisa, o que certamente proporcionaré

grande avanco no estudo de materiais.
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Resumo

O ciclotron cv-28/1EN foi utilizado para produzir concentragoes uniformes de He simu-
lando, em escala de tempo reduzida, irradiagdes neutronicas de metais por reagoes (n,a).
O hélio foi implantado em amostras de agos (AISI 316 e 347 de 100 um de espessura) nas
concentragées de 1 a 100 ppme degradando feixes de particulas alfa de 28 MeV, atraveés
de um sistema giratoério de degradagdo de energia. Os efeitos do He nas propriedades
mecanicas foram estudados por técnicas destrutivas (tragio, “creep”, MET e MEV) e nio
destrutiva (aniquila¢ao de pésitrons). Medidas de tempo de vida de pésitron em amostras
irradiadas e tratadas termicamente foram usadas para discutir o mecanismo de difusao do
He, onde as energias de ativagio 0,34 + 0,03 eV para o ago 316 e 0,57 £ 0,05 eV parao
347, caracterizaram o processo dissociativo acima de 650°C. As analises por MET apresen-
taram indicios do mecanismo de Ostwald ripening no processo de crescimento de bolhas
de He nas concentragoes estudadas. Do valor obtido para a razio dpa/ppma (1,8 x 1073),
e de acordo com calculos tedricos concluiu-se que a produgao de deslocamentos durante
as implantagoes, por si 86, nao teve influéncia significativa na ductilidade. Entretanto, foi
observada perda acentuada de ductilidade com a concentragao de He para os dois tipos de
ago, tanto em tragao a temperatura ambiente como em “creep” a 750°C, em toda faixa de
tensao aplicada (100 a 200 MPa). Finalmente, foi verificado que a simulagao de danos com
particulas carregadas associada a técnica de aniquilagao de pésitron compoe um método
rapido, de relativo baixo custo e iitil no estudo de diferentes tipos de danos por irradiagao
neutronica de materiais.

vi



Abstract

The CV-28 cyclotron at IEN has been used to simulate, in a short time scale, uniform He
concentrations produced during neutron irradiation of metals by (n,a) reactions. Helium
was implanted at concentrations of 1 to 300 appm in 100 um thick sheet samples of A1st 316
and 347 SS by degrading a 28 MeV alpha particle beam with a rotating energy degrader.
The effects of He on the mechanical properties of the steels were studied by both non-
destructive (positron annihilation) and destructive tests (tensile, creep, TEM and SEM).
The positron lifetime measurements of irradiated and annealed samples were used as the
base to discuss the He diffusion mechanism. Activation energies of 0.34 + 0.04 eV for 316
SS and 0.57 £ 0.06 eV for 347 SS, characterized a dissociative process above 650°C. TEM
analyses have suggested the Ostwald ripening process for bubble growth over the full range
of He concentrations studied. It was shown, in agreement with theoretical calculations
that, by themselves the displacements produced during the helium implantation, at rate of
1.8 x 10~3 dpa/appm, were not sufficient to cause significant changes in ductility. However,
a strong ductility loss with increasing He concentration was observed for both types of
steel for tensile tests at 25°C, as well as in creep at 750°C over the range of strain (100 to
200 MPa). Finally, it was shown that charged particle simulation associated with positron
annihilation techniques provides a fast, relatively low cost, and useful method to study
different kinds of neutron damage in materials.

vii
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Capitulo 1

Introducao

Até o advento dos reatores nucleares em 1943, os estudos sobre os efeitos da irra-
diacdo em materiais concentravam-se em fenémenos como espalhamento, difragao e alcance
de particulas. Naquela época pouca importancia era dada as mudangas permanentes pro-
duzidas pela irradiagio, que nao fossem efeitos quimicos, o que satisfazia as necessidades
da época.

Poucas ireas tiveram uma evidéncia tao grande da necessidade de desenvolvi-
mento de materiais como a drea nuclear, onde as exigéncias de combinagdes 6timas das
propriedades fisicas de estruturas metélicas sao indispensaveis, como, por exemnplo, baixa
se¢ao de choque para captura de néutrons combinada a uma grande resisténcia a tragao,
considerando ainda que estes materiais devem suportar intensos fluxos de radiagao a altas
temperaturas por periodos prolongados,

A técnica de irradiagio com particulas carregadas para estudo de danos pro-
duzidos por néutrons em metais foi inicialmente usada por Marx et all2 em 1952. A
partir de 1967, este tipo de estudo recebeu um grande impulso com resultados obtidos
por Cawthorne e F ultonm, sobre a formagao de “voids” e o “swelling” de amostras de ago
inoxiddvel irradiadas no Reator Rapido de Dounreay.

As especulagbes a respeito da influéncia da irradiagao no comportamento destes
materiais, com relagao a sua vida uti} e a seguranga de reatores, proporcionaram o rapido

desenvolvimento da técnica de simulagdo com jonsi49), A motivagao inicial era prever os



CAPiTULO 1. INTRODUGAO 2

efeitos d». irradiagdo neutrénica em componentes metalicos do nicleo de reatores.

A base tedrica que vizbi'iza este tipo de estudo esti no fato de que, em uma
irradiacio neutronica, menos de 1% dos 4tumos cdeslocados no material sio produzidos
diretamente por néutrons. Assimn, mais de 99% sdo produzidos por dtomos primdrios,
(aqueles inicialmente deslocados pelos néutrons). Portanto, os tipos de defeitos formados
por irradiagdo neutrénica ou por particulas carregadas sio praticamente os mesmos.

O sucesso das primeiras experiéncias na comparagao de efeitos microestruturais
produzidos por néutrons e ions em metais deu origem a diversos projetos e estudos nesta
drea. Experiéncias posteriores também tiveram sucesso. Irradiagées com prétonslﬁl e
elétrons!?), mostraram que o “swelling” em ago inoxidavel tem uma dependéncia aproxi-
madamente linear com a dose. Esta técnica apresentou ainda vantagens de baixo custo,
rapidez, eficiéncia e grande potencialidade no estudo de materiais. Desde 1971, diversos
laboratérios de todo 0 mundo tém desenvolvido programas envolvendo aceleradores em
estudos de danos por irradiacio em met.ais e ligas. A tabela (1), lista alguns destes
laboratérios, o tipo de acelerador, fon e material estudado.

Neste trabalho os materiais estudados sao os agos Aisi 316 e 347. Esta escolha
baseou-se no fato de que sio comuminente usados como materiais estruturais e revesti-
mento de reatores.

O efeito da irradiagao neutronica nas propriedades mecanicas destes agos ja foi
estudado anteriormentefS. Entretanto, faz-se necessario um estudo de danos através da
simulagao com particulas carregadas e aplicagdo de técnicas destrutivas e nio destruti-
vas, com objetivo mais especifico de estudar a influéncia da formagio de gases (hélio e
hidrogénio) nestes materiais.

Estes gases sdo introduzidos nos materiais como consequéncia de reagdes nucleares
do tipo (n,p) e (n,a). Sua presenca na rede cristalina pode ter consequéncias catastréficas,
por exemplo: o hélio, por ser insolivel em metais, sob certas condigbes aglomera-se for-
mando bolhast9, que provocam a fragilizagdo, determinando o fim da vida itil destes
materiais.

Atualmente existe um grande interesse no estudo de danos neutronicos através da
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' laboratdrio acelerador ion material inicio
ANL-USA ciclotron d, 2MeV ago 1971
10uA/cm? AISI 304
MIT-USA | Van de Graaff p, 3MeV Ni 1973
5uA/cm? alta pureza
NRL-USA ciclotron d, 22-70MeV Ni 1973
2uA/cm? alta pureza
AERE-GB | Van de Graaff p, 4MeV aco 1975
10uA/cm? AISI 321
CEN-F ciclotron a, 3I0MeV ago 1977
20uA/cm? AISI 316
HELD-USA | ciclotron p, 14— 8MeV ago 1977
10uA/cm? AISI 316
CISE-1 tandem p, TMeV 5o 1977
Van de Graaff 20pA/cm? AISI 316, 304
T PNW-USA tandem d, 17TMeV Ni 1978
Van de Graaff 154A/em?
KFA-D ciclotron a, 28MeV DIN 1980
10uA/em? 1.4970 SS
ORNL-USA ciclotron a, 60MeV ago 1981
10uA/cm? AISI 316
KFK-D ciclotron P, d, 50MeV liga a base | 1981
100pA/em? de V
IPEN-BR ciclotron p, a, 3-28MeV ago 1981
50uA/cm? AISI 321
JRL-EU ciclotron p,d, a,5-38MeV { Mn —- Cr 1982
50uA/cm? AISI 316
IEN-BR ciclotron p, a, 6—28MeV ago 1982
50uA/cm? AISI 316, 347

Tabela 1: Laboratérios e programas em danos por irradiagio em metais e ligas utilizando

aceleradores de particulas de alla energia
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simulagio com particulas carregadas, especialmente em projetos de reatores de poténcia
(rdpido e a fusdo). As fontes de particulas carregadas mais apropriadas a este tipo de
estudo sio os aceleradores, em particular os ciclotrons. Entre as vantagens da aplicagio de
aceleradores de particulas para estudos de simulagio de danos em metais e ligas destacam-

se:

e redugdo drdstica na escala de tempo para produgao de defeitos e na implantagao de

hélio, o que representa economia,

e meia vida curta dos produtos de reagbes nucleares, o que facilita a manipulagao de

amostras irradiadas,

e produgdo de deslocamentos atémicos e implantagio de hélio de modo independente,

proporcionando um estudo separado destes fenomenos.

Uma desvantagem seria, por exemplo, o pequeno alcance das particulas carrega-
das em materiais, 0 que implica em desenvolvimento de técnicas especiais na preparagao
de amostras, na dissipagao de calor durante a irradiagao, e nas adaptagdes para alguns
testes!10l, Entretanto, como estas dificuldades podem ser contornadas com relativa facili-
dade, as vantagens citadas justificam a aplicagao de aceleradores no estudo de danos por
irradiagao.

A combinagio de resultados obtidos pela técnica de simulagio de danos com ace-
leradores, seguida da aplicagao de técnicas nio destrutivas e destrutivas proporciona um
melhor entendimento do mecanismo de formagdo dos defeitos e suas consequéncias, con-
tribuindo para o desenvolvimento de ligas metdlicas e novos materiais que possam atender
melhor as aplicagdes nucleares.

Além dos agos, o aparecimento de novos materiais com possibilidade de aplicagio
na area nuclear reforgam a importancia do estudo dos efeitos da radiagao nas propriedades
mecéanicas destes materiais, como aconteceu com a descobertall ”, em 1987, de ceramicas
supercondutoras de alta temperatura critica (T) do tipo Y BaCuO.

A partir desta descoberta foi desencadeada uma intensa atividade de pesquisa em
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busca de novos compostos com T, ainda mais alto. Estas pesquisas por sua vez desperta-
ram interesse em diversas areas como a nuclear[ml, eletronicalldl e espacia.l[“l. Na area
nuclear, em especial na tecnologia de reatores a fusao, a descoberta e o desenvolvimento
de novos superconcutores é de extrema importancia. Neste sentido é evidente a necessi-
dade de se conhecer suas propriedades e explicar suas alteragoes influenciadas por agentes
presentes em condigdes de uso.

Um destes agentes é o efeito da radiagao que, dentre outros, pode mudar de modo
drastico algumas propriedades como a T, e de modo diferente outras propriedades como
a capacidade de transportar altas densidades de corrente e a estabilidade e campos
magnéticos. Assim, para aplicacao destes materiais na tecnologia de reatores, fica claro
a necessidade do estudo do comportamento destes materiais quando submetidos a altas
doses de radiagao.

A técnica de simulagio de danos neutrénicos com particulas carregadas seguida da
técnica de aniquilagio de pésitrons, aplicadas para os agos Alsi 316 e 347, foram também
aplicadas com sucesso nas ceramicas supercondutoras de Y BaCuQ (ver Apéndice), de-
monstrando mais uma vez suas vantagens e potencialidades no estudo das propriedades

dos materiais.
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em defeitos bidimensionais (plano de intersticios), ou mesmo tridimensionais (“voids”[”]).
Existe ainda outro tipo de defeito comum a todos os cristais reais, que 4 a discordancia
(uma linha de defeitos(18]).

Os efeitos causados pela irradiagdo podem ser classificados em uma escala de
tempo. Os danos produzidos diretamente por uma irradiagio acontecem = 10~!s apés a
interagdo da particula incidente com o material exposto, e t..us efeitos acontecem muito
mais tarde; a difusdo demora =~ 10~3s, enquanto a nucleagdo e o crescimento de defeitos
tridimensionais, por aglomeragdo de vacancias, pode demorar até 10%s.

Na interagao da radiagao com a rede cristalina de um material, se a energia
transferida para um atomo estacionario for maior que a energia de ligagao dos atomos da
rede, ele é deslocado. O primeiro dtomo deslocado é chamado atomo primario (AP).
Se a energia do AP for maior que a energia de ligagao, ele é capaz de produzir outros
deslocamentos.

O que caracteriza um deslocamento ¢ o fato de um itomo sair de seu sitio original
sem condigoes de retornar espontineamente, ficando em uma posigao intersticial.

O conjunto de defeitos pontuais produzidos por um AP é chamado cascata de
deslocamento!19), Algumas teorias mais recentes tratam estas cascatas nao s6 como
um conjunto de vacancias isoladas, mas consideram também uma distribuigio espacial
dos defeitos, segdes de choque de transferéncia de energia baseadas em potenciais inte-
ratomicosf20) (em vez do modelo de esfera dura), perda de energia para elétrons do meio,
e colisoes elasticas entre dtomos. Os procedimentos de calculos atuais incluem ainda a
perda de energia associada a periodicidade da rede (focalizagao e cana.lizaqio(zl'”]).

Os danos por irradiagao nao estio restritos a defeitos pontuais isolados. Na ver-
dade, as vacancias e os intersticios podem ser produzidos tao préximos uns dos outros, que
surgem os chamados “clusters” [23), Quando a distancia entre as sucessivas colisoes de um
atomo de recuo com um atomo estaciondrio da rede aproxima-se da distancia interatomica,
formam-se os defeitos chamados “spike"[24l (ver também segdo (2.3)).

Algumas das particulas que podem causar danos =3c: fragmentos de fissio, alfas,
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néutrons, prétons, e elétrons. Para o propdsito especifico deste trabalho serao considera-
dos, além de néutrons, apenas protons e alfas.

Se em uma irradiagio com particulas carregadas sio conhecidos a energia das
particulas, o fluxo, e a se¢3o de choque de transferéncia de energia[25] entre as particulas
e os atomos da rede, é possivel calcular o nimero de AP, em uma determinada faixa de
energia, e consequentemente o nimero total de atomos deslocados, usando por exemplo a
teoria de cascatall9),

Para uma descrigio detalhada do mimero de defeitos e sua configuragao é ne-
cessirio o conhecimento do potencial de interagao entre os dtomos do material irradiado.
Este potencial s6 é disponivel para distincias da ordem da separa¢ao dos dtomos na rede.
Entretanto, quando se trata de simulagdo de néutrons rapidos as energias envolvidas sao
mais altas (ordem de MeV), e as distancias envolvidas sao muito menores, onde é razodvel
supor que as colisoes entre atomos da rede sejam uma sucessao de colisoes eldsticas entre
dois corpos, porque a distincia em que se dd a transferéncia de energia é muito menor
que o parametro de rede. Em outras palavras, as interagoes sao tratadas como colisdes
elisticas entre pares isolados de 4tomos.

As colisdes ineldsticas também devem ser consideradas, como é o caso de interagoes
que envolvem ionizagao ou excitagao de elétrons orbitais. Este é o principal processo de
perda de energia quando a particula incidente € muito energética, e neste caso nao hi
produgio de deslocamentos, apenas aquecimento da rede.

A transferéncia de energia de uma particula incidente, ou dtomo, para elétrons
acontece a distincias tao pequenas que este processo pode ser considerado como continuo,
ou seja, o dtomo perde energia em sua trajetdria como se estivesse atravessando um meio
viscoso, sem produzir deslocamentos.

A seguir serdo vistos alguns detalhes sobre a interagao de particulas que fornecem

a base para o calculo do nimero de deslocamentos.



CAPITULO 2. REVISAO DA TEORIA DE DANOS POR IRRADIACAO 9

2.1.1 Colisoes Elasticas

As informagdes sobre este tipo de colisao sao obtidas a partir do potencial de
interacdo, e pela aplicagio da conservagio do momento e energia. Seja uma particula
incidente de mnassa M; com velocidade V};, e uma particula de massa M; emn repouso.

Apos o choque, a energia final E;; da particuia que estava em repouso é dada por
Ey = %AE;.-(] —cos @), (1)
onde
e os indices i, f, significam inicial e final respectivamente.
e 0 é o angulo de espalhamento no referencial do centro de massa.

o foi feita a suposi¢ao de que as velocidades envolvidas nio sio altas o bastante para

introduzir corregdes relativisticas.

No caso de uma colisao frontal (§ = ), a energia maxima transferida, T;04, €

Thez = AEy; (2)
com
4M M,
A=——"—7——, 3
(M + M) (3)

E facil ver que a energia maxima transfesi'a varia de 0 a E;;, pois o maior valor
de A é 1, no caso em que My = M,.
A relagdc entre os dngulos de espalhamento no referencial do laboratério, a e S,

e o angulo @ no referencial do centro de massa (figura (1)), é dada por(261

_ (Mi/M;)send
90 = Ty MMz cos 6’ “
senf
"0 = T cost) (5)

No caso particular de um choque frontal, a energia cinética do centro de massa
torna-se nula no ponto onde as particulas mudam suas trajetérias, Durante o choque a

conservagao do momento é expressa por

M, o+ M, v
M +M; ' T M+ M

Vem. =
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Figura 1: Diagrama vetorial da colisdo eldstica de duas particulas
relacionando as velocidades nos referenciais do laboratdrio e centro de massa.

com v; e v as velocidades no referencial do laboratério.

A energia cinética total K, em termos de V¢ as. é dada por

. M+ M
Ko = L_12'—2_)‘,02.M. + Kyel, (6)
onde .
K= % O]
é a energia cinética relativa das duas particulas,
MM,
= —c 8
K= T, + M) ®)
é a massa reduzida, e
u=V-V | (9)

¢ a velocidade de uma particula em relagdo a outra.

Durante a interagio das particulas a energia cinética do centro de massa é con-
servada, porém a energia cinética relativa (X,.) diminui quando a distincia entre as
particulas diminui, tornando a energia potencial significativa.

Como a energia total é conservada durante todo o tempo, pode-se escrever

I{rel.i = Krel(z) + ‘)(-‘l«'), (10)
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onde V(z) é a energia potencial de interagao e k., é a energia cinética relativa inicial,
quando as duas particulas estio separadas por uma distincia infinitamente grande, com
V(oc) — 0.

Como ilustragao, vamos calcular V(z) para o caso particular em que a separagao

z' entre os dtomos é tal que a energia cinética é zero, My = M, = M, e o dtomo alvo estd

em repouso
Ifrel(z') + V(:‘I.") = 1‘-rcl,i- (11)
Como
2
. pu M
Kieri = - = ('4—)V12, (12)
V(z') = 2 -3 (13)

. MVZ . .
onde K; = —* ¢é a energia cinética inicial. Logo, a energia potencial a esta distincia é a
metade da energia cinética inicial.

A segdo seguinte faz uma rapida revisao de alguns conceitos indispensaveis ao

calculo do nimero de deslocamentos.

2.1.2 Segao de Choque de Transferéncia de Energia

A probabilidade (P) de haver colisao entre uma particula incidente, com energia
E, e um itomo em um elemento de volume (dV) de um sélido, é fungio da densidade

volumétrica (V) de dtomos e da irea projetada (o) pelo dtomo alvo (figura (2))
P(E)= No(E)dz. (14)

Esta equagao define a secio de choque total de colisio o( E).

Para o caso especial em que a particula incidente com energia E, transfere para
particula alvo, uma energia entre T e T + dT, a probabilidade(”] P(E,T) de haver este
tipo de colisao é

P(E,T)dT = No(E,T)dTdz. (15)

Analogamente, esta equagdo define a se¢do de choque diferencial de transferéncia de
energia.lzs] o(E,T)dT.
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=

=2
g

Figura 2: Representagdo da interagao particula-solido.
A relagido entre a segdo de choque total e a diferencial é
Tm.z
o(E) = / o(E, T)dT; (16)
0

o limite superior da integral em (16) é o maior valor possivel da energia transferida.
A probabilidade de colisao com desvio angular entre 6 e & + d@ da trajetoria da

particula incidente, no referencial do centro de massa, é dada por
P(E,8)dé = No(E,8)dldz, 17
onde dfl é um elemento de angulo sélido (figura (3))
dQ = 2nd(cos 8),

e o(E,0)dS) é a segao de choque diferencial a.ngula.rlzg]
Para colises elisticas, a equagado (1) fornece uma relagio entre T e 0, assim a segao
de choque diferencial angular o(E,0) esta relacionada com a segio de choque diferencial

de transferéncia de energia o(E,T) por

270(E,8)d(cos6) = o( E, T)dT (18)
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Figura 3: Angulo sélido.

ou
d(cos8)
aT

o(E,T) = 2ro(E,8(T))

’

ou ainda

o(E,T) = 7’:%0(13, 8(T)).

A equagdo (20) permite o cilculo de o( E,T) quando se conhece o(E,8)

2.1.3 Caracteristicas de um Feixe de fons

Corrente e Fluxo

13

(19)

(20)

Para a produgdo de danos utilizando aceleradores tem-se como parametros conhe-

cidos em um feixe de particulas, o fluxo e a energia das particulas.

Por definigdo, a corrente total (I) de um feixe é o niimero de particulas por unidade

de tempo que cruzam um plano de drea unitiria perpendicular 4 diregio do feixe.

O fluxo total ($) é definido como o nimero de particulas que cruzam uma esfera

de drea projetada unitdria, por unidade de tempo. O fluxo diferencial (®(E)dE), definido

para particulas com energia entre E e E + dE, esta relacionado com o fluxo total por

= /o * &(E)dE.

(21)
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Poder de Freamento e Alcance

O poder de freamento é dado pela quantidade de energia perdida por unidade
de comprimento percorrido em um meio. A equagao (15) descreve a probabilidade de

acontecer uma colisdo em um determinado intervalo dz com transferéncia de energia entre

TeT+dT
P(E,T)dT = No(E,T)dTdx.

Multiplicando-se esta probabilidade pela energia transferida T e integrando para
todos os valores possiveis de T', tem-se a energia média perdida em dz, ou seja,
Tm.x Tm”
<dE>= / TP(E,T)dT = N / To(E,T)dTdz, (22)
To To
onde T,,,- € a energia maxima transferida e Tp a energia minima transferida em uma
colisdo, (numa colisao eldstica Typq; = AE).

Dividindo por dx tem-se o poder de freamento

dE Tmes
& =N, Todl (23)

O alcance total R é definido!30 como o comprimento percorrido pela particula,
dentro de um sélido, desde a entrada até o ponto em que niao tenha mais energia cinética
(figura (4)).

Até a parada total da particula incidente acontecem colisGes com atomos do ma-
terial. A distancia entre duas colisdo sucessivas é aproximadamente igual ao caminho livre

médio {;:
1
~ No(E)

Assim, o alcance total pode ser definido como a soma das distancias entre as colisées

l4 (24)

R=<Y lj> . (25)

A relagdo entre o alcance e o poder de freamento é dada por

R R JE'
R(E)=/; dz=./0 m. (26)
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Figura 4: Esquema da trajetéria de um jon incidente em um sélido
mostrando o alcance projetado.

Pode ser definido ainda o alcance projetado R,(m], como a componente do alcance

total ao longo da diregao inicial da particula incidente
Ry = 3 Iy cos(6;), (27)
i

onde 6; é o angulo entre I} e a direcio inicial da particula.

2.1.4 Relagdo entre V(z) e o(E.T)

Na teoria de danos por irradiagao a se¢@o de choque diferencial de transferéncia
de energia o( E,T), para a interagdo de particulas separadas por uma distancia r, é deter-
minada por meio da fung¢do potencial V(r), ou seja, a energia potencial estd implicita na
se¢ao de choque que determina as condi¢des do processo de perda de energia.

Apenas algumas fungdes V(r) podem ser convertidas em expressdes analiticas
para a se¢ao de choque diferencial. Como ndo existe uma fung¢do potencial simples que se
aplique para todos os valores de r vamos considerar, para os fins deste trabalho, apenas
casos limites em que a energia ou é muito alta, ou é proxima da energia térmica. Nestes
casos limites, as principais contribui¢oes a serem consideradas sao a repulsao eletrostitica

e 0 aumento da energia necessaria para manter a sobreposi¢ao das nuvens eletronicas. Esta
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energia aumenta quando a separagao diminui, pois envolve a superposigao de um nimero
maior de orbitais.

Para separagoes da ordem do parametro de rede a repulsao nuclear é pequena
porque as cargas nucleares estio praticamente blindadas pelos elétrons. Esta interagao

pode ser descrita pelo potencial de Born-Mayer[32]
V(r) = Ae~"/* | (28)

onde A e p sao obtidos das propriedades de equilibrio do sélido.
Quando a separagao entre os nicleos ¢ menor que o raio da canmada mais interna,
a repulsio eletrostatica é a principai contribuigao para a energia potencial, e neste caso o

potencial coulombiano torna-s» adequado

V(r) = Z'TZ’ . (29)

Ein estudos de danos por irradiagao, a situagao mais comum é aquela intermediaria
onde camada k < r < pardmetro de rede, ou seja a regiao onde a blindagem eletronica e
a repulsao coulombiana sdo comparaveis. Neste caso o potencial é o chamado potencial

coulombiano-blindado que atenua a repulsao coulombiana pura

V(r)=

'ZLT?E‘I'(T/“) ' (30)

onde Z;e Z; sao os niimeros atdmicos dos atomos envolvidos, a é o raio de blindagem e ¢
a fungdo que descreve a blindagem.

Virios s3o os tipos de potenciais propostos[20], e em principio estes potenciais
podem ser transformados em uma se¢dc de choque diferencial angular o( E,#), usando
a primeira regra de ouro33l, A partir desta segdo de choque, pode-se obter a segdo de
choque de transferéncia de energia o(E,T) (ver equagao (20)).

Em estudos de danos por irradiagao, um outro potencial de grande interesse é o

de esferas duras,
o0 parar< 2rn
V(ir)= P 0 (31)
0 parar>2r

onde 7y € o raio de colisio das esferas.
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A seqdo de choque angular para espalhamento de esferas duras é isotropica no

referencial do centro de massa, ou seja
o(E,0) = n(2r0)*/(4r) .

Da equagao (20),
o(E,T) = 4ro(E,0)/AE,
entio
o(E,T) = n(2r0)*/AE = 4nri/AE ,
ou

o(E,T)=0o(E)/AE .
Com este modelo simples, fica ficil o cilculo do poder de freamento

1 dE Tmas 41l'1‘(2) 2 2
S = /To To(E,T)T = 58T nes” - T3),

usando a equagdo (2), Tryaz = AE, e supondo Ty = 0

1dE_, ,
}Vﬂ"2”r0AE .

(32)

(33)

(34)

(35)

(36)

Pode-se ainda introduzir modificagoes para que este potencial descreva, por exem-

plo, uma variagao de rg com a energia da particula incidente. E o chamado modelo de

esfera-dura dependente da energia. Para isto, basta impor que a distincia minima de

aproximagdo seja 2rg. Para o caso em que as massas sdo iguais ja foi visto que, a uma

separagao z,, tal que a energia cinética seja nula, V(z,) = E/2 (ver a eq. (13)). Assim,

fazendo z,, = 2rg tem-se

V(2ro) = E/2 .

Para o potencial coulombiano blindado, este procedimento resulta em

V(2r0) = e~2r0/e E/2.

Zl Zzez
21‘0
E, no caso de dtomos iguais,

2,2
g_e_ =r0€2ro/a
E

(37)

~(38)

(39)
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Um fato relevante que distingue as segoes de choque de transferéncia de energia,
obtidas a partir de diferentes potenciais, é a dependéncia com a energia transferida.
Tomando como exemplo as se¢oes de choque para os modelos de esfera dura e

coulombiano e usando a relagao (20):

e para esfera dura, a se¢ao de choque

2
4nrd

o(E,T) = —

nao depende de T, ou seja, a probabilidade de transferir uma energia T entre 0 e

Tinazx, € constante.

¢ para o potencial do tipo coulombiano, V(r) = Vp/r, a segdo de choque é dada por[34]

1
o(E,T) ek (40)

ou seja, a se¢do de choque de transferéncia de energia para este potencial mostra
um favorecimento para menores transferéncias de energia e consequentemente, para

valores baixos de 6.

2.1.5 Processo de Perda de Energia para Elétrons do Meio

Em experiéncias de simulagao de danos a energia maxima da particula incidente
é da ordem de dezenas de MeV, Esta particula pode arrancar elétrons orbitais produzindo
ions, que por sua vez podem transferir energia para outros elétrons, através de interagoes
coulombianas.

Partindo da equagao (40), onde a constante de proporcioualidade[M’ é "21294;41?,‘:'
fazendo Z; e M; a carga e a massa do jon que estd se movendo na rede cristalina, e m. a
massa do elétron, a segio de choque fon-elétron fica
wZ}e“ M]

mET? '

HE,T)e = - (41)

onde T, é a energia transferida do ion para c elétron.
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A partir desta segio de choque e da eq. (23), pode-se obter o yoder de freamento

eletronico, que é dado por

dE NnZle*M; [Tmes 1
dE\ _ NrZje'M 1 42
( dz ), mkE Jr, T. I 42)

onde N é a densidade atomica do solido.

Fazendo Ty = I , energia média de ionizagao dos dtomos do alvo, e Trnaz = 4"1\‘4.5 .
a energia mdxima transferida para o elétron,
2.4
(E) _ 7N Z{e' M, In 4Em.e ' (43)
dx /. m.E M1

Esta formula é valida apenas onde o poder de freamento é decrescente com a
energia, e para situagdes de interesse deste trabalho, ela nao se aplica, pois os atomos
primarios criados por néutrons ripidos e outros tipos de irradiagao que simulam esta
condigdo nao sao suficientemente energéticos.

Entretanto, para cdlculo do nimero de deslocamentos, é necessario considerar a
fragio de energia perdida por ionizagio, isto porque esta energia perdida nao colabora
para produgao de deslocamentos. Para considerar esta perda niao conservativa de energia,
o que se faz é introduzir um artificio matematico, estipulando-se uma energia limiar de

ionizagao E;, acima da qual o processo de perda de energia acontece apenas por excitagao

eletronica ou ionizagdo.

Com este artificio tem-se duas situagoes:

e se T > E; acontece a perda de energia apenas por eventos eletronicos, e nio ha

produgédo de deslocamentos.

e se T < E; acontece a perda de tcla a energia por colisdes eldsticas que produzem

deslocamentos ou vibragoes da rede.

Na realidade, ndo existe um corte deste tipo no mecanismo de perda de energia,
porém, como ja foi dito, é um artificio mateméatico conveniente. O valor de E; depende

da ostrutura eletronica do sélido. Para metais, Dienes e Vineyard[35], calcularam que E;

pode ser dado aproximadamente por

Ei~ AkeV (44)
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onde A é o peso atéomico do dtomo quc compoe o sélido.
Maiores detalhes sobre a perda de energia para elétrons serao vistos na segao

(2.1.7), onde sdo apresentados procedimentos para o calculo do nimero de deslocamentos.

2.1.6 Energia de Deslocamento

A energia de ligagio de um atomo na superficie de um sdélido, é de aproximada-
mente 5 eV. Este valor é obtido a partir do calor de sublimagao e de dados termodinamicos.
Assim, a energia necessaria para deslocar vm atomo no interior do sélido ¢, naturalmente,
maior que 5 eV, pois envolve a quebra de um nimero maior de ligagdes. A quantidade
minima necessaria para que um atomo seja deslocado de seu sitio, ¢ chamada energia de
deslocamento, E4.

Os primeiros resultados36) mostraram valores entre 18 e 43 eV, (para o cobre).
Esta varia¢io é atribuida a estrutura cristalografica do sélido, pois a barreira potencial
que envolve um atomo da rede em sua posi¢ao de equilibrio ndo é uniforme em todas as
direcdes.

Se em uma colisdo, a energia transferida T for menor que Ejy, o atomo colidido
sofrerd variagées na amplitude de vibragdo, sem deixar o pogo de potencial que forma sua
posicao estavel na rede. A energia transferida é entao transformada em calor, por meio de
vibragdes comunicada aos &tomos mais proximos. Se a energia transferida T for maior que
E4, o atomo colidido é capaz de ultrapassar a barreira de potencial, e ocupar um outro
sitio da rede (ex. uma regido intersticial).

A diregao dentro do sélido, adquirida por um atomo colidido, é determinada pelas
condigdes em que acontece a colisdo, ou seja depende da dinimica da colisao, e portanto,
a dire¢ao é aleatéria em uma esfera centrada na posigao de equill’brio[34l.

Se a diregao é tal que a disposicio dos dtomos vizinhos, é favoravel a absorgao
de energia do dtomo colidido, diz se entdo que a barreira potencial é alta. Porém, se
a barreira potencial em uma posigio de simetria assemelha-se a um wvale, diz-se ‘que a
barreira € baixa. Um exemplo de barreira t .xa é a diregao [111] na rede cfc (cibica de

face centrada).
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O valor de E; pode ser calculado se o potencial entre os itomos da rede for
conhecido. Para isto basta somar as energias de interagao entre o adtomo colidido, e todos
os seus vizinhos mais préximos, em cada posigao ao longo da trajetoria percorrida por este
atomo. Quando a energia potencial atinge um maximo em uma determinada diregio, a
diferenga entre a energia neste ponto € a energia na posi¢ao de equilibrio é E4. Portanto,
a energia de deslocamento depende da dire¢ao na rede.

Na verdade, existe uma variagio AEy4, em torno de E4y em que o deslocamento
acontece. Um modo de incorporar esta variagao no calculo do nimero de deslocamentos,
é através do conceito de probabilidade de deslocamento em fungao da energia transferida
P4(T). Esta fungio descreve a probabilidade com que um atomo colidido seja deslocado,
apos ter recebido energia T.

Assim tem-se

0 paraT < E; - AEy
PAT)={ f(T) para Eq— AE;<T < Eq+ AE, (45)
1 paraT > Eg + AE,

Existem varias formulagéeslsn para fungao f(T'), a mais usada é a fungao degrau

para a probabilidade, onde AEy = 0. Assim a equagao (45) reduz-se a
Py(T)=0 para T < Ey4

Pi(T)=1 para T > E; . (46)

Este serd o modelo usado neste trabalho, onde Ey4 é fixado em torno de 25 eV.

2.1.7 Calculo de Niimero de Deslocamentos

Serd feito nesta segao uma revisio dos procedimentos para o calculo do nimero de
deslocamentos. Para esie cdlculo, o fato mais importante a ser considerado é sem duvida,
a produgao de deslocamentos por AP. Sera usada a notagio n( E), para descrever o niimero
de deslocamentos produzidos por um AP de energia E.

Sera apresentado o modelo devido a Kinchin-Peasel®8), no qual sao impostas al-

gumas aproximagoes que serdo discutidas ao longo da apresentagiao. Vale lembrar, que os
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cdlculos apresentados serdo sempre dirigidos para a simulagao de danos neutronicos com
particulas carregadas.
O nome comummente usado para o modelo tedrico de Kinchin-Pease é, Teoria de

cascata de deslocamnentos, e estd baseado nas seguintes suposigdes:

e considera-se que esta cascata de deslocamentos seja criada por uma sequéncia de

colisoes elisticas entre dois corpos,

e a probabilidade de deslocamento é dada pela equagio (46), estipulando-se uma ener-

gia limiar de deslocamento,
e a energia de deslocamento é desprezada no balango de energia de colisdes binarias,

e a perda de energia para elétrons de meio, tem um valor limite dado pela eq. (44),
ou seja para energias menores que E;, a perda so se dd por colisbes entre dtomos e

nao mais para elétrons do meio,

e é assumido o modelo de esfera dura para as colises atomicas, assim a segao de

choque de transferéncia de energia é dada pela eq. (34).

Para o calculo do nimero de deslocamentos produzidos por um dtomo primario

de energia E, considere as trés situagoes da figura (5).

e (a) um instante antes da colisdo, o d&tomo primario possui energia E e o dtomo da

rede é suposto estar em repouso.

¢ (b) um instante apds o choque, o dtomo primadrio transfere energia 7" para o atomo

da rede e continua movendo-se com energia £ - T,

e (c) o atomo primario, agora com energia £ — T, desloca outro dtomo da rede trans-
mitindo energia 7", restando-lhe energia £ — T — T/, enquanto o dtomo secundario

de energia T, transmite energia 7" para um itomo tercidrio restando-lhe energia
T-1"
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(o) ®) )

Figura 5: Cascata de deslocamento
produzida pela colisdo de um AP de energia E com transferéncia de enargia T'.

Supondo que a energia de cada um dos quatro itomos, figura (5c), nado seja
suficiente para produzir mais deslocamentos, como resultado final da colisio tem-se 4
atomos deslocados.

Observe que em um instante intermedidrio, figura (5b), o nimero de dtomos que
estd se movendo, produzird o mesmo nimero de deslocamentos que o dtomo primario de
energia E, ou seja

n(E)=n(E ~T)+n(T) . (47)

Esta é uma situagao particular, mas que pode ser generalizada afirmando-se que
a quantidade de dtomos que esta se movendo, em um estdgio intermediario, produzira o
mesmo nimero de deslocamentos que o atomo primario de energia E. Assim, pode-se
dizer que a quantidade n(E) é conservada, isto é, ela pode ser determinada conhecendo-se
a distribuigdo de energia dos dtomos que estio se movendo em um instante intermediario,
ou seja, depois da produgdo do AP, mas antes da configuragio ﬁnal. _

Para o célculo de n(E), é necessdrio também o valor da energia transferida T'.
Em uma colisdo, se a probabilidade de transferir energia entre T e T + dT é conhecida,

o calculo do nimero de deslocamentos pode ser obtido multiplicando esta probabilidade
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pela equagao (47), e integrando para todos os valores possiveis de T.
Para um sélido monoatémico, os dtomos da rede sio idénticos ao atomo primario,
assim a energia transferida pode assumir qualquer valor entre 0 e E, e a probabilidade de

transferéncia de energia (ver eq. (34)), é escrita comno

o(E,T) dT
oy T=TF (48)

multiplicando por (47)

n(E) 28D ar - nie - 12 ED i1 4 (2 E D) yp 49
BT = n(E - T)ZEdar 4 ) T ) (49)
integrando
™E) (% p Tyr = —I—/Er(E—T)a(E T)dT + -—1——/En(T)a(E T)dT (50)
oEVJo T T e(B)de " ’ o(E) Jo ’
como
E
/()a(E,T)dT:a(E)
logo,
1 E
n(E) = (E){] n(E—T)a(E,T)dT+L n(T)a(E,T)dT}, (51)

fazendo uma mudanga de varidvel
T—T comT =E~-Tedl =-dT".

Assiin,

1

E '] ! ! E
n(E) = (E){/ n(T')o(E,T')dT +/o n(T)a(E,T)dT} | (52)

as duas integrais sao iguais, portanto
2 E
n(E) = 3(755/0 n(T)o(E, T)dT . (53)

Antes de resolver esta integral, deve-se considerar que, se a energia E do atomo

primario for menor que E4 ndo acontece deslocamento, ou seja

E<E; = n(E)=0.
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Além disso, se a energia do atomo primario antes de uma colisdo esta entre E4 e 2E4, tem-
se apenas um itomo deslocado, porque a quantidade minima E4 é usada para deslocar
o atomo colidido, restando ao primario energia menor que Eq4, que é insuficiente para

produzir outros deslocamentos, sendo dissipada em forma de calor (vibragio da rede), ou

seja
Ei<E<2E; = n(E)=1.
Assim, pode-se dividir a integral em regides de energia
2 2E,
) = 75 / o(E, T)dT+/ w(T)o(E, T)dT (54)
Como o potencial suposto para colisao é o de esfera dura,
o(E,T)
o(E) dT = A EdT
Voltando em (54)
2Eq dT E w(T)
E)= / My 55
ou ainda,
E
n(E)AE=2E.,+2/E n(T)dT (56)
2E4
derivando com relagdo a F
dnAE d(2E4)
1E + An = iE + 2n
ou
AE-dl =(2-A 57
dE )n ¢ ( )
Para um sélido monoatémico, A = 1
dn
Ez=n, (58)

esta é uma equagao diferencial com solugio do tipo

n=CFE, (59)
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onde C é obtido substituindo (59) em (56)

1
C= 2—5,:
voltando em (59)
E
n(E) = T (60)

para 2E4 < E < E;, onde E; é a energia limiar de ionizagio, definida na se¢ao (2.1.5),
acima da qual nao ha produgio de deslocamento, apenas ionizagao ou excitagao eletronica.
Deste modo, quando o itomo primdrio tem energia maior que Ej, o nimero de desloca-

mentos por AP é dado por
E;
= —, 61
w(E) = 55 (61)

Resumindo os resultados tem-se

4

0 para E < Ey4

1 E;<E<2E
n(E)={ PRSI (62)
2—5: para2E; < E < E;

{ 5%: para F > E;

Representando graficamente estes resultados, figura (6).

Esta hipotese do corte no valor da energia transferida E;, onde o processo de perda
de energia se da apenas por eventos eletronicos, foi apenas um artificio. Um tratamento
mais proximo da realidade é considerar a independéncia dos processos de perda de energia,
o que equivale a dizer que a perda de energia por colisbes de primdrios com elétrons,
compete com a perda por colisoes com dtomos da rede. Assim, as segoes de choque de
transferéncia de energia sao consideradas separadamente e independentes uma da outra.

Quando um atomo primario de energia E, penetra uma profundidade dr em um

solido existem trés casos possiveis:
o pode haver uma colisdo do primario com um elétron
e pode haver uma colisio do primdrio com um atomo da rede

e pode nao ocorrer colisdo alguma



CAPiTULO 2. REVISAO DA TEORIA DE DANOS POR IRRADIAGAO 27
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& 2ed Energia do fon &

Figura 6: Modelo de Kinchin-Pease
para o niimero de deslocamento n em fungao da energia E, do atomo primario.

No primeiro caso a probabilidade de ocorrer uma colisio com transferéncia de

energia entre T, e T, + dT, é dada por
PdT. = No.(E,T.)dT.dz , (63)

onde o.(E,T,) é a segao de choque de transferéncia de energia T, de um 4tomo primario

de energia E, para um elétron.

No segundo caso, a probabilidade de ocorrer uma colisio atémica com trans-

" feréncia de energia entre T, e T, + dT, é dada por
PodT, = No,(E, T,)dT,dz (64)

- aqui, 04(E,T,) € a se¢ao de choque de transferéncia de energia T, de um atomo primario
de energia E, para um dtomo da rede, e N é a densidade de dtomos do sélido.

No terceiro caso, a probabilidade de nao ocorrer colisiao, é obviamente
Po = 1 = (probabilidade de haver colisao)

Assim de (63) e (64)

Py=1- Ndz{o.(E) + 04(E)} , (65)
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onde o.(F) é a secao de choque para colisdes com elétrons e o,(E), a segao de choque
para colisoes com atomos.
Considerando o principio da interdependéncia dos processos de perda de energia,

pode-se escrever
E Tmes
n(E) = / n(E,T,)P.dT, + / n(E,T,)P.dT. + Pon(E), (66)
0 0

onde n{E,1}} é o nimero de deslocamentos produzidos por um primairio de energia E,
com transferéncia de energia T, para um atomo da rede.

n( E,T,) € o nimero de colisoes de um primdrio de energia E, com transferéncia
de energia 7, para um elétron.

Usando agora, o principio da conservagdo de n(E), (ver eq. (47))
E Tpos
n(E) = / [n(E - T,) + n(T,)) PodT, + / n(E - T,)P.dT, + Pon(E) . (67)
() 0

Na segunda integral do segundo termo nao estio sendo considerados os desloca-
mentos produzidos por elétrons, ou seja T, << E.
Substituindo os valores de P,, P, e Py, nas equagdes (63), (64) e (65), e apds uma

.

simplificagao

n(E) = T.) + n(T,)]oo( E,T,)dT, +

1 E
[0e(E) + 0a(E)] /o n(E -

T:VIO’
/0 n(E — T.)oe(E,T.)dT, . (68)

Comio a energia transferida para o elétron é muito menor que a energia do itomo

primario, pode-se expandir n(E - T.), em série de Taylor.

n(E - T.) = n(E) - idi%T, (69)

substituindo em (68) e simplificando,

n(E)os(F) = /OE[n(E = T,) + n(T,))|oa( E, Ta)dT, -

dn [T%

‘J‘E’ A Teae(EvTe)dTe ’ (70)
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este ultimo termo, por definigao, é o poder de freamento do meio a.vidido pela densidade

N de atomos, e multiplicado por ;‘%
E
n(E)ou(E) = [ (0(E = T} + n(T.)lou(E, T }dT.
o

1 (dE\ dn -
F(E),E , (71)

dividindo por o,(E) e tirando o subindice a, tem-se

n(E) + Nal(E)dE( ) / (n(E = T) + n(T)] (fEf) dT (72)
observe que, quando o freamento eletronico é desprezado,
(&).~o
e quando se adota o modelo de esfera dura,
o(E,T) o(E\T) r dT
o(E) ~E
a equagao (71) fica
wE)= [ nE - T 4 D) oE, (73)

que é a forma original do modelo de Kinchin-Pease.

2.2 Producio de Danos com Néutrons e fons

A partir do calculo do nimero de deslocamentos n( E), produzidos por um atomo
primario, e utilizando o conceito de se¢ao de choque de deslocamento na teoria de cascala,
sera feito o calculo da taxa de produgao de deslocamentos por néutrons e ions. Em seguida
sera feita uma comparagao entre danos produzidos por diferentes espectros de néutrons e

jons.

2.2.1 Segao de Choque de Deslocamento

Como visto na sec. (2.1.1), a energia maxima transferida para um atomo primdrin
Tmaz, por uma particula incidente de energia E, é dada por

4EMm

Tmaz = (-mq
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quando a particula incidente é um néutron de energia E,, esta equagao reduz-se a

4E -
Tnar = An y ('4)
onde A é o peso atomico do dtomo primadrio, e se supde que seja muito maior que o peso
do néutron
A 1
————— — — para A>> 1.
(1+4z " aP

De (74), pode-se observar que T,;q, nao depende da interagdo, contudo, a distri-
buigdo de energia dos dtomos primdrios depende do tipo de interagao, e por este motivo é
util escrever esta distribuigdo de energia dos primdrios, em fun¢ao da probabilidade com
que cada interagao acontece ou seja, a se¢ao de choque.

Para se obter esta fun¢io, define-se a segio de choque por unidade de energia
S(E,T), como sendo a probabilidade por unidade de energia com que uma particula inci-
dente de energia E, interage com um dtomo (primdrio) da rede. Pode-se definir também,

a seydo de choque diferencial, onde a energia transferida esteja no intervalo T + dT como
do(E,T)= S(E,T)dT . (75)

A se;ao de choque total é obviamente
o= /o ™ (BT | (76)

Entretanto, nesta segdo de choque estio incluidas todas as interagdes, mesmo
aquelas em que a energia transferida T, ndo é suficiente para provocar um deslocamento.
Se for imposto, como limite inferior de integragio o valor E,, serio consideradas apenas as
interagdes que provocam desiocamentos, com isto tem-se a se¢do de choque de deslocamento
ad

o = /ET'"“ S(E,T)dT . (77)

d
Assim, pode-se escrever a se¢do de chogque diferencial de deslocamento Sy, como

doy = Sy(E,T)dT . (78)

Observe agora que Sy4(E,T) é a probabilidade de interagio com a produgio de desloca-

mento.
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A sec¢ao de choque diferencial de deslocamento doy, pode também ser escrita de
outra forma, em fungao da distribuigao de energia T, transferida aos atomos primdrios.
Para descrever esta distribuigao, seja a fun¢iao D(E,T) definida como a probabilidade por
unidade de energia, que ein uma dada colisio, a energia transferida seja um certo valor T'.

Impondo a condigao que haja deslocamento, ou seja, que T > E4, a fungao D
modifica-se para Dy(E,T), e analogamente a Sy, passa a ser a distribuigdo de energia
transferida T, com T > Ey.

Assim, a se¢ao de choque diferencial de deslocamento doy, em termos de Dy, é

reescrita como

doy = 0;D4(E, T)dT , (79)
usando a equagio (78)
pupTy = SAED) o

Esta equagio relaciona a distribuigdo D, de energia dos primdrios com a segao de choque
de deslocamento, que sera itil na comparagao de deslocamentos produzidos por diferentes

tipos de radiagao, (ver segao (2.2.4)).

2.2.2 Deslocamentos Produzidos por Néutrons

No caso mais simples, néutrons imonoenergéticos, a taxa de interagao R, é dada

por

R=Nx({xv)xo. (81)

O produto (£ x v), niimero de néutrons x velocidade, é o fluxo ¢ de néutronse N
é a densidade de particulas do alvo. Se o niimero de 4tomos deslocado por cada interagio
€ n, entao o nimero de deslocamentos por unidade de tempo é (R x n).

No caso de um espectro de néutrons tem-se um fluxo ¢(E, ), onde E, é a energia

do néutron. Com isto, a taxa com que os dtomos sao deslocados por este fluxo é

o0 Tmﬂ‘ '
Ri= N / S E.)dE, / Sa(En,T)dT, (82)
Ea/A Eq

onde E4/A é a energia minimna do néutron para produzir um deslocamento.



CAP{TULO 2. REVISAO DA TEORIA DE DANOS POR IRRADIACAO 32

A segunda integral é a segio de choque de deslocamento o;, dada pela equagdo
(77).
De (80) tem-se

oo Tmes
Ry=N / ¢(En)dE, / o4D4(En,T)dT . (83)
E4/A Eq4
No caso de néutrons monoenergéticos ¢(E,) — ¢, e
R4 = NoyDy(En,T)¢ (84)

As equagdes (83) e (84) representam a taxa de produgdo de deslocamento apenas
de primdrios. Para calcular a taxa de deslocamento total R’} deve-se considerar o nimero

de deslocamentos produzidos pelos primdrios. Para isso, introduz-se n(T) nas equagoes

acima
) Tmas '
R¥ = N / $(En)dEnoy / n(T)Da(En, T)dT . (85)
E4/A Eq
No caso de um feixe monoenergético de néutrons
R = Noyn(T) (86)

-Como uin néutron de energia E,, produz em média um dtomo primario de energia
Tmaz/2 ou AE, /2 em cada colisdo, o nimero médio de deslocamentos < n(T') >, produzido

por um néutron de energia E,, pode ser escrito como
<n(T)>=n(<T>)=n(AE,/2). (87)
Assim, a taxa R{* em (86) pode ser reescrita como
RY* = Ngog <n(T)>= Noogn(<T>).
Analogamente, quando se tem um fluxo ¢ de néutrons
¢ o0
RS = N / $(Eo)dEqa0q <n(T)> . - (88)
E4/A
Comparando esta equagio com (85), ve-se que o valor médio de n(T) é

Tmﬂ’
<n(T)>= /E n(T)Dy(En, T)dT . (89)
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Deslocamentos Produzidos por Néutrons de Fissao

Como o objetivo principal deste trabalho nao inclui o estudo de danos provocados
por néutrons de fissao, serd visto aqui apenas alguns detalhes, com intengao de ilustrar o
procedimento para o cdlculo da taxa de produgdo de deslocamento.

A faixa de energia de néutrons de fissdo estd entre =~ 0,5 MeV e = 14 MeV com
valor médio em torno de 1,5 MeV, que serd considerado como energia caracteristica de
um néutron de fissdo. Serd considerado também que a interagio destes néutrons com as
particulas do alvo, seja do tipo esfera dura.

Nestas condigdes a distribui¢do de energia dos primdrios é uniforme. Isto significa
que para um néutron incidente com energia E,, a se¢io de choque S4(E,T) é constante
para qualquer valor de T'.

Assim, de (77)

Tm“ Tm“
0 = / S4(En,T)dT = Sa(En) / dT,
Eq4 Eq4

e de (80) s s
En)
Da(En,T) = 22 = d(En
A ) = = S En)Toas = il
ou
1
Dy(E,,T) = Tome—Ei] - (90)
Considerando que T}, >> Eq4, tem-se
1
Dy(En,T) = — . (91)
mazxr

Usando a equagdo (89), o valor médio de T é dado por

Tm.‘
<T>=/E TDyEn,T)dT, . (92)

d

usando Dy em (91) tem-se

Tinas 1 T. E2
<T>= / T dT = == - _d__,
Eq4 Tma: 2 2T ez

Supondo, novamente que Tryqr >> Ey4

Tz

<T>~ 7 (93)
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Deslocamentos Produzidos por Néutrons de Reator

Em reatores ripidos, a faixa de energia de néutrons é maior devido ao uso de
moderadores, assim a energia dos néutrons pode variar da energia térmica até a energia
maxima encontrada na fissao.

Para efeito de ilusrtragao, seja um determinado espectro de energia de néutron
de reator térmico, em uma determinada posigao, da forma 1/E,. Seguindo o mesmo
procedimento da se¢do anterior, obtem-se a seguinte expressio para a distribuigao de

energia dos primdrios

, 1 1 Trmaz
Dd(Ean) - {Ed - Tmat}/ln Ed - (94)

Para o calculo do valor de energia média dos primadrios, submetidos a um espectro
de néutrons da forma 1/E,, usa-se novamente a eq.(92)
Tmnx
<T>= / T Dy(En, T)dT,
d

de (94), e resolvendo a integral chega-se a

Tm ar

> D Tee )

(95)

Uma discussdo com mais detalhes sobre espalhamento de néutrons pode ser vista
nas referéncias[39,40].

Para outro tipo de espectro de néutrons, e quando se conhece a se¢ao de choque
de deslocamento para o material a ser estudado, o procedimento para o cdlculo de RY* é
o seguinte:
seja um espectro de néutrons da forma da figura (7), e que a se¢ao de choque de deslo-
camento oy, da forma figura (8), para o cdlculo de R¥*, multiplica-se os espectros destas

figuras, um pelo outro, e integra-se o produto de acordo com a equagao (88)

o0
R = N / S(En)oadEy <n(T)>
Eq4/A
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(unid. arbitrario)

a a2 a Il re o a4 o0 af a a I _a P~
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Energia do néutron (MeV)

Figura 7: Espectro tipico de néutrons em reator ripido
(ver referéncial41)).

_'_
A

v
A

Energio do ndutron (MeV)

Figura 8: Segdo de choque de deslocamento para néutrons em ago
(ver referéncia[42]).
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2.2.3 Deslocamentos Produzidos por fons

Na simula¢do de danos com acelerador de particulas (ciclotron), as energias dos
ions estao na faixa de dezenas de MeV, deste modo as interagoes podem ser tratadas como
coulombianas. Assim, o potencial de interagdo entre o ion incidente, de nimero atomico

Z,, e o atomo alvo de nimero atomico Z; € dado por

2
v=ahe (96)

onde r é a separagio entre o jon incidente e o atomo alvo.

Aqui esta sendo considerado que, para a faixa de energia acima, as velocidades
dos ions nao sao altas o suficiente para que sejam introduzidas correges relativisticas,
porém suficiente para desprezar a blindagem eletronica.

Nestas condigdes, a aproximagao maxima b é dada por

_2Z Z,€?
=

b

k]

e a segao de choque diferencial ( Rutlnerford[43]) por

7b? dT
do(E,T) = TT'""_ﬁ . (97)
Das equagoes (34), (75) e (77)
7wb? dT
dad=S(E,T)dT=Tm,Tﬁ , (98)
e a segao de choque total de deslocamento é
Trmas Tmas JTb2 dT
= S(E,T)T = Tmer— =5 - 99
0= TS B TT = [ e (99)
Resolvendo esta integral para Tpor 3» Eq4
nb? Tmaz
%= E (100)
de (90) e (92) pode-se calcular <T>
Tmos
<T>= / Tig-(—@dT. (101)
Eq4 0d
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Resolvendo também para Tynar » Eg

Tm X G
<T>= Edln—l—;-:—. (102)

Comparando-se os valores médios para o numero de deslocamentos provocados

por néutrons e particulas carregadas com < T > » E4, e do modelo de K.P., pode-se

escrever
<n> =~ <T>
~ SE;
Assiin, para néutrons de fissao:
~ ==, 103
<n(T)> Yy (103)
Para espectro de reator da forma El'::
Tma: ( Tma:)—l
 — |{In——) = 104
<n(T)> ik, n £ (104)
Para particulas carregadas:
1 Tmar
~ = , 105
<n(T)> 5 In E, (105)
onde a energia média transferida é
Tmu:
T>= Ejln —.
<1i> 4 1n Ey

Como mencionado anteriormente, no modelo de K.P. deve-se ter um cuidado no
cdlculo de < n(T) >, separando a integral em duas partes: uma parte com limites de
integragao entre E4 e 2E,, e outra com limites entre 2E4 e T,,.5. (ver eq. (54)).

Usando a eq. (89) para o célculo de <n(™)> tem-se

d

2E4 Tmaz
<n(T)> = /E n(T)DddT+/E n(T)DydT, (106)
2E4

como Dy = E4/T? e
n(T)=1 para E;<T < 2Ey

n(T) = QTT,, para 2E4 < T < Tpiqz,
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voltando em (106) e resolvendo a integral

1 Tnar -
<n(T)> = '2-{l+1112—E,d-}. {107)

No caso do uso de aceleradores de particulas para simulagdo de danos, esta equagao

pode ser usada diretamente.

2.2.4 Comparagao de Danos Produzidos por Néutrons e Ions

Na secao anterior, foi visto que a segdo de choque diferencial estd relacionada
com a distribuigdo D de energia dos primdrios, e como do é diferente para cada tipo de
radiagao, isto significa que D(E,T) também é diferente para cada tipo de radiagao.

Como resultado desta diferenga de distribuigao de energia dos primarios, a taxa
de produgao de deslocamentos também é diferente. A figura (9) mostra uma comparagao
das se¢oes de choque por unidade de energia para néutrons (a), e particulas carregadas
(b)-

Com a distribuigao de energia dos itomos primdrios, é possivel comparar os dois
tipos de radiagdo. Definindo-se uma fungao f(T), como sendo a fragido dos primarios com
energia menor que T, na faixa entre E; até Ti,., € que é escrita como

Tmaz
f(T) = / Dy(E,T')dT".
Eq
A comparagao pode ser feita, dispondo esta fungdo em escala logaritimica, para néutrons
e particulas carregadas (figura (10)).

Com esta defini¢ao

) fissao — Dy = 1/[Traz - Ed
neutron —
f(T) = reator — Dy = [I/Ed - I/Tmaz]/ln (Tmat/Ed) (108)

ions — Dy = Eg/Traz?

Uma das vantagens do uso de aceleradores de particulas carregadas na simulagao
de danos, é a produgao de deslocamentos a uma taxa maior que os néutrons, por isso é

importante comparar e compreender como sao produzidos os danos no caso de ions.
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(o)
§ @ - e/
Energic tronsferido
(b)
g
(7]

Energlo troneferida

Figura 9: Comparagao de se¢oes de choque
(a) néutrons de fissdao e (b) fons.
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Figura 10: Comparagdo da fragao de primdrios com energia menor que 7’
(a) néutrons de fissdo (1,5 MeV),

(b) espectro de néutrons do tipo 1/E, coia corte em 1,5 MeV

(c) prétons de 1,5 MeV.
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Figura 11: Espectro de primarios
(a) néutrons e (b) ions penetrando em ferro.

Se a interagdo entre o ion incidente e o 4tomo primério, além da interagio entre
os dtomos da rede sio conhecidos, pode-se obter todas as informagoes sobre os danos
produzidos por este ion.

Como pode ser visto na figura (11), para cada tipo de radiagio existe um espectro
de energia dos dtomos primarios, de onde se pode obter informagdes sobre a quantidade e
tipo de dano produzido na rede cristalina de um material.

A seguir, sera mostrado o procedimento para o célculo do espectro de energia de

primdrios para diferentes radiagdes.

Espectro de Primérios Produzidos por Néutrons

Para um fluxo de néutrons ¢(E,), a segdo de choque diferencial de transferéncia

de energia doy(E,,T), na faixa entre T e T + dT, é dada pela equagio (79)

dog(En,T) = 04D4(En, T)dT.
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Figura 12: Espectro de energia de recuo primdrios
produzidos em Fe por um espectro de néutrons dotipo da fig. (7).

Assim o espectro de energia dos primdrios é dado por P(T)dT, onde P(T) é

P(T) = / T day(En,T)

[ = 6(En)dEy (109)

Uma aproximagdo comum para d—’-ﬂ%-'!—n ¢ dada por (ver a eq. (34))

dad(Ean) - gtL%EEﬂ paraT < AE, (110)
dTr 0 paraT> AE,

onde o,; € a segdo de choque de espalhamento eldstico.

Usando a equagio (110) e um espectro de néutrons tipico de reator ripido, como
o da figura (7) (a) pode-se calcular o espectro de energia dos primarios, através da equagio
(109). A figura (12) mostra o resuitado deste cdlculo, feito por Marwick[“], para o caso

do Fe submetido a um fluxo de néutrons como mencionado acima.

Espectro de Primérios Produzidos por fons

O espectro de energia dos primdrios pode ser calculado em uina certa profundidade

penetrada pelos fons, se o espectro de energia dos fons, a esta profundidade, é conhecido.
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Uma outra maneira de se obter o espectro de primarios, inicialmente deduzida
por Johnstont*4), ¢ resumidamente descrita a Sseguir.

Seja E(z) a energia média dos ions na posi¢ao z. A distribuigao de energia destes
ions em torno de z da origem a uma distribuigiao de alcances projetado R, (sec. (2.1.3)),

descrita por F(R,)dK, com F(Ry) dado por

F(Ry) =

- _ 2
(Ry <R,>)} (1)

1
orVEx T { 20%
onde or € o desvio padrao da distribuigiao de alcances. Esta distribuigao é do tipo gaus-
siana, indicando que a distribui¢do de energia dos ions na profundidade z também é do
tipo gaussiana.
O argumento usado por Johnston € que, se um ion tem um alcance entre R, e

R, + dR, (existindo F(R,)dR, destes ions), entao a sua energia na profundidade z do alvo

T<R,>
E( B, )

ou seja, se umn ion tem R,> < R, >, sua energia é, de modo correspondente, maior que

sera

a energia média dos ions na posigao z e vice versa.
Este argumento significa que para uin espectro de energia dos ions na posigio z

(figura (13)), correspondera um espectro de alcances dado por R(T,z)dI’ onde

do.; dR

R(T,z) = /: F(R,) [ﬁm

dR, (112)

O termo em colchetes é calculado em E (’—%?:‘3), o fator 3”;% é incluido para
considerar que a trajetoria do ion pode nao ser uma linha reta. O termo "—j’f‘ é a segao de
choque diferencial de espalhamento eldstico. O limite inferior da integral R,, é escolhido
de tal forma que sejam excluidos os jons cuja energia na posigao z nao seja suficiente para
produzir deslocamentos.

Os valores de f;% podem ser obtidos por interpolagao de tabelas calculadas por
Johnson e Gibbons!4d

A partir da equagao (112) pode-se obter o espectro de energia dos priinarios, o

que foi feito por Marwickl41] para alguns ions e néutrons rdpidos em ferro (figura (13)),
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Figura 13: Espectro de primdirios produzidos por jons e néutrons rdpidos em Fe.
Para os feixes de N7 sdo mostradas 2 profundidades relativas as energias de

5e46,5 MeV.
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mostrando que uma irradiagio com néutrons produz muito menos recuos de baixa ener-

gia do que os prétons. Este fato pode levar a uma confusdo, porque nem toda energia

dos primdrios mais energéticos é transformada em deslocamentos. Porém, os recuos de

alta energia sio importantes porque produzem as cascatas de deslocamentos!46! que de-

terminam a configuragdo final dos danos, como por exemplo a formagao e crescimento de

“voids”, que sera visto mais adiante.

2.3 Outros Efeitos da Irradiagao

Nas segoes anteriores foi dedicada atengdo ao cdlculo do nimero de defeitos produ-

zidos por uma irradiagio, e ao cilculo da taxa de produgdo de danos, relacionados apenas

a um tipo de dano (deslocamento de dtomos da rede cristalina).
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Uni outro tipo de dano por irradiagao que serd estudado, é a transinutagao nuclear.
Este tipo de dano altera a composigao de uma liga, produzindo elementos estranhos a rede
e por conseguinte alterando suas propriedades. Um exemplo tipico é a produgao de dtomos
de hélio e hidrogénio, através de reagoes nucleares (n,a) e (n,p). Nestas reagoes, o nicleo
de um 4tomo da rede absorve um néutron e emite uma particula a (nicleo do He}, ou um
proton (nicleo do H )[47'48].

Em segdes posteriores serao estudados os efeitos da presenga de vacancias e in-
tersticios, associados a presenga do hélio na rede cristalina.

Outros efeitos causados pela radiagao também sao possiveis, porém, como nao sao

de interesse principal deste trabalho, serao vistos aqui brevemente.

2.3.1 “Spike”

Seitz[19 mostrou que um efeito térmico associado as excitagoes e vibragoes de
dtomos da rede, também pode ter consequéncias, especialmente quando ocorre ativagao
térmica de processos como: mudanga de fase, e geragao térmica de defeitos. O nome
“spike” térmico é usado para este tipo de efeito, e seu conceito estd relacionado com a
deposigao repentina de energia em um volume da rede muito restrito.

Posteriormente, Brinkman46) propos a exiténcia de outro efeito mais drastico,
também relacionado ao termmo “spike”, principalmente quando a rede da liga é composta
por dtomos pesados, e que ele chamou de “spike” de deslocamento.

Estes efeitos, e o conceito de colisao de troca[50], foram usados para explicar
desordens na rede de algumas ligas, que se mostrarain grandes demais para serem tratadas
apenas em termos de deslocamentos.

Outros tipos de “spike”, ja foram mencionados conio possn’veis[34]: “spike” de
fissao devido a fraginentos de fissao, “spike” eletronico associado as excitagoes e jonizagao,
e “spike” de plasticidade devido a expansao repentina[51].

Sera revisto aqui brevemente, conceitos para alguns destes efeitos, apenas os de

maior interesse.



CAPITULO 2. REVISAO DA TEORIA DE DANOS POR IRRADIAGAO 46

“Spike” Térmico

Quando um atomo primario perde sua energia inicial 7" dentro de um volume que
o contém, a energia E,.q4e armazenada na rede como resultado da produgao de defeitos, é
dada por E,eqe ~2<n(T)> Ey4, com E, .4 = 0,1 E4, ou seja uma quantidade em torno de
10 % de T é transformada em calor dentro de um volume restrito.

Aplicando-se as equagdes usuais de troca de calor e considerando uma difusividade
térmica de &~ 1073cm?.0~ 57!, hd indicagdes que em um “spike” tipico uma quantidade
de = 10* dtomos siao aquecidos a uma temperatura maior que 1000 & por um periodo de
~ 10" s

Existe ainda hoje algumas contradigoes a respeito do fenomeiro de “spike”, alguns
autores, aplicando a teoria de troca de calor, afirmam que se for considerado apenas a
difusao de calor, a dissipagao térinica é mais rapida, o que implica em uina super estimativa

tanto na duragio do “spike”, quanto na temperatura.

“Spike” de Deslocamentos

No calculo, feito por Brinkman[46], do caminho livre médio de um primario entre
colisdes de esfera dura, foi introduzido o conceito de “spike” de deslocamento. Seu tra-
tamento sobre o potenciai interatomico levou a um valor para o caminho livre médio {4,
comparavel a separacao interatomica quando a energia do primario é menor que 500 eV.

Neste modelo os deslocamentos individuais tem pouco significado, e perto do fim
de sua trajeloria, o primario produz uin volume vazio relativamente grande, no qual os
dtomos da vizinhanga sao fortemente perturbados. Brinkman previu que este volume
contivesse um grande nimero de pares de Frenkel, regioes de desordem, ou “loops” de
discordancia.

O feudémeno “spike” de deslocamento (figura (14)), como proposto por Brinkinan,
é diferente do “spike” térmico, tanto no mecanismo quanto no efeito. QO “spike” de deslo-
camento é concebido como sendo uma espécie de sulco produzido por um projétil através
da rede, pertubando, ou mesmo deslocando os atomos em torno de sua trajetoria, en-

quanto que o “spike” térmico é o resultado de processos termicainente ativados, induzindo
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Figura 14: “Spike” de deslocamento proposto por Brinkman.

desordem na forma de defeitos pontuais.

Nio existe evidéncia experimental que comprove a existéncia do “spike” de des-
locamento. Resultados tedricos e experimentais, indicam que o caminho livre médio entre
colisdes do tipo esfera dura pode ser bem maior que o suposto por Brinkman, portanto
este tipo de “spike” pode ndo ser tio extensivo quanto se supoe.

Existem trabalhos dedicados a estudos destes fenémenos, aqui entretanto, o inte-
resse maior é o estudo dos efeitos do hélio associado & presenga de vacancias, intersticios e
suas conbinagoes em materiais e ligas de interesse nuclear, por isso, daqui para frente as
atengdes serdo concentradas na descrigio de alguns destes efeitos. Maiores detalhes sobre

“spike”, podem ser encontrados na literatural24],

2.3.2 “Voids - Swelling”

Uma das caracteristicas apresentada por ligas metdlicas usadas como revestimento
e estrutura de reatores, quando submetidas a altas fluéncias de néutrons, é a diminuigao

da densidade através de um aumento de volumne. A este tipo de dano esti associado o
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termo “swelling”, (inchamento).

Cawthorne e Fultouls], usando microscopia eletronica de transmissao (M.E.T.),
mostraram que este inchamento era devido a formagao de defeitos tridimensionais com a
aparéncia de pequenas cavidades chamadas “voids” (vazios).

Outras pesquisas mostrarain também, que a formagao de vazios acontece quando
o material irradiado é submetido a temperatura entre 350 e 600°C (ou = % e %Tm, onde
T, € a temperatura de fusao do material), e que a quantidade de vazios formados e o seu
consequente inchamento, dependem da dose a que foi submetido este material.

Nos iltimos anos foram publicados indimeros trabalhos293] no sentido de se
estabelecer um modelo teérico, que possa descrever e predizer com precisao o inchamento
devido a grandes fluéncias. Nestes trabalhos sio descritas técnicas experimentais para
produgao de “voids” em tempos reduzidos, o que evidencia a importancia da simulagao de
danos com ions.

A formagao dos “voids”, segundo os modelos atuais, acontece quando se pro-
duz um grande nimero de pares vacancia-intersticio. Uma parte destes pares eventual-
mente anula-se por recombinagao, outra parte pode migrar para regioes da rede chamadas
escoadourosi™Y), Alguns destes escoadouros siao dicordincias, precipitados e contornos de
grao.

Inicialmente os defeitos pontuais aglomeram-se formando os chamados “clusters”
de defeitos23], A formagao de “clusters” e uma posterior nucleagiao, s6 acontece se a
temperatura for alta o suficiente para que os inetersticios e vacancias sejam méveis no
sélido. O “cluster” formado por intersticios, da origem a dicordancias, enquanto que o
“cluster” de vacancia da origem acs “voids”.

A presenga de gases nobres, exemplo He, na rede de metais e ligas age como um
eslabilizador para forimagao destes “voids”, evitando, por exemplo, a formagao de “loops”
(linha fechada de vacancias).

O “swelling” devido a presenga de He e vacancias é definido como o auinento

percentual no volume de um metal,

Av
"V"%.
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Para a maioria dos metais, foi verificado que o “swelling” é diretamente proporcional a

concentraciao de hélio (Cp.) implantada ou seja,

AV )
—V- [ CHC'

Além da fungao estabilizadora, a presenga do He em metais e ligas pode mudar
as propriedades fisicas de tal modo que seus efeitos podem ser observados microscopica e
ma.croscopica.mente[55]. Entretanto, o nivel da degradagao produzida, depende do compor-
tamento do hélio nestes metais, como a difusividade, solubilidade, concentragao, energia

de ligagao com outros defeitos[481, assim como a temperatura e composi¢ao do metal ou

liga.

2.3.3 O Hélio na Rede Cristalina

Para compreengao dos efeitos do He, é preciso conhecer os mecanismos de evolugao

deste gas dentro da rede cristalina (ex: difusao, nucleagao e crescimento de bolhas).

Difusao do Hélio em Metais e Ligas

Devido a solubilidade extremamente baixa do hélio em metais e ligas, sua difusao
nestes materiais torna-se um fendémeno complexolsﬁl, e sera discutido aqui apenas os de-
talhes de interesse direto para o caso da simulagdao de danos neutronicos nos materiais
estudados neste trabalho.

Quando um atomo de hélio encontra-se em uma posi¢ao intersticial da rede, sua
energia de nigragao intersticial Efj, ;, tem um valor relativamente baixo e por conseguinte
um alto valor para o coeficiente de difusao. Calculos realizados por Wilsonl®7), Gaberl®8l e
Junglsgl mostram que o hélio liga-se preferencialmente as vacancias, com energia de ligagao
da ordem de 2 eV, atingindo seu estado mais baixo de energia formando aglomerados de
hélio e vacancias. Assim a mobilidade do hélio é limitada pela quantidade adicional de
vacancias produzidas por uma irradiagio.

Umn atomo de hélio ligado (preso) a uma vacancia 86 pode continuar seu processo
de migragao, se ele tiver energic suficiente para ultrapassar a barreira de dissociagdo Ef,':",,,

ou seja, é necessario que ele se dissocie da vacancia e migre como um intersticio.
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Figura 15: Esquema de posigoes e energia de um atomo de He na rede cristalina,
referéncia(58].

O esquema da figura (15), mostra um atomo de hélio em posigao intersticial, e

outro em uma vacancia com os respectivos valores para:

o Ej..., energia de ligagio hélio-vacancia

Ef, ;. energia de migragao intersticial

E,/,M, energia de formagao do hélio ligado a uma vacancia

E{, ..i» energia de formagao do hélio intersticial

E{, energia de formagio de uma vacancia

. E;’,’:fv, energia de dissociagdo do hélio ligado a uma vacancia

conm

E#::’u = E;Ie.u + Ei";e,i (113)
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No caso de maior interesse deste trabalho, quando a rede cristalina implantada
com I e esta sujeita a elevadas temperaturas (> (1/2)T,,), a maioria do hélio encontra-se
ligado a vacancias, ou seja em posigoes substitucionais!60!.

Nestas condigdes sao possiveis dois tipos de mecanismo de difusao; o primeiro é
o niecanisnio via vacinciasi®ll onde, a energia de ativagio para difusao é da ordem da
energia de auto difusao (E“’)[m], o segundo, e mais importante para as redes cfc, é o
mecanismo dissociativolﬁa], onde o itomo de hélio se dissocia de uma vacancia, migra
como se fosse um intersticio até que seja preso por outra vacancia.

No mecanismo dissociativo a difusio do Lélio na rede é dada pela constaute de
difusao intersticial, multiplicada pela razdo das concentragoes de atomos de H e en1 posigoes

intersticiais Cpy., e ligados a vacancias C H,,,,[58'64], ou seja

CHe,i
Dy = Doexp(—E}}.JKT) x =Het, (114)
CHc,v
onde T é a temperatura®
Usando
E#:;", = E}le,u + El"lle,i
e
CHe,i = ex _(E;le,u - Et{)
CHe,v KT
o coeficiente de difusao fica
(E#” - E!)
D = D ——ity V. ) 5
Logo a energia de difusao do hélio é
Eyl = Efjy, - E (116)

onde
CHe,i € a concentragao de hélio em posigoes intersticiais,
CHe.v € a concentragio de hélio em vacincias, e

Dy é a constante de difusaol09),

‘ndo confundir com a energia transferida
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Nucleacao e Crescimento de Bolhas

Quando as temnperaturas envolvidas estdo acima de %T,,., as vacancizs tém mobi-
lidade e podem combinar-se com pequenos aglomerados de atomos de hélio para formar
uma bolha. A medida que o mimero de vacincias aumenta nesta combinagio, a pressao
P da bolha come¢a a diminuir enquanto seu raio r aumenta, até que seja atingida uma
condigio de equilibrio. Nesta condig3o a pressdo de equilibrio Peq, é igualada (balanceada)
pela tensdo superficial da bolha (2y/r).

Assim a pressdao dentro da bolha em equilibrio é dada por

Pey = 2} (117)

onde ¥ é a energia superficial da bolha, por unidade de drea.

Existem regioes da rede cristalina favoraveis i nucleagdo e crescimento de bolhas.
Exemplos destas regiGes sao contornos de graos e dicordancias, onde a energia para nu-
cleagio é reduzidal6] pela energia do contorno de grio ou da discodancia, facilitando o

crescimento de bolhas, que pode ocorrer por dois principais mecanismos:

Crescimento por Migracao e Coalescéncia

Neste mecanismo figura (16), a migragdo de bolhas pode ser controlada por trés
tipos de mecanismo de difusdo: (a) difusdo de dtomos da matriz pela superficie da bolha,
(b) difusdo volumétrica de dtomos da matriz, e (c) transporte de 4tomos por vaporizagio
através do géslm'ﬁsl.

Através dos coeficientes de difusio, para cada um dos trés tipos mencionados,
é possivel avaliar o movimento da bolha, o tempo de coalescéncia e o consequente cres-
cimento. Recentes traballios de Schroeder, Fichtner e Trinkaus!9.70) mostram que este
mecanismo é dominante para altas concentragées de hélio e/ou tempos curtos de reco-

zimento. Outros detallies poderdo ser vistos em trabalhos realizados por Goodhew!68),
Nicliols!"!) e Olander(72.
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Figura 16: Mecanismos de difusio de He
onde Dy, D,, Dy e D,y sao os coeficientes de difusio gasosa,
superficial, da bollha e auto-difusio.
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“Ostwald Ripening”

Neste mecanismo as bolhas podem crescer por: incorporacio de atomos de hélio
redissolvidos, de vacancias ou mesmo de pequenas bolhas™3:74l. A presenga de bolhas de
diferentes tamanhos e pressoes, di origem a um gradiente de concentragio, que induz a
permeacao de atomos de hélio de pequenas bolhas, na dire¢io das bolhas maiores{69],

No equilibrio térmico, a pressao P de uma bolha em fungao da temperatura T e
da concentragao de hélio Cy. na matriz e nas vizinhangas de uma bolha, pode ser escrita

cono

P a Ch.exp{Gy./kT}

ou inversamente

CHe a PexP{_G;Ie/kT}

onde G}, ¢ a energia livre da bolha por dtomo de hélio.
Como a pressio P depende do raio r (ou tamanho) da bolha (P = 2y/r), existird

um gradiente de concentragio de gas entre bolhas de diferentes tamanhos (figura (17)).
2y 's
Che @ Texp{-—GH,/kT}

Este gradiente é que induz o processo de permeagao de dtomos hélio de pequenas
bolhas em dire¢ao as maiores (relazagdo), onde a forga responsivel por este processo é a
energia livre do gas hélio, que € reduzida quando a pressio interna de gas diminui o que
2quivale, em condigoes de equilibrio, a0 aumento do tamanho da bolha.

Greenwood e Boltax!” calcularam a taxa (1) de crescimento com o tempo ¢,
e densidade py(t), supondo o comportamento do hélio como gis ideal, e supondo uma

geometria esférica para as bolhas,

r(t) = (DyeChet)'/?

mit) — AlHe(DHeCHet)—l
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Figura 17: Crescimento de bolhas por “Ostwald ripening”,
onde Cy, é a concentragio de He, P; sio as pressoes

das bolhas de raios r; com P; > P,.
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onde My, é a quantidade de hélio implantado, e Dy, é o coeficiente de difusao atraves
da rede. Foram também realizados estudos deste mecanismo, com consideragoes mais
realistas, supondo um comportamento do hélio como gas real(69},

Em resumo, o processo de formagao de bolhas de He pode ser dividido em dois
estagios: primeiro, a maioria do hélio implantado precipita-se em pequenos aglomerados,
que posteriorinente atuam como embrides para formagao de bolhas maiores por meio de

absorgao adicional de atomos de hélio e vacancias, ou ainda por migragao e coalescéncia.

Fragilizacao

Uma das propriedades mecanicas mais importantes para inateriais estruturais
utilizados em reatores é a ductilidade, ou seja a capacidade de absorver grandes tensoes
deformando-se sem romper. A fragilizagao, estd diretamente relacionada com a perda da
ductilidadel!,

Como visto anteriormente, os atomos de hélio presentes em metais tendem a for-
mar bolhas que nugram para escoadouros, alterando seriamente as propriedades mecanicas.
A presenga de bolhas em regides como contorno de grao atuani como concentradores de
tensao, resultando na perda de ductilidade, ou seja na fragilizagio[77]. Este fenomeno
associado a temperatura a ue se submete os materiais é de tal importancia que pode
determinar o fim da vida (til deste materiall’3].

Contudo, em determinados niveis de degradagao da rede cristalina, a tempera-
tura pode restaurar algumas propriedades, por este motivo, é importante compreender o
processo de recuperagao de propriedades, assim como a aplicagdo e o desenvolvimento de
técnicas nio destrutivas para o acompanhamento e mouitoragiolw'sol dos diversos niveis

de degradagao produzidos peia radiagao.

Recuperagao de Propriedades Fisicas

Certas propriedades dos sélidos cristalinos alteradas pela irradiagio podem ser
recuperadas através de tratamentos térinicos adequados. A recuperagiao de uma proprie-

dade p em fungao da temperutura T e do temnpo ¢ aos quais o solido é submetido, é dada
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por:

d - .
d—’,’ = R(p,q;)e E=/NT (118)

onde E, é a energia de ativagiao, i é a constante de Boltzinan, e R é uma fungao de ¢; e
p. Os g¢; sao variaveis que nao dependem de t nem T, dependem apenas do estado inicial,
e podem ser relacionados, por exemplo, com a configuragao inicial de vacancias.

Como as amostras a serem estudadas passamn por um processo de padronizagao,
ou seja, sao submetidas a0 mesmo tratamento inicial, nao é necessario considerar os g¢; ’s.

Assim, da equagao (118)

d i
N (119)
1
integrando
P ¢ .
/ M / e~EBa/KTqy | (120)
w Rilp)  Jo

O segundo termo desta equagiao é chamado tempo de temperatura compensada

(©). Assim a equagao (120) pode ser escrita como

flr)=0, (121)
com
t .
0= / e Eo/RT gy (122)
to
ou, na forma inversa
p=f10) (123)

ou seja, a propriedade p varia com o tratamento térmico segundo f~!.
O termo e~Ee/KT ¢ chamado fator de Boltzman e representa a dependéncia na
temperatura, da probabilidade com que uma barreira de energia E, pode ser superada.
Um dos métodos para obtencao de E,, consiste na preparagao de duas amostras
com historias idénticas, submetendo uma delas a tratamentos térmicos com diferentes
temperaturas T;, em intervalos de tempos iguais, enquanto a outra é submetida a tempe-
ratura constante T,, em intervalos de teinpo crescente Af,. As medidas da propriedade p

sao realizadas ao final de cada tratamento térmico.
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Para a primeira amostra a cada temperatura T;, correspondera um valor AQ;
obtido da equagio (122)
AO; = Ate~Ea/RT: (124)
ou

mA®; =C, - E,/K., , (125)
onde a constante C; = In At
Para a segunda amostra, a cada intervalo de tempo At;, a temperatura constante
T,, corresponderd uma variagio A©;, também obtida da equagio (122)
AQ; = Atje~Ee/KTa | (126)
ou
InAt; =Ind0; + C; (127)
onde a constante C3 = E,/K'T,.
Substituindo (125) em (127)
InAt; = C3 - E, /KT, (128)

onde C3 = Cy + C; também é constante,
Da curva p x ¢ obtida para segunda amostra, toma-se At, correspondente a
cada p; medido na primeira amostra. Deste modo, determina-se valores de At; para cada

tratamento com temperatura T;.

Em outros termos, a propriedade p; esta relacionada com At; e com T;
pi = f(AL) (129)
pi=[T) (130)
logo, pode-se relacionar At; com T; por uma terceira fungao f
Ati = f'(T) . (131;

Dispondo em um grifico os valores de In At; versus 7‘1’, tem-se uma reta para
1
processos com um unjco valor para energia de ativagio E,, que é dado pela inclinagao da

reta, conforme a equagao (128).
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Este método sera utilizado na se¢ao (4.3.3), envolvendo a migragao de defeitos
na rede cristalina dos agos estudados, onde a propriedade a ser medida sera o tempo de
vida de pdsitron em amostras implantadas com ffe e submetidas a diferentes tratamentos
térmicos.

Visando o estudo de fenémenos como este, e a determinagiao de parametros rela-
tivos a mudangas de propriedades dos agos A1sI 316 E 347 quando submetidos a radiagao,
foi utilizada a técnica de simulagao de danos com ions, seguida de medidas experiinentais

por técnicas destrutivas e nao destrutivas, descritas a seguir.



Parte Experimental
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Capitulo 3

Materiais e Métodos

Este capitulo estd subdividido em trés segdes; a primeira contém informagdes
referentes a técnica de simulagao de danos com o ciclotron CV-28/IEN, a escolha dos
jons, ao sistema de irradiagido, a limitacdes impostas pelas condigbes experimentais, a
preparagao e irradiacio das amostras, ao controle de qualidade das irradiagdes, além de
uma discussao das vantagens e desvantagens da simulagao de danos com ions.

A segunda se¢ao descreve o teste (nao destrutivo), de aniquilagao de pésitrons
onde sio apresentados os trés métodos envolvendo positrons: correlagdo angular, alarga-
mento Doppler e tempo de vida de pésitron. O método de correlagao angular é discutido
brevemente sendo dada maior atengio ao método de tempo de vida de positron.

A terceira segdo descreve os testes destrutivos que foram empregados neste traba-
lho: tragdo, microscopia eletrénica de varredura (MEV), de transmissiao (MET) e “creep”

a énfase sendo dada aos dois iltimos.

3.1 Simulagao de Danos com o Ciclotron

Atualmmente os dois principais métodos para simulagio de danos produzidos por

néutrons sao:

e microscopia eletronica a alta voltagemlsu, onde os responsaveis pela produgio de

atomos primdrios sio os elétrons, e
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e aceleradores de particulas carregadas, que foi o método utilizado neste trabalho.

Assim como os néutrons, quando um feixe de ions produzidos em um acelera-
dor interage com a rede cristalina de um sélido, sao produzidos os deslocamentos. A
comparagio entre danos produzidos por néutrons e ions, é possivel porque, conio ja foi
dito, 99% dos atomos deslocados em uma irradiacio com néutrons sio produzidos por
atomos primdrios. A unidade estabelecida para esta comparagao € o dpa (deslocamento
por atomo).

Em reatores rapidos os materiais do nicleo estao sujeitos a uma taxa de aproxi-
madamente 20 dpa/ano, (0 que corresponde por exemplo, no Reator Rdpido de Dounreay
DFR, a uma dose de 4 x 10?2 néutron.cm™?). Em seu tempo de vida itil, estes materiais
devem suportar uma dose que corresponda a = 100 dpe. Portanto, o estudo de danos com
reatores rapidos levaria no minimo 5 anos s6 para irradiagao das amostras.

Devido a grande diferenga nas segdes de choque de espalhamento eldstico, a uti-
lizagio de jons pesados pode produzir danos a uma taxa de 10° vezes maior. Para ions
leves este fator cai para ordem de 10° vezes porém, com a possibilidade de produzir danos
homogeneamente em amostras com espessuras apropriadas a testes mecanicos para estudo
de variagoes de propriedades, (“creep”, tragao, etc). Qutra vantangem do uso de jons leves
é a possibilidade de implantar gases em materiais, também com taxas bem mais elevadas,

da ordem de 10 vezes maior que irradia¢Ses neutrénicas.

3.1.1 A Escolha dos Ions

Na simulagdo de danos com ions, além da condicin hisira de prodnzir danos em
uma regiao uniformemente distribuida, os jons escolhidos nio devem produzir impurezas
quimicas. Um exemplo seria a irradiacio de agos com jons C**, o que aumentaria a
quantidade de carbono presente nos agos, aumentando tamhém a quantidade de precipi-
tados inlfuenciando, por exemplo, a formagio de “yoids™(82l , alterando as propriedades
mecanicas desses acos de forma diferente das irradia¢des neutronicas.

A escolha mais indicada seria entao a irradiagao com ions de mesma natureza que

alvo, como feito por Marwick(41), que utilizou Ni de 48 MeV para irradiar agos baseados
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ion | energia | alcance

MeV am
ct 20 7,2
N®* 63 25,1
o+ 7 23,5
Nit 48 4,4
Fet 65 5,6
Tat 100 5,7

Tabela 2: Tabela de alcances para alguns ions pesados em ago.

em niquel.

Embora a utilizagdo de ions pesados tenha proporcionado bons resultados para
estudos da formagao de “voids”, eles ndo sao os mais apropriados para estudo de variagao
de propriedades como a fragilizacao, e outras onde a espessura da amostra é um fator
critico. Mesmo para energias altas, da ordem de 100 MeV, os ions pesados tem seu
alcance limitado a algumas micra (tabela (2)), que por sua vez limita o estudo de danos
a aplicagdo da técnica de microscopia eletronica de transmissdo (MET), para observagées
e medidas de efeitos microestruturais.

Outra dificuldade é a preparagdo da amostra para MET, onde deve ser selecionada
com ezatiddo a regiao da amostra que coincide com o alcance da particula (ion pesado).

Assim, visando obter danos com distribuigdo mais uniforme possivel em amostras
com espessuras adequadas (ver se¢do (3.1.3)), e considerando a disponibilidade de ions
acelerados pelo ciclotron CV-28/IEN (ver segao (3.1.2)), a escolha recaiu sobre os ions
leves, mais especificamente protons e alfas.

Os prétons sio mais apropriados para produgiao de deslocamentos, tomando o
levido cuidado para que nao seja implantado hidrogénio na amostra, quando este nao

for o objetivo, 0 que também poderia alterar por exemplo, o processo de nucleagio de
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“voids”182]. Em outras palavras os protons devem ter energia alta o suficiente para atra-
vessar a amostra, e tao baixa quanto possivel para uma maior taxa de produgao de danos
{ver se¢ao (3.1.5)). Para os agos em estude (AIst 316 E 347) com espessura de 100 um a
faixa de energia mais indicada esta entre 6 e 7 Mel” de protons.

Uma dificuldade encontrada na simulagao uniforme de danos com ions leves como
protous, pode ser observada na figura (18) onde a face posterior da amostra, com relagao
ao feixe, contém entre 10 e 20% mais danos do que a face onde incide o feixe, isto porque
a se¢ao de choque de deslocamento aumenta a medida que a energia do ion diminui (ver
sec. (2.2.1) e referéncia [41]).

Uma possibilidade de minimizar esta variagao, seria aumentar a energia. En-
tretanto, a taxa de produgao de deslocamentos diminuiria inviabilizando este tipo de
simulagao.

Apesar desta desvantagem, existemn vantagens que tornam a simulagao com ijons
leves um método economico e rapido para estudo de danos em materiais. Algumas destas
vantagens com relagao a utilizagao de reatores sao: maior taxa de produgao de danos,
melhor controle e monitoragido de parametros experimentais, as atividades envolvidas sao
muito menores proporcionando maior seguranga, redugao no custo e tempo, alémn da pos-
sibilidade de estudar os efeitos do H e em separado e também em curto prazo.

Esta dltima vantagem é de particular importancia pois o hélio presente em ma-
teriais de reatores (através da reagdo (n,a)), pode ser obtido por meio de um sistema de
implantagdo (sec. (3.1.2)), onde um feixe de particulas alfa pode implantar altas concen-
tragoes de hélio homogeneamente distribuida, em um tempo de até 10% vezes menor que
em reatores. Assin, comn um feixe de particulas alfa aceleradas em um ciclotron pode-
se em algumas horas implantar concentragdes de hélio que levariam mais de 10 anos em
reatores rapidos, como pode ser visto na tabela (3).

Considerando estas vantagens, e o fato que o estudo dos efeitos do hélio em ma-
teriais de interesse nuclear é o teina central deste trabalho, o ion escolhido foi o Het*, ou

seja particulas alfa, com as quais foram realizadas diversas irradiagoes e/ou implantagoes.
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dpa/(fonfeme2) x 10E-17

10° T 1 +7 T T
a— 1.5 MoV, Ta
103
*
<— 5 MeV, Ni
10 20 Mev, C”
ev,
: o
1,3 Mev,
10 < protons
10°*
10 /_1 MeV, n
s __ _ _ o _____f
10 ' '

Figura 18: Produgao de deslocamentos por ions e néutrons
na profundidade z do sélido irradiado.

fonte reagio | taxa aprox.
o ppm/ano
reator rapido [ (n,a) 20 |
fonte intensa de néutrons | (p,a) 10°
reator a fusio (n,a) | 3x10°
ciclotron a 10°al0"

Tabela 3: Taxa de produgio de He para diferentes fontes.
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3.1.2 Sistema de Irradiagao

O sistema de irradiagdo utilizado, mostrado na figura (19), é composto pelo
ciclotron CV-28 e um transporte de feixe (denominado linha {), com sistemas de alto
vacuo, refrigeragao, controle e monitoragao do feixe, blindagens e uma camara de im-
platagao de He. Este sistema, foi projetado e desenvolvidol83] especialmente para estudos
de danos por irradiagao. Contudo, é flexivel, podendo ser adaptado para outras aplicagoes
como: analise por ativagio com particulas carregadas[84], pixel®d, producio de certos
radiois6topos e aquisi¢ao de dados nucleares.

A seguir sao apresentados alguns detalhes de interesse de cada um dos componen-

tes deste sistema.

O Ciclotron CV-28 do IEN

Entre as diversas aplicagbes do ciclotron do IEN(86.87] (pesquisa e produgao de
radiois6topos para aplicagoes médicas, pesquisa em fisica pura, medidas de fungao ex-
citagao, levantamento de dados nucleares), existe uma linha dedicada a pesquisa de fisica
do estado sélido, mais especificamente estudo de danos por irradiagao em materiais.

Estudos nesta area com utilizagio de aceleradores do tipo ciclotron também sao
realizados em outros laboratérios como ANLIBS] . Argonne EUA, KFAM8) . Jiilich RFA,
IPENI?) . S30 Paulo BR, RIISOM!Z - Sendai Japio, entre outros ja mencionados. Os
aceleradores deste tipo sdo capazes de produzir feixes com correntes da ordem de 100 uA
durante longos periodos (= 100 horas ou mais de irradiagdo). A tabela (4) mostra os ions,
energias e correntes que podem ser obtidos do ciclotron CV 28 do IEN.

No presente trabalho o jon usado foi 0 He*? com energia de 28 MeV e correntes

da ordem de 1 A (se¢ao (3.1.5)). Maiores detalles sobre o ciclotron podem ser obtidos

nas referénciaslsg'gol.

O Transporte do Feixe

O feixe produzido no ciclotron é !~znsportado, até uma caverna especial onde sao

realizadas as irradiagdes e/ou implantagoes, por um sistema de transporte de feize de ions,
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Figura 19: Sistema de irradiagao
(a) planta baixa da caverna do ciclotron e das cavernas ezternas (b) detallie da linha 4.
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particula | energia | corrente interna | corrente externa
(MeV) (nA) (1A)
P 2a24 500 70
d Jald 500 100
“He 5 a 36 150 70
"He 6a28 100 50

Tabela 4: Caracteristicas do ciclotron cv-28/IEN.

especialmente desenvolvido para estudos de danos por irradiagio.

68

O transporte de feixe inicia-se a partir do direcionador magnético (figura (19 a)).

e seus principais componentes sio:

e a) duas lentes quadrupolares magnéticas duplas que atuam na focalizagio do feixe.

Cada lente (dubleto) é composta por dois singletos. Cada singleto é constituido por

quatro pegas polares em ago de baixo teor de caborno, para assegurar uma “grande”

permeabilidade magnética, envolvidas por bobinas com 265 espiras de cobre cada

uma, e todas ligadas em série e comandadas pelo painel de controle do ciclotron

e b) Valvula de gaveta puneumdtica de alto vicuo, mostrado na figura (19 b), para

manter o vacuo na linha de feixe do ciclotron quando da troca de porta-alvos

e c) Sistema de alto-vicuo (fig. (19 b)), constituido por uma bomba mecanica de dois

estigios, com velocidade de bombeamento de 11 m3.h~?, acoplada a uma bomba

difusora dotada de valvula de acionamento pneumadtico e com capacidade de bom-

beamento de 289 1.s~!, Com este sistema, pode ser obtido pressoes da ordem de

10~° Torr em todo percurso do feixe

e d) Colimador de 4 fendas ajustaveis refrigerado a dgua, para monitoragao de corrente
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CA
arador de feixe °§o°

Roda degradadora

Figura 20: Esquema da caimara de implantagao de He.

e perfil do feixe.

Ao final do transporte de feixe, é acoplado uma cimara de implantagiao de hélio
(figura (20)), cedido pelo KFA - Jiilich RFA, como parte de um intercimbio mantido com
aquela instituigio. Esta cimara é composta de um colimador, um parador de feixe (“beam
stop”) refrigerados a 4gua, uma roda degradadora de energia e de um porta-alvos também
refrigerado a dgua.

A monitoragdo da corrente e perfil (geometria da se¢ao) do feixe é feita através
dos paradores de feixe, do colimador de 4 fendas méveis (ajustiveis), e de um varredor de

feixe (“beam scanner”).
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Através das lentes quadrupolares é possivel desfocalizar o feixe de particulas, e
com ajuste adequado dos colimadores, pode-se obter uma distribuigao ilomogénea na segao
reta do feixe.

O feixe desfocalizado passa entdo por um colimador de aluminio, cuja janela possui
0,78 ¢cm? de area, incindindo no iltimo parador de feixe, que depois de retirado remota-
mente, permite que o feixe tenha sua energia degradada por uma roda giratéria contendo
folhas de aluminio de diversas espessuras apropriadas e montadas em seu perimetro. As-
sim, é possivel a implantagio uniforme de hélio na drea irradiada e também ao longo de
toda espessura da amostra, que é limitada pelo alcance da particula @ mais energética,
28 MeV.

No porta-alvos da figura (20), feito em bloco de cobre, as amostras de ago sio
moldadas com indio metalico (PF: 156°C), diretamente 20 porta-alvos objetivando a maior
dissipagio possivel de calor, proporcionando medidas precisas da corrente na amostra.

O colimador, os paradores de feixe e o porta-alvos sao refrigerados a agua e isolados
elétricamente entre si, possibilitando medidas de corrente do feixe em todos os paradores
de feixe assim como no porta-alvos, que funciona como um “faraday cup”.

Este sistema, depois de montado alinhado e testado, foi utilizado em todas as
irradiagoes /implantagoes, incluindo irradiagdes relativas ao intercimbio com o Centro
Nuclear de Jiilich RFA. A eficiéncia média de transmissao ficou em torno de 80%, entre a

corrente no porta-alvos com a corrente do feixe na saida do ciclotronl®1.

3.1.3 Preparagio e Irradiagio de Amostras

Material Estudado

Sao estudados os agos AIsI 316 e 347, adquiridos na forrﬁa de folhas com 300 um
de espessura e com sentido de laminagdo conlecido.

Foram realizadas, no Departamento de Quimica do IEN, andlise semiquantitativa
por fluorescéncia de raios-X e anilise quimica quantitativa para verificagao da composigio.

As tabelas (5) e (G), mostram os resultados das anilises
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{ [ Ago Alsi 316 |

Ago AISI 347

Elemento pincipal Fe Fe
Acima de 10% Cr Cr
Entre 1 e 10% Ni Ni

Abaixo de 1% Mn, Co, Mo

Mn,Co, Mo

Tragos

Cu, Pb, Nb (suspeita)

Tabela 5: Analise semi-quantitativa dos agos AISI 316 e 347 por fluorescéncia de raios-X.

Aco Aco
Elemento | A1s1 316 | Alsi 347
(%) | (%)
C 0,061 | 0,054
Si 0,68 0,47
Mn 1,00 1,00
Cr 18,7 18,6
Ni 7,97 8,00
Mo 0,054
Nb 0,028

Tabela 6: Andlise quimica quantitativa dos agos sc AISI 316 e 347.
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Figura 21: Dimensoes e formato das amostras para irradiagoes e testes.

Dimensoes das Amostras

Considerando as caracteristicas do sistema de irradiagido descrito, conclui-se que
as dimensées da amostra estdo sujeitas a certos limites. A drea de segio do feixe, apds o
colimador do implantador, limitou a irradiagic simultanea de duas amostras com largura
de 2 mm cada (figura (21)).

A energia mixima das particulas o (28 MeV) limitou a espessura em 150 um,
para o caso de implantagido de He em ago. Para a produgdo de deslocamentos com prétons
de 7 MeV a espessura das amostras (ago AlsI série 300) ndo deve passar de 100 um, de
modo que os prétons atravessem totalmente a espessura das amostras.

Como visto na se¢do (2.2.2), a taxa de produ¢do de danos aumenta com a dimi-
nuigao da energia da particula incidente. Uma solugdo alternativa para nao diminuir a
energia, (o que implicaria na diminuigao da espessura), é aumentar a ccrrente do feixe.

O aumento da corrente estd limitado pelas caracteristicas do ciclotron, porém

antes de se atingir os valores limite de corrente, deve-se observar o limite de temperatura
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da amostra, como consequéncia do aumento da corrente.

Na interagao entre as particulas do feixe e as do alvo, o principal processo de
perda de energia (ver se¢ao (2.1.5)) é através da ionizagao e excitagao eletronica. Com
isto grande parte da energia do feixe é transforinada em calor e apenas uma pequena
quantidade é transformada em deslocamentos atémicos.

Usando uina relagao aproxima.da[781, para calcular a poténcia por unidade de irea,

depositada na amostra, como resultado da irradiagio tem-se

Q=AExj (132)

onde AFE é a perda de energia na amostra e j, a densidade de corrente.

Supondo amostras de ago (k = 0,12 cal.s™'.em™?)", com espessura de 100 um
e uma alta taxa de produgio de dpa, da ordem de 10~° dpa.s~!, a potéucia depositada
na amostra seria de aproximadamente 630 W.cm=2, o que representa uma densidade de
corrente da ordem de 20 uA.em~2. Como, no presente caso, a amostra é moldada com
indio metalico no porta-alvos (ver figura (20)), esta energia pode ser facilmente dissipada
devido a “grande” massa de cobre (= 0,5 I'g), do porta-alvos, sua eficiente refrigeragao,
e o bom contacto proporcionado pelo indio metilico.

Apesar desta capacidade de dissipagdo de calor, as correntes utilizadas em todas as
irradiagoes nao ultrapassaram 1 u4. Os motivos, maiores detalhes sobre corrente, tempo
de irradiagao e outros dados relativos a irradiagio, serao vistos na segiao (3.1.5).

Considerando estes fatos, a espessura escolhida para as amostras foi de 100 um.
Com relagao as outras duas dimensoes, as limitagoes foram impostas pela adequagio a
testes mecdnicos (tragio e “creep”), pois as limitagdes impostas pelas caracteristicas do
feixe de ions sao menos restritivas no caso da largura e do comprimento.

Em irradiagoes preliminares, foi possivel obter feixe com area de até 2 cm?, (ver
secao (3.1.5)). Com estas condi¢oes e considerando que as amostras deveriam possuir
um acabamento adequado que pudessem garantir a reprodutibilidade de resultados, a

geomnetria final da amostra foi determinada conforme mostra a figura (21).

* coeficiente de condutibilidade térmica
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Comparando as espessuras apropriadas para irradiagdes com diferentes ions, pode-
se dizer que, aquelas irradiadas com ions leves, (ex: 7 MeV prétons, 28 MeV a), sao
“grossas” (100 um), enquanto que aquelas irradiadas com ions pesados (ex: 50 MeV Ni,
2 MeV C),sao “finas” (= 1 um). Entretanto do ponto de vista da preparagao da amostra,

as duas sao consideradas como amostras finas, e exigem método especial de preparagao.

Preparo de Amostras Finas

A preparagao de amostras com estas dimensoes envolve a aplicagao de técnicas
especiais como laminagio de precisdo, associada a um tratamento térmico adequado, aca-
hamento superficial uniforme, e corte por um processo que evite a0 maximo a formagao
de concentradores de tensdo no perfil de corte.

A etapa inicial da preparagiao de amostras finas foi a laminagao para reduzir a
espessura da amostra como recebida (300 um), para espessura determinada (100 pm).
Entretanto, o processo de laminagdo a frio altera o grau de encruamento e o tamanho de
grao, que devem ser considerados quando se trata de amostras finas.

As informagdes sobre as propriedades mecanicas de “folhas finas” de ago sao li-
mitadas. Segundo J. Anner and Sagués[92]. folhas finas de >a<;o 316 reproduzem o com-
portamento de uma amostra representativa do material (“bulk”) em testes de tragio, e
a temperatura ambiente, se a espessura da folha for no minimo trés vezes o tamanho do
grao. No presente caso, isto significa que o grao deve ter no maximo =~ 30 um, o que im-
plica em 3 graos no minimo para espessura das amostras. Esta condigdo exigiu laminagdo
a frio intercalada com tratamentos térmicos, acompanhados da metalografia para controle
do tamanho de grao.

O tratamento térmico por sua vez exigiu a constru¢ao de um forno especial a
vécuo (figura (22 a)), com possibilidade de tratamentos com vicuo de até 10~7 Torr, para
evitar oxidagdo das amostras durante o tratamento.

Variando-se a temperatura, o tempo de recozimento e acompanhando-se em cada
etapa o crescimento do grio, foi constatado que tempos de recozimentus da ordem de

0,1 h, a uma temperatura entre 1000 e 1100°C, foi o suficiente para reduzir o grau de
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Figura 22: Sistema de recozimento a vicuo

(a) forno tubular

(b) variagio da temperatura com relagdo ao centro do forno
(c) calibragio com termopar Ni - Cr.
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encriamento sem comprometer o tamanho de grao.

O nimero de etapas de laminagio e recozimentos intermediirios dependem da
eficiéncia do laminador utilizado. Foram utilizados dois laminadores com eficiéncias dife-
rentes, um pertencente ao IEN e outro ao Departamento de Metalurgia da COPPE/UFRJ.
Para o primeiro, foram necessirias trés etapas de laminagdo e duas de recozimento, en-
quanto que para o segundo foram necessirias apenas duas etapas de laminagao e uma de
recozimento. Este segundo laminador apresentou vantagens devido sua maior poténcia e
por possuir acessorios especificos para este tipo de operagio, como rolo de laminagao de
encosto, refrigeragio, lubrificagdo, etc.

Depois de atingida a espessura desejada, e passar por controle de tamanho de

grao por microscopia 6tical93l (figura (23)), as amostras sdo cortadas na forma apropriada
aos testes mecanicos (figura (21)).

Foram testados 5 métodos de corte de amostras finas:

1. Estampagem - este método consiste em estampar numa chapa o formato da amostra
através do impacto de uma matriz de formato idéntico. Experiéncias preliminares
com amostra de formato simples revelaram-se dispendiosas na produgiao em quanti-

dade de amostras com bom acabamento, sendo este método abandonado.

2. Fresa - para a fresagem foi projetado um dispositivo especial acoplado a uma maquina
“Tensil-out™, pertecente ao Laboratdrio de Materiais do IEN. O acabamento lateral
dos corpos de prova apresentaram rebarbas e amassamento. Tentou-se solucionar
este problema coin o uso de um rebolo cilindrico adaptado ao prendedor da fresa, e
intercalando-se as ldminas dos corpos de prova, cum laminas de ago mais espessas.

Ainda assim, os resultados nio forain satisfatérios e o método foi abandonado.

3. Foto-Corrosdo - este método, desenvolvido em cooperagio com a Supervisio de Ins-

trumentagdo e controle do IEN, consistiu-se basicamente das seguintes etapas:

e Limpeza e revestimento da chapa com resina adequada

o Secagem da resina em estufa a 50°C

o Polimerizagdo da resina com radiagdo ultra-violeta, no formato desejado
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LAMINADA RECOZIDA RECOZIDA
A 900 °C 1100 °C
FRIO 10 min 10 min

escala; omm 50 pm

I'igura 23: Microscopia Stica para controle de tamanho de grao.
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tensao de tensdao de
Resina C. P. | escoamento (0,5%) | escoamento (0,2%)
_ (K gffmm?) (Kgf/mm?)

Riston sem 1 37,11 20,28
decapagem 2 36,30 14,72
3 36,56 16,06

KPR com 1 30,66 14,30
decapagem 2 34,81 12,93
3 33,60 16,42

KPR sem 1 32,85 14,30
decapagem 2 35,89 15,60

Tabela 7: Tensdao de escoamento em Cu cortado por foto-corrosao.

¢ Eliminagao da resina niao polimerizada
¢ Ataque quimico da chapa nao protegida pela resina

¢ Eliminagao, por ataque quimico, da resina aderida a chapa ja cortada.

Inicialmente este método foi aplicado em folhas de cobre. As amostras foram sub-
metidas a testes de tragio em uma maquina do Laboratério de Materiais do IEN,

com uma célula de carga de 500 K'gf.

O critério de medida adotado para andlise dos resultados foi a tensdo de escoamento
a 0,2% de deformmagao. Os resultados iniciais estio dispostos na tabela (7), onde
observa-se que a utilizagao da resina RISTON proporcionou resultados com maior

reprodutibilidade.

0 método foi entao aplicado a chapas de ago. Contudo a resina nao se mostrou
resistente ao ataque quimico final, introduzindo irregularidades no acabamento da

amostra, fazendo com que este método fosse também abandonado.



CAPiTULO 3. MATERIAIS E METODOS 79

4. Retifica Otica de Perfis - este método utilizou chapas de ago sobrepostas, formando
um bloco iinico com dimensoes (5 X 9 x 3 mm), e foi subdividido em duas etapas.
Na primeira foi feito um gabarito no formato final da amostra (figura (24)), e um
desenho da amostra, em papel vegetal, ampliado 50 vezes. O desenho, reproduzido
na tela da maquina, foi entao alinhado em composigao com a imagem do gabarito.
Posteriormente as chapas foram desgastadas pelo método de retifica, até que o de-
senho ficasse no esquadro com o gabarito. O controle visual foi feito através do

contraste mostrado pela tela, como consequéncia do desgaste.

A segunda etapa deste processo, consistiu no lixamento manual (lixa 600) da su-
perficie desgastada, para eliminar eventuais rebarbas, seguido por eletropolimento
com solugao de acido perclérico em meio a.lcoélico[941, nas seguintes condigdes:
94% Etanol + 5,4% acido perclérico + 0,6% agua

voltagem - 45 V', corrente - 0,6 A, temperatura de 4 a 5°C, tempo - 0,1 A

Foi tainbém utilizado com maior economia e com a mesma eficiéncia, uina solugao
alternativa de acido nitrico a 7,3 M nas seguintes condigdes:

voltagem - 8 V, temperatura - 5°C, corrente - 5 A, tempo - 90 s. Este método foi
degnvolvido e aplicado em coopera¢do com o centro Técnico Euvaldo Lodi do SENAL
Os resultados com chapas de 0,3 mm de espessura foram excelentes, entretanto
quando aplicados a chapas de 0,1 mm, a p:rte manual de lixamento de rebarbas,
que ficaram mais frequentes, mostrou-se ineficiente tanto na produ¢ao em quantidade

como na qualidade. Assim, este método foi também abandonado.

5. Eletro-Erosao - Este método, desenvolvido em cooperagao com o Centro de Pesqui-
sas Elétricas da Eletrobras, CEPEL/RJ, consistiu na utilizagdo do mesmo gabarito e
a mesma disposicao de laminas de ago, utilizado no método de retificagao ética, e
um eletrodo com o formato do negativo do corpo de prova (figura (24)). O gabarito
é entao submerso em um banho de éleo, e subinetido a uma diferenga de poten-
cial variavel com relagao ao eletrodo. Quando o eletrodo entra em contato com as

laminas, estas sao cortadas eletricamente no formato final desejado.
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elelredos de cobra

Figura 24: Eletrodo para corte de amostras finas por eletro-erosao.

Inicialmente, foi utilizado um eletrodo de grafite, que apesar de produzir um bom
acabamento nas amostras, apresentou desgaste prematuro acentuado. O problema
foi finalmente resolvido com a confetao de um eletrodo de cobre, idéntico ao de
grafite, com o qual foram obtidos as condigdes Gtimas, e por conseguinte a prodigio

de todas as amostras utilizadas neste trabalhc.

O fluxograma da figura (25) mostra a sequéncia de preparagio das amostras de
agos AlSI 316 e 347, e como foram distribuidas para os testes nao destrututivos, e destru-

tivos (ver também capitulo (4)).
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Figura 25: Fluxograma de preparagio de ainostras.
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3.1.4 Irradiagoes com Prétons

Com o objetivo de se obter os parametros iniciais de irradiagao, coin o ciclotron
Ccv-28/1EN, foram feitas experiéncias preliminares com feixe de prétons de 4 AMel” em
amostras de cobre. Para estas experiéncias, foi projetado um porta-alvos especial em
aluminio, refrigerado a agua (figura (26)), com um degra.'dvor também em aluminio, que
possibilitou a degradagao da energia inicial do feixe de 24 MeV para 4 MeV. A utilizagao
deste degradador teve como justificativa uma “limitagao” (a época destas experiéncias),
do ciclotron em produzir feixes de baixa energia &~ 4 MeV, com correntes altas ~ 30 uA.

Com estas experiéncias, foi possivel determinar alguns limites, tanto a amostra
como o degradador resistiram sem fundir, a correntes da ordem de 30 #A por um periodo
max.mo de 2 horas.

As amostras irradiadas neste porta-alvos foram submetidas a testes de tragao
em uma maquina KRATOS (secdo (3.3.1)). Os resultados iniciais ndo foram satisfatorios,
levando a suspeitar de um possivel recozimento das amostras durante a irradiagao, devido
a umna deficiéncia na troca de calor. Assim, foi desenvolvido um outro porta-alvos também
em aluminio.

O porta-alvos foi aperfeigoado, dividindo-o em duas partes (figura (26)), ambas
refrigeradas. A primeira contem o degradador que pode ser trocado por outros de espessu-
ras diferentes, a segunda parte contém o dispositivo de fixacdo das amostras. A primeira
parte contém ainda, dois orificios que permite equalizar as pressoes entre as partes. Este
arranjo perinitiu que a amostra nao ficasse em contato comn o degradador, onde a geragio
de calor € maior.

Apesar de melhorias introduzidas com o novo porta-alvos, os limites obtidos ante-
riormente nao foramn satisfatoriamente ampliados. Para uma irradiagao prolongada (x 8 )
com prétons de 24 MeV a corrente maxima suportada pelo conjunto porta — alvos +
amosira nao passou de 10 uA.

De acordo com o que foi apresentado nas segoes (2.2.3), (2.2.4) e (3.1.1) e serd
visto com maiores detalhes no capitulo (4), esta fluéncia nio é suficiente para produgio

de deslocamento em uma quantidade que justifique a simulagao de danos com protons.
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Porta - degradador
2- Luvo

3 - Degrodador

4 - Equalizador de pressoo
5 - Colimodor

6 - Suporte dos omostros

Figura 26: Porta-alvos especial para irradiagdes com protons.
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Foram também realizadas medigoes de doses de néutrons durante as irradiagoes
na “caverna 4", para diferentes pontos do prédio do ciclotron do IEN, e como decorréncia
da blindagem precdria, especifica para néutrons, foram registradas doses acima da minima
permitida.

Considerando estes fatos, as irradiagoes com prétons foram postergadas para uma
oportunidade financeiramente mais favoravel, onde o desenvolvimento de porta-alvos alis-
dos a uma blindagem adequada da caverna, permitam a produgao de desiocamentos com
protons. Assim, a opgao natural foi a irradiagao com particulas alfa para implantagao e
estudo do He em ago, 0 que na realidade, ja havia sido escolhido como objetivo principal
de estudo deste trabalho.

O fluxograma da figura (27), mostra a sequéncia experimental a que foi submetida

as amnostras.

3.1.5 Irradiagdes com a (Implantagao de He)

Para implantagao de hélio, as amostras foram irradiadas com particulas alfa com
energia maxima de 28 MeV. A energia do feixe de particulas foi degradada ciclicamente,
por folhas de aluminio com diferentes «spessuras fixadas em uma roda giratéria, ja descrita
na segao (3.1.2) (figura (20)).

Para que fosse obtida homogeneidade de implantagao coin relagio a area irradiada,
o feixe foi desfocalizado e monitorado no colimador de 4 fendas ajustaveis (figura (19)).

Com taxa de implantagio de 10 a 15 ppma.h~?, foram implantadas amostras com
1, 3, 5, 10, 20, 30, 50, 70, 100, 120 ppma de He, sendo 4 amostras de cada, no formato
especial para testes de tragao. Foram também implantadas amostras no formato especial
para teste nao destrutivo (segio (3.1.3)), nas concentragoes nominais de 10, 30, 50, 100 e
300 ppma.

Durante as implantagoes sao produzidos os deslocamentos atémiccs. A seguir sao
apresentados os calculos para a determinagao do nimero de dpa pruduzidos dur.ante a

implantagao de He.
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Produgao de dpa Durante a Implantagao de He

O numero de colisdes entre as particulas a, do feixe produzido pelo ciclotron e os
atomos da rede cristalina do ago a ser implantado, em uma profundidade z, é calculado

usando-se a equagao (15)
P(E;,T)dT = o(E;,T)dT Ndx

onde, o(E;,T)dT é a probabilidade de colisao com transferéncia de energia entre T" e
T 4+ dT, e Ndz é o nimero de atomos da rede por centimetro quadrado, (com N em
dtomo.cm™3, dr em cm), e E;, a energia da particula incidente.

Se na profundidade z do ago, o numero de particulas alfa por centimetro quadrado
por segundo é /, entdo o nimero de colisdes por segundo em um elemento de volume de

espessura dr e irea de 1 cm? é dado por
INo(E;,T)dTdzx . (133)

Dividindo a expressiao (133) por dz, tem-se o nimero de colisoes por unidade de

volume, com transferéncia de energia na faixa entre T e T + dT, na profundidade z, como
INo(E;,T)dT . (134)

Se em uma colisdo da particula a houver a prudugio de um atomo primario de
energia T, este por sua vez produzird uina quantidade de dtomos deslocados por unidade
de volume n(T), vista na segao (2.1.7). Assim a taxa de produgio de dtomos deslocados

na profundidade z é

. o |
Ry(z) = /EA INo(E;, T)n(T)dT. (135)

d

Observe que agora o termo utilizado é dtomos deslocadns, no lugar de colisoes.
Observe também que o limite inferior da integral agora é Ey, energia de deslocamento,

vista na segio (2.1.6), e AE; é a energia maxima transferida, vista na se¢do (2.1.1 ).‘

* nao confundir T com temperatura; T representa aqui a energia transferida por umna particula incidente
de energia E,, para um itomo da amostra.



CAPiTULO 3. MATERIAIS E METODOS 87

Multiplicando a taxa de produgao de desiocamentos pelo tempo ¢ de irradiagac

(ou implantagdo), tem-se a quantidade de dtomos deslocados por unidade de volume

atomos deslocados

Ry(z)t em

cmnd
Dividindo pela densidade atomica N da rede

Ry(z)t atomos deslocados
em -
N atomo

(dpa)

dpa = It /E (B T)(T)dT . (136)

d

Este calculo para o dpa é feito na profundidade z, que por sua vez esta relacionado
com a energia do feixe, isto &, E; é fungao de z, E;(z) (ver segoes (2.1.3) e (2.1.5})). Esta
fungio pode ser obtida do “stopping-power” ou seja, do modo como as particulas alfa

perdem energia em fungao da distancia z percorrida dentro da amostra.
—dE.
—I;E"—) o VE; (137)

chamando % a constante de proporcionalidade tem-se

dEi(z) = ~k\/E;dz (138)
integrando
1/2 k12
Eix)= [E.. (0) - -2-::] . (139)
Usando a equagdo (61) para n(T), com T sendo a energia do atomo primario
T
n(T) = EE‘-
Substituindo (61) e (139) em (136)
AE(z)
dpa = t1 /E o (Ei(z), T)m(T)dT (140)
d
dividindo pela fluéncia (1 x t)
dpa  AEE) ) T
m = ./Ed U(E,\I),T) EdT . (141)
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Considerando a interagao ion-atomo do tipo voulombiana, o potencial é dado pela equagao

(29)

onde r é a distancia ion-atomo. De acordo com calculos feitos na segao (2.1.5), para a

se¢ao de choque de interagao com um potencial deste tipo, tem-se

My 11
. = g72724 000 L 42
O(E'(I),T) leZ2e AIQ Ei(I)T2 (l )
Seja,
M .
7= xz}zge*l—w-; \ (143)
substituindo em (141)
dpa AEdr) 1 T 1
——— = ‘7/ il =
(a.cm—?) Ea Ei(z)2E4 T
7 L AEi(z)
b Je, T T 2E B " CE, ) (144)
2
como Ei{z) = [E'-ln(O) - §:t] , pode-se escrever
d])(l i {A .1/2 k 2}
— = In —Ei (0)—,—1’ s “"5)
(a.em=2)l, ~ 2E,[E!*(0) - kap? £l 2%)

na profundidade z da amostra irradiada.

Chamando dpa/(a.cm~2) de R4(z), sua representagio grifica e fungao de z tem
a forma da figura (28).

Para calcular o nimero de dpa/(a.cm~3) na espessura da amostra, basta integrar
(145) em dz, com z variando de 0 até o alcance z; relalivo a ensrgia L, do jon incidente.

Como estamos utilizando uma roda degradadora de energia para implantagio de
He (segdo (3.1.2)), este calculo deve ser feito para cada energia degradada pelas folhas de
aluminio (figura (20)), e posteriormente considerados em um somatorio.

Para a euergia E; na espessura z; da amostra teiu-se

_dp__ 1 / __dz { A gk 2} ‘
(a.em=3) = 2Eq Jo lE.’”(M—%:]?'" £l (0 - 5 (146)
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Figura 28: Representacio grifica de R(z)
em dpa/(a.cm=2).
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por simplicidade seja

3
Lk
]
=

12 (147)

b
II
i3]

T
|
[N} o

; A
&, B
Ry significa o nimero de dpa/(a.cm™3) produzido em toda a espessuia z,, devido a

particula incidente de energia E;(0), ou seja a area sob Rf‘(.‘t), mostrada na figura (28).

Assim das equagoes (147) em (146)

2
Ry = 2/ ey B 7 In€?[A; - Bz] (148)
multiplicando e dividindo a equagio (148) por £2
LY N T T W
3¢ /o A —pap " €l - Be) (149)
fazendo
Ai=aq;
¢ ¢ (150)
EB=0b
tem-se
Ry = 962/ [ ———zzIn{a; - bz] (151)

resolvendo esta integral

i _oc2 fInla; - bz]+ 11"
J-Qs{ bla; — br] }0

) (152)

usando (150)

In[A; - Bz} +In¢ + 1
Ry = B{ [A; - Bz} }

G -
ou

In[A; - Bz] +Inf + 1 lnA.—+lnE+l} ' (153)

Ry=— -
1B { [Ai - Bz} A,
Esta equagdo serd usada na segio (4.1) para o calculo da razio M durante as im-

plantagoes de He com a roda degradadora de energia.
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(a) implantagdo homogeénea, (b) e (¢) implantagoes nao homogéneas

Figura 29: Sensibilizagao fotogrifica para controle de qualidade das implantagoes.

Controle de Qualidade das Implantag&es

Sao realizados dois tipos de controle de qualidade, o primeiro esta relacionado
com a homogeneidade da irea irradiada, e é feito pela sensibilizagao de filme dosimétrico
(figura (29)).

O segundo tipo de controle tem por objetivo a verificagdo comparativa da quan-
tidade de hélio implantada. Nesta técnica utiliza-se a espectrometria gama (figura (30)),
para medigao da atividade de um determinado radionuclideo produzido durante a im-
plantagio.

No caso dos agos o raio gama mais conveniente para estas medidas € o de 811 keV
emitido pelo 58Co produzido pelas reagdes %6 Fe(a,np)*®Co e 3> Mn(a,n)%®Co. Como a
atividade do pico gama é proporcional a quantidade de hélio implantado, é possivel uma
verificagao relativa destas quantidades.

Assim, foram selecionadas as amostras para testes nio destrutivos e posterior-

mente, testes destrutivos apresentados a seguir.
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Figura 30: Diagrama esquematico da espectrometria gama
para controle de dose e qualidade das implantagoes de He.

92



CAPITULO 3. MATERIAIS E METODOS 93

3.2 Técnica nao Destrutiva (Aniquilacao de Pésitron)

Como as propriedades de um material nio podem ser estudadas acompanhando
cada um de seus atomos, o estudo € feito considerando o material como um todo, ou seja,
um sistema de muitos corpos. Assim as posicoes dos elétrons podein ser expressas pela
distribui¢ao da densidade eletrénica e as velocidades pela distribuigao dos momenta dos
elétrons(99], Informacgoes a respeito destas distribuigoes possibilitam predizer as condigoes
que determinam as propriedades macroscopicas dos materiais.

Os positrons, devido a sua carga positiva e pequena massa, sao particulas sensiveis
as imperfeigoes estruturais dos materiais. Esta sensibilidade esta relacionada com o fato de
que alguns deleitos sao carregados negativamente. Por esta razao os pdsitrons respondem
a estes defeitos de modo diferente do resto do material(%6].

Quando um pésitron entra na matéria condensada, ele atinge profundidades que
variam entre 10 um e 1 mm. O processo de perda de energia do positron, se da através
de choques com elétrons e ions. Depois de aproximadamente 3 ps (em metais e ligaslgﬂ),
quando o pésitron atinge a energia térmica (= 0,025 eV), ele aniquila-se com um elétron
do meijo, emitindo raios gama cuja energia e hora de emissao podem ser medidos com
precisao.

O processo de aniquilagio fornece uma energia de = 2 me? (aproximadamente a
massa de repouso do par elétron-positron). Assim, o resultado da aniquilagido é a emissao
de dois raios gama de = 511 keV, chamados de radiagio de aniquilagao.

A teoria quantica deste fenomeno é complicada, mas para particulas de baixa
energia (x térmica), pode-se mostrar93l que as caracteristicas da radiagao de aniquilagao
depende quase que totalmente do estado inicial do sistema elétron-pésitron.

Existem também evidéncias experimentais indicando que a probabilidade de ani-
quilagdo é pequena, a menos que a velocidade relativa do par seja pequena, ou seja, é a
mesma condigao de termalizagao do pésitron antes de sua aniquilaqiolggl.

Em ligas metalicas como o ago, os pésitrous sao repelidos pelos potenciais ionicos
para regioes intersticiais fazendo com que defeitos do tipo vacancias, dicordaucias, “voids”

e bolhas de gases sejain favoraveis ao aprisionamento[mm.
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Figura 31: Radiagdo de aniquilagio
onde P, é o momento do centro de massa, P, e P, sio as componentes transversal e
longitudinal do momento do par, P, ; sao os momenta dos fotons 1 e 2.

As caracteristicas da radiagao de aniquilagdo em uma regido com defeitos ou
danos, é diferente daquelas onde o material nao contém defeitos. Assim, a medida da

variagdo destas caracteristicas fornece a base para uma técnica nao destrutiva para estudos

de danos em materiais.

3.2.1 Correlagao Angular

Se no momento da aniquilagio, o par elétron-pésitron tiver alguma quantidade
de movimento no referencial do laboratdrio, a radiagdo de aniquilagio sofrerd alteragoes a
fim de conservar o momentum e energia do processo de aniquilagio. Em outras palavras
a radiagao de aniquilagio deixa de ser colinear e ainda experimenta uma variagao AE no
valor da energia[ml] (figura (31)),

Usando a conservagao de energia e momento

c|Pil + ¢ P] = 2moc? (154)
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(1P| = |Pal)cos(¢/2) = P (155)
(1] 4 | Pa))sen(0/2) = P, (156)

para angulos pequenos

cos(¢/2) =1 e sen(¢/2) = ¢/2

Somando as equagoes (154) e (155)

|| = moc + P/2

mas
|| = Ey ou ¢|P;| = moe* + Pie/2

logo,
Ey = Eg+ AE (157)
AE = Pi¢/2 (158)

Subtraindo as equagdes (154) e (155)
c|P2) = moc® - Pic/2 (159)
ou

E; = Ey- AFE (160)

Substituindo (154) e (156) tem-se

o= Lo (161)
mgc

A distribuigdo dos valores de ¢ em um plano, tem uma largura da ordem de
miliradianos. Esta distribui¢ao pode ser medida com o arranjo experimental da figura
(32), composto de dois detectores de Nal(T!), dois colimadores e um sistema de contagens
de coincidéncia. Um dos detectores é fixo enquanto o outro pode girar em t~rno de um
eixo perpendicular ao plano da figura, e que passa pelo conjunto (amostra+fonte).

A pequena variagao angular implica em angulos solidos de detecgao também pe-
quenos. Assim, um sistema de medida com a resolugio adequada deve satisfazer algumas

condigdes:
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Figura 32: Diagrama esquematico do sistema de medida de correlagao angular.
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o a distancia entre os detectores e o conjunto de amostra+fonte 3% deve ter aproxi-

madamente 2 metros,

o aatividade da fonte de pédsitrons deve ser alta o s’ ciente (10—50 mCi), para satisfa-
zer as condigdes de estatistica de contagens, de 10* contagens/posigao, considerando

a distancia,
¢ blindagem adequada

No processo de aniquilagao, o elétron é responsavel pela maior parte do momen-
tum do centro de massa do par elétron-pdsitron. Esta contribuigao € maijor ainda se
a aniquilagdo se di com um elétron de valéncia. A razio entre a taxa de aniquilagao
com elétrons de condugio e elétrons de valéncia depende se o pésitron penetra livremente
através da amostra até sua aniquilagdo, ou se é aprisionado em algum tipo de defeito
como; vacancias, “voids” ou bolhas.

Quando o pdsitron € preso e um defeito, a probabilidade de aniquilagao com
elétrons de condugao é maior. Por esse motivo, a quantidade de movimento de par elétron-
positron € pequena, de tal modo que o desvio angular da radiagio de aniquilagao é insigni-
ficante, assiin como sua variagio de energia AE eq. (158). Na pritica, isto resulta em um
nimero maior de contagens de coincidéncias medidas a 180°, provocando um estreitamento

da curva cara-teristica de correlagao angular, (figura (33)).

3.2.2 Alargamento “Doppler”

Outro efeito da conservagao da quantidade de movimnento do centro de massa do
par elétron-pésitron, é a variagio AE (eq. (158)) na energia da radiagio de aniquilagao.
Esta variagao de energia pode ser entendida como uma variagio “Doppler” (“Doppler
shift” )102],

Da eq. (AE = Pic/2) pode-se verificar que, se a energia do centro de massa do
paré = 1 eV, a mudanga na energia de cada raio gama de 511 kel é de aproximadamente
1 keV. Esta variagio de energia pode ser medida experimentalmente, utilizando umn

detector com resolu¢do adequada (< 1,5 keV na FWHM do pico gama de 511 kel/).
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Figura 33: Curva tipica de correlagao angular.
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Figura 34: Diagrama esquematico do sistema de medida de alargamento “Doppler”.

O método “Doppler” fornece uma curva de distribuigio de quantidade de movi-
mento dos elétrons. Esta distribuigdo é mais estreita quando o material testado apresenta
defeitos em sua rede cristalina, pelas mesmas razdes do estreitamento da curva de cor-
relagio angular.

A curva de distribui¢io neste caso tem precisao menor que no caso da correlagido
angular, porque o espectro de energia, cuja faixa normal é da ordem de alguns keV's, é
medido com um detector que dificilmente possui resolugio melhor que 1,2 keV. Em com-
pensagio, o método “Doppler” é muito mais simples, usa fonte 3+ de baixa intensidade,
é pritico, compacto, flexivel e atualmente até portdtil. A representagio esquematica do

sistema utilizado para medidas de alargamento “Doppler” é mostrado na figura (34).
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Figura 35: Curvas de alargamento “Doppler”.
(2) curva caracteristica de amostra com defeitos e (b) sem defeitos

Andlise da Curva de Alargamento “Doppler”

Na pritica, sio feitas medidas da largura a meia altura (FWHM), do pico de
511 keV, que é mais estreito em amostras coni maior quantidade de defeitos (figura (35)).
Analogamente 2 descrigio das caracteristicas da curva de correlagao angular, a justificativa
para este estreitamento sio aniquilagSes com elétrons de condugio, onde o valor de AE é
menor, proporcionando um nimero maior de contagens de raios gama com énefgia muito
préxima de 511 keV.

A anilise dos espectros obtidos pode ser feita, definindo-se o parametro 5“03],

como a razao das ireas entre determinados limites « e b, e a drea total do pico gama de
511 keV (figura (36)).
A

1= Ata!’

S
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@) (poucos) defiitos
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Figura 36: Determinagdo do parimetro §
comparativamente as areas hachurradas representam: (a) pouca quantidade de defeitos,
(b) quantidade intermedidria e em (c) grande quantidade de defeitos no material estudado,
com isto §3 > 53 > ;.
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A3
Atot
AS=5,-5>0

Sy =

onde A, ¢ a drea total do pico, e A%, é a drea do pico entre os limites a e b. AS crescente
significa aumento da quantidade de defeitos na rede.
Este método foi aplicado nas amostra de ago Alsi 316 e 347, os resultados e

discussao estao na segao (4.3.4)

3.2.3 Tempo de Vida de Positron

As previsoes teoricas! 104 e as evidéncias experimentaislws’] mostram que a pro-
babilidade de aniquilagido do par elétron-pésitron é pequena se a velocid:e relativa do par
¢ alta. Em outras palavras a taxa de aniquilagao aumenta quando o pésitron se termaliza.
Assim, aniquilagdes com elétrons mais internos sao raras, nao sé pelo fato da velocidade
relativa ser maior, como também pela repulsdo coulombiana entre os nicleos de atomos
da rede e o positron. '

Deste modo, pode-se concluir que a taxa de aniquilagio depende da concentragio
de elétrons vista pelo pésitron, e esta relacionada com o tempo de vida médio do pésitron
deniro de material. Emn metais e ligas este tempo € da ordem de 120 « ;00 ps. A variagao
deste tempo é atribuida a presenga de regides carregadas negativamente que atuam como
armadilhas(99) para os positrons, como é o caso de defeitos do tipo vacancias.

Experimentalmente pode-se medir intervalos de tempo desta ordem com precisao
de alguns picosegundos, utilizando-se um espectrémetro de tempo, que é descrito na segdo
seguit te, R

Um dos componentes fundamentais do espectrometro de tempo é a fonte emissora
de positrons, que deve ter como uina de suas caracteristicas, a emissio de um raio gama
de alta energia quase simultaneamente 4 emissao do pdsitron (segao (3.2.4)). Este raio
gama é usado para determinar a hora de nascimento do pésitron enquanto que a radiagio
de aniquilagao é usada para determinar sua morte. Cou. isso, é possivel obter um espectro

de tempo médio de vida de pésitron dentro de material.
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3.2.4 O Espectrometro de Tempo

Para as medidas de tempo de vida de pdsitron nas amostras estudadas neste
trabalho, foi montado e otimizado!106] um espectrometro de tempo (figura (37)).

As fontes de pésitrons comumente usadas em espectrometria de tempo siao ?2Na
e %Ge. Entretanto, por motivos que foram vistos na segao (3.2.3), foi utilizado o 8V
como fonte de pésitrons, também apropriadollm] a espectrometria de tempo.

Segundo o esquema de decaimento do *®V (figura (38)), depois de 1,7 ps da
emissao de nm positron, ocorre a emissao de umn raio gama de 1312 keV, usado para
determinar o instante em gue o pésitron nasce e entra na amostra, sendo por isso chamado

sinal de “start”.

O tempo decorrido enire a emissao desse podsitron e a subsequente detecgio da
radiagao de aniquilagao (511 keV'), determina o tempo que o pésitron vive dentro do
material. Por isso a radiagao de aniquilagao é chamada de sinal de “stop”.

No espectrometre de tempo, foran utilizados cintiladores plasticos N E 210 aco-
plados a tubos fotomultiplicadores HFAMAMATSU R 329, montados em dois ramos; um ramo
chamado lento, caracterizado pela presenga de linhas de atraso ORTEC 425A, € um ramo
rapido caracterizado pelo processamento eletrénico de sinais de tempouog], (figura (39)).

No ramo lento, os sinais de saida de cada fotomultiplicadora, sao selecionados e
processados por um discriminador diferencial DFc ORTEC 583 associado a cada detector.

A selegao é feita através de uma janela de energia variavel que seleciona sinais para
o “start” (1312 keV'), e para o “stop” (511 keV'). Estes sinais, selecionados e processados,
sao passados & um conversor de tempo em altura de pulso CTA ORTEC 467. Este médulo
por sua vez, produz pulsos com altura proporcional ao intervalo de tempo entre a detecgao
de um evento no detector A, (“start”), e outro evento correlacionado no detector B,
(“stop”).

A verificagao da correlagao entre os eventos é feita por um moédulo de coincidéncia
rapida CR ORTEC 414, ligado ao ramo rdpido. Este médulo emite um sinal (figura (39)),
para o “gate” do CTA, toda vez que os sinais de entrada provenientes dos discriminadores,

estiverem dentro dos limites de tempo previamente ajustados. Assim, apenas os sinais
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Figura 37: Diagrama esquemético do espectrometro de tempo.
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Figura 38: Esquema de decaimento do 48V’
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Figura 39: Processamento de sinais no espectrometro de tempo
CR é o moédulo de coincidéncia ripida. Os sinais “start” e “stop” sdo ajustados para
ocorrerem dentro do intervalo de duragio do sinal de saida do CR. O intervalo At registra,
em um analisador multicanal, o tempo de vida de pésitron.
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relevantes emitidos pelo CTA sdo enviados & um analisador multicanal.

Como o decaimento de um radioisétopo é um processo estatistico, o espectronetro
esta sujeito a variagoes estatisticas, fazendo com que o espectro final obtido, seja a soma
de uma funcdo resolugdo do sistema com o espectro puro de tempo (curva de decaimento).

A fungao resolugio do sistema pode ser simulada usando-se uma fonte de 6°Co,
considerando-se que este isotopo emite dois raios gama (energia 1173 e 1332 keV') quase
simultaneamente.

A fungao resolugdo para o espectrometro utilizado neste trabalho foi determinada
deste modo e teve como resultado, uma resolugao de = 363 ps FWHM e = 980 ps FWTM

(figura (52)).

Produgido da Fonte de g+

As fontes de pésitrons comummente utilizadas em medidas desta natureza sio
22Nq e %Ge. Entretanto, considerando as dificuldades tanto de importagio como de
producao das fontes citadas, foi feito um estudo sobre a viabilidade de produgio de uma
fonte alternativall07l,

Como critério de selecdo das reagoes mais adequadas aos nossos prop6sitos, foram

considerados os seguintes fatores:

e decaimento (da fonte) para um estado excitado de vida curta (= 3 ps),

material a ser utilizado como alvo,

limitagdes do ciclotron como: corrente, energia e particulas que podem ser aceleradas,

tenipo de meia vida do radioisétopo produzido,

viabilidade econdémica, isto é: reagdo com rendimento satisfatério e,

relagdo entre a taxa de emissio 3% e captura eletronica.

Das reagoes pesquisadas, as reagdes Ga®®(p,2n)%Ge, M g*(d,a)**Na

e ‘8Ti(p,n)*8V, foram as que melhor satisfizeram as condi¢des acima.
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A primeira reagao, apesar de ter um rendimento razoavel (= 15 uCi/uAh) para
wma mesma espessura de = 1,1 mm de Ga, tem a desvantagem do Ga ser liquido acima
de 30°C, o que dificulta a irradiagao.

A segunda reagio tem a vantagem do tempo de meia vida do ®?Na ser rela-
tivamente longo (2,6 a), porém, a separagao qul'mica.[1091 exige cuidados especiais, e o
baixo rendimento da reagio nas condigoes desejadas (= 0,7 pCi/pAh), fizeram com que
a escolla recaisse sobre a reagao *4T'i(p,n)®V.

Um cdlculo teérico inicial do rendimento esperado para uma espessura de T'i de
2 570 pm, indicou um rendimento de = 216 uCi/uAh. Uma desvantagem desta reagao,
com relagao a anterior, é o tempo de meia vida do 4V (16 d). Contudo, esta desvantagem
é compensada pela facilidade do uso do ciclotron quando for necessirio a produgio de
nova fonte com atividade suficiente.

Apos um teste inicial feito com 4 folhas de Tt empilhadas, cada uma com 125 um
de espessura, foi possivel determinar as condigdes ideais para produgao da fonte alternativa
de positron. A condigao final foi a seguinte, 5 folhas de Ti com = 25 pm cada uma,
empilhadas e irradiadas com prétons de 14 MeV.

A atividade média de cada folha de T'i foi de &~ 12 uCi sendo que as folhas 3 e 4
ficaram com a atividade maior que as outras e foram as utilizadas como fonte de 3* para
medidas de tempo de vida.

As figuras (38) e (40) mostram o esquema de decaimento e o espectro de energia

do 8V, com os picos de energia caracteristicos deste radionuclideo.

Anilise do espectro de tempo

O espectro de tempo, é composto basicamente de duas ou mais exponenciais, uma
fungdo resolugao e uin “background” (figura (41)).
A fungdo exponencial que corresponde a taxa de aniquilagao A; (ou inverso do

tempo de vida r;), é dado por
Ii(t) = Toie™ ™! para t>0 e 0 para t<0, (162)

onde ¢ é o nimero do canal e representa uma medida do tempo, e Iy; é uma constante.
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Figura 40: Espectro de energia do 48V,
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Figura 41: Espectro tipico de tempo
com duas componentes 1, e 2, ] € a intensidade.
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A fungao resolugao G(t), € uma gaussiana do tipo
! 2
G(t) = —\/—1?0— exp [—(t - to)/d] . (163)

A convolugdo“lol -1as exponenciais comn a gaussiana da a forma final do espectro

de tempo de vida de positron
Glt) = %10.- exp[=M(t — to = Mo?/A) x [L - erf {No/2 - (t - to)fo)}],  (164)
onde ¢ é o desvio padrao e esta relacionado com FWHM por
2(In2)’0 = FWHM.

Assim, a andlise dos espectros é feita através da determinagao experimental da

fungao resolugao, seguida .a deconvolugdo das exponenciais, e subtragao do background.

3.3 Técnicas Destrutivas

Apos as amostras terem sido submetidas ao teste nao destrutivo de aniquilagao
de pssitron, houve uma selegao das mesmas para determinar grupos de amostras a serem
submetidas aos testes destrutivos. A selecao teve como objetivo, além do controle de
qualidade, obter conjuntos de amostras em que os resultados possain ser analisados e
comparados com resultados de outros testes destrutivos, uma vez que cada teste destrutivo
inutiliza a amostra.

Um dos critérios de selegao, foi a andlise por espectromnetria gama[ln]. para de-
terminar, com maior precisdo a dose de irradiagao recebida pela amostra, e a sensibilizagao
fotografica para verificagdo da homegeneidade da érea irradiada (segao (3.1.5)).

Posteriorinente, as amostras foram submetidas aos seguintes testes destrutivos;

ensaios de tragao, “creep”, MET e MEV.

3.3.1 Teste de Tragao

O objetivo p..ncipal dos ensaios de tragao, foi determinar os parametros funda-
mentais que caracterizam o comportamento mecanico e os limites de carregamento a ser

usado emn outro teste destrutivo, “creep”, que serd visto na secio (3.3.2)).



CAPITULO 3. MATERIAIS E METODOS 112

T (o)

& (mm)

Figura 42: Curva tipica de um ensaio de tragdo onde o ¢ a tensdo e ¢ é a deformagao.

Emn uma curva tipica de um teste de tragéou 12 (figura (42)), observa-se a variagao

da tensdo o com a deformagao ¢. Desta curva pode-se obter os seguintes parametros:

o resisténcia & tragdo (0y/A;), com A; a drea inicial de secgo do corpo de prova

limite de escoamento (o./A;)

médulo de elasticidade Ag/Ae = E, (dentro do regime elastico)

o ductilidade caracterizada pelo alongamento (deformagao plistica maxima) e da es-

tricgio (redugdo mmaxima da segdo transversal da amostra)

tenacidade (energia médxima de deformagao no regime pldstico)

resisténcia (energia méxima da deforinagio no regime elastico)
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A andlise da curva de tensao deformagao de dois materiais diferentes, um ductil
e outro fragil permite observar que: a) no material ductil a regido do regime plastico
é muito maior que a do regime elastico, o alongamento é grande e a fratura apresenta
reducao acentuada na segio transversal. b) No material fragil, a regiio do regime clastico
é bemn maior que a regiao do regime plastico, o limite de escoamento é quase igual ao limite
de resisténcia a tragao, o alongamento é muito pequeno e a fratura quase nao apresenta
deformagao plastica.

Em reatores, os projetos de estrutura metalica sio desenvolvidos de tal modo que
o limite de escoamento nao seja ultrapassado. Entretanto estes materiais quando sujeitos
a irradiagdo (como visto anteriormente), sofrem alteragoes estruturais, modificando os
limites iniciais.

O elevado grau de deformagao plastica que o material suporta estd ligado a pre-
senga de gases na rede cristalina e a facilidade com que as dicordancias sio geradas e
emitidas durante a deformagéollm'l“].

A movimentagao de gases no interior da estrutura do material é determinada por
inumeros fatores, como por exemplo: tipo de arranjo cristalino, grau de deforiagao prévia
imposta ao material, existéncia de solicitagio mecanica durante a implantagao de gases,
gradientes térmicos ao longo do componente metalico, quantidade e tipo de aprisionadores
de gases no interior do material.

Assimn, através de testes como este é possivel estudar os efeitos de irradiagao no
comportamento destes materiais, em especial na fragilizagao devida a presenca de gases
na rede cristalina.

Aqui o parametro mais importante a ser determinado é o limite, ou tensao de es-
coamento, que além de estabelecer a regiio de comportamento eldstico, fornece o parametro
inicial (o.) para aplicagao do teste de “creep” que oferece maior reprodutibilidade de re-
sultados quando se considera as dimensoes das amostras (se¢io(3.3.2)).

Os ensaios de tragao foram realizados em uma maquina KRATUS, e os resultados

sdo apresentados na segao (4.4.1).



CAPiTULO 3. MATERIAIS E METODOS 114

3.3.2 Teste de “Creep”

O “creep” am metais e ligas é definido como a deformagdo pldstica sofrida por
um corpo de prova (amostra), quando submetida a uma carga e temperatura constantes
durante um longo periodo de tempo, produzindo grande deformagao plistica seguida de
ruptura.

O “creep” € um processo termicamente ativado, onde a temperatura em que se da
o inicio do “creep” estd em torno de 40% da temperatura de fusio do material. No caso
dos agos (aqui estudados) esta temperatura estd em torno de 550°C.

O modo convencional de estudar o “creep” em metais, é submeter a amostraa uma
tensdo constante o, a uma temperatura (elevada) T, e dispor em um grafico as medidas
da deformagio da amostra ¢, emn fungao do tempo t.

As figuras (43 a) e (43 b) mostram curvas caracteristicas de um teste de “creep”
onde a tensio o aplicada é ajustada automaticamente durante a extensio da amostra, de
modo a permanecer constante com a diminui¢do da area de se¢do. No presente caso o
ajuste é feito por uma mola especial de constante elastica conhecidall1%), Desse modo a
tensio aplicada produz uma curva, que em geral é composta de 3 estzigiosllm] (figura(43
a)).

No primeiro estagio, (“creep” primdrio), a velocidade de “creep” diminui com o
tempo (figura (43 b)). Em um determinado instante esta velocidade passa a ser constante
caracterizando a segunda fase (“creep” secundirio). Quando a velocidade de “creep”
comega a aumentar inicia-se o terceiro estigio (“creep” terciirio), até que a amostra se
rompe. A existéncia do terceiro est igio depende do nivel de tensio aplicado, ou seja baixos
niveis ndo apresentam a formacio do “creep” terciariol117),

Virias tentativas tém sido feitas para descrever, de forma analitica, a deformagio
de uma amostra em “creep” em fungio do tempo, temperatura e tensio. Uma das primei-

ras propostas para descrever a fungio £(¢) foi feita por Andradel118]

€ = eo(1 + At*?) exp (kt) (165)
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Figura 44: Processos na curva de “creep”

(a) influéncia do nivel de tensdo e temperatura no comportamento da curva de “creep”,
(b) detalhes do fenémeno de recuperagiao da deformagao.

onde &g é deformacao inicial resultante da aplicagdo da carga, L e 3 sio coustautes deter-

minadas empiricamente

através de ajustes da curva tedrica aos resultados experimentais.

Esta equagao representa a soma de dois processos, (figura (44)). Um deles, o que

contém o termo em B (k = 0), corresponde ao estigio primario onde ¢ a t'/3. O outro

processo, 0 que contém o termo em k (§ = 0), corresponde o estigio secundario onde

€ a exp(kt).

A andlise de curva de “creep” em outros materiais, mostra que niemn sempre é

possivel obter uma equagio que descreva as diferentes curvas. Ao longo do tempo surgiram
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outras equagoes como a sugerida por Wyatt[ng] em 1953
e=alog(t)+bt" +ct, (166)

onde n ~ 1/3, a, b, ¢ constantes que dependem do material.
Posteriormente Dorn e Weertman!120) propuseram uma equagao para descrever,

em particular, o “creep” secundario quando a amostra é submetida a altas temperaturas

(> T /2)

% = Ao"exp(AQ/RT) . (167)

Esta equagdo é do tipo Arrhenius!116 ¢ descreve a velocidade de “creep”, onde o
é a tensao aplicada, T a temperatura, A e R s3o constantes e AQ é a energja de ativagao.
Outras proposigdes para de/dt, mais complicadas, desenvolvidas por Weertman podein ser
vistas na referéncia[53).

Neste trabalho, o interesse do teste de “creep” esti em obter informagées sobre
a variagao das propriedades mecanicas dos materiais sujeitos a radiagao, por esse motivo,
um estudo aprofundado sobre descrigdo analitica das curvas de "creep” sio deixadas como
trabalho futuro.

Em projetos de estruturas metélicas, um dos objetivos é evitar a formagio do
terceiro estagio. Isto pode ser obtido controlando-se a temperatura, criando assimi uma
condigdo estaciondria, ou seja, os efeitos do endurecimento pela deformagao plastica sao
recompensados pelo recozimento, que recupera algumas propriedades da estrutura através
do aquecimentouml.

Entretanto, quando um material é submetido a radiagdo e temperaturas elevadas,
pode ocorrer a formagao de vazios ou bolhas de gases emn contornos de graos, como visto
na secao (2.3.3). A formagao destes vazios tem influéncia direta no comportamento dos
materiais, ou seja uma fratura pode ter inicio nestes vazios através do deslizamento dos
gréos[122].

Uma fratura deste tipo é dita fratura frdgil intergranular, onde se observa uma
pequena deformagao. Na fratura dictil transgranular a deformagao da amostra é maior e

a origem da fratura ocorre no interior do grao.
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Outra propriedade importante que pode ser obtida dos testes de “creep” € o tempo
de ruptura 7., definido como o tempo necessirio para que ocorra a ruptura, para uma
determinada temperatura T e tensdo aplicada o.

Para cada temperatura, pode-se determinar a relagao entre a tensao aplicada e
o tempo de ruptura através da representagao grafica log-log de T, X o, onde os pontos
podem ser ajustados por uma reta. Através desta “curva” pode-se observar também o
tipo de fraturall23],

Varias proposigoes, visando o ajuste de resultados experimentais, tém sido feitas

para fungdo T, (o). A mais conhecida é devida a Carofa.loll24], que € dada por:

1
T = Gemho) (168)

onde a e b sao parametros de ajuste.
Como mencionado anteriormente, o “creep” é um fenémeno termicamente ativado,
com uma energia de ativagao AQ, eq.(167). Assim, como o efeito da temperatura no

“creep” € cumulativo, pode-se escrever
T, a f(o)Aexp(AQ/RT) (169)

onde f(o) pode ser a expressao de Garofalo, ou alguma outra que melhor se ajuste aos
resultados experimentais.

Comio visto na segio (2.3.3), a presenga de gases, combinada com a temperatura
a que esta submetida a amostra, leva i nucleagao e ao crescimento de bollias em contorno
de grao, que por sua vez atuaim como concentradores de tensao alterando também o tempo
de ruptura.

Os resultados dos testes de “creep” forain obtidos em uma coluna de “creep”, do
IPEN/CNENIU'S'IZSJ, (ue pode ser vista na figura (45).

Na se¢dao (4.4.2) sdo apresentados resultados de experiéncias“%l, onde amostras
de ago AlIs1 316 e 347 implantadas com diferentes concentragoes (C) de He foram subme-
tidas a testes de “creep” a diferentes tensdes e temperaturas. Assim, foi possivel obter
uma fungao T,(e,T,C), que considerou nao s6 a tensio o, a temperatura T, mas também

a concentragao C de hélio implantado (ver. segao (4.4.2)).
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3.3.3 Microscopia Eletrénica (MET e MEV)

A microscopia eletrénica de varredura permite determinar a micromorfologia
de fratura (transgranular ou intragranular) da amostra caracterizando o grau de fragi-
lizaqiouzn do material,com e sem presenga de gases.

Atualmente os microscépios eletronicos possuem uma grande profundidade de
foco, apropriado para estudo de superficie de fratura com grandes desniveis. Através
da microscopia eletrénica de transmissdo pode-se por exemplo, analisar qualitativa e
quantitativamente as dicordincias, detalhes da microestrutura, localizagao de bolhas, sua
evoluqéo[nsl (crescimento) com a temperatura, assim como densidade e tamanho.

A partir destas observagoes podem ser estabelecidas relagGes para o mecanismo
de crescimento de bolhas, calcular energias de ativagdo para processos de migragao e
difusdo de gases e outros defeitos. Pode-se também verificar e estabelecer modelos!129)
para nucleagio de bolhas de gases em contornos de graos e dicordancias, contribuindo para
compreensio de seus efeitos em metais, e de modo geral para o estudo da cinética de gases
em soélidos cristalinos.

As amostras a serem analisadas por MET sio de formato circular, discos de 3 mm
de didmetro que sio retiradas, por meio de um pungio, das amostras irradiadas e nio
irradiadas. Estes discos sio entio atacados eletroquimicamente[mol, utilizando-se um
equipamento de polimento eletrolitico de jato duplo (TENUPOL), até a formagdo de um
pequeno orificio que é detectado por uma fotocélula, quando um feixe de luz atravessa esse
orificio. As condigdes utilizadas para o ataque sio:

Temperatura: 4°C, Corrente: 0,5 A, Voltagem: 45V = .

Reagentes: 94% de etanol, 5,4% de acido perclérico e 0,6% de H;0.

Outra técnica associada & microscopia eletronica, é a medida de espalliamento de
raios-X EDX“3“, que permite por exemplo, andlise da composigio do material obser-

vado.

Os resultados e algumas micrografias sdo dispostos na segio (4.4.3).
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Resultados e Discussao

4.1 Calculo de dpa Durante a Implantacao de He

De acordo com calculos feitos na segio (3.1.5), o nimero de dpa/(a.cm=3), na
profundidade z;, produzido por um feixe de energia E;, é dado pela equagio (153).
No presente caso, irradiagao de ago com particulas alfa, e considerando que o ferro

€ o principal componente do ago seja:
Z1=2, M =4

Z22=26, M;=256

esta suposigao nao introduz variagao significativa, assim da equagio (143)

5= waZ%e"jt—g =1,26x 1072

onde e = 2,07 x 10-2%MeV2cem?.
Com estes valores e supondo E; = 25 x 107 MeV (ver segao (2.1.6)).
Q=-L =504x 10"
E,

e de acordo com as equagoes (3) e (147)

A=0,25,

121
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£ = EA- =10"MeV !,
d

02 MeVV/2
cm

k~911x1

MeV1/2

cm

B ~ 4,55 x 10?

Assim, da equagdo (145)

1

Ri(z)=2,52x 107!?
‘ [E17%(0) - Ba,J?

in {10*(E}*(0) - B=i?} (170)
e de (153)

Ry =

Q0 {m [£]7%(0) - Bz + 102 + 1 1n E}/(0) + In 107 + 1} as1)
. []

B [E;"*(0) - Bzi] E(0)

Como a roda degradadora de energia (figura (20)) é compostz de 50 folha< d=
aluminio (espessuras diferentes), por onde passa o feixe, tem-se entido 50 valores diferentes
para as energias E;(0), comegando em = 0,1 MeV até 28 MeV, em intervalos de aproxi-
madamente 0,5 MeV. Como cada valor de E;(0) é fungao da espessura da i-ésima folha
de aluminio, tem-se também 50 valores para os respectivos alcances z,, resultando em 50
fungdes do tipo Ri(z). A tabela (8) mostra alguns destes valores, e a figura (46) mostra
algumas fungées R(z), também conhecidas como curvas de Bragg.

A guantidade total de dpa/(a.cm™3) produzido durante uma implantagio de He

com a roda degradadora é dada por

A k
Rtotul / e {_ 1/2 e 121 >, (172
Z 2Ed 1/2 21.]2 n Ed[E' © Zx' J “ e

O resultado de R{*® representa o ntmero total de dpa/(a.cm=3) na espessura toda da
amostra, Esta afirmagao pode ser melhor entendida através da figura (47) onde R é a
area sob a curva (I), que por sua vez representa

50
3 Riy(z).

=1
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energia dE/dx dE/dx alcance | “straggling” | “straggling”
doion | eletronico nuclear projetado | longitudinal lateral
(MeV) | (keV.um™') | (keV.um™1) (pm) (pumn) (pem)
1.00 7.256E+02 | 1.162E+00 1.62 0.161 0.288
1.20 7.062E+02 | 1.003E+00 1.89 0.168 0.305
1.40 6.825E+02 | 8.843E-01 2.18 0.174 0.322
1.60 6.572E402 | 7.927E-01 247 0.181 0.339
1.80 6.319E402 | 7.194E-01 2.78 0.187 0.356
2.00 6.073E4+02 | 6.594E-01 3.10 0.196 0.373
2.20 5.840E4+02 | 6.093E-01 343 0.206 0.390
2.40 5.621E402 | 5.667E-01 3.78 0.215 0.408
2.60 5416E+02 | 5.301E-01 4.14 0.225 0.427
2.80 5.224E402 | 4.982E-01 4.51 0.235 0.446
3.00 5.047TE4+02 | 4.702E-01 4.90 0.246 0.465
3.30 4.803E4+02 | 4.340E-01 5.51 0.266 0.496
3.60 4.584E402 | 4.033E-01 6.14 0.287 0.528
4.00 4.325E+02 | 3.689E-01 7.04 0.322 0.573
4.50 4.044E4+02 | 3.338E-01 8.23 0.373 0.632
5.00 3.803E+02 | 3.052E-01 9.49 0.424 0.695
5.50 3.593E+02 | 2.814E-01 10.84 0475 0.762
6.00 3.408E+4+02 | 2.612E-01 12.26 0.526 0.833
6.50 3.244E402 | 2.439E-01 13.76 0.578 0.907
7.00 3.097E+02 | 2.288E-01 15.33 0.631 0.984
8.00 2.845E402 | 2.040E-01 18.69 0.810 1.15
9.00 2.636E4+02 | 1.843E-01 22.33 0.980 1.33
10.00 | 2.459E402 | 1.682E-01 26.24 1.15 1.52
11.00 | 2.307E+02 | 1.549E-01 30.43 1.31 1.72
12.00 2.175E4+02 1.436E-01 34.88 1.48 1.93
13.00 | 2.059E+02 | 1.339E-01 39.59 1.65 2.15
14.00 | 1.957E4+02 | 1.256E-01 44.55 1.82 2.39
15.00 | 1.866E+02 | 1.182E-01 49.77 1.99 2.63
16.00 | 1.784E+402 | 1.117E-01 55.23 2.16 2.89
17.00 | 1.710E402 | 1.060E-01 60.94 2.34 3.16
18.00 | 1.643E+02 | 1.008E-01 66.89 2.52 3.43
20.00 | 1.525E+02 | 9.190E-02 79.49 3.14 4,02
22.00 | 1.426E402 | 8.452E-02 93.02 3.74 4.63
24.00 | 1.340E4+02 | 7.829E-02 107.45 4.32 5.29

Tabela 8: Poder de freamento, alcance e “straggling” de a em ago

calculados pelo programa TRIMI132),
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Figura 46: Curvas de Bragg para a produgio de dpa
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Figura 47: Taxas (R)(z)) de produgio de deslocamentos em ago para n

com as seguintes energias incidentes: (a) 4,3; (b) 8,1; (c) 10; (d) 12; (e) 13,3; (f) 14,3
e (g) 16,3 MeV. A curva (h) é a soma (multiplicada por 10), das curvas (a) até (g)

representando o perfil de deslocamentos produzidos durante a implantagao de /le com o
uso da roda degradadora.
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Assim, da curva (h) da figura (47), pode-se verificar a produgado de deslocamentos de
forma relativamente homogénea ao longo da espessura da amostra, quando é usada a roda
degradadora de energia.

No caso particular de um feixe de particulas a de 22,3 MeV, o nimero de
dpa/(a.cm~3) produzido em toda espessura da amostra (100 um), é calculado pela equagdo

(171) que resulta em:
dpa

Ry =2,27Tx107%0 —— .
d (a.em=3)
A partir deste valor é possivel calcular a razao dpa/[Cy.). A carga correspondente a

implantagao de 1 ppma de He é de = 206 uC no volume irradiado, onde
206 uC ~ 647 x 10" a .

O volume irradiado é dado pelo produto da 4rea do colimador do feixe (0, 79 cm?), pela es-
pessura das amostras (1072 em). Assim, a implantagio de 1 ppma de hélio, com particu,. .
alfa de 22,3 MeV produz
R x %zlﬁxlﬂ"’ p—‘:’;—?—a
Este valor esta de acordo com resultados obtidos por Ulmaier e Brimllall[133'134], mos-
trados na figura (48).
O célculo da soma dos dpaf(a.cm™3) devido a cada energia incidente E; é dado

pela equagdo (172), ou também
R:{otal = E R'dv
i

onde 7 representa o i-ésimo alcance (z;), devido a i-ésima energia (E;), do feixe de
particulas alfa.

Para o célculo dos R} e R{*®! foi desenvolvido um programa de calculol!39) com
parametros iniciais de entrada E;, z;, e os resultados de saida Rf, e R&"“". O resultado

para R¥'% foi:

RY* = 3,53 x 107" dpa/(a.cm™?),

que é uma quantidade pequena quando comparada com a produgio de dpa com ions

pesados, que podem (em condigoes semelliantes) produzir deslocamentos a uma taxa de
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Figura 48: Razao da produgio de He/dpa em fungio da energia
para diferentes tipos de radiagdo (ver referéncias[41,42]).

até 10° vezes maior. Porém, nio atingem o objetivo do momento que é a implantagio de

hélio. O fato da baixa produgio de dpe durante as imnplantagoes serd usado na discussdo

sobre os resultados de testes de “creep”, na segio (4.4.2).
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4.2 Perfil de Implantacao de He

O perfil de hélio implantado na espessura da amostra é calculado de modo analogo
ao calculo do perfil de dpa. A principal diferenca esta no fato de que para cada energia
E;(0) a distribuigdo D*(z) de atomos de hélio, em torno do alcance z;, é dada por uma
distribuicdo gaussiana, mostrada esquematicamente na figura (49).

Os valores z;, h;, e §; dependem do tipo de particula incidente, da dose, da energia
E;(0), além da composi¢io do material a ser implantado. Estes valores foram obtidos
através da utilizagao do programa TRIMI132] que gera um arquivo com valores de z; e §;.
A partir destes resultados e do desenvolvimmento de outro programa de ca’lculo“35], foram

geradas as curvas D;(z) e D'*'%!(z), mostradas na figura (50), com
D*l(z) =3 Di(x)

onde cada D;(z) é uma gaussiana centrada em z; (alcance da particula alfa de energia

E;(0)), e escrita como

A —(z - z;)?
Di(z) = Eexp{—%‘i)—} (173)
com
It 3
A_r_\/'z_ﬂ (1‘4)

onde It é a fluéncia utilizada na implantagio, em a.cm=2, e N é a densidade atomica do
alvo (ago) em dtomo.cm™3,

A figura (50) mostra algumas curvas Di(z) e D''(z), indicando que, também,
a implantagao de hélio com a roda degradadora é homogeneamente distribuida ao longo

da espessura da amostra.
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A Figura 49: Representagao da produgido de dpa
R}(z), e dasdistribuicoes D;(z) de He implantado na profundidade z da amostra.
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Perfil de He implantado com @ roda degrodadora
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Figura 50: Perfil de He implantado em ago Alst 316
distribuigoes gaussianas de He implantado com particulas o de diferentes energias.
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4.3 Resultados de Teste nao Destrutivo

4.3.1 Resultados Iniciais de Tempo de Vida de Pésitron

Apés a montagem do espectrometro de tempo e a produgao da fonte de positron
48y, foram realizados testes do sistema visando sua confiabilidade e reprodutibilidade[wﬁ]
de resultados, através de medidas de tempo de vida de pdsitron em alguns materiais, assim
como a medida da resolugao do sistema utilizando o isétopo $°Co.

A figura (51) mostra alguns espectros obtidos, onde v espectro (a) é tipico de
metais, onde nio ha formagio de positronio (apenas uma componente de tempo de vida).
Os espectros (b) e (c) sdo tipicos de materiais moleculares. Estes espectros podem ser
compostos de duas ou mais componentes de tempo de vida, associadas a formagao de
positrc'mio[w?]. O espectro (d) é o da fungao resolugdo do sistema com 363 ps FWHM, que
é também mostrada na figura (52 a), e um ajuste por uma gaussiana feito pelo programa
spekT!138] (figura (52 b)).

Além de calibragdes, foram comparados os resultados experimentais[lag'“m. eda
literatural141] (tabelas (9) e (10)).

A tabela (9), mostra uma comparacdo entre os resultados obtidos e os de lite-
ratura, para alguns metais, enquanto a tabela (10) compara resultados para materiais
organicos. Destas tabelas, pode-se verificar a coeréncia dos resultados, considerando que
as informagoes sobre o estado inicial dos inateriais referentes aos resultados da literatura,
nao sao disponiveis. Porém, uma informag¢io importante que se observa da tabela (9) é
que em um mesmo tipo de material o tempo de vida de pésitron diminui apés o tratamento
térmico, de acordo com previsdes teéricas!104],

O espectrometro foi submetido a um novo teste, usando uma fonte de 22 Na (com
atividade 12 4Ci), produzida no ciclotron do IEN (109) especialmente para esta finalidade.
Todos os médulos componentes do espectrometro foram mantidos com os mesmos ajustes,
com excessao da janela do sinal de “start”, que obviamente passou a ser em torno da

energia de 1275 keV do ?>Na, e da utilizagdo de outro multicanal, também produzido no
IENI42,



CAP{TULO 4. RESULTADOS E DISCUSSAO 132

=y
l(;‘\ '05_
(a) {v)
|
10} s 1o}
4
g [ 3
. ALUMINIO : m’J» ETANOL
2
0}
) M .
1 M,\. A * l — [} ' 4 (1 ' o 2 4 "
o 100 200 300 400 ° 100 200 300 400
conel censl
|°‘ lé’
10 {e) n#» {d)
10" E 1o
©
E 60
0 ETANOL +10D0 °, Co
0.0l M
i )
10 0
1 1
v 100 200 300 400 o 100 200 300 «00

consl

Figura 51: Resultados iniciais de cempo de vida de pésitron (1)

em alguns materiais (0,097 ps/canal); (a) espectro de tempo em Aluminio, onde nao hd
formagao de positrénio, (b) teflon, (c) ciclo-hexano apresentando mais de uma componente
de tempo de vida de pésitron e (d) fungdo resolugio com %Co.
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MATERIAIS RESULTADOS OBTIDOS RES. LITERATURA
estado da amostra | tempo de vida (ps) | tempo de vida (ps)
laminado 189+4 17514
recozido 800°C 1 h 16917 .
Al recozido 450°C 1 h 145
recozido 470°C 3 h 136 .
. - 174
laminado 173 14743
Cu recoz. bico Bunssen 144
recozido 470°C 3 h 121 -
Zn laminado 176 17945
In laminado 188 2035
Na tarugo 256 33317
Pb laminado 210 230
Zr laminado 178 -
laminado 185 180
Aco recozido 1000°C 0,2 h 164

Tabela 9: Resultados iniciais de 7, para materiais inorganicos
e comparagao com alguns resultados disponiveis da literatura.

1 COMPONENTE | 2 COMPONENTE
MATERIAIS (ps) (ps)
etanol [ 473 2960
etanol+iodo(0,01M) 461 1390
etanol+iodo(0,05M) 336 -
ciclohexano 360 2880
teflon 600 5570

Tabela 10: Resultados iniciais de 7, para materiais organicos.
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Novos resultados foram obtidos sem variagdes significativas e com resolugao ainda
melhor (292 ps FWHM com ®Co), entretanto a quantidade foi insuficiente, fazendo com

que fosse usado novamente o 42V

4.3.2 Medidas de 7, em funcao de Cjy,

As amostras de ago Alsl 316 e 347 implantados aos pares nas concentragoes no-
minais de 3, 5, 10, 20, 30, 100, 120 e 300 ppma de He (segao (3.1.5)), foram submetidas a
medidas de tempo de vida de pésitron.

A resolugdo do espectrometro de tempo para estas medida foi de =~ 363 ps (segao
(3.2.4)). A fonte de pésitron utilizada foi o 48V (segdo (3.2.4)).

A nomenclatura utilizada para as amostras implantadas, é composta de trés ter-
mos, exemplo: 3,1,A4 e 3,1, B. O primeiro termo (3), caracteriza a concentragao de hélio
que se objetivou na irradiagdo, 3 ppma de He, o segundo termo (1), representa o nimero
do porta-alvos, nimero 1, o terceiro faz a diferenciagao entre o par de amostras irradiadas
simultaneamente (A e B).

A anilise dos espectros de tempo de vida foram feitos por trés métodos diferentes:

i) ajuste simples por minimos quadrados, da parte do espectro de tempo, corres-
pondentes s componentes principal e secundérialt4%,

ii) ajuste do espectro de tempo por fungoes do tipo gaussiana e exponencial uti-
lizando o programa SPEKT{3¥ (figura (53)).

iii) utilizagio do programa PFPOSFIT!4, para “deconvolucio” de até 6 compo-
nentes (decaimento). '

Os resultados sdo mostrados no gréfico da figura (54), onde a curva (A) repre-
senta a medida da concentragio de hélio implantado, por espectrometria gama, medindo a
atividade do pico de 811 keV proveniente das reagdes * Fe(a,np)*®Co e * Mn(a,n)®Co
(se¢ao (3.1.5)). A curva (B) corresponde a medida da componente principal, 7,; do tempo
de vida de pésitron, enquanto a curva (C) corresponde a segunda componente r,,,g.'

A figura (55) compara resultados da primeira componente de tempo de vida de

pésitron, no ago 316, obtidos!1%) por trés diferentes métodos de andlise: (a) ajuste simples
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Figura 53: Espectro de tempo analisado pelo programa SPEKT
mostrando o processo de deconvolugdo.
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L

Figura 54: Atividade e tempo de vida de #* em amostras de ago implantadas com hélio.
O eixo Y refere-se a medidas da concentragao de hélio (curva A), o eixo Y; refere-se a

medidas de 7,1 e 7,2 (curvas B e C). No eixo X estio dispostas as identificacoes das
amostras.
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Figura 55: Comparagao de métodos de medidas de tempo de vida de 3%
em amostras de aco 316 implantadas até 11 ppma de He: (a) ajuste por minimos quadra-
dos, (b) programa PFPOSFIT e (c) programa SPEKT.
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de tempo de vida de J* e aiiostras de ago 347 implantadas até 311 ppma de He, sem
tratamento térmico, calculadas pelo programa SPEKT.
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por minimos quadrados, (b) programa PFPOSFIT e (c) programa SPEKT, mostrando que
o tempo de vida de positron nao varia de modo sensivel para concentragoes menores que
10 ppma de He. A figura (56) mostra este mesmo tipo de comparagao para concentragoes
até 311 ppma de He. A figura (57) mostra pequenas variagoes tanto da 1° coino da 2°
componente de tempo de vida de pésitron, agora para o ago 347, sem tratamento térmico.

As medidas de tempo de vida de pdsitron em amostras nao irradiadas mostraram
valores menores que 7, ; ~ 140 ps. Quando as amostras irradiadas sao recozidas a tempe-
raturas de = (2/3) de T,, por tempo de aproximmadamente 15 minutos as imedidas de 7,
caem de 220 ps, para valores proximos a 160 ps, indicando um “recozimente” de danos

produzido durante a implantagao, por um processo de ativagao térmica.

4.3.3 Medidas de 7, para Determinagao de E,

Um exemplo de processo que pode ser térmicamente ativado, discutido na segao
(2.3.3), é a migragao de defeitos na rede cristalina para posigbes de energia mais baixa,
e de acordo com o conteido da segao (2.3.3), esta migragao contribui para mudangas de
propriedades.

Na implantagio de hélio em uma amostras de ago, ha a produgao de uma deter-
minada quantidade de vacancias e intersticios, seja n a densidade de vacancias produzidas
em um determinado estado inicial. Quando esta amostra é submetida a um tratamento

térmico, a variagao de n com o tempo é dada pela equagao (119) aplicada a densidade de

vacancias
dn

dt

Simultaneamente 4 evolugdo de vacancias com a temperatura, acontece a difusao

Rye~Bo/KT (175)

do hélio implantado, e segundo o conteido da segao (2.3.3), no caso de agos ¢ fc em altas
temperaturas a difusio do hélio se da principalmente pelo mecanismo dissociativo. A

energia de difusao para este mecanismo é dada pela equagao (116) (ver segao (2.3.3)),

E;ii’e! = Eﬁ:.’u - EI{
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com Ej;2, dado pela equagao (113)

diss _ pl
EH':,,u = EHe.v + E;ile.i .

A dinamica das interagoes hélio-vacancia sob influéncia da temperatura, pode
ser monitorada pela técnica de aniquilagao de positrons, uma vez gue o tempo de vida de
positron 7, na rede cristalina esta diretamente relacionado com a densidade n de vacancias.
Assim, a equagao (118) aplica-se também a este parametro

‘% = Ry(r,)e Ee/RT (176)

Este procedimento foi aplicado[“(i] a dois conjuntos de amostra de ago Alsi 316
e 347 com 30 ppma de hélio, submetidos a diferentes tratamentos térmicos.

Os resultados de tempo de vida de pésitron para o prineiro conjunto de amostras
sdo mostrados nas figuras (58) a (61).

Do segundo conjunto de amostras foram selecionadas 2 pares de amostras de ago
316, e 2 pares de ago 347, todas com 30 ppma de hélio. O primeiro par foi tratado
termicamente em diferentes temperaturas (7;) iniciando em 500 °C até 1000 °C’ em passos
de 100 °C, com duragao de 10 minutos para cada temperatura. O tempo de vida de
positron 1., foi medido ao final de cada tratamento, estes resultados sao mostrados na
figura (58).

O segundo par de amostras, de cada tipo de ago, foi submetido a tratamentos
térmicos a temperatura constante T, = 750 °C, por intervalos de tempo de 10 minutos,
iniciando em 1 até 71 minutos. Novamente foi medido o tempo de vida de pésitron ao
final de cada tratamento, com resultados mostrados na figura (59).

Através do procedimento descrito, foram langados no grafico da figura (62) os
valores de In(l;) e os correspondentes valores de T;, para os calculos das energias de
ativagao.

Para 0 ago 316 em temperaturas até 650 °C, foi obtido um valor de 1,700, 10 eV’
para energia de ativagao, que foi atribuida a migracao de vacancias, e consequentemente

o mesmo valor para energia de difusio do hélio nesta faixa de temperatura

Ejl ~Er, (177)
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onde EM" é a energia de migragao de vacancias.

Para temperaturas maiores que 650 °C a energia de ativagao obtida foi de 0.34
0,03 el’. Para esta faixa de temperatura o recozimenio de defeitos criados pela irradiagao
durante a implantagao, proporciona a migragao do hélio pelo mecanismo dissociativo ( ver
segao (2.3.3)), com

E;ilt{ = E;lc,v + E;l!c,i - E:{ ] “78)

onde E/ é a energia de formagao de vacancia.

O valor obtido para E:,'{ = 0,34 £ 0,03 eV é consistente com este mecanisiuio,
niesino sendo um valor menor que o disponivel para o m’quel[581, Ez,‘ef = (0,8 el” que serve
de comparagao para o ago, pois estes valores sao bem menores que o valor da energia de
auto-difusaoll47) (ESD =~ 2.9 eV).

Para o ago Aisi 347 os valores obtidos foram: 0,57 £ 0,05 eV e 1,2 £ 0,09 eV,
valendo as mesmas observagoes feitas para o ago 316.

Um fato curioso nas medidas de tempo de vida de positron, foi o surgimento
de uma 2" componente (no espectro de tempo) para amostras implantadas e tratadas
termicamente. A principio foi levantada a hipdtese de algum procedimento incorreto nas
experiéncias. Poréim, a evolugao desta 2* coimnponente com a temperatura, mostrada nas
figuras (60) e (61), levaram a hipotese da formacao de positronio em alguma regiao no
interior das amcstras. Como a formagao de positrénio nan acontece em metais (ver seqiao
(4.3.1)), foram levantadas mais duas hipdteses: amorfizagio de alguma regido da rede
cristalina por fenomenos do tipo “spike” (se¢ao (2.3.1)), ou a formagao de positronio em
aglomerados e/ou bollhas de hélio que surgem como resultado do tratamento térmico.

A hipétese da amorfizagao durante a implantagao foi descartada pois, segundo
Fichtner[l‘w], este fenomeno € muito improvavel nas concentragdes estudadas. Assim,
considerando a segunda hipotese, os pdsitrons estariam demosntrando condigoes de regis-
trar a formacio de aglomerados e/ou bolhas de hélio em temperaturas em torno de 650%

ou seja, antes que possam ser observadas por microscopia eletronica de transmissao.
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amostra | Cy. | AS/S

aco AISI | (ppma) | %
316 100 2
316 120 2
316 300 4
347 60 2
347 100 S

Tabela 11: Resultados de teste de alargamento “Doppler™.

4.3.4 Medidas de Alargamento “Doppler” em Fungao de Cj,

Com o sistema descrito na segio (3.2.2), e usando um amplificador especial (ORTEC
408 “BIASED AMP"), para regido de energia de 511 keV, e um detector Ge(Lt) com
resolugao de = 1,98 eV (em torno da regiao de energia estudada), foram feitas medidas
do parametro § para amostras de a5c 316 e 347.

Como a resolugao do detector nao foi apropriada para estas medidas, so foi possivel
obter alguma variagdo da largura do pico gama de 511 keV, entre amostras recozidas e
implantadas com concentragdes acima de 100 ppma de hélio.

A figura (63), mostra a diferenga dos espectros obtidos para concentragio de

100 ppma e 300 ppma. A tabela (11) mostra alguns resultados mais significativos
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de ago A1s1 316.
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4.4 Resultados de Testes Destrutivos

4.4.1 Resultados de Tragao

As amostras de ago irradiadas e nao irradiadas foram submetidas a testes de tragao
em uma mdaquina de tragio da marca KRATOS, com célula de carga de 100 h'gf. Foram
utilizados também dois registradores graficos, um para determinagao direta do diagrama
carga x alongamento, e o outro para determinar o Médulo de Youngl!3%151, A taxa de
deformagio foi da ordem de 1074 s~1.

As folhas de ago laminadas (100 um de espessura), foram submetidas a um re-
cozimento a vicuo de (=~ 10~® Torr) durante 10 minutos a uma temperatura de 1000°C,
e posteriormente preparados os corpos de prova, conforme descrito na segao (3.1.3). Os
resultados de tensao de escoamento, e alongamento das amostras ensaiadas sio mostrados
na tabela (12).

Foi observado o aumento da tensio de escoamento, do limite de resisténcia, e
um decréscimo no alongamento das amostras, com o aumento da concentragao de hélio
implantado (Cy.). Entretanto algumas amostra mostraram comportamento diferente do
esperado, o que foi atribuido & possivel tor¢io do corpo de prova durante a fixa¢io na
maquina de ensaios, ou mesmo, uma possivel distribuigao nao uniforme de hélio na regiao
implantada, devido a heterogeneidade do feixe, considerando que o controle de qualidade
por sensibilizagdo fotografica, 86 foi otimizado posteriormente.

Assim, nem todos os resultados foram considerados pois nio apresentaram valor
satisfatério para o médulo de Young, que deve ser constante para um mesmo materiall!5%.
Essa medida é indicativa da validade ou nio do teste, e foi obtida através da tangente,
da parte eldstica-linear da curva tensdo x deformagdo. Estes resultados, apresentados na
tabela (13), serviram como parimetros iniciais para o teste de “creep” (ver segdo (4.4.2),
que fornece maior reprodutibilidade de resultados, além de ser mais adequado as dimensoes
e caracteristicas das amostras.

A figura (64), relaciona a variagao da tensido de escoamento e do alongamento

com a concentragio de hélio implantado, mostrando uma tendéncia de aumento da tensao
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"Amostra| Che Tys AL [ Amostra | CHe Oys AL
(ppma) | (Kgf/mm?) | (mm) (ppma) | (Kgf/mm?) | (mm)
3A,1 3,23 41,0 780 | 3,A2 | 3,29 46,5 6,13
3.B,1 1,41 46,0 3,00 3,B,2 2,29 45,0 5,18
5.A,1 4,80 47,0 7,00 5A2 3.88 48,0 5,80
5,B.1 4.29 46,0 6,56 5,B,2 4,35 43,5 5.50
10,A,1 | 4,16 48,5 480 | 10A,2 | 9,65 360 | i.ou
10,B,1 10,53 44,5 3,80 10,B,2 7,65 45,0 3,00
20,A,1 21,1 49,0 380 | 20,A2 21,3 40,0 4,60
20,A,1 15,0 40,5 4,02 20,B,2 13,0 44,5 3,03
30.A,1 35,1 50,0 350 | 30,A,2 25,6 56,5 8,70
30,B,1 32,6 45,5 3,19 30,B,2 36,8 42,0 4,00
100,A,1 101,8 48,5 288 | 100,A,2 83,6 54,5 1,28
100,13,1 116,2 55,0 240 | 100,B,2 | 1250 58,5 2,50
120,A,1 90,8 63,0 3,00 | 120,A,2 96,2 65,0 2,65
120,B,! 117,6 62,0 290 | 120,B,2 | 1253 64,0 2,26

Tabela 12: Valores de Cp,, tensdo de escoamento e alongamento para o ago Alsi 316
irradiado.
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Figura 64: Variagao da tensio de escoamento e alongamento com Cy.
para o ago Alsi 316 irradiado.

de escoamento com a concentragao de He, e uma tendéncia inversa para o alongamento,

indicando a perda de ductilidade,
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Amostra | Parametro | Amostra | Parametro
da relagio da relacao
| fmear | | linear

3A,1 0,81 3,A,2 1,00
3,B,1 0,97 3,B,2 1,00
5,A,1 0,83 5,A,2 0,96
5,B,1 0,97 5,B,2 1,00
10,A,1 1,06 10,A,2 0,85
10,B,1 0,97 10,B,2 0,97
20,A,1 1,00 20,A,2 1,00
20,A,1 1,00 20,B,2 0,81
30,A,1 1,05 30,A,2 1,10
30,B,1 1,00 30,8,2 0,94
100,A,1 1,07 100,A,2 1,02
100,B,1 1,07 100,B,2 1,02
120.A,1 1,00 120,A,2 1,00
120,B,1 1,17 120,B,2 1,02

"Tabela 13: Valores dos parametros da relagio linear das curvas de tragio.
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(4]

4.4.2 Resultados de Testes de “CREEP”

Os ensaios foram realizados na coluna de “creep”, descrita na segao (3.3.2), man-
tida a temperatura de 750°C. Os valores das tensées aplicadas foram: 100, 120, 130, 140,
150, 160, 180 e 200 M Pa. Foram feitas medidas de tempo de ruptura T,, e porcentagem
de deformagao %¢ em fungdo da concentragio de hélio Cye, e da tensdo aplicada 0. As
concentragoes de hélio das amostras ensaiadas foram: 0; 2,9; 3,2; 3,3; 18; 34; 36; 37; 38;
46; 60, 76; 90 ppma em ago 347, e 0; 33 ppma em ago 316.

A figura (65), mostra um grafico tipico da varia¢ao do comprimento [ da amostra,
registrada pelo LvDT (ver também a figura (45)), em fun¢do do tempo. A curva (a)
representa o controle da temperatura durante o teste. A partir deste grafico (curva (b)),
pode-se determinar o tempo de ruptura T, (h), a taxa de deformagio (velocidade de
fluéncia) € (%h~!), e a porcetagem final da deformagio e e, (%).

Para realizagdo dos ensaios de “creep” foi adotado o seguinte procedimento; para
cada tensio o; (03 = 100 MPa, 02 = 130 MPa, 03 = 160 MPa,04 = 140 MPa e
0s = 180 M Pa), foi escolhido um conjunto de amostras com diferentes concentragoes de
hélio implantado (Cy.). Para cada amostra foi determinado T, € e £;. Os resultados sao

mostrados nas tabelas (14) a (18) e nas figuras (66) a (73).
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Figura 65: Variagiao de ! no LVDT
(“linear variable displacement transducer”), adaptado 4 coluna de “creep”.
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Figura 66: Tempo de ruptura em fungio da tensio aplicada a 750°C.
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Figura 67: Deformagao para os agos 316 e 347 nao irradiados.
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Figura 68: Deformagao para o ago 347 irradiado e nao irradiado.
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Figura 69: Deformagao para diferentes concentragoes de hélio implantado.
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Figura 70: Taxa de deformagdo em fungio da tensio aplicada.
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LCHC(])I)ma) ] T (horus) l

3,2 11,1
34 2,6
60 0,75

Tabela 14: Tempo de ruptura com o; = 100 M Pe.

10 ? ey S
t TensSo = 100 MPa
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8*;
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O e R

ConcentragBo de He (ppma)
Figura 71: In(T,) x Cy. com oy = 100 M Pa.

Os resultados experimentais para os tempos T,, com o, = 100 M Pa, para algu-
mas concentragoes (Cyy. ) de hélio pode ser vistos na tabela (14). Em um grafico semi-log,

tem-se uma reta (figura (71)), cujo comportamento sugere uma fungao do tipo
T, = kyexp {-11Cre} (17)
onde, k; e 9; podem ser obtidos da figura (71)

ky = 13,03
7 = 0,05 (180)
o3y = 100 M Pa
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Tabela 15: Tempo de ruptura com o, = 130 M Pa.

LC'”._.(ppnm) I '1',(horam

18 1,6
37 0,66
76 0,13

| v—

Tempo de ruptura (h)

1 3

-— T Ly Y

Tensdo = 130 MPo

v
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pe——

-t el
1075

15

Concentragdo de He (ppma)

7

o

Figura 72: In(T;) x Cy, com o2 = 130 M Pa .
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Os resultados para g; = 130 M Pa sao mostrados na tabela (15). Em um grafico

semi-log (figura (72)), estes resultados sugeremn um comportamento do tipo

coln

T = kzexp {-712Cn.}

ky = 3,2

72

a2

0,04
130 M Pa

(181)

(182)
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[ Chelppma) l 'l',(horum

3,3 1 041
38 0,22
60 0,15

Tabela 16: Tempo de ruptura com o3 = 160 M Pa

1L T e ——p—
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o d 4
-] 4
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g | ]
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-

4 >~ Y - . 2 . " " ® " 2
10% 15 30 3 &0

Concentroggo de He (ppma)
Figura 73: In(T;) x Cy. com 03 = 160 M Pa

Analogamente, para 03 = 160 M Pa (tabela (16)). Em umn grifico semi-log (figura

(73)), para este caso os resultados sugerem
T = kaexp {~13Che} (183)

com
k3 = 0,55

73 = 0,03 (184)
o3 = 160 M Pa
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| CHe(ppma) | T,(horas) I

90 0,1

Tabela 17: Tempo de ruptura com o4 = 140 M Pa.

| Che(ppma) | T, (horas) |
0 0,5
36 0,07

Tabela 18: Tempo de ruptura ~om o5 = 180 M Pa.

Para 04 = 140 M Pa e 05 = 180 M Pa os resultados sao mostrados nas tabelas
(17) e (18) respectivanente.

Resumindo,

oy =100 MPa =k, = 13,03 = 4, = 0,05
02=130 MPa =k, =3,2 = 7, = 0,04 (185)
03 =160 MPa = k3 = 3,55 = 73 = 0,03

T, = kiexp {~7iCHe}- (186)

Observa-se que os k;’s, assim como os 7;'s variam com a tensao, ou scja k — k(o)

e 7 — ¥(o). Assim, a equagdo (186) para T, pode ser reescrita como

T, = ki(o)exp {~7i(0)CHe} - (187)
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[ &k Jo(mra)| Ink |
13,03 100 2,565
3,2 130 1,163
0,55 160 -0,598

Tabela 19: Valores de k; e In (k;) para o;.

VO ey ey ———r

| ZEm e e o & o 4

Valores de &

-
ey
i

096100 110 1B 1% T4 180160
TensGo oplicada (MPa)
Figura 74: In(k) x 0.

De (185), dispondo os valores de k, o e lnk na tabela (19) e fazendo um grafico
de In (k) x 0, pode-se avaliar a relagao k(o) (figura (74)), cujo comportamento sugere uma
fungao do tipo

k(o) = jexp {-b0)} (188)
com |
6 ~0,05
J = 1940

(189)
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[o (MPa) | 7 |

100 0,05
130 0,04
160 0,03

Tabela 20: Valores de 4 para correspondentes ;.

10 ™ [rr—y—p—————p———p ey ————roy

Vaiores de (7y)

10756700 110 120 1% 140150 160
Tensdo oplicada (MPa)
Figura 75: v x o .

Ainda de (185), fazendo um grafico de ¥ x o pode-se avaliar a fungao (o), figura

(75). Assiin v(o) pode ser escrito como uina reta do tipo

o) = -y(o)+b (190)
com
1=23,3x10"4
(191)
b= 0,083
Logo

(o) =-3,3 x 10740 + 0,083 . (192)
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Voltando em (187)
T, = k{o)exp {1(0)Ch)

T, = jexp {-éa}exp {~7(0)Ch.}

To(0,Che) =, exp {~ba) exp {(10 - b)Chc).

ou ainda
T.(0,Cye) = jexp {(=6 + 4yChe)o = bCh.}, (193)
com
( n=23,3x10"4
b=0,083
(194)
Jj = 1940
{ 6 =10,05

Fazendo um gréfico tridimensional para esta fun¢ao T,(o,Cy. ), pode-se observar
o comportamneto do tempo de ruptura em fungao de o e Cy., para uma determinada
temperatura T (figura (76)).

O gréfico da figura (76) mostra que os niveis de concentragao de hélio implan-
tado tem praticamente a mesma influéncia que os niveis de tensiao aplicada, quando as
amostras sao submetidas ao teste de “creep” a 750°C. A queda acentuada de 7, com a
concentragao de He, associada ao fato de que a quantidade de deslocamentos produzida
durante as implantagoes € relativamente pequena (segio (4.1)), levam a supor que a fragi-
lizagao observada é consequéncia do hélio implantado. Esta suposi¢io é confirmada pela

analise microestrutural, discutida a seguir.
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“CRBBP” A T50°C BM ACO AlsI 347 IMPLANTADO COM HSLIO
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Figura 76: T, em fungio da concentragdo Cp. € tensdo aplicada o.
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4.4.3 Resultados de MEV e MET

Para analise da superficie de fratura, por microscopia eletronica de varredura, foi
selecionado um conjunto de amostras dos agos A1sl 316 e 347, irradiadas e submetidas a
testes de tragao ou “creep”. Para estas andlises nao foi necessario uma preparagao especial
das amostras, considerando que a analise no microscopio eletronico de varredura é feita
a um vacuo da ordem de 10~% Torr, e a observagao é feita diretammente na superficie de
fratura. Os microscopios utilizados para esta analise foram o MEV Cambridge - 250
COPPE/UFRI, e 0 MEV Zeiss - PUC/RI.

Para andlise microestrutural com MET, foi selecionado outro conjunto de amos-
tras de aco AIsI 316 e 347 irradiadas e ndo irradiadas submetidas aos diferentes testes e
tratamentos térmicos. Algumas amostras analisadas por MEV também o foram por MET.
Os microscopios utilizados foram os Jeol-2000 FX da coprE/UFRJ e 0 Jeol IPEN/CNEN.
Em algumas das observagoes foi utilizado a técnica de desfocalizagéo[152] para um melhor
contraste na observagao de bolhas.

Das amostras foram retirados pequenos discos (de 3mm de diametro), com um
pungao especial, e preparados para microscopia eletronica de transmissdo, em um apa-
relho TENUPOL, de jato duplo de solugido especial, como descrito na segao (3.3.3). De
cada amostra submetida a microscopia, foram analisadas regides de incidéncia do feixe
de particulas e regides fora da incidéncia do feixe. Foram feitas andlises da distri buigao
de tamanho de bolhas em fungio da concentragao de hélio implantado e do tratamento
térmico, com resultados apresentados nas figuras (77), (78) e (79).

O comportamento do raio médio das bolhas de He com o tratamento térmico,
visto na figura (77), quando comparado as curvas teéricas ¢{!/™ com derivada logaritmica
n = 2o0un =3, constitui um indiciol147) do mecanisimo de “Ostwald ripening” (OR),
para o crescimento de bolhas {segdo (2.3.3)). A determinagio do tipo de crescimento
é importante, por exemplo, quando se busca um modo de impedir a migragao de hélio
e o consequente crescimento de bolhas em regioes como contorno de grio. Em alguns
traballiosi#9-94.148) sugere-se (ue isto seja feito através do auniento da concentragao de

alguns precipitados do tipo carboneto.
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Figura 77: Raio da bholha em fungao do tempo de recozimento

com vacuo < 1075 Torr. As curvas (c) e (d) sdo curvas tedricas para efeito de comparagao
das inclinagdes.
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Figura 78: Distribuigao de tamanho de bollia no ago 347
para diferentes tratamentos térmicos, em vacuo < 107° Torr.
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Figura 79: Distribuigio de tamanho de bolha no ago 316
para diferentes tratamentos térmicos, em vacuo < 107° Torr.
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O tratamento térmico mostra ainda (figuras (78) e (79)), que a concentragao
de pequenas bolhas de He diminui enquanto o raio inédio aumenta com o tempo de
recozimento. Este fato associado ao comportamento do raio médio das bolhas descrito
na figura (77), além do aparecimento da 2% componente do tempo de vida de positron
em amostras implantadas e tratadas termicamente, reforgam a hipétese do mecanismo de
“Ostwald ripening” para o crescimento das bolhas.

As figuras (80) a (86), mostram aspectos da superficie de fratura, microestrutura

e bolhas d~ lélio, para amostras dos agos 316 e 347 em diversas condigoes.
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Figura 803A) MEV com aumento de 4900 de amostra de ago 316 com 20 ppma de [,
mnstrando aspecto (“chissel-like™), tipico de fratura dictil ou transgranular. (B) MEV
com aumento de 3000X de amostra de aco 316 com 120 ppma de e mostrando aspecto
(“cup-cone™), tipico de fratura fragil ou intergranular.
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Fignia81:(A) MEV com aumento de 1000.X de ammostra de aco 347 com ) /»/n‘uu de e,
mostrando aspecto tipico de fratura dictil on transgranaiar. (B) MEV com aumento de
1000V de amostra de ago 347 com 90 ppma de e mostrando aspecto tipico de fratura
fragil on intergranular.



CAPCTULO 4. RESULTADOS E DISCUSSAQ 1Ty

Figura 82:(A) MET do aco 347, 30 ppma de He, nio tensionado, recozido 1000°C,
10 minutos, mostrando regiao de discordancia {faixa diagonal escura) atuando como escoa-
douro para crescimento de bolhas (setas nas extremidades). (B) MET do ago 316, 30 ppma
de He, ndo tensionado, recozido 1000°C, 10 minutos mostrando segmento de discordancia

com crescimento de bolhas de hélio.
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it
1732 299 Qry y3a04

713 283 211 Y1000

Fignra 84:A) MET aco 37, 76 ppma de e, submetido a “creep™ 7507,
com tempo de ruptura de 0,4 horas, mostrando presenga de bolhas de hélio em contorno
de grao induzindo fratura intergranular, caracterizando a fragilizagio. As setas mostram

o sentido da tensao aplicada. (B) MET de outra regiao da mesma amotra, novamente
caracterizando fratura fragil.
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o < —
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Figura85:1A) MET de outra regido da mesma amotra da figura anterior,
mostrando processo de erescimento de bolhas de hélic *eslizadas na regido diagonal (seta),
que é perpendicular ao sentido de tragio. (B) MET do ago 317, 65 ppma de e nan
tensionado mostrando crescimento de bolha {seta), junto a um grande precipitado (parte

escura), ligado ao contorne de grao ().
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Figura86:(A) Estrutura complexa de discordancia em ago 316, com 70 ppm de e,
nao tensionado recozido a 1000°C’ 10 minutos, com presenga de bolhas de hélio (circulos
claros) e pequenos precipitados (circulos escuros), (B) Mesma amostra, recozida a 1000°C’
por 194 horas apresentando crescimento de bolhas e diminuigao da densidade de dis-

cordancia.
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Conclusoes

Foi desenvolvida no Laboratério de Ffsica do 1EN a infra-estrutura necessaria
para estudos de danos por irradiagio através da técnica de simulagao com o ciclotron Ccv-
28/IEN. A técnica foi usada no estudo da influéncia da radia¢do em agos Alst 316 e 347.
Com a utilizagao de dispositivos especiais, foram obtidas implanta¢des homogéneas de
hélio, de modo representativo para fins de simulagio dos efeitos da irradiagdo neutronica
(segdo (4.2)). Os cdlculos da segdo (4.1) mostraram também, que estes dispositivos pro-
porcionaram . domougeneidade na produgio de deslocametos durante a implantagio de He,
simulando de modo econdmico, ripido e muito préximo, as condigoes a que estao sujeitos
os materiais de reatores.

A técnica de aniquilagdo de pésitrons foi empregada para o cdlculo da energia de
ativagio de processos que ocorrem apés a implantagio de hélio. Os resultados mostraram
que os positrons sio sensiveis & evolugdo do hélio com a temperatura, ressaltando a im-
portancia da interagao hélio-vacancia na forinagio de bolhas, responsiveis pelo “swelling”
e fragilizagdo. A aglomeragdo do hélio foi detectada apds tratamento térmico com tem-
peraturas acima de 650 °C, ou seja, antes que pudessem ser observadas por microscopia
eletronica de transmissio.

Dos valores ubtidos para E,, acima de 650 °C (0,34 £ 0,03 para o ago 316 e
0,57 + 0,05 para o 347 ( segdo (4.3.3)) e de acordo com resultados obtidos por Gaberl®®),

ficou caracterizado o mecanismo dissociativo para migragio de hélio ligado a vacancia.

182
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O comportamento do raio médio das bolhas em fungao do tempo de recozi-
mento, através da derivada logaritmica[78"53] (a—lglilf(';—))l), figura (77), indica o mecanismo
de “Ostwald ripening” (OR){™ para o crescimento das bolhas de hélio. Embora Schroe-
der, Fichtner e Trinkaus(!5% tenham mostrado que o valor desta derivada entre 1/2 e 1/3
nao é suficiente para distinguir o tipo de mecanismo, os resultados obticos pela técnica
de aniquilagao de pdésitrons, que apresentam uma perda de sensibilidade as bolhas com
o aumento do raio médio, e com a diminuigdo da densidade de bolhas menores, sugere
também que o mecanismo de crescimento dominante, nas condigdes estudadas, é o OR.

Esta perda de sensibilidade dos pdsitrons foi relacionada apenas com a compo-
nente principal do tempo de vida de pdsitron. A segunda componente do tempo de vida
de pésitron ficou mais evidente apos tratamentos térmicos. Os resultados mostraram um
comportamento crescente com a temperatura e o tempo de recozimento, e por conseguinte

com o tamanho das bolhas de hélio, sugerindo duas possibilidades:

o amorfizagido provocada por fenomenos do tipo “spike”, ou mais provavelinente

e formagao de positronio dentro de aglomerados e/ou bolhas de hélio coalescidas.

Estas hipoteses associadas as conclusoes obtidas a respeito dos mecanismos de migragao
e crescimento, mostram a viabilidade do estudo da evolugao de bolhas, e outros efeitos do
hélio na rede cristalina, pela técnica de aniquilagao de pdsitron com a vantagem de ser
nao destrutiva,

Para a determinagdo da variagao da concentragao de hélio implantado, sem um
posterior tratamento térmico, os pdsitrons mostraram-se pouco sensiveis as concentragoes
menores que 10 ppma de He. Acima desta concentragao, fo: observada uma relagao cres-
cente com a dose, na faixa estudada (até 300 ppma) (figuras (56) e (57)), mostrando
tanbém que a segunda componente do teinpo de vida de pésitron nio varia significativa-
mente com a coucentragio de hélio, em amostras de ago sem tratamento térmico.

Pelo método de alargamento “Doppler”, foi possivel verificar uma relagio cres-
cente do parametro S com a concentragao de lhiélio implantado, e de acordo com contetido
das segoes (3.2.2) e (3.2.3), este comportamento é coerente com os resultados de tempo de

vida de pdsitron.
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Os testes destrutivos de tragao e “creep” mostraram a perda progressiva de duc-
tilidade para os dois tipos de ago. Para temperatura de 750°C, foi observada a fragilizagao
mais acentuada do ago 347 nas concentragoc. ue hélio estudadas. Ainda com o teste de
“creep” a 750°C do ago 347, foi obtida uma relagao entre o tempo de ruptura T;, a tensao
aplicada o, ¢ a concentragao de hélio implantada Cy. (equagao (193)).

A micromorfologia de fratura, analisadas por (MEV), comprova os resultados
obtidos por “creep”. Nas micrografias de amostras com 20 e 120 ppma de He, hda uma
clara evidéncia de fratura fragil para amostra com maior concentragao (figura (80)).

A andlise microestrutural por MET, em amostras implantadas e nao implantadas
mostrou substancial diferenga na estrutura dos graos e na densidade de discordancias (figu-
ras (85) e (86)). Para amostras implantadas e submetidas a testes de “creep”, foi possivel
observar a influéncia da presenga de bolhas de hélio em contornos de graos, provocando
fratura fragil (figura (84)).

Considerando as diferengas de resultados entre os agos 316 e 347, e a diferenga
de composigao, pode-se supor que a presenga dos elementos C e Mo, em menor proporgao
no ago 347, formando precipitados em diferentes proporgoes e tamanhosi!34, é responsavel
pela diferenca na evolugio das bolhas de hélio, na rede, com consequente alteragao da
ductilidade (figuras (80) a (86)).

A sequéncia deste trabalho serd o estudo aprofundado da evolugdo do hélio nes-
tes materiais, em semicondutores e supercondutores de alta temperatura critica, onde as
técnicas aqui descritas ja foram utilizadas com sucessol'*33%6.157] a55im como estudo da
influéncia combinadal’®® da presenga de hidrogénio e hélio em agos, aplicando os mes-
mos testes, e outros complementares como, RBS, ERDAI®® e anilise com detectores de
tragol'®), para as amostras com diferentes concentragées de hélio e hidrogénio implan-
tado, simulando as  diversas condigoes de aplicagio destes materiais, na drea nuclear e

industrial,
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Efeito da implantagao de ions He't em
supercondutores do tipo Y Ba;Cu3zO7_;

Foi feito um estudo do comportamento da permeabilidade magnética em fungao
da temperatura de cerimicas supercondutoras de alta temperatura, ¥ BazCu307_s, im-
plantadas com particulas alfa, no ciclotron CV-28 do IEN.

Através do dispositivo especial (implantador) descrito na seg¢ao (3.1.3), foi possivel
a implantagio homogénea de He em amostras de 350 um, com fluéncias de 1,2; 24; 3,6; 4,8
e 6,0 x 10'® a.cm~2. Os resultados mostraram uma diminuigo da T.(onset) e T(offset)
com o aumento da fluéncia.

As curvas de permeabilidade magnética apresentaram corcovas com formato e
nnsicdo relativa a T (onset) variando com a fluéncia, sugerindo uina transiormagao de
fase como consequéncia da concentragdo de He. O tratamento térmico em atmosfera de
oxigénio evidenciou a possibilidade de restaurar as propriedades de supercondutividade,
modificadas pela irradiagio.

Foi mostrado que, com medidas de tempo de vida de pésitron em fungdo da tem-

peratura é poss{vel determinar a temperatura critica de transi¢io (T,) destas cerimicas.
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A.l. Introducgao

Na literatura especializada em efeitos da radia¢io em materiais sao encontrados

resultados com aparentes contradi¢oes em alguns supercondutores:

e Voronova et all'®ll irradiando o supercondutor Nb3Sn com particulas a obtiveram

uma diminui¢io monoténica de T.(onset) com o aumento de fluéncia,

e Chrisey et all82  irradiando filmes de Y BaCuO com particulas o de 65 MeV

2

e fluéncias menores que 10'*a.cm™2, mostraram que T(onset) nio variou com a

fluencia,

o Maish et all™, irradiando Y BaCuO com prétons, fluéncia 10Mp.cm=2, afirmam
nao ter observado mudanca de fase, embora tenham constatado a diminuigao de

T.(onseij com aumento da Iuéncia.

o Agura et all'® irradiaram o composto do tipo BiSrCaCu0O com jons He'* de
400 keV e fluéncia de 1,1 x 10'%a.cm~2, e ndo observaram variacio da T.(onset)

com a fluéncia.

O trabalho apresentado neste apéndice utiliza as técnicas descritas nesta tese,
aplicadas agora as ceramicas supercondutoras de alta T;. Alguns resultados deste estudo
(influéncia da implantagao de particulas a) em compostos de Y Ba;Cu307_5, também
divergem de alguns autores acima citados. Entretanto, est4 de acordo com outros como
por exemplo: Bourgault et all'64 que investigando os efeitos da radiagio em amostras
de Y BaCuO, utilizaram jons Xe de 3,5 GeV com fluéncias da ordem de 10'%2a.cm-2?,
verificando a diminuigdo do T,(onset) com a fluéncia e, além disso, uma diminuigado ainda

mais acentuada da T'(offset) o que também estd de acordo com este trabalho.

A.2, Preparagao das Amostras e Caracterizagido

As amostras foram preparadas a partir dos compostos Y,03, Ba(NO3); e Cu0,
usando-se o procedimento convencionall!®s), A mistura na propor¢io 1:2:3 de Y, Ba, e

Cu foi aquecida em cadinho de alumina a seco e fluxo de oxigénio de 5,6 ml.s~! a 1223 K



Apéndice 203

durante 20 horas. Apds a prensagem, foram obtidas pastilhas com espessura em torno de
350 pm e densidade em torno de 5,8 g.cm™3.

A sinterizagio foi feita nas mesmas condigées da preparagao por 18 horas, quando
a temperatura foi lentamente reduzida, a taxa de 1,7 K.min~! até 673 I onde as amostras
permanecem por duas horas antes de levadas a temperatura ambiente. Nesta fase do
procedimento foi retirada da pastilha, uma amostra denominada 1S, de massa = 5,86 myg,
e tamanho compativel com as limitagoes impostas pelas dimensdes da sondal'®®) de medida
da permeabilidade magnética (2 x 1 x 1 mm).

C :estante da pastilha, foi novamente triturado a seco em gral de dgata, novamente
prensado e sinterizado nas mesmas condigdes anteriores por mais 18 horas, de onde foi
retirada uma segunda amostra de massa = 8,26 mg que recebeu a denominagao 1DS

(duplamente sinterizada).

A.3. Procedimento das Irradiagoes

As amostras foram coladas em porta-alvos de cobre refrigerado a d4gua, com auxilio
de indio metilico. O indio foi utilizado para facilitar a dissipagao de calor e também como
indicador de que a temperatura durante a irradiagdo ndo atinge o ponto de fusio deste
metal, 429 K. Na verdade a amostra fica moldada no indio quando este se solidifica (ver
também segdo (3.1.3)).

Em trabalhos anterioresl?®®], foram feitas anélises por difracio de raios X e me-
didas da permeabilidade magnética em outras amostras da mesma cerimica, que foram
repetidamente coladas no e descoladas do porta-alvos. Nao foi observado alteragio nas
medidas e tido pouco uma adsorgdo e/ou absorgdo de indio que inviabilizasse este proce-
dimento.

As irradiagGes foram realizadas no ciclotron CV-28 do IEN, de tal forma que um
feixe de particulas a, com energia mixima de 28 MeV & degradado periodicamente por um
disco girante, onde siao dispostas varias folhas de aluminio de diferentes espessuras. Este
dispositivo permitiu uma implantagio homogénea dos jons em todo o volume irradiado da

amostra (ver também segdo (4.2)).
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O alcance da particula a com energia de 2§ AeV, calculado pelo programa
“Rangetabl'®”] para estas ceramicas, foi de ~ 183 ym. Por isso as amostras (= 350 um
de espessura) foram irradiadas nas duas faces.

A corrente utilizada nas irradiagoes foi de aproximadamente 500 nA, o que cor-
responde a um iuxo de 1,64 x 10'2a.cm=2s"1.

Todas as irradiagdes tiveram o controle de carga integrada no alvo, de tal modo
que as amostras 1S e 1DS receberam fluéncias correspondentes a: 1.2; 2.4; 3.6; 4.8; e
6.0 x 10'%a.cm~2.

Apds cada irradiagao as amostras foram submetidas a pesagem para countrole de

perda de material, e medidas de perineabilidade magnética em fungao da temperatura.

A.4. Resultados

As medidas de permeabilidade magnética em fungao da temperatura, foram ob-
tidas através de um sistema convencional('®’ de detecgio de “zero” (“Lock-in amplifier”
124 PAR), na faixa de temperatura entre 66 e 94 I'. Para as duas amostras antes das
irradiagoes, os valores obtidos para T.(onset), T(offset) e AT, (10-90%) foram os mesmos,
comprovando a padronizagao das amostras.

Estas amostras foram também submetidas a técnica de aniquilagao de pésitron,
onde as medidas de tempo de vida em fungio da temperatura, mostraram T, proximo de
93K com erro da ordem de 6% (figs. (A1), (A2) e (A3)) confirmando os resultados obtidos
com o “Lock-in amplifier”.

Para as amostras irradiadas foi observada a presenga de estruturas semelhantes
a corcovas, nas curvas de permeabilidade magnética (figs. (A4) e (A5)).

Analizando inicialmente a fig. (A4) curva (b), fluéncia de 1,2 x 10*%a.cm=2,
verifica-se um valor de T (onset) muito préximo ao da amostra nio irradiada, verifica-
se também a presenga de uma corcova com um “maximo” em torno de 89 . Esta
mesma amostra submetida a uma fluéncia duas vezes maior, curva (c), apresenta um

“deslocamento” da corcova anterior, e o aparecimento de uma segunda corcova em torno

de 84 K.
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Apés sucessivas irradiagdes, sempre com acréscimos iguais de fluéncia, curvas (d)
(e) e (f), nota-se uma “evolugao” destas corcovas e uma alteragdo nos valores de T (onset),
que numa primeira andlise ndo variam monotonicamente com a fluéncia, em desacordo com
observacées feitas por Voronova et all*®!l e Chrisey et all'®3, Entretanto, nesta divergéncia
deve se considerar que as condigbes e parimetros deste trabalho sio diferentes, e ainda
que os referidos autores nao estao de acordo entre si.

Analisando agora a fig. (A5), que representa a amostra duplamente sinterizada,
percebe-se um comportamento geral semelhante com pequenas diferen¢as: nao fica bem
caracterizada a presenca da segunda corcova para fluéncia F = 2,4 x 10'%a.cm™? na fig.
(A5) curva (c), as duas irradiagoes subsequentes curvas (d) e (e) apresentam valores de
T.(onset) praticamente iguais aos da curva (f).

Para se obter uma relagio entre os resultados, foram dispostos em grificos va-
lores obtidos para T.(onset), T(offset), T(corcoval)e T(corcova2) em fungio da fluéncia
recebida pelas amostras 1S e 1DS, figs. (A6) e (A7) respectivamente.

Da fig. (AG), pode-se observar que: |
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o A T.(onset) permanece constante no intervalo de fluéncia Ar’ (0 a F = 2,4 x

10'6a.cm=2)

o A T(corcoval) para fluéncia F = 2,4 x 10'®a.cm™?, tem o mesmo valor que a
T.(onset) para fluéncia F = 3,6x 10'®a.em™2, que por sua vez volta a ficar constante
para um quantidade adicional de 2,4 x 10'®a.cm~2, enquanto T(corcoval) continua

a diminuir.

e Para uma variagdo de fluéncia AF’ = 3,6 x 10'%a.cm™%, acontece umna variagao de

aproximnadamente 6 I para T.(onset).

e Para a mesma variagio de fluéncia AF’, acontece uma variagio de T(corcoval)

também em torno de 6 i,

Estas observagdes sugerem que a variagao da T (onset) com a fluéncia seja
atribuida a uma quantidade definida de ions implantados, ou seja, tudo se passa como
se fosse necessdrio o aciimulo de uma certa concentragao de He, para que haja variagao
significativa de T,(onset).

Esta hipétese poderia ser justificada supondo que cada corcova esteja registrando
o inicio de uma transformagao de fase como consequéncia da concentragio de hélio im-
plantada.

Considerando esta justificativa, quando uma quantidade definida de materjal
supercondutor de uma fase se transforma em outra, ocorre uma variagao definida no valor
de T.(onset).

Embora Maish et all!¥, tenhom também observado uma estruiura semelhante
(corcovas) em medidas de resistividade em fun¢ao da temperatura, em Y BaC'uQ irra-
diado com prétons de 63 MeV e fluéncia de 10'p.cm~2, foi descartada por estudos com
difragdo de raio X, a presenca de alguma outra fase, pois os parimetros de rede nao foram
significativamente alterados. Entretanto, considerando as diferentes situagdes experimen-
tais, nao fica, aqui, excluida a possibilidade de altera¢des na estrutura cristalina devida
a presenca de He, provocando uma desordem nos ions oxigénio e proporcionando uma

mudanga de fase.
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Como Maish et all™l afirmam em seu trabalho, “uma caracterizagao completa
exige a determinagio do local e a identidade dos ions deslocados pela irradiagao”, esta
caracterizagao serd objeto de futuras experiéncias com aplicagao de técnicas como Ii-
croscopia eletronica de transmissao (se¢ao (3.3.3)), difragao de raios XU88] aniquilagao de
pésitrons (se¢io (3.2.3)) e “Rutherford Backscattering” (RBS)!16%,

Poder-se-ia ainda questionar o comportamento das amostras 1S e 1DS, que em-
bora semelhantes em termos gerais, nao se comportaram “exatamente” da mesma forma.
Estas diferengas poderiam ser atribuidas a uma eventual distribui¢ao nao homogénea de
ions no feixe; com isso os valores reais de fluéncia nao corresponderiam exatamente aos
valores nominais, e nao s omente a preparagao das umostras.

Com o objetivo de avaliar a semelhanga, foram dispostos no grifico da fig. (A8),
os valores de AT.(10 — 90%) para as amostras 1S (3) e 1DS (o) em fungao da fluéncia f,
onde observa-se a presenga de um pico de maxinio em F = 2,4 x 10'%a.cm™? que tende a
se repetir em F = 6 X 10'®a.cm~2, e um minimoem F=0e F = 3,6 x 10'%a.cm™2.

Para o pico de maximo (F' = 2,4), pode-se supor que as corcovas estao no
“apice” de sua primeira evolugdo (ver também curva (c) figs. A2 e A3), enquanto que
para o minimo (F = 3,6), observa-se a auséncia das corcovas, dando lugar a um novo
valor de T.(onset).

A amostra 1S, apds todas as irradiagdes, foi submetida a um tratamento térmico
a 400°C durante 2,5 horas e 1,5 atm de O;. Os resultados de medidas de permeabilidade
magnética apos este tratamento podem ser vistos na fig. (AG) curva (g), fig. (A7) (pontos
vazios) e na fig. (A8) (ponto vazio), mostrando claramente a tendéncia de retorno ao
estado inicial (antes das irradiagdes).

Outro fenomeno que também poderia ser considerado no estudo do comporta-
mento da T.(onset) em fungio da dose, mesmo em uma escala muito menor que outros
tipos de danos por irradiagio (como pares de Frenkel, discordancias e distor¢des da rede
cristalina), é o efeito da transmutagdo nuclear (ver segao (2.3)), mais especilicamente no
caso do oxigénio. Como relato por B. ..ogg et al.ll™%, o efeito da substituigao parcial do

160 no composto Layg5S570.15Cu04, e 0 aumento de 6171 110 composto Y BayCuzO7_s,
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Figura  A8: Compgaragdo de ATc' poro as amostras 1s e 1ds

tem como consequéncia a diminuigao da T,(onset).

A produgio de '0 é proveniente das reacdes '®0(a,2n)'® Ne e %0(a, np)'®F.
O '®Ne que tem meia vida de 1,75 s emite pésitron e decai para '8F (1;/, = 110 min)
que também emite pésitron decaindo para '®0 que é estavel. A diminui¢io da quantidade
de oxigénio, pode vir como decorréncia da reagio 80(a,n)!?Ne g wp, Contudo, a

substituigao parcial do 180 pelo 80 é sensivel apenas com altissimas doses.

A.5. Conclusao

Apesar de algumas divergéncias e da diversidade de situagdes experimentais entre
os traballios mencionados, todos tém em comum o estudo do comportamento de super-
condutores sob efeito da radiagio. Neste contexto, uma comparagio tem procedéncia, e
nao tem o sentido de critica, mas de um estimulo & busca de mais informagio.

Alguns resultados poderiam ser questionados do ponto de vista de valores ab-

solutos porém, alguns fatos aqui relatados sdo inquestiondveis tais como; a possibilidade
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de se determinar a T, pela técnica de aniquilagao de pdsitron, o aparecimento das corco-
vas nas curvas de permeabilidade magnética, as modificagdes nos valores de T,(onset) e
T(offset), e a similaridade destas variagoes com a fluéncia recebida estimulando a hipotese
de criacao efou transformagio de novas fases.

A partir da observagao destes fatos, podem ser forinuladas algumas questoes para

futuros trabalhos:

¢ Como seria o comportamento de T (onset,of fset), AT, e das corcovas com uina

variagao na fluéncia menor que 1,2 x 10'%a.cm=2?

¢ Como seria também a evolugao de todos estes parametros, quando amostras irradia-
das com diferentes doses fossem submetidas a tratamentos térmicos em diferentes

condigoes de temperatura, pressdo e fluxo de oxigénio?

e Que informagoes seriani obi: ‘as pur microscopia eletronica de transmissao, com
relacao a presenga de bollas de hélio e seus efeitos na rede cristalina de ceraumnicas

supercondutoras?

o Qual a extensdo dos danos produzidos por um feixe de particulas alfa (espectro de

0 a 28 MeV), simulando a implantagao de He?

* Quais seriam os efeitos se estas cerdmicas fossem submetidas a irradiagoes com
prétons e, posteriormente, com alfas (produgio de deslocamentos + implantagio

de hélio)?

® Que nivel de dose traria modificagoes nas propriedades supercondutoras devido ao

efeito da transmutacio nuclear?

o Seria a técnica de RBS!'®Y sensivel para discriminar e quantizar a presenga de 80

em ceramicas irradiadas?

Estas e outras questdes ainda estio sendo estudadas. Porém, com os resulta-
dos atuais, além do comportamento descrito para T.(onset), T(offset), corcovas e AT,,
verificou-se ainda, a possibilidade de se restabelecer, através de técuicas de recozimento,

as propriedades supercondutoras alteradas pela radiagio.



