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Caminho livre médio Definicoes

Colisao primaria

Primeiro evento de colisdo de uma particula e um atomo em repouso
no material (em ordem cronolégica):
@ Interagéo da particula incidente com o atomo-alvo

@ Transferéncia de energia cinética para o atomo, gerando o
primeiro a&tomo deslocado (PKA, primary knock-on atom)

@ Deslocamento do PKA no reticulado

@ Trajeto do PKA no reticulado, gerando atomos adicionais
deslocados

@ Criacao da cascata de dano (colegao de defeitos puntiformes
criados pelo PKA)

@ Repouso do PKA criando um auto-intersticial (SIA, self-interstitial
atom)
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Caminho livre médio Definicoes

Caminho livre médio de deslocamento

Por definigao:

1
A0 = N5, (E)

com
Ej
S5 (E) = / 50 (E, T)dT
Ep
Para o modelo de esferas rigidas:

* (E)
~T

oo (Ei,T) =

como v = 1, temos, integrando:

50 (E) =X (E) <1 = %)
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Caminho livre médio Definicoes

Caminho livre médio de deslocamento

Por definicdo:

1
Mp=
P~ N3, (E)

com
Ej
¥p (E) :/ gp(Ei, T)dT
Ep

Para o modelo de esferas rigidas:

Y (E)
~T

Usando o modelo de esferas rigidas, em que & = 4xr?:

0D (Ela T) =

5 (E) = 4nr? (E) (1 - %)
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Caminho livre médio Definicoes

Caminho livre médio de deslocamento

Por definigao:

1
o=
P~ N3, (E)

com

Ej
):D(E,') :/ oD (E,, T)dT
Ep
Para o modelo de esferas rigidas:

X (E)
~T

oo (Ei) = 4nB? [In (?)F (1 - %)
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Caminho livre médio

Caminho livre médio
Exemplo: Cobre em Cobre
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Espectro primério de ricochete Modelos de cascatas

Aglomerado de deslocamentos

displacement spike

Modelo de Brinkman (1956)

o~ 0.0|® interstitial atom
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Espectro primério de ricochete Modelos de cascatas

Aglomerado de deslocamentos

displacement spike

Modelo de Seeger (1958)
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Espectro primério de ricochete Modelos de cascatas

Distribuicdo de energia na profundidade

Fp(x)dx = dE = NS,E (x) dx

Onde S, é o poder de frenagem elastico. Usando o potencial de lei de
poténcia (V = r—95):

T (1 B X)(21m_1)

~ 2mR R

Onde T é a energia do PKA, m=s~' e R é o alcance do PKA, que
corresponde a distdncia média percorrida pelo PKA antes de repousar
no solido.

FD (X)
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Espectro primério de ricochete Modelos de cascatas

Energia de dano
Modelo de Norgett, Robinson, Torrens (1975)

Numero de deslocamentos:

Ny — kEr k(T —n)
4T 2E, T  2E4

onde E7 é a energia total disponivel para gerar deslocamentos na
cascata, também conhecida como energia de dano, n é a fragao de
energia dissipada com a colisdo do PKA com elétronse x = 0,8 € a
eficiéncia de deslocamento.

M. J. Norgett, M. T. Robinson, |. M. Torrens “A proposed method of calculating displacement dose rates” Nucl. Eng. Des. 33,

1975, 50 — 54.
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Espectro primério de ricochete Modelos de cascatas

Energia de dano
Modelo de Norgett, Robinson, Torrens (1975)

E T
=

[1+ knvg (en)]
onde

3
g (en) = 3.4008c, + 0.40224¢, + ep
com Zy, Ay = nimero atémico do PKA e massa
ky = 0.13372% é atdbmica do PKA.
T\ A Z», A> = nimero atdbmico e massa atdbmica do
atomo espalhado, ge € a carga elementar do
ey = { AT } ( a ) elétron.
(A1 +A) | \ 1242 ap = 5.29177 x 10~ m = raio de Bohr

2\ 3 ]

[ 2 2\ "2
= —= zZ3 +Z3

a (128) ao( T+ 2)

M. J. Norgett, M. T. Robinson, |. M. Torrens “A proposed method of calculating displacement dose rates” Nucl. Eng. Des. 33,

1975, 50 — 54.
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Distribuicdo de dano

Usando o modelo de Kinchin - Pease modificado, ou o NRT (onde a

eficiéncia de deslocamento, x = 0.8) temos:

& . 08FD (X)
¢  2Ep
ou

Nd . 04FD (X)

dpa(x) = = = —y=—¢

N NEp

O dano total é:
0.40ET

NRE,

dpa ~
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Espectro primério de ricochete Modelos de cascatas

Densidade de ricochete

recoil density

A probabilidade de ricochete é

dada por: o
08 |
1 T — / / %
Pf(Ef7T):N Uf(Ei7T)dT E 06 I
ED =]
or € a seg¢ao de choque de uma g
particula incidente com energia E;, 02 |
produzing um ricochete com
energia T, e N é o nimero total de ’

ricochetes.
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Fracdo de energia no ricochete

Podemos também calcular a fragdo de dano produzida no ricochete

por meio de uma média ponderada:

1

1 T / /
W(E,T)= %/E 5 (E, T') Er (T')dT

D
com
vEi , ,
ET(E;):/ 5’(E,‘, T/) ET(T)dT
Ep
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Espectro primério de ricochete Modelos de cascatas

Casos limites

Sem perda por excitacao eletrénica

Prétons (interagéo coulombiana):

M, (Z12263)°
E T2

ac(Ei,T)=

Néutrons (esferas rigidas):

A

er(Ei T) = =
!
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Casos limites

Sem perda por excitacao eletrénica

Assumindoque Er (T)=T
Prétons (interagéo coulombiana):

InT —InEp
In ’yE,' —In ED
Néutrons (esferas rigidas):
T2 - E3
(vE))?
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Espectro primério de ricochete Modelos de cascatas

Fracao de energia no ricochete

Exemplo: cobre

1'0 T T 1 ]
Copper
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0.6 | Ne .
) s
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Typical damage

1 MeV particles in Ni

1 MeV electrons ) E, — 106
T=60eV —I:l
&=50-100% 1 os
______ T,
——10¢ _
1MeVprotons ~__ = = ~_ = f----- T,
T=200eV \/\ 3
£=25% T-¢
------ T
4
S T T
1 MeV heavy ions ¢
T=5keV E, L 10
£=4% E
1 MeV neutrons
T=35keV
e=2%
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Energia de dano na cascata e volume da cascata

Densidade de energia na cascata

Er
PE; &
T NVC&S
Vcas € 0 volume da cascata e N é a densidade atémica do alvo.

4 3
Veas = - [(68X)° + (3Y)°|°
onde AX e Y sao as extensdes médias da cascata na direcao
longitudinal e transversal, respectivamente, e § € um redutor que
corrige a estimativa de AX e Y usando a teoria simples de transporte.
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Energia de dano na cascata e volume da cascata

Propriedades da cascata
Temperatura média:

PE
TK = PEr
3kg

onde kg = 8.3145 J mol~! K~' é a constante de Boltzmann.
Variancia do perfil de temperatura:

Rk =2vDr

Onde D ~ 102 nm2 s~ é a difusividade térmica e T é a meia-vida da
cascata.

KT
p— 5T
Ce

onde «7 é a condutividade térmica e Cp a capacidade térmica, ambos
do alvo.
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Energia de dano na cascata e volume da cascata

Propriedades da cascata

Escrevendo: 4
T
Er=— (Rrk)® UaN

onde U; =~ 0.3 eV € a energia por atomo.
Resolvendo para 7:

_ 1 3ET ~ _12
"= 4D (47rNUa) ~ 1075
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Modelamento matematico da cascata
Necessidade do modelo matematico

Experimental:
@ Microscopia de transmisséo
@ Espalhamento de raios X
@ Espalhamento de néutrons
@ Aniquilacao de poésitrons

Limitados as configuragdes finais da cascata — métodos matematicos
para tratar os estagios iniciais.
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Estagios do desenvolvimento da cascata Modelamento matematico da cascata

Métodos de modelamento

Problema de multi-escala:

@ Aproximacao da colisao binaria (binary collision approximation,
BCA)

@ Dinamica molecular (Molecular dynamics, MD)

@ Simulagéo estocéstica de recozimento (stochastic annealing
simulation, SAS)

@ Método de Monte Carlo Cinético (kinetic Monte Carlo method,
KMC)
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Estagios do desenvolvimento da cascata Modelamento matematico da cascata

Aproximacao de colisao binaria
BCA

Trata apenas as trajetérias do projétil e do alvo (boa aproximagéao para
altas energias comparadas com Ep). Para energias menores colisbes
com reposi¢ao ou canalizagdo podem ser consideradas.

Exemplo de simulagao multi-escala

. it incorporando BCA, MD e SAS, no
p S %}}j estagio de colisgo. Cascata com
e 8 ':lﬂ%f""f\ 200 keV gerada por néutron
€ ) e energético produzido em fusédo
T s nuclear no cobre. Simbolos cheios:
R ".:2.« atomos deslocados, simbolos
in copper 4, abertos: lacunas produzidas.
F H. L. Heinisch “Atomic-scale modeling of radiation damage by

SAS” JOM 48, 1996, 38 — 41.
200 keV recoil atom
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Estagios do desenvolvimento da cascata Modelamento matematico da cascata

Aproximacao de colisao binaria
BCA

Trata apenas as trajetérias do projétil e do alvo (boa aproximacao para
altas energias comparadas com Ep). Para energias menores colisdes
com reposicao ou canalizacdo podem ser consideradas.

Projecéo no plano (001) de uma cascata
de 5 keV produzida no Fe a 0 K. O PKA
original inicia seu mobvimento na parte
inferior da linha grossa. A cascata é
principalmente caracterizada pelos PKAs
secundarios em movimentos quase
canalizados ao longo de diregdes <110>.
J. R. Beeler Jr. “Displacement spikes in cubic metals. |. a-Fe,
copper, and tungsten” Phys. Rev. 150, 1966, 470 — 487.
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o
Dinamica molecular

As equacdes de Newton sdo resolvidas para todos os atomos contidos em um bloco

de computador, com incrementos de tempo da ordem de 10~ '° s, a simulagao total é
limitada a ~ 100 ps.

Exemplos de cascatas produzidas por MD em liga W — 10Re com PKA de 300 keV.

Esferas azuis = lacunas, esferas vermelhas = intersticiais de W, esferas verdes =
intersticiais de Re.

(a)

J. Fu., Y. Chen et al. “Molecular dynamics simulations of high-energy radiation damage in W and W — Re alloys” J. Nucl. Mater.
524, 2019, 9 - 20.
C. G. Schén (PMT - EPUSP)
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Estagios do desenvolvimento da cascata Modelamento matematico da cascata

Monte Carlo cinético
kMC

Exemplo de simulagao por kMC de
cascata de dano gerada por PKA de 20
keV em W a 600 K.

0 ps 10 ps
100 ps | 113 ps
100 ns | 1000 s

As cores representam as energias dos

atomos: azul = 0,1 eV, vermelho = 1,5 eV.
D. R. Mason, A. E. Sand, S. L. Dudarev “Atomistic-object kinetic Monte Carlo
simulations of radiation damage in W” Modelling Simul. Mater. Sci. Eng. 27,

2019, 055008.
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Estagios do desenvolvimento da cascata Modelamento matematico da cascata

Configuracdes apos incidéncia do PKA

Simulagao por Dindmica Molecular

? | [ I I | I | 2 [ ' ! ! I ! T " ]
- o interstitials | |
17 N 1 L t=18ps _
E or ] g 0 L ]
>t . - ; & ]
-1~ - a1 [ %n
2 2 Z ;
L interstitials | - r 1
O vacancies - _
x (nm) -2 -1 0 x(nm)l 2 3
2ps apos a colisdo. 18ps apods a colisdo.
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Modelamento matematico da cascata
Funcgao de correlagao de pares

5 . . . T T T
r "‘ — time=2ps |
4 i -- time=18ps ||
R
L ! ]
1 1
3= t 'II |
<
1
L )t ]
)
2 - 1 L
|
1 —
0
0.1 02 03 0.4 0.5 0.6

Distance (nm)
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479.

Simulagdes de Nordlund et al.

Estagios do desenvolvimento da cascata
10 keV Fe self-recoil i o
Time 0.0 ps.

etic enert

colors
Time 0.2 ps

Ekin(eV)
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Simulagdes de Nordlund et al.
=

10 keV Fe self-recoil in Fe; potential energy colors

.

=
A e

479.

(PMT - EPUSP)

K. Nordlund et al. “Primary radiation damage: a review of current understanding and modeling” J. Nucl.
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Estagios do desenvolvimento da cascata Modelamento matematico da cascata

Simulagdes de Nordlund et al.

Método arc-dpa (athermal recombination corrected dpa).

NRT-dpa damage model

Actual damage production

Actual atom replacements

0000000000000
00000NONNNOGOS
00000060000

K. Nordlund et al. “Primary radiation damage: a review of current understanding and modeling” J. Nucl. Mater. 512, 2018, 450 —

479.

C.G.S
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Estagios do desenvolvimento da cascata Modelamento matematico da cascata

Etapas do desenvolvimento da cascata

Colisao -

Fase que se segue a incidéncia do PKA e continua até que nenhum
outro atomo tenha energia para sofrer deslocamento (tipicamente < 1
ps) — BCA.

Superaquecimento - Nessa fase a energia introduzida pelo PKA e pelos atomos de

Témpera -

Recozimento -

ricochete é compartilhada com o reticulado na forma de calor, a
temperatura aumenta consideravelmente e o material se assemelha a
um estado fundido (cerca de 0,1 ps) — MD.

O restante do material, muito mais macigo, rapidamente restabelece o
equilibrio térmico, o material da regido da cascata retorna ao estado
condensado e a maioria dos defeitos produzidos € aniquilada (=~ 10
ps)— MD.

Os defeitos produzidos ou formam configuragdes estaveis, ou
migram para fora da regido da cascata, essa fase pode durar
indefinidamente ou ser interrompida caso outra cascata seja
produzida na mesma regiao — kMC, SAS.
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Estagios do desenvolvimento da cascata

Fim da primeira parte

C. G. Schén (PMT - EPUSP)

PMT3540 - Aula 3



Defeitos produzidos Defeitos puntiformes

Intersticiais
Intersticios

FCC
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Defeitos produzidos Defeitos puntiformes

Intersticiais
Intersticios

BCC
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Defeitos produzidos Defeitos puntiformes

Intersticiais

Intersticios

HCP
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Defeitos produzidos Defeitos puntiformes

Autointersticiais

Configuragdes metaestaveis

fee bce hep

Autointersticiais sdo méveis tendem a se combinar em defeitos
multiplos, formando clusters de defeitos altamente estaveis.
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Defeitos produzidos Defeitos puntiformes

Quadro comparativo de defeitos puntiformes

Al Cu Pt Mo W
Intersticiais
Vi Q 19 14 20 1,1
fEi eV 3,2 2,2 3,5
¢ (Ty) 10-'® 107 1076
mEi eV 0,12 0,12 0,06 0,054
Lacunas
7 Q 005 -02 -04
= eV 066 127 151 32 3,8
¢ (Ty) 10-5 1078 105
mEf eV 062 08 143 13 18
Q: volume atdbmico.
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Defeitos produzidos Complexos de defeitos

Complexos de intersticiais

(a) FCC, (b) BCC
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Defeitos produzidos Complexos de defeitos

Complexos intersticiais/soluto

FCC

(a) soluto pequeno, (b) soluto grande
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Defeitos produzidos Complexos de defeitos

Lacunas
Complexos de lacunas

L TLE A

FCC BCC
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Defeitos produzidos Complexos de defeitos

Lacunas e autointersticiais

Resumo
Propriedade Autointersticial Lacuna
Energia de formagao alta >2eV baixa <2eV
Volume de relaxacéao alto ~ 2Q baixo 0,120,550
Entalpia de migragao baixa ~ 0.15eV alta >0,5eV

Q: volume atémico.
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Termodinamica de defeitos puntiformes

Equilibrio termodinamico de defeitos

O equilibrio de um cristal em contato com seu vapor é ditado por:

G=Gnn=U—-TS+pV+uN (1)

onde p corresponde ao trabalho realizado sobre o sistema para
removar um atomo do cristal e transferi-lo para a fase vapor (ou seja,
curar uma lacuna).
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Entalpia de formacao

E comum ignorar o termo pV em sélidos, assumindo que ele é muito

pequeno em comparacao, mas isso nao pode ser feito para lacunas e
intersticiais — "H, ;.

Gmin = ni,v in,v - TAfS (ni,v) (2)

onde n;, é o nimero de lacunas ou intersticiais na fase cristal.

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 3 7 de setembro de 2020 36/39



Termodinamica de defeitos puntiformes

Entropia de formacgao

A entropia de formacdo, A’S, contém duas contribuicdes:
@ configuracional (solucao diluida — ideal)
S = kg [NInN —njyInnjy — (N—=n;,)In(N=n; )] (3)
@ vibracional (modelo de Einstein)

SV — 3zkgn;, In 11’75 (4)

r

onde kg = 8,3145 J mol~' é a constante de Boltzmann, z é o nimero
de coordenagéao do reticulado, ve e v, sdo as frequéncias naturais de
vibragéo dos atomos no interior do cristal e na vizinhanga do defeito.
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Termodinamica de defeitos puntiformes

Concentragao de equilibrio

Definindo ¢; , = % e desenvolvendo para n;, < N:

3z f
(e Hiv
CI,V - ( vy ) eXp kBT (5)

O termo das frequéncias ¢ denominado simplesmente de ’S; , e pode
ser experimentalmente determinado a partir de graficos de Arhenius
da concentracdo de defeitos.
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Difusao e defeitos puntiformes Mecanismos

Mecanismos de difusao

Em cristais compactos:

@ Mecanismo de lacunas
@ Mecanismos envolvendo intersticiais
e intersticializacdo: intersticial preexistente troca de posicdo com
atomo em posi¢do normal
e dumbbell: pares de intersticiais em configuragées dumbbell trocam
de posicao com atomos em posigao regular na rede
e crowdion: movimentos coordenados de planos inteiros de atomos
(focalizagdo com reposicao)
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