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Cavidades e bolhas na irradiacao

@ Cavidades e bolhas — inchamento
@ Cavidades surgem do dano por irradiagdo propriamente dito

@ Bolhas surgem da interacdo com produtos de fissao (gases
nobres) ou fusao (hélio, ou ainda, particulas «, provenientes da
reacao de fusdo)
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Exemplos de cavidades induzidas por irradiagcao

@ Aco inoxidavel
@ Aluminio
@ Magnésio
@ Magnésio

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020 3/78



Forca motriz

Supersaturacao de lacunas:

C

g =2
I c?

onde C}) € a concentracao de equilibrio de lacunas na temperatura de
irradiacao.

Clusters de lacunas — cavidades (a evolucao depende do balangco da
absorcdo de lacunas, que aumentam a cavidade, e de intersticiais,
que diminuem a cavidade: p° (n), distribuicio de equilibrio de
tamanho de cavidades).
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Distribuicao de equilibrio do tamanho de cavidades
G="G+) Gmp’(n) —ksT > Inw)

@ G, trabalho reversivel para criar uma cavidade com n lacunas
@ w(n: multiplicidade das configuragées de bolhas com tamanho n
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Distribuicao de equilibrio do tamanho de cavidades

G= OG+ Z G(n)po (n) — kBTZ In W(n)
n n

@ G, trabalho reversivel para criar uma cavidade com n lacunas
@ w(;: multiplicidade das configuragdes de bolhas com tamanho n

Gin) = Hiy = TS(n) = Uin) + PVin) — TS(n)

@ U,): variagdo de energia do sistema com a criagdo de uma cavidade de
tamanho n

@ p: pressao isostatica

@ V|, variagio de volume do sistema com a criagio da cavidade de tamanho n (
~ n<, sendo Q o volume molar)
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Solucéao
Aproximagao
Assumindo que as cavidades sdo pequenas e diluidas:

G(n) = Un)

mas, para n grande (sendo g a tensao superficial do sélido)

Uny = 47 (r(n)* s
além disso

A ()’
30
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Solugéo
Energia e entropia

Uiny = (367r92);78n§

A0 (M)
W(n) = ( )
(%) - @) o
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Solucéao

Potencial quimico

Definicao:
_ o6
008

Substituindo, aplicando Stirling e lembrando que
dG=d(AG) =d(G-°G):

0
— U, - Pn
,Un—Un kBTIn(N)

Hn

T7p7n
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Solugao
Monolacunas

Paran=1, p% ~ ¢
mas

= Un—kBTIn(

C

n)
f

C/0 = Nexp (_EH;_)

logo
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Solucéao

Cavidades

Em equilibrio:

Hn = Ny
logo
A°G 2
0 __ B ny\ _ 2
pn = Nexp < ke ) = Nexp (nln S §n3)
com
1
_ (36r02)*
- o) 2
logo
A°G, = —nkgT In S, + (367Q)3 yn’
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Solugao
Tamanho critico

n*,A%G*
c
O]
S —
<
«n L
o<n2/3
n
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Fluxo de tamanho de cavidades

Considerando exclusivamente lacunas

Definimos:

JIn=B1(npi(n)—ay(n+1)p (n+1)

@ J;(n) Taxa de crescimento de cavidades de tamanho n

@ (3 (n) probabilidade de absorgéo de uma lacuna por uma
cavidade de tamanho n

@ «a/(n+ 1) probabilidade de emissdo de uma lacuna de uma
cavidade com tamanho n + 1
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Fluxo de tamanho de cavidades

Lacunas

No estado estacionario (J; (n)=0):

ar(n-+1) = B (n) op( (1)

P(n+1)

Substituindo:

[P/(” pr(n+1) 5
p

+1
= _/Bl (n) ( ) |: po((77+1)) po((n))
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Fluxo de tamanho de cavidades

Lacunas

No estado estacionario (J; (n)=0):

0
(1) = 5y ()

Finalmente:
aﬁ:)((”))
_ 0 P°(n
Jy(n) = = (m) p° (m) 5
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Fluxo na condicédo do nucleo critico
Lacunas

Fluxo estacionario para n*:
J* = pO (n*)ﬂl (n*)Z

onde

1 PNAG :
Z:_ZkaT( on? )n*

€ 0 parametro de Zeldovitch
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Fluxo incluindo o efeito de intersticiais

kT
, |
AG" b ;
@ = (CECTT I ITE T T T T oo 1)
E T Iy
> :
L :
_= :
) ° :
S AG S 5
. = :
O :
< :
i i
;
0 ny ny
# vacancies in void
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Fluxo incluindo o efeito de intersticiais

Hipoteses:

@ O reticulado encontra-se em equilibrio térmico e dindmico (picos
de calor e formacao de cascatas de dano sao eventos raros no
tempo e no espago)

@ Lacunas e intersticiais sdo as Unicas espécies moéveis (complexos
nao tem mobilidade, complicado na presenca de gases)

© Os defeitos formam uma solucéo diluida, com o reticulado como
solvente (razoavel, pois concentragdes s&o inferiores a 10™4)

© As concentragdes de defeitos (lacunas e intersticiais) estdo em
estado estacionario (ou seja, ndo variam com o tempo,
simplificacdo grosseira, pois a microestrutura evolui)

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020 15/78



Cavidades Taxa de nucleagédo de cavidades

Equacéao do fluxo incluindo intersticiais

Definicdes

(li=0
—

B
(L
B

@ «; probabilidade de emissdo de um intersticial (com a criagdo de uma lacuna
(praticamente nula)

@ [, probabilidade de captura de uma lacuna
@ o probabilidade de emissédo de uma lacuna
@ [; probabilidade de captura de um intersticial
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Equacao do fluxo

Lacunas e intersticiais

Jn=p1(n)p(n)—a(n+1)p(n+1)—Bi(n+1)p(n+1)
ainda (usando o equilibrio em estado estacionario)

Q) Bi(n+)
A1) B0 H

Jn:ﬁ,(n){p(n)—p(nm
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Equacao de fluxo (renormalizado)

Lacunas e intersticiais

Lembrando que:

0 0
p(n) 6°G(n)
O (n+1) _eXp[ ko T
com
6°G(n)=A°G(n+1) - A°G(n+1)
Redefinimos:

p(ny  p(n) Bi(n+1) 6 G (n)
Jn+) O Bin) _exp[ kBT]
com

§G (n)=AG (n+1)-AG (n)
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Equacao de fluxo (renormalizado)

Lacunas e intersticiais

rearranjando:

p(n) p(n+1)

89/(”)
= (g ) | 240 L] ) f (o {J]
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Mais truques

Lacunas e intersticiais

Escrevemos:

Z;’gln[ 13)1)] In [p’("g]:

(0
i {4 oo (59

exp <ACZ§-H)>
A ultima igualdade foi obtida considerando-se que:

lim p'(0) = 4°(0) =

8;(n)
5(m 0
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Fluxo critico e tamanho critico de cavidades

Lacunas e intersticiais

AG (n) > A°G(n) = n* > n*

J* — p/ (n/*) ﬁ/ (n/*) ZI
considerando cavidades esféricas de raio r; (n):

. 47TI'/ (n’*) D/C[

B (™)

a
1 + rl(n/*)
e 1
S [ 1 ®am|
27TkBT 8”2 n'*
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Tamanho critico de cavidade

Lacunas e intersticiais

367302

o7 fn 475

/%

n =

2~Q

o)

r/*

com

Bi(n) ¢ _

Be(n) ¢
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Frequéncia de nucleacdao em estado estacionario

Niquel, em condicdes de irradiacdo por néutrons em reator rapido. Os
parametros das curvas sdo 2 e a taxa de nucleagéo do sistema nao
restrito. S, =430, T =627 Je} (900 K), os pontos indicam a posi¢ao do
minimo.

1018 T T
0.6, 3.5%1010 0.8, 2.5x109
"E 1014 0.9, 1.8x108
5]
2
k) 10
s 10
8
S
= 106 0.97, 1.2x106 —
102 1 1 1 1

0 50 100 150 200 250

Number of vacancies in nuclei, n
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Efeito da supersaturacao

Ni em reator rapido

Os fatores que afetam a taxa de

nucleagéo: temperatura,

supersaturagao de lacunas (=taxa

de dano) e incidéncia de

intersticiais. O fator mais relevante

€ a supersaturacao.
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Efeito da temperatura

Ni em reator rapido

Ky =103 s, p = probabilidade do par
ser aniquilado por evento de criacao.

—_ 10-2 T T T T T T T

£ J=10"2 nuclei/cm? s e

El 3 By L7
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Efeito de gases dissolvidos na nucleagao
Papel de gases dissolvidos na nucleacao

Gases, principalmente gases inertes, sdo comuns na irradiacao seja
pela implantagao direta a partir da fonte de irradiagéao ( por exemplo,
Kr produzido na fissdo do Uranio) ou por fontes internas
(transmutacgéo de Ni, produzindo He) — efeito na nucleagao de
cavidades (# bolhas, que serdo vistas posteriormente).
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Definicbes

Gases
By
=0

T -

@

l

X

'W_Q

]FT‘°1

|
x

Definigbes:

@ «y: taxa de emissao de gas (por exemplo, por colisdo elastica

com radiacao)
@ [y: taxa de captura de gases
@ K]: taxa de redissolugéo na matriz
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Modelo

. 1 |
n=p%s — o) — BIQnE
X 1
X = 8003 — ay — xK|
em equilibrio

2 (n,x) = Nexp (_

AOG(n,X)

T)
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Balango de massa

o0 (n—1.%) [89 (n— )] = p° (n, x) oy (. )
O (n,x — 1) [B2(x - 1)]?

substituindo e eliminando os a:

p° (N, x) ax (N, x)

h = pons {1 _ _exp [%%]}
0 xKX _ 1 0A G(n,x)}
X = Bx n3 { 5)9”1 exp [kBT ox }
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,
Clusters de gas

Assumimos que o gas se encontra na forma de uma distribuigao de clusters My contendo x
atomos de gas. Essa distribuicado é estatica, a concentragao total de gas (dada, por exemplo,
pela taxa de transmutagao) é definida como:

Cg = Z XMX
x=1

O fluxo de nucleagéo de bolhas é dado por:
J=dn+ Y
x=1
onde Jy, é a taxa de nucleagdo (homogénea) de cavidades, ja discutida, e Jx é o fluxo devido a
nucleagédo (heterogénea) de uma cavidade num sitio de um cluster de gas contendo x atomos.
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Equilibrio

O equilibrio (como o gas é imével) sera dado por:

Ny = px
onde

oG

= 960 (0, x)
ou seja,
0 (n, x
pix = G + kg T In <p()>
My

com

1 HNQ
Gy = (36m2) S yn% —kgTIn <CQ n )

XkB T
onde H é o coeficiente de atividade Henriana do gas em solugéo no metal (ndo usamos ~ para
nao confundir com a tenséo superficial).
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Solucéao

CgHNQ
p°(n, x) = My exp [nln S/—fn% + x1In ( )g(ikBT )}

com

| HNQ
AOG(n,x):_nkBTInS,+(36w92)37n§—kaTIn<Cg L )

XkBT
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Energia livre na presenca de gases dissolvidos
S =600, py = 507 MPa, T =500°, v =1Jm2,

AGO(n,x)
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Taxa de nucleacéao

Jk,x = Z)/(Bk,xpk (n7 X)

com
1
71 @acen|  ]°
x T | TomkgT T o |,
AG' (n,x
P (n,x) = Myexp (_—kB(T ))
e

n
39 1 0AG®(n,x)
/ _ !
AG (n,x) = kBTXE_O {In _ﬁ? + exp [kBT o ]
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Nucleacao de cavidades em clusters de hélio

He total = 10 ppm, T = 500 °C

Accelerator range

Homogeneous '

M, =107 N,
M,=3x108 N,

My =3x10"10N,

My =3x10"13 N,

104

Vacancy supersaturation (S,)

1020 T
i =098
1, 1016 |
= Reactor range
2
o 1012
5
=
2
< 108
2
Q
&
< 104
S
100
103
(PMT - EPUSP)
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Bias de producao

Woo e Singh discutem a formagao de aglomerados de defeitos em
cascatas de dano, mostrando a inadequagao do modelo BEK. Entéao
eles desenvolvem um modelo que leva em conta o efeito da formacao
de clusters de intersticiais na cascata sobre a taxa de formagao de
cavidades, denominando isso de bias de producao.

C. H. Woo, B. N. Singh “The concept of production bias and its possible role in defect accumulation under cascade damage
conditions” phys. status solidi (b) 159, 1990, 609 — 616 e C. H. Woo, B.N. Singh “Production bias due to clustering of point

defects in irradiation-induced cascades” Phil. Mag. A 65, 1992, 889 — 912.
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Modelo

Seja K a taxa de producéo de defeitos (em dpa s~') pelo modelo NRT:

K — aK + MK + uiK
= aK + MK + K

@ « : taxa de aniquilagdo mutua de lacunas e intersticiais

@ )\;: fragdo de defeitos que s&o aniquilados em anéis de
discordancias

@ 4 fragdo de defeitos méveis

Definimos:
G=K(1 -«

Taxa total de defeitos que sobrevivem a aniquilagéo.
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Defeitos em clusters e defeitos modveis

Definindo:
Aj ,
&j (1 _ Oé) /= I7I
temos
MK =¢;G
/ I j=1il
mkK=01-¢)G
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Formago de cavidades com bias de produgo

Definicbes
Assumindo estado estacionério estabelecido com uma distribuigéo de
discordancias com densidade py:

@ densidade de anéis de lacunas: N,

@ conteldo de lacunas nos anéis: g

@ densidade de anéis intersticiais: Nja

@ conteldo de intersticiais nos anéis: ga

@ poténcias dos sorvedouros do tipo discordancia: kg

@ poténcia dos sorvedouros do tipo cavidade: kg

@ tempo para aniquilagédo de um anel de lacuna (j = /) ou de
intersticial (j = i) no processo de colisao n: 7

J
q.
EjG:Zﬁ
n 'J
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Nucleacao de cavidades com bias de produgao

Hipéteses:

@ A formacao de defeitos puntiformes é caracterizada pelo valor
Gnpgr definido pelos deslocamentos calculados considerando a
teoria de NRT.

@ Uma fracdo de defeitos ¢, recombina durante a tempera da
cascata, gerando um numero total de pares de Frenkel dado por
G=(1—¢r)Gnrr

@ As fracdo de lacunas e intersticiais que formam clusters séo
definidas como ¢, e ¢, respectivamente.
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Nucleacao de cavidades com bias de produgao

Hipéteses:
@ Clusters de intersticiais podem ser sésseis ou glisseis, as fragoes
sdo, respecivamente <5 e e/, com ¢; = ¥ + 7, os dois tipos s&o
termicamente estaveis.

clusters intersticiais com tamanho x < xy s8o glisseis.

clusters intersticiais gliceis participam no transporte de longo
alcance de matéria, interagindo com outros defeitos.

um cluster séssil pode se tornar glissil se seu tamanho decrescer
do valor x4 + 1, a transformag&o inversa é ignorada.

clusters sésseis sdo sorvedouros de defeitos puntiformes.
clusters mudam de tamanho por captura ou por evaporagao, e
ainda pela captura de clusters glisseis.

aprisionamento de clusters glisseis por clusters de lacunas pode
gerar lacunas e intersticiais isolados.
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Nucleacao de cavidades com bias de produgao
Modelo

dc
dT? = Gg — Dgcq (1) K
com
d 2 ’
K2 (1) = | =P = o (X) £ (t
AUEEE ++’//(2Rg—/)+za:;” (%) fa (1)

kg (t) Poténcia dos sorvedouros
d diametro efetivo de interagao
p densidade de discordancias
Rg raio do gréo
| distancia até o grao
0. Secao de choque do defeito de tipo « = intersticiais,
clusters de lacunas e cavidades.
f,, distribuicéo de defeitos «
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Nucleacao de cavidades com bias de produgao

Taxa de producao de anéis glisseis

9G 0E -
Go =" "+ Qg+ 10106+ 1.0+ 3 (%) Q3 (.0 far (1) + QF (%, ) (x, )]

x=2

2
nd, 2
Koot (X) = ol (%, ) [4’) TR " 262 INACL (t)}

Q(x',t') Eficiéncia com que lacunas sao aprisionadas por anéis
intersticiais de tamanho x’.
Qg (x',t') Eficiéncia com que anéis glisseis sao aprisionados por
defeitos do tipo a = ¢, al (cavidades e anéis de lacunas)
de tamanho x'.
(t) Poténcia dos sorvedouros dos defeitos tipo «, 8 = i, al, ¢
(intersticiais, anéis de lacunas e cavidades).

2
kgal‘
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Nucleacao de cavidades com bias de produgao

resultados do modelo

O modelo cinético é muito elaborado e ndo cabe ser reproduzido aqui,
para quem se interessar, o artigo de Singh et al. esta disponibilizado
no moodle.

10° LA I B B B L
e 3 e 523K
E u ]
o [ CU 523K ] i ]
T (4) p=10""m? 3 -
S 1 e}
€ 4520 g=01 ] o
& 1 € e9=0.2 3 g
NN 2 )
z 10 E g
2 3
g Q) ] i
a 1o = o
E Dose (NRT dpa) E ‘:
107 & (1) 107 o g : .,
= (2) 1077 £ O (4) pilg‘gmig_
Sl @ 10° ; g0k ‘ o T
(4) 10°° E = [ Sess.-gliss. transf (4) p=10"m? 3
10" PR | 1 (3) p=10"m2 ---- Ar I
05 1.0 20 107 Lsosul sl st
CLUSTER DIAMETER (nm) 10 10

DOSE (NRT dpa)
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Fim da primeira arte
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Crescimento de cavidades Fundamentos

Crescimento de cavidades

dt

T =Ko — ;A - Ri

=Ko~ 3, A Ry

A, Poténcia do sorvedouro do tipo j para absorver
intersticiais ou lacunas.

Rj Taxa de recombinacgéo de intersticiais e lacunas.
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Termos de absor¢do em sorvedouros
Equacéo global

A = kaDm (Cm - Clm) = k/‘szCm - Lj}n

kj? Poténcia do sorvedouro de tipo j
D, Difusividade do defeitos tipo m =i,/
cm concentracao do defeito tipo m na liga

¢}, concentracdo de defeito m préximo & superficie do
sorvedouro j

L}, Taxa de emisséo térmica do defeito m no sorvedouro j.
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Crescimento de cavidades Sorvedouros neutros

Sorvedouros neutros

Cavidades:
AS = k2D (c; — cf) = k2Djc; — LS
AS = K2Djc;
com
cf = cexp (%)

r raio da cavidade
~vs tensdo superficial
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Sorvedouros neutros

Precipitados incoerentes:

Pl _ 2

Pl _ 42 D.co

C. G. Schén (PMT - EPUSP)
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Sorvedouros neutros

Contornos de grao

ACG — kgGD,c,

C. G. Schén (PMT - EPUSP)
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Sorvedouros preferenciais

Rede de discordancias:

A = kgD (c1—cp)
A9 = K2Djc;

C. G. Schén (PMT - EPUSP)
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Crescimento de cavidades Sorvedouros preferenciais

Sorvedouros preferenciais

Anéis intersticiais:
ATl = kD (e = cf) = k5D = LY
AT = kGDi (ci — ¢f') = kgDici — L

Do equilibrio termodindmico temos:

AG=G- OG(C,', c) = Ea(my) + pini + wn

9G(cj, ¢/) Energia livre do cristal sem o anel, mas com ¢; intesticiais
e ¢/ lacunas.

E4(m;) Energia de um anel contendo mj intersticiais.
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Crescimento de cavidades Sorvedouros preferenciais

Calculo das concentracdes de equilibrio para anéis

Desenvolvimento

AG=G-"G(cj,¢) = Ea(m)) + pinj + iy

entao, no equilibrio

dE
0G = <dmﬁ,‘> om; + pdny + pion; =0

com

dm; =46n; — én;
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Crescimento de cavidades Sorvedouros preferenciais

Calculo das concentracdes de equilibrio para anéis

Desenvolvimento

AG = G-""G(ci,c) = Ea(my) + pin; +

substituindo e eliminando m;

dE, dE
(d_n:,\) ony — (dn:,\) onj + widn; + pion; =0
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Crescimento de cavidades Sorvedouros preferenciais

Calculo das concentracdes de equilibrio para anéis

Desenvolvimento

AG=G-"G(c;,¢) = Ea(my) + pini +

dE, dEa\ 1.
(o) o [ () =0

rearranjando
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Crescimento de cavidades Sorvedouros preferenciais

Calculo das concentracdes de equilibrio para anéis

Desenvolvimento

AG = G-""G(ci,c) = Ea(my) + pin; + wn

como a variagao de lacunas néo é correlacionada com a de
intersticiais, temos:
_ dEa
= ()

ui=+(§£,,;j)
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Crescimento de cavidades Sorvedouros preferenciais

Calculo das concentracdes de equilibrio para anéis

Desenvolvimento

AG=G-"G(cj,¢) = Ea(mj) + pinj + iy

assumindo valida a lei de Raoult:

o7~ ()
kBTIn <

e pela lei da agdo de massas:

A_ 0.0
cfef = cc) = = —pi

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020
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Crescimento de cavidades Sorvedouros preferenciais

Calculo das concentracdes de equilibrio para anéis
Resultado final

Usando o resultado derivado na aula 5 para anéis de Frank (e
ignorando o defeito de empilhamento):

dEA\ 0
dmj N2\/m,~

com 1
V3a?\ 2
0 = 2 pb?
47
assim
A_ 0 0
C=¢exp (‘ 2\/ﬁ,-kBT)
A_ 0 9
Ci' = Ciexp (+ 2kaT)
C. G. Schon (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6
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Crescimento de cavidades Sorvedouros preferenciais variaveis

Interfaces de particulas coerentes

kPpc = 4nrpcppcYi

kepe = 4nrpcppc Y

Y); Poténcias de absor¢éo de lacunas (intersticiais) por
interfaces de particulas coerentes.

APP = anDyrpcppcar Y

ACP = 4 Dirpcppcci Y

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020
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Balanco de defeitos puntiformes no estado estacionario
. s
Estado estacionario

No estado estacionario ndo havera acumulo de defeitos de um tipo ou
de outro, assim:

D A=) A

ou seja

4nrepeD) [C/ — P exp (,—c’%)] + zipnDy (61 — ) + 4rreppepDic Vit

+21paD [C/ — Cf exp (—%ﬂ =

nrepeDici + zipnDici + 4nreppepDici Yit

+2ZipaD; [C,- — C,Q exp (+—2 /z-kBT)}

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6
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Crescimento de cavidades crescimento de cavidades

Equacobes gerais

Taxa de aumento de volume das cavidades:

dVe
d_t = 47TrCQ [D[ (C/ — CIC) — DjCji|
a emissao de intersticiais por anéis foi ignorada
drC o o Q C .
a s rc= E [D, (c, - ) — D,c,} (2)

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020 53/78



Solugao numerica do problema

Segundo Was:

Assumir uma distribuicdo de cavidades com raio ry
Determinar ¢; e ¢; usando a equacéo 1

Integrar a equacao 2 num intervalo de tempo pequeno

Repetir Il (processo iterativo) para atualizar as propriedades dos
sorvedouros, até atingir o r final.

©66 66
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Reticulados de cavidades

Para doses muito altas e, em preferencia, em reticulados CCC — reticulados de cavidades.

Fig. 8.39. Void lattice in (a) Nb

irradiated with 8.5MeV Ta*

at 800°C to 300dpa, and helium
bubble lattice in (b) Mo irradiated
with 2MeV N ions to a dose of
100dpa at 870°C (after [39])
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Campo de fases com interfaces nitidas

Recentemente Hochreiner e EI-Azab propuseram um modelo de
crescimento de cavidades em materiais irradiados usando o método
do campo de fases, adaptado para tratar interfaces nitidas. Os
principais aspectos desse modelo e os resultados obtidos serdo

discutidos aqui.
T. Hochreiner, A. El-Azab “A sharp interface model for void growth in irradiated materials” Phil. Mag. 95 (2015) 948 — 972.
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e El-Azab

Conservacao de massa e de defeitos

Hipdteses:
@ atomos: c;
@ lacunas: ¢y,
@ intersticiais (dumbbell) : ¢;

p=N(ca+2c)=N(ca—c +c)

Variaveis: J;, J;, R;, Ry, Q;, Q.
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e El-Azab

Equacdes de conservacao

c=-V-J—-R+Q
éV:_V'JV—Rv+QV

com

dt

(distribuicéo espacial da cascata)
t_jj - Qajpi
:jv - Qa:jpv

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Superficies

Intersticiais e lacunas absorvidos (emitidos) por superficies levam a

seu movimento — v (velocidade) — f/p (fluxo superficial de atomos).

Definicdo: [ | — processos atravessando a superficie.

[[‘_jp'ﬁ]]_ﬁ':/p_ [[jpi'ﬁ_jpv’ﬁ]]_ﬁ':jp
[o] - N[1 +ci—c/]

vV =

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Superficies

Intersticiais e lacunas absorvidos (emitidos) por superficies levam a
seu movimento — v (velocidade) — pr (fluxo superficial de atomos).
Em cavidades todas as variaveis (exceto ¢,) se anulam —
simplificagao:
Jyf—dy, -0,
N[1+ci —cy

vV =
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e El-Azab

Taxas de criacao/destruicao de defeitos

Espessura da superficie: 6.

ou

[(Cvf‘l ):j,'-ﬁfc,‘jv-ﬁfC,'@-J]

gi = s(+ci—cv)
_evdii—(1+c)dv-ii—cyV-J]
Ov = s(1+ci—cv)

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Conservacgao de energia

Densidade de energia interna, e, e densidade de enertia interna de
superficie, é.

onde Je € o fluxo de energia, AH é o calor de recombinagao de
lacunas e intersticiais e Q. é a produgao de energia por conta da
irradiacao.

onde I:I,-,v sdo os calores de formagéao de intersticiais e lacunas na
superficie da cavidade.

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020 61/78



Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e El-Azab

Conservacao de energia nas superficies

$(f,edV+ [f8dA) = — [, Je-TTdA
~ J5 (&Flo; + BHyoy) dA

— o (Js- A= véM) dL
Void N faz ( e Insx Naql|
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Conservacao de energia nas superficies

Tomando ﬁs 1 ﬁag
fQédV—i—fz (ve+ e+ Vén) dA =
— o Je- T dA
. (AF/,-J,- + AF/VUV) dA
~ Jox (Jo- ) dL

onde « é a curvatura da superficie.

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Conservacao de energia nas superficies

Lembrando que no volume é = —V - Jg &
usando o teorema de Gauss:

o} = A A
+ /5 (ve—Je-n+e+ vea) dA =
— [oq e - T dA

— fZ (AI:/,'O',' + AI:IVO'V> dA
~ Jox (%5 P) dL
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Conservacao de energia nas superficies

Lembrando que no volume é = —V - J,

e usando o teorema de Gauss:

o} - A A
+ /5 (ve—Je-n+e+ vea) dA =
7 W

— fZ (A/:/,'O',' + AI:IVO'V> dA
~ Jox (%5 P) dL
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Conservacao de energia nas superficies

Lembrando que no volume é = —V - J
e usando o teorema de Gauss:

+Jx (Ve—je-n+é+ vén) dA =
~ Jx (AFo;+ AFo,) dA
— Jor (%6 A) L
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Conservacao de energia nas superficies

Lembrando que no volume é = —V - J,
e usando o teorema de Gauss:
+ [ (ve—je-n+é+ vén) dA =
— fz (AI:I,‘O',' + AI:IVO'V) dA
~ Jox (%5 P) dL
Usando as definicdes das densidades e

novamente o teorema de Gauss, pode-se
mostrar que:

“a

Void

Je-n=v(e+ér)
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Termodinamica

Forgas e fluxos generalizados

Reescrevemos as equagdes de balango de energia como:

com

C. G. Schén (PMT - EPUSP)

:—V‘:je—i‘ée
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e El-Azab

Entropia

Balanco global da segunda lei

4 [fgs(e.cic) dV+ [ 5dA] >

o 8gdV — [0 Js - 71 dA

o + [5 8g dA— [,5 Jg - dL
)
Volid “

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e El-Azab

Entropia

Balanco global da segunda lei

4 [fgs(e.cic) dV+ [ 5dA] >
+ J5 8g dA— [,z Js - L

com

—0sj 4 9sj 4 0s7
Js_a_qJ’+8CVJV+8eJe

J. — 987,
$ = gave

9s M. 9s 0s
sg—a—ciQ,+achv—|—aeQe
a 98
Sg = 5aWe

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e El-Azab

Entropia

Balanco local da segunda lei

Hochreiner e EI-Azab demonstram que o balango global pode ser escrito como:

s | ds | . _ OsdE 9s G _ 0sd¢
fQ(V%'Je"’vaT:,'J' 80,-dt+vacv Ju Bcvdt)dv

tfy (~58de i— 22— 220y it vs + V38 Do+ vi8) dA> 0

(PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e El-Azab

Entropia

Balanco local da segunda lei

Usando o balango de energia na interface da cavidade, Je - n = v (e + éx):

s s 7. s d¢ s ] ds d¢
Jo (V5 do+ VG- J— 2% 4V 22, — G2 4)aV

e {-Gedi A B, F4 VDot v[s- Zetn (8- G28)|}aAz0
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Entropia
Balanco local da segunda lei

Como o volume de controle é arbitrario, a segunda lei precisa ser obedecida
localmente:

Js - Js = Js 5 as 0s \ d¢
. == . J = J == = >
Ve Je+vac,- J’+V60v J (80,— + 8cv> at =0

para o volume e

605 (5- 285 Ce25)1n(s-282)] = -
|:_% + (s—e83)+n(3-522) (s ea%)_;’i(sv aee)] J,- i

1+ci—cy

| I
<l
3L

|
| ——
Q|
8z
_l’_

o | (s—e8s)+n(3— 228 A a9y A
+VF—ilJ—iJ}J+V%~wzo

1+ci—cy

na superficie da cavidade.
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Identidades termodinamicas

Relembramos algumas identidades termodindmicas (e assumimos
validas também para a superficie da cavidade):

9s _ 05 _ 1

oe 9e T
e __ _f

S—7=-71

A~ 2 z

S—71=771

95 _ W

ac; T

0S _ _ Kv

dey T

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Condigbes de compatibilidade

Substituindo nas condigao de balango local e multiplicando por T:

TT) Ji - (Vi — #VV—TT) - Jy+

—5T Je— (Vii— i

+(:U’I'+NV)((11_§ZO

para o volume e

o HQaky  F. . R f+Qaky Y\ 7 7
(_HL/ 1+ci—cy Ji-n+ (v + 1+ci—cy ) ©VY n
X ([HQary ) G NT G,

v<1+ci—cv) J T 620

na superficie da cavidade.

07 - 07 - 2020 67/78
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Crescimento de cavidades O modelo de Hochreiner e EI-Azab

Condigbes de compatibilidade

Como os fluxos, em principio, sdao independentes:

L Je>0

— (Vi — i) - Ji>0

— (V,Uv VV_TT) : jv Z 0

+ (pi + pv) (31_5 >0
Volume

C. G. Schén (PMT - EPUSP)

PMT3540 -

_@_TT Js >0

+ (,LL/— 1figam> j n>0
+<uv+ﬁ%1)~7 >0
—v({j%l J>0

Aula 6

Superficie da cavidade

07 - 07 - 2020
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Resultados

Concentracdes de (a) intersticiais e (b) lacunas em torno de uma
cavidade de 30 nm apés 4 us de irradiacao num nivel “extremamente
alto” de dpa. Cascatas isoladas podem ser vistas, em particular, nas
lacunas (que sdo mais lentas que intersticiais).

0.00020, { ‘a
0.00015% ’

0.00010% - ~400

0.00005% } B
0.00000%, 2200
-400 """ 70
~200° -b"“ 7-200
200 " ., 7400
400
(a)
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Gases inertes

Bolhas ocorrem em situactes em que gases de fissdo ou de fusao
sdo produzidos, isso é mais relevante na propria matriz do
combustivel, mas pode também afetar materiais estruturais quando
esses gases sao implantados.
@ Produtos da reacao nuclear (Kr na fissdo do Uranio, He na fuséao
do hidrogénio)
@ Produtos de transmutagao (exemplo, desintegracao de nitrogénio
por néutrons rapidos)
@ Sao razoavelmente imoéveis comparados com lacunas e
intersticiais (sitios de nucleagao heterogénea)
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Crescimento de bolhas

Modelo simplificado

Hipdteses:
@ Todo gés se encontra nas bolhas
© Redissolugéo é ignorada
© Todas as bolhas tem 0 mesmo tamanho
© As bolhas se encontram em equilibrio mecénico com a matriz
© O gas pode ser representado por um gés ideal

Baseado em D. R. Olander “Fundamental aspects of nuclear reactor fuel elements” United States Department of Energy, Office
of Scientific and Technical Information: Oak Ridge-TN, 1985.
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Crescimento de bolhas

Modelo simplificado

Balanco geral da producéo de gas:
YoFt = mN

onde Yg é a taxa total de producdo de gas pela reacdo nuclear e F é
a taxa da reagao nuclear (e.g fissdes por centimetro por segundo), m
€ 0 numero de 4tomos de gas em uma bolha e N a densidade
(constante) de bolhas.

Com:

_47TR3 1
3 By ("5—{)/?

sendo B a constante do potencial de Van der Waals.

Baseado em D. R. Olander “Fundamental aspects of nuclear reactor fuel elements” United States Department of Energy, Office
of Scientific and Technical Information: Oak Ridge-TN, 1985.
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Crescimento de bolhas

Modelo simplificado

Resolvendo para R, considerando o gés ideal:

REAYLY YoFt\|®
| \4r 2y N

Baseado em D. R. Olander “Fundamental aspects of nuclear reactor fuel elements” United States Department of Energy, Office
of Scientific and Technical Information: Oak Ridge-TN, 1985.
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Efeito da redissolucao

Markworth desenvolve um modelo simples para tratar os efeitos de
re-dissolucéo (ou re-solucao), que corresponde a reinjecao de
particulas de gas na matriz por conta da irradia¢ao:

dm

—_— = 47TDGRCG — bm

dt
onde b é um parametro que representa a probabilidade de uma
particula de gas na bolha ser espalhada por irradiacao e reinserida na
matriz.

Baseado em A. L. Markworth “Kinetic re-solution of fission gas; assymptotic behavior” J. Nucl. Mater. 43 (1972) 341 — 342.
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Modelo de Markworth para redissolucao
Equacdes auxiliares

“Conservacgao” de particulas de gas:
YgFt=Cg+mN
Da equagéao dos gases ideais:
8wR%y = 3mkgT
Derivando essa ultima equagéao e combinando:

dR + 20NDGH? + bR _ 3kgTDgYgFt
dt 2 4~

Que tem a forma de uma equacao de Riccati.

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020
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Simplificando

3kgTYoF

1672N2 Dy e construimos as variaveis

Definimos a = 8=NDg © 8=
auxiliares:

S=p(R+ )
T = 27NDgft + o?

Reescrevemos entdo a equacao diferencial como:

ds | (8\°_

dr 8) g
Dada uma condigao inicial R (fy) (ou S(79)) a equagao tem uma
solucao geral na forma de fungdes de Bessel modificadas.
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Solucao assintdética

Markworth antdo apresenta uma solugao assintética, valida para
tempos:

27'2 1
35
A solugéo é
lim S= ,87'%
T—r00

Substituindo os valores:
3 (kT (YoFt
47 2y N

C. G. Schén (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6 07 - 07 - 2020
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Gas de van der Waals

Para os gases nobres encontrados em ambientes nucleares é
razoavel supor que vele o potencial de van der Waals:

p(l—B> = kgT
Pg

B é o pardmetro do potencial que corresponde ao limite de
compressibilidade — volume préprio ocupado pelo atomo de gas.
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Gas de van der Waals

Para os gases nobres encontrados em ambientes nucleares é
razoavel supor que vele o potencial de van der Waals:

p (1 - B> = kgT
Pg
B é o parametro do potencial que corresponde ao limite de
compressibilidade — volume préprio ocupado pelo atomo de gas.

Para uma bolha de raio R em equilibrio mecanico com uma matriz
sujeita a um estado de tensao hidrostatico o:
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Bolhas fora do equilibrio mecanico
Balancgo de lacunas e equilibrio mecanico

Numero de lacunas correspondentes a uma bolha de raio R:

47 RS
3Q

my (R) =

Q é o volume molar do sélido.

O numero de lacunas necessarias para manter o equilibrio mecanico
por atomo de gas é:

m kBT R n B

m \2v/)Q Q

Quanto maior a bolha, mais lacunas sao necessarias para manter o
equilibrio mecénico.
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Solucao considerando fornecimento de lacunas e
intersticiais

Seguindo o que ja foi discutido para cavidades:

dR R Z Q 2y
=g o1 %) oo (p ) (B 40

onde Z; e Z; sao as eficiéncias de absor¢ao de lacunas e intersticiais
em sorvedouros do tipo discordancias.
Para integrar sdo necessarias:

. ke T
(*) (i) - B
© dM
< = 47ADGN (Yoft—M) - bM
C. G. Schon (PMT - EPUSP) PMT3540 - Aula 6
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