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Vyhodnotenie radiacného poskodenia ocele Eurofer97 a
jej ODS varianty pomocou pozitronovej anihilaCnej

spektroskopie

Tento ¢lanok sa zaoberd vyhodnotenim radiaéného poskodenia oceli Eurofer97 ajej ODS varianty,
simulovaného v tenkej podpovrchoverj vrstve pomocou implantacie héliovych ionov. Na vyhodnotenie
radiaéného poskodenia sme pouzili pozitronovh anihilaénu spektroskopiu, konkrétne metéodu pozitronovej
Casovej spektroskopie. Vykonané analyzy preukéazali vyskyt héliovych bublin v oZiarenej vrstve vzorky ODS
varianty. Zlepseniu odolnosti ODS varianty oceli Eurofer97 vo¢i radia¢nému objemového rastu za pritomnosti
hélia nastalo iba vo faze inkubacie héliovych bublin, ich nasledny rast nebol ovplyvneny dispergovanymi
Casticami oxidu ytritého.
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This paper deals with the evaluation of radiation damage of Eurofer97 steel and its ODS variant, simulated in
a thin subsurface layer using helium ion implantation. Positron annihilation spectroscopy, specifically the
positron lifetime spectroscopy method, was used to evaluate the radiation damage. The analyses performed
showed the presence of helium bubbles in the irradiated layer of the ODS variant sample. The improvement of
the resistance of the ODS variant of Eurofer97 steel to void swelling in the presence of helium occurred only in
the incubation phase of the helium bubbles, their subsequent growth was not affected by the dispersed yttria
oxide particles. (Radiaton damage evaluation of Eurofer97 alloy and its ODS variant using positron

annihilation spectroscopy)
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I. UvoD

Stcasna situacia vo vyvoji a prevadzkovani jadrovych zariadeni si
vyzaduje dokladné pochopenie ucinkov radiacného prostredia na
materidly a ich mikroStruktaru. Hlavnym problémom pri S$tadii
radiaénych vplyvov je ziskavanie vzoriek. Ozarovanie materialu je
velmi zdihavy proces, pri ktorom u konvenénych reaktorov moze
trvat’ dosiahnutie substan¢nej davky aj niekolko desiatok rokov.
Alternativou ku vzorkdm priamo z prevadzky je vyroba novych
vzoriek pomocou simulacie radiatného poskodenia vysokofluen¢nou
ionovou implantaciou. Tato metdda je o niekolko radov rychlejsia,
avSak je mozné nasimulovat’ iba tenku podpovrchovi vrstvu. Ionovou
implantdciou taktiez nepride ku aktivacii vzoriek a je mozné s nimi
hned” manipulovat bez nutnosti pouzitia ochrannych prvkov.
Postupnym zoskupovanim hélia v radiaéne indukovanych defektoch
kryStalovej mriezky materialov dochadza ku vzniku takzvanych
héliovych  bublin, ktoré spdsobuju  degradaciu  funkénych
a konstrukénych materidlov. Charakterizacia radiaéného poskodenia v
celom objeme je na implantovanych vzorkach obtiazna a vhladom na
vzacnost acenu vzoriek je  vhodna pomocou
nedestruktyvnych testovacich metod.

analyza

Il. POZITRONOVA ANIHILACNA SPEKTROSKOPIA

V oblasti charakterizacie radiaéného poskodenia je pozitronova

anihilacna spektroskopia uznavanou metodou nedestruktivneho
testovania materidlu. Metéda umoznuje skimanie defektov
krystalickej mrieZky na atomdrnej urovni, mimo rozliSovacej

schopnosti transmisnej elektronovej mikroskopie. Skiimany material

je oziareny pozitronmi so zdroja, ktory sa rozpadd B+ rozpadom.
Pozitrénovy zdroj zaroven spolu s pozitronom vyziari y—Zziarenie,
ktoré sa vyuziva ako pociatocny signal pri merani doby Zivota
pozitronu. Vyziareny pozitron, ktory sa po vniknuti do pevnej latky
stdva termalizovany, je vo vidcSine pripadov anihilovany za emisie
dvoch y-kvéant. Casovy usek medzi podiatoénym signalom a emisiou
y-kvanta pri anihilacii pozitréonu nazyvame ¢as Zzivota pozitrénu
a podla jeho diZky je mozna charakterizacia mikrostruktury materidlu
metddou pozitronovej Sasovej spektroskopie. [1]

POZITRONOVA CASOVA SPEKTROSKOPIA

U pozitréonoverj ¢asovej spektroskopie (PALS) sa meria Cas Zivota
pozitronov, teda ¢as medzi vyziarenym 1,274 MeV y—ziarenim z jadra
pozitrénového zdroja ??Na ihned’ po emitovani pozitronu a 0.511 MeV
y—ziarenim vyziarenym pri jeho anihilacii. Defekty krystalickej
mriezky maji $pecifické ¢asové dizky zachytenia pozitronu pre rézne
materialy a pomocou ¢asového merania je ich mozné identifikovat’.
Metoda je vysoko citlivd na prazdne miesta krystalickej mriezky, na
defekty typu vakancie, dislok4cie a hranice zfn. PALS umoZiuje
identifikovat’ jednotlivé typy defektov a ich koncentraciu a
porovnavat’ experimentalne ziskané hodnoty s teoretickymi modelmi

2.

Pre ucely skiimania materialov pomocou pozitronovej Casovej
spektroskopie hladame dva druhy defektov kryStalovej mriezky.
U vzoriek bez radiacného poskodenia su to dislokdcie a zhluky
vakancii, u oziarenych materialov su to zhluky vakancii a dutiny.
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Pre urc¢enie spektra zivotnosti vo vzorke vyuzijeme nasledujici vztah
zalozeny na troch exponencialnych komponentoch [3]:

3 '
nq(t) = ng ZLm:p (7;) (1)
i=1 i

kde n4 je podet pozitronov v &ase t, no je poéet pozitronov v Sase

t =0, m a I1 si zivotnosti a intenzity jednotlivych komponentov
rovnice. Veli¢iny T a I s indexom 1 zodpovedaju nezachytenym
pozitrénom anihilujucich v objeme vzorky bez defektov. Zivotnosti a
intenzity t2, I2, T3 a Is popisuju pozitrony lokalizované v poruchach
krystalovej mriezky. Experimentalne ziskana doba Zivotnosti
nezachytenych pozitronov je dana ako inverzna rychlost’ anihilacie v
celom objeme Ap znizena o Zivotnosti lokalizovanych pozitréonov na
dvoch typoch defektov. Porovnanim vyslednych hodnét s vypo¢itanou
teoretickou hodnotou Zivotnosti celého objemu materialu bez portch
mriezky 7 je mozné overit' spravnost nameranych hodndt s
maximalnou odchylkou 5 ps. Nasledujtce 3 rovnice st dekonvoltciou
vyssie uvedeného vztahu [3]:
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Veli¢ina k popisuje mieru zachytu pozitronov v poruchach mriezky
a jej hodnota je priamo timerna koncentracii danych defektov v
objeme materialu. Tato suvislost sa oznacuje ako prechodom
obmedzeny rezim. V tomto rezime je mozné pozitronovi casovi
spektroskopiu pouzit’ na odhad hustoty poctu jednotlivych typov
defektov. [3]

ll. MATERIAL VZORIEK

V ramci vyskumu boli pouzité vzorky z konvenénej Fe9Cr zliatiny
Eurofer97 s 8,9 hm. % chromu a jej ODS varianty. Vybrané zliatiny
su vyuzite'né ako konstrukéné materialy pre jadrové reaktory novych
generacii. ODS varianta Eurofer97 pochadza zo S$arze zliatiny
nazvanej "EU Batch” vyrobena Metallwerk Plansee GMbH v
Nemecku. ODS varianta zliatiny Eurofer97 bola pripravena mecha-
nickym legovanim zakladného materialu (Eurofer97) s 0,3 hm. %
oxidu Ytria. Praskova zmes bola zhutnena pomocou izostatického
lisovania za tepla, po ktorom nasledovalo valcovanie za tepla pri tep-
lote 1150 °C a ochladenie na izbovu teplotu. Dalej vo vyrobnom
procese nasledovala reaustenitizacia pri 30 minatovej vydrzi na
1100°C s naslednym kalenim vo vode na teplotu 450 °C
a 2 hodinovym zihanim pri 750 °C. Vzorky rozmerov 10x10x0.5 mm
z vybranych materialov boli pripravené rezanim elektrickym vybojom
a nasledne prebehlo mechanické a elektrochemické lestenie, aby sa
zabranilo zbytkovym povrchovym napatiam.

IV. IONOVA IMPLANTACIA VZORIEK

I6novymi implantaciami bolo cielené dosiahnut’ vo vrchnej 65
mikrometrovej vrstve vzoriek koncentraciu hélia okolo 1000 appm
(atomic part per million). Okrem samostatnej koncentracie hélia hra
dolezity faktor aj jej pomer voci dpa ozarovaného materialu.

U stiepnych jadrovych zariadeni byva Casto tento pomer nizsi ako
1 appm/dpa. U zariadeni jadrovej fzie je tento pomer vyssi, vacSinou
do 50 appm/dpa a u spalaénych zdrojov sa mdze vySplhat' az na
100 appm/dpa. Na simulaciu hibkovych profilov poskodenia je
vyuzivany kod SRIM [4], pomocou ktorého boli pre individualne
energie ionov hélia vypogitané hibkové profily. Vysledny profil
idnovej implantacie sa skladd z 33 implantaénych energii, od 17 do
1 MeV klesajucich po 500 keV krokoch. Postup implantacii bol
voleny vzhladom na ¢asovu a finan¢nu naroc¢nost’ implantacie. Pre
dosiahnutie pozadovanej koncentracie hélia je pre 65 pum vrstvu
potrebnd fluencia i6nov 5,4 x 10Y at/cm? Realizdcia i6novych
implantacii vzoriek prebiehala pomocou 6 MV tandemového
urychlovaca Castic v urychl'ovacovom laboratoriu UVPT MTF STU.
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Obr. 1. Vysledny subor implantaénych profilov od 1 do 17 MeV

Celkovy ¢as implantacie bol 1116 hodin a 45 minut. Do vzoriek
bolo implantovanych 5,387 x 10 atémov hélia na 1 cm? vzorky.
Priemerna hodnota dpa v celej hibke oZiarenej vrstvy je rovna 0,166.
Pre vyhodnocovanie radiaéného poskodenia simulovaného idonovou
implantaciou vzoriek je dolezité poznat’ pomer appm/dpa, ktorého
priemerna hodnota u vzoriek je rovna 8461.

V. ANALYZY POZITRONOVEJ CASOVEJ
SPEKTROSKOPIE

Analyzy pozitronovej anihilacnej spektroskopie prebiehali v
laboratoriu  pozitronovej  anihilaénej  spektroskopie = Fakulty
elektrotechniky a informatiky Slovenskej technickej univerzity v
Bratislave na Ustave jadrového a fyzikalneho inZinierstva. Pre
merania PAS bol ako zdroj pozitrénov pouZity izotop sodiku ??Na vo
forme vodného roztoku zachyteného v kaptonovej folii. Prispevok
zdroja na vysledné spektrum anihildcie pozitronov bol 25 %, Stvrtina
pozitréonov anihilovala priamo v zdroji a z toho priblizne 90 %
pozitronov anihilovalo s ¢asom zivota 382 ps v kaptonovej folii, v
ktorej bol radioizotop zapuzdreny. Zvy$nych 10 % pozitronov
anihilovalo vo vzduchu s ¢asmi Zivota viac ako 1,5 ns. Aktivita zdroja
bola vyssia ako 3 MBq.

Merania PALS boli uskuto¢nené pomocou 3—detektorovej
aparatiry PALS pre meranie oziarenych materidlov uloZenej v
klimatizovanom skritlovom systéme. Toto usporiadanie umoZziluje
dosiahnut’ rozliSenie spektrometra FWHM mensie ako 160 ps.
Vyhodnocovanie nameranych dat prebichalo pomocou analytického
softvéru LT10 [5], s vyuzitim trojkomponentnej dekompozicie
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spektra. Pri aproximacii spektier bolo snahou dosiahnut’ hodnotu chi—
kvadratu y?, ktory popisuje kvalitu aproximécie ¢o najblizsiu k 1.
Nasnimané spektra boli rozdelené na priblizne 3000 kanalov, jeden
kanal zodpovedd zaznamenanému poctu anihilujicich pozitréonov pre
maly interval doby anihilacie pozitronov. Bol analyzovany rozsah
1000 kanalov zacinajuci 10 kanalom vlavo od kanalu s maximalnou
intenzitou pre odstranenie vplyvu pozadia.

VI. VYSLEDKY A VYHODNOTENIE

Na obrazkoch 2 a 3 su zndzornené namerané spektra doby Zzivota
pozitronov referencnych vzoriek a na obrazkoch 4 a 5 spektra doby
zivota pozitronov vo vzorkdch po io6novych implanticiach. Dve
vertikalne a jedna horizontalna priamka oznacuju vyber rozsahu pre
analyzu spektier.

Referenind vzorka Eurofer97

k7l
'8 10006
o
1006
106
0 500 1000 1500 2000 2500
kanal
Obr. 2. Magnetizacia v zavislosti od magnetickej intenzity.
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Obr. 3. Magnetizacia v zavislosti od magnetickej intenzity.
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Obr. 4. Spektrum doby Zivota pozitrénov vo vzorke Eurofer97 po implantacii.
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Obr. 5. Spektrum doby Zivota pozitronov vo vzorke ODS Eurofer97 po
implantacii.

Tabul’ka | obsahuje vysledky analyz merani pozitronovej casovej
spektroskopie spolu s hodnotami y? , aproximécii spektier dob Zivota
pozitronov T [ps] a podielov anihilacie pozitronov na danych
defektoch | [%]. Doby Zivota pozitronov pre dva druhy defektov
krystalovej mriezky boli ziskané trojkomponentnou analyzou
nameranych spektier doby Zivota pozitronov. Defektom z indexom 2 v
oziarenych vzorkach st zhluky vakancii naplnené héliom a defektom s
indexom 3 su héliové bubliny. V referenénych vzorkach znadi index 2
dislokacie a defekt s indexom 3 s malé zhluky vakancii.

TABULKA I
Vysledky analyz PALS.
Vzorka | w I2 T3 I3 $
Eu97 imp. 12 | 191 73,8 351 14,3 1,026
+4.9 +3,8
ODS Eu97 imp. | 12 | 196 75,4 389 13,2 1,008
+3,9 +3,2
Eu97 ref. 13 | 142 82,7 220 =] 1,011
+7,3
ODS Eu97 ref. 14 | 158 441 207 39,4 0,972
+8,3 +9,2

Priemerné doby anihildcie pozitronov vo vzorkdch a inverzné
rychlosti anihildcie pozitronov v defektoch st uvedené v tabulke II.

TABULKA Il
Priemerné doby zivota pozitronov vo vzorkach a inverzné rychlosti anihi
lacie pozitronov v defektoch vzoriek.

Vzorka | Eu97 imp. ODS Eu97 Eu97 ref. ODS Eu97
imp. ref.
Priemer © 193 200 125 154
A2 [-] 5,24 x 108 5,10 x 10° 7.03 x 108 6.33 x 10°
A3 [-] 2,85 x 108 2,57 x 10° 4,83 x 10° 5,00 x 10°

Pomocou anihilaénych ¢asov na defektoch a inverznych rychlosti
anihilacie boli nasledne vypocitané miery zachytu pozitronov na
defektoch k. Vysledna koncentracia defektov ¢ [cm™®] je rovna suctu
miery zachytu pozitréonov a ich experimentalne zistenému koeficientu
zachytu. Bol pouzity koeficient zachytu pozitronov pre zhluky
vakancii naplnené héliom rovny 1,3 x 10 a koeficient zachytu pre
héliové bubliny s hodnotou 5 x 105 Pre dislokicie je koeficient
zachytu pozitrénov rovny 6 X 10° a koeficient zachytu pre zhluky
vakancii s hodnotou 1,3 x 1014 [6]. Hodnoty st uvedené v tabul’ke I11.

TABULKA Il
Miera zachytu pozitronov na defektoch a vypocitana koncentracia defektov
pre vzorky.

Vzorka K1 K2 C1 C2
Eu97 imp. 5,56 x101° | 1,10 x10% | 4,35 x10%8 [ 2,19 x10!8
ODS Eu97 6,00 x10%° | 1,05 x10% | 4,62 x10%8 | 2,11 x10%8

imp.
Eu97 ref. 5,18 x10%° | 1,75 x10° | 3,99 x10%8 | 3,50 x10%7
ODS Eu97 2,42 x10% | 2,16 10 | 4,03 x108 | 1,66 x10%8
ref.
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Vypocitané koncentracie defektov v appm su 51,35 appm vo
vzorke Eurofer97 po implantacii pre koncentraciu zhlukov vakancii
vyplnenych héliom, koncentracia héliovych bublin pre vzorku je
rovna 25,89 appm. Pre vzorky ODS varianty ocele Eurofer97 je
koncentracia zhlukov vakancii vyplnenych héliom rovna 54,77 appm
a koncentracia héliovych bublin rovna 24,95 appm. V referencne;j
vzorke Eurofer97 je koncentracia dislokacii rovna 47,23 appm a
koncentracia zhlukov vakancii rovna 4,15 appm. Pre vzorky ODS
varianty Eurofer97 je
4,7 x 10° appm a koncentrécia zhlukov vakancii rovna 19,71 appm.

ocele koncentracia dislokacii rovna

VIl. ZAVERY

Mikrostruktury vzoriek z nizkoaktivacnej martenzitickej ocele s
vysokym obsahom chromu Eurofer97 a jej feriticko/martenzitickej
ODS varianty boli pomocou pozitréonovej casovej spektroskopie
hodnotené v zakladnom a v stave po implantacii i6nov hélia pomocou
pozitronovej casovej spektroskopie.

Vzorka Eurofer97 v zékladnom stave ma koncentraciu dislokacii
47,23 appm, koncentraciu zhlukov 2-3 vakancii 4,15 appm. Vzorka
ODS varianty ocele Eurofer97 v zakladnom stave ma koncentraciu
dislokacii 4,7 x 10° appm, koncentraciu zhlukov 2-3 vakancii
19,71 appm. Na vzorkach bola uspesne uskutoénena sekvencia
implantacii i6nov hélia. Do vzoriek bolo implantovanych
5,387 x 107 atdbmov hélia na 1 cm? vzorky. Dosiahnuty pomer
koncentracie hélia a miery poskodenia materialu dostatoéne simuluje
poskodenie materidlu v porovnani s prostrediami
spala¢nych zariadeni s vyskytom transmuta¢ného hélia.

faznych a

Implantaciou ionov hélia do vzorky Eurofer97 nastalo zvySenie
koncentracie zhlukov vakancii na hodnotu 51,35 appm, a ku
vytvoreniu héliovych bublin v koncentracii 25,89 appm. U ODS
varianty vzorky Eurofer97 nastalo zvySenie koncentracie zhlukov
vakancii na hodnotu 54,77 appm, a ku vytvoreniu héliovych bublin v
koncentracii 24,95 appm. Z analyz vykonanych merani vyplyva, ze u
ODS varianty oceli Eurofer97 je radiatny objemovy rast za
pritomnosti transmutacného hélia v koncentracii 984,82 appm
spomaleny vo faze inkubacie héliovych bublin, avSak disperziou
oxidickych castic do matrice oceli s vysokym obsahom chromu
odolnym voci objemovému rastu nedochadza k jeho potlaceniu ale iba
k jeho oddialeniu.
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