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Введение

Деградация свойств металлических материалов

при облучении в значительной степени определяется

изменением их фазового состава. Разработанные в

настоящее время механизмы фазовой нестабильно-

сти основаны, главным образом, на радиационно-

стимулированных диффузионных процессах, обу-

словленных образованием сверхравновесных кон-

центраций междоузельных атомов и вакансий.

Весьма подробный обзор этих механизмов и соот-

ветствующих экспериментальных данных приведен,

в частности, в монографии [1].

В работе [2] предложен метод оценки фазовой

стабильности реакторных сталей на основе анализа

изменения их исходных координат (хромо-никелевых

эквивалентов) на диаграмме Шеффлера в результате

выгорания и наработки химических элементов в этих

материалах после нейтронного облучения. При ком-

пьютерном моделировании нейтронного облучения

сталей установлено, что при флюенсах ~ 1023 см–2

имеет место дестабилизация аустенита и мартенсита,

стабилизация ферритных фаз и образование карбидов

ванадия в результате интенсивной наработки ванадия

по ядерной реакции Cr50(n,γ)Cr51 → V51. Микроско-

пические механизмы этих процессов в настоящее

время не разработаны. Актуальность их создания для

радиационной физики металлов и решения практи-

ческих задач радиационного материаловедения

несомненна. Ряд экспериментальных данных и

приближённые оценки показали, что влияние

трансмутационных ядерных превращений на фа-

зовую структуру и механические свойства реак-

торных сталей и сплавов, особенно при высоких

эксплуатационных флюенсах, может превышать

аналогичное влияние процесса радиационного

дефектообразования. Очевидно, что по формулам

микроскопических трансмутационных механизмов

можно проводить весьма точные количественные

оценки влияния параметров облучения и факторов
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фазовой нестабильности и, на их основе, разраба-

тывать способы уменьшения отрицательного влия-

ния трансмутационных ядерных превращений на

фазовую структуру и свойства облученных метал-

лических материалов.

Впервые трансмутационный микроскопический

механизм был предложен в работе [3] для анализа

процесса растворения фаз в бинарных сплавах при

нейтронном облучении.

Цель данной работы — разработка более эффек-

тивного, модернизированного варианта модели

трансмутационного микроскопического механизма

[3], проведение численных расчётов кинетики изме-

нения размеров фазы Al3Sc в сплаве Al – 0,2 ат.% Sc

по формулам предложенной модели при нейтронном

облучении, в сравнении с экспериментальными

данными для электронного облучения.

Теоретический анализ растворения фазы АрВq
в сплаве A – B при нейтронном облучении

Предложенный в работе [3] механизм процесса

растворения фазы АрВq в сплаве A – B при нейтрон-

ном облучении следующий: изменение концент-

рации элемента B в твердом растворе при его

превращении в элемент С в результате ядерной

реакции В → С, вводит диффузионный поток атомов

B из фазы в твердый раствор для поддержания предела

растворимости элемента В на первоначальном

уровне, что и приводит к ее растворению. В работе

[3] получены формулы для распределений выделений

фазы АрВq по размерам в процессе облучения и для

критического флюенса, при котором фаза раство-

рится полностью.

В данной работе предложен другой механизм

растворения фазы АрВq, основанный на выгорании

элемента В непосредственно в фазе АрВq. Этот

механизм более реален, чем предложенный в работе

[3] и рассмотренный выше, поскольку вероятность и

скорость выгорания атомов B в фазе значительно

больше, чем в твердом растворе. Это весьма сущест-

венная корректировка теории, так как она позволяет

уточнить и скорость растворения фазы и критический

флюенс при котором она растворится полностью.

В данной модели, также как и в работе [3],

рассмотрен твердый раствор А – В, в котором

имеются выделения фазы АрВq сферической формы.

Объем частиц АрВq равен

3 34
4 ,

3
V r r= π ≈

где r — радиус сферы. Общее число атомов A и B в

данном объеме фазы равно

34 ,
V

n Nr= =
Ω

(1)

где Ω и N — атомный объем и число атомов в единице

объема, соответственно.

При нейтронном облучении атомы B в фазе

превращаются в трансмутационные атомы C. При

выгорании одного атома B в фазе число атомов

А + В в ней уменьшается в соответствии с концент-

рационным соотношением S = 1 + p/q. В таком же

соотношении уменьшается и общее число атомов n

в фазе с начальным объемом 
3

0 04V r=  при выгорании

любого количества атомов B в фазе АрВq. Эта

реальность аналогична эффективному процессу

растворения фазы, когда атомы A, также как и атомы

В, выгорают в ней с сечением σВ.

В более наглядной форме: при выгорании ∆nB

атомов B в фазе A + В (∆nB = ∆n/S) общее число

атомов в фазе уменьшается на ∆n = ∆nB·S, поскольку

в соответствии с концентрационным соотношением

атомы А вместе с трансмутационными атомами С

уже не входят в состав фазы AрBq.

Для растворения фазы необходимо, чтобы

трансмутационные атомы выходили из нее в твердый

раствор. Вероятность этого процесса P равна от-

ношению длины диффузии L к среднему расстоянию

l, которое трансмутационные атомы должны преодо-

леть для выхода в твердый раствор. Для фазы

сферической формы:

( )1/ 2
2 2

,
DtL

P
l r

= = (2)

где D — коэффициент радиационно-усиленной

диффузии трансмутационного элемента, t — время

облучения, r — радиус сферы.

Согласно формуле (1):

1/3

,
4

n
r

N
 =   

(3)

а вероятность P равна:

( )1/ 2

1/ 3

2 2
.

4

Dt
P

n

N

=
 
  

(4)

С учетом всех рассмотренных выше положений,

дифференциальное уравнение для скорости умень-

шения общего числа атомов А + В в фазе при

выгорании в ней атомов В имеет вид:

B ,
dn

Pn
dt

= −σ ϕ (5)

где ϕ — интенсивность облучения.
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Решение дифференциального уравнения (5)

имеет вид

( ) ( )1/ 2 1/3 3/ 2
1/3 1/3

0

2 4
.

3

D N t
n n

σϕ
= − (6)

Переходя в соответствии с формулой (3) и

соотношением

t
Φ

=
ϕ

(7)

к выражению для изменения радиуса частицы,

получим

( )1/ 2 3/ 2

0 1/ 2

2
,

3

D
r r

 σ Φ
 = −

ϕ  
(8)

где Ф — нейтронный флюенс.

Фаза АрВq полностью растворится, когда n1/3 в

выражении (6) и r в формуле (8) станут равны нулю.

Критический флюенс Ф
С
, при котором это

произойдет, в соответствии с формулой (8) равен:

( )

2 /3
1/ 2

0
1/ 2

3
.

2
C

r

D

 ϕ
 Φ =
 σ 

(9)

Анализ полученных результатов показывает, что

фазовая нестабильность сплавов, наряду с пара-

метрами облучения, зависит от величин сечений

выгорания химического элемента В в фазе σВ, её

исходного размера и формы, а также от диффу-

зионных параметров изотопов, которые возникли в

исходной фазе в процессе нейтронного облучения.

Скорость растворения фазы при этом возрастает с

увеличением сечения σВ и коэффициента диффузии

трансмутационного элемента D
С
 и уменьшением

исходного размера фазы. Она максимальна для

плоских фаз и минимальна для фаз сферической

формы при их одинаковых объемах, что определяется

расстоянием, которое необходимо преодолеть транс-

мутационному элементу для выхода на поверхность

раздела фаза — твердый раствор. В отличие от

соответствующего процессу изменения фазовой ста-

бильности материалов при нейтронном облучении

— процессу их активации, фазовая нестабильность

сплавов увеличивается с повышением температуры

облучения.

Результаты численных расчётов кинетики

изменения размеров фазы Al3Sc при нейтронном

облучении и их обсуждение

С использованием полученных формул, рас-

смотрим изменение фазовой стабильности сплава

Al – 0,2 ат.% Sc при нейтронном облучении в

результате растворения в нем фазы Al3Sc по

сравнению с экспериментальными данными по

исследованию фазовой стабильности этого сплава

при его облучении электронами с энергией 1 МэВ

[4], где нет трансмутационных ядерных превращений.

В оценках выгорания Sc в Al по ядерным

реакциям (n, 2n) и (n, α) используем суммарное

сечение σ, равное 290 мбарн [5]. При расчетах

изменения радиуса фазы Al3Sc при нейтронном

облучении и критического флюенса используем

формулы (8) и (9). Интенсивность облучения ϕ
принята равной 5·1014 см–2с–1, что соответствует ин-

тенсивности облучения материалов в реакторах деле-

ния тепловыми нейтронами. Для коэффициента ра-

диационно-усиленной диффузии D трансмутацион-

ных элементов в фазе Al3Sc (это Са и K) в соответствии

с результатами оценок коэффициентов радиационно-

усиленной диффузии в разбавленных сплавах на

основе Al [1], принята величина D = 4·10–15 см2с–1.

На рис.1 приведены экспериментальные данные

по изменению размеров фазы Al3Sc сферической

формы в сплаве Al – 0,2 ат. % Sc методом просвечи-

вающей электронной микроскопии в процессе его

облучения при температуре 180°C электронами с

энергией 1 МэВ в высоковольтном микроскопе

JEOL – 1000 [4] и результаты расчетов изменения

размеров этой же фазы по формуле (8) при нейт-

ронном облучении.

При электронном облучении исходный размер

фазы Al3Sc, равный 200 нм, не изменяется, что как

показано в работе [4], обусловлено высокой эффек-

тивностью Sc в усилении процесса взаимной

рекомбинации междоузельных атомов и вакансий в

матрице и на границе раздела фаза – матрица.

Рис. 1. Изменение размеров фазы Al3Sc при электронном
(1) и нейтронном (2) облучении, при температуре
180°С: 1 — облучение электронами с энергией
1 МэВ [4], 2 — расчеты по формуле (8).
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При нейтронном облучении фаза начинает

растворяться при флюенсах Ф ≥ 7·1021 см–2. Флюенс

Ф
i
 = 7·1021 см–2 — инкубационный флюенс, величина

которого достигается при времени облучения

t = r2/8D, когда длины диффузии L = (2Dt)1/2 становится

равной среднему расстоянию r/2, которое трансму-

тационным атомам надо преодолеть для входа в

твердый раствор, где r — радиус сферы.

Фаза Al3Sc полностью растворяется при крити-

ческом флюенсе 8,8·1022 см–2, когда должно проис-

ходить полное разупрочнение и разрушение изделий

из сплава Al – Sc.

Специально следует отметить, что величина этого

критического флюенса Ф
С
, рассчитанная по формуле

(9), попадает в интервал эксплуатационных флюенсов

при работе сплавов на основе алюминия и других

сплавов и сталей используемых в качестве кон-

струкционных материалов ядерных реакторов.

Приведенные сравнительные результаты изме-

нения размеров фазы Al3Sc при электронном и

нейтронном облучении полностью подтверждают тот

факт, что влияние трансмутационных ядерных

превращений на структуру и механические свойства

сталей и сплавов может превышать аналогичное

влияние процесса радиационного дефектообра-

зования.

Скорость растворения фазы Al3Sc, оцененная в

рамках данной модели, выше чем при её оценках в

теории [3]. При этом критический флюенс Ф
С
 для

полного растворения фазы Al3Sc, в несколько раз ме-

ньше, чем по оценкам работы [3]. В работе [3]

ФС = 5·1023 см–2.

Если коэффициент диффузии трансмутацион-

ного элемента С очень мал и за время облучения он,

практически, не выходит в твердый раствор, а остается

в фазе, то в результате образуется твердый раствор

А – С и фаза ApCq или тройная фаза ApBqCs и твердый

раствор А – В – С.

Заключение

1. Рассмотрены физические основы трансмута-

ционного микроскопического механизма растворе-

ния фаз в бинарных сплавах в результате преиму-

щественного выгорания одного из элементов фазы

при его превращении в трансмутационный элемент.

В рамках рассмотренного механизма скорость раст-

ворения фаз зависит от интенсивности облучения,

сечения трансмутационной ядерной реакции, исход-

ного размера и формы фазы и коэффициента радиа-

ционно-усиленной диффузии трансмутационного

элемента. Для фазы Al3Sc в сплаве Al – 0,2 ат.% Sc

критический флюенс её полного растворения равен

8,8·1022 см–2.

2. Показано, что влияние трансмутационных

ядерных превращений на структуру и механические

свойства реакторных сталей и сплавов может пре-

вышать аналогичное влияние процесса радиацион-

ного дефектообразования.
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