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Sammanfattning

I denna avhandling studeras effekterna av hogenergetisk neutronstralning pa volfram,
med molekyldynamiska simulationer som det huvudsakliga verktyget. Simulationerna
utfordes i form av enskilda kollisionskaskader med rekylenergier i intervallet 1-50 keV.
Detta motsvarar realistiska rekylenergier i volfram som bestralas av 14.1 MeV neutroner
som produceras vid sammanslagning av deuterium och tritium i en fusionsreaktor. Efter
varje lyckad kollisionskaskad analyserades punktdefekterna som bildades innan en nésta
kaskad startades fran en identisk simulationscell ur en annan, slumpméssig rekylvinkel.
Utgaende fran resultaten ur flera upprepade kaskader kunde man erhalla kvantitativa
resultat Gver hur totala antalet punktdefekter i cellen samt defekternas fordelning i medeltal
varierar med rekylenergin. Resultaten visade att totalantalet punktdefekter 6kade sa gott
som direkt proportionellt mot rekylenergin. D& energin Okar, vixer ocksa bade antalet
defektkluster och sjdlva klusterstorleken. Ytterligare kunde man observera att defekterna
vid hogre energier spred ut sig 6ver en storre volym kring den priméra kollisionsatomen &n
vad som skedde vid laga energier. Resultaten fran denna studie ar giltiga pa tidsskalor av
storleksordningen 10 ps, men torde gé att tillampa i vidare forskning med t.ex. kinetiska
Monte Carlo-simulationer for att dstadkomma modeller som géller 6ver makroskopiska

tidsperioder.
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1 INLEDNING

Det allt 6kande energibehovet i vart moderna samhaille har skapat ett tydligt behov av nya
energikallor. En av de mest eftertraktade av dessa ar fusionskraften; ett fusionskraftverk kan
producera energi i samma skala som ett modernt fissionskraftverk, men utan det radioaktiva

avfallet och risken for en forodande hardsmalta [1].

Ett omfattande problem i utvecklandet av fusionskraft dr dock de extrema omsténdigheterna som
rader inne i reaktorn och effekterna som detta har pa materialen som anvénds. Plasman i reaktorn
nar temperaturer pa upp till 150 miljoner Kelvin, vilket innebéar att reaktorkomponenterna
belastas av mycket hoga virmefloden [2|. Deuterium-tritium reaktionen, dér en deuterium-
(*H) och en tritiumatom (*H) fusioneras till en atom helium-4, ger ocksa upphov till en snabb,
upp till 14,1 MeV neutron. [3, 4] Den icke-laddade neutronen vixelverkar mycket svagt med
elektroner och kan déarfor latt tranga djupt in i reaktorviggarna. Om en hogenergetisk neutron
rakar kolliderara med en atomkérna i viggmaterialet, uppstar en kollisionskaskad dér en del av
neutronens kinetiska energi fordelas 6ver atomgittret. Vid tillrdckligt hoga energier kan atomer
permanent l0sgoras ur gitterstrukturen och bilda punktdefekter. Hoga defektkoncentrationer
i sin tur kan drastiskt &ndra materialens mekaniska egenskaper bl.a. genom att géra metaller

harda och sproda.

Av saval sidkerhets- som ekonomiskal maste materialen i en fusionsreaktor klara av konstant
bestralning under langa tider. Ytterligare maste materialen klara av extrema temperaturer
och ha en hog varmekonduktivitet sa att varmeenergi fran reaktorn effektivt kan anviandas
till energiproduktion. For att hindra att plasman fororenas med tyngre grundémnen, bor
reaktorviggarna dessutom ha bra resistens mot den eroderande verkan av joner samt neutrala

atomer som rymmer fran plasman.

Ett av flera foreslagna material ar volfram, som har uppvisat utmérkta termiska egenskaper
och bra erosionsuthallighet. Volfram anvénds for tillfallet i divertern i Joint European Torus
(JET) och kommer att anvéindas som ytmaterial fér &ven ITERs diverter, en komponent som har
som funktion att extrahera virme och slaggprodukter som annars kunde skada reaktorn. I den
héar avhandlingen studerar vi ren volfram under neutronstralning i energiintervallet 1-50 keV.
Detta gors med hjélp av molekyldynamiska datorsimulationer, med malet att ldgga grunden for

defektutvecklingsmodeller 6ver makroskopiska tidsskalor.



2 TEORI

2.1 Volfram

Volfram &r en 6vergangsmetall med en rymdcentrerad kubisk kristallstruktur (Body Centered
Cubic, BCC) och en gitterkonstant a pa 3,1652 A. Metallen har en relativt hog atommassa pé
183,85 u och besitter den hogsta sméltpunkten (3695 K) samt den lagsta virmeutvidgningskoef-
ficienten (4,5 pm/(m-K), vid 300 K) av alla rena metaller. Med sitt relativt hoga atomnummer

péa 74 har volfram ocksa uppvisat bra resistens mot partikelerosion |5, 6].

2.2 Stralningsskador i materia

P.g.a. sin elektriska neutralitet vixelverkar neutroner ytterst svagt med materia; for det mesta
passerar neutronen oférhindrat rakt igenom atomens elektronhélje. Da en kollision sker, far en
atom i kristallgittret, den priméra kollisionsatomen (PKA), en plotslig tillsats kinetisk energi
som kan fa den att frigéras ur sin position i gittret och ldmna efter sig en s.k. vakans (figur
1). Den frigjorda gitteratomen kan i sin tur stéta andra atomer ur sina jaimviktspositioner och
ger saledes upphov till en kollisionskaskad. Om en av de frigjorda atomerna finner ett nytt
grundtillstand, men pé ett annat stélle &n i en normal gitterposition (figur 2), kallas den for en

interstitiell atom och kombinationen av interstitialen samt vakansen for ett Frenkelpar.

Dessa punktdefekter, vakanser och interstitiella atomer har d&ven som tendens att samla ihop sig

till interstitial- och vakanskluster som med tiden kan utvecklas till dislokationer.

Figur 1: Punktdefekter i ett tvadimensionellt gitter

Dislokationer &r linjeformade defekter av storleksordningen 1 pm som antingen uppkommer direkt
pa grund av varmepiken som en kaskad medfor eller indirekt genom att mindre defektklustrar
kombineras 6ver en langre tid. Emedan gitteratomerna ar sa gott som fastlasta pa sina platser,

ar dislokationerna ofta lattrorliga och kan forflytta sig makroskopiska strickor, men oftast bara i



vissa kristallriktningar. Det hér ar ocksa orsaken bakom metallers plasticitet, dvs. att de haller

sin nya form efter deformering.

I en BCC-enhetscell hittas 24 mdjliga intersitiella positioner, fordelade ldngs den kubiska cellens

sidor som i figur 2.

Figur 2: [ BCC strukturen hittas 4 - 6 = 24 mdéjliga interstitiella positioner av vilka till vanster visas
atta stycken. Grafen till hoger ar en kvalitativ potentialkurva Gver gitter- och interstitiella positioner.

Kristalldefekter har visat sig ha en betydande roll i utformandet av materialets mekaniska egen-
skaper. Kluster av punktdefekter tillsammans med ringformade dislokationsloopar antas bidra
till att géra materialet hart och skort genom s.k. stralningshirdning [7]. Aven om dislokationer
tillater materialet att deformeras utan att splittras, fungerar dessa tredimensionella strukturer

som hinder for 6vriga defekters rorlighet och minskar péa séledes materialets elasticitet [8].

Da ett gitter bestralas med hogenergetiska partiklar, kan de séllsynta kollisionerna mellan
atomkarnan och neutronen betraktas som elastisk. Utgaende fran kinetiska energins och rorelse-

méangdens bevarande kan vi skriva volframatomens energitillskott som

ABy = %Ei(l — cos(4)) (1)
dar
4dmM
7= W (2)

for en neutron med initiala kinetiska energin F; samt en volframatom med massan M [7, 9.
Vinkeln ¢ &r rekylvinkeln, alltsa far vi den storsta mojliga energioverforingen da neutronen studsar
rakt tillbaka (¢ = 180°). Om vi dessutom beaktar traffytans energi- och infallsvinkelberoende,

kan vi hérleda att volframatomens maximala rekylenergi ar

AEW,max = ’yEl (3)



vilket for en 14 MeV neutron ger AFEw, . ~ 300 keV. (En relativistisk berédkning ger en
korrektion pa endast ca +2 keV). Sannolikheten for en frontalkrock mellan neutronen och
atomkérnan ar forsvinnande liten och darfor kommer energin i praktiken att vara betydligt

lagre.

Forutom de mest sannolika elastiska kollisionerna sker ocksa andra typer av kollisioner, bl.a.
inelastiska och (n,2n)-reaktioner [9]. I dessa processer bevaras inte den kinetiska energin eftersom

volframkérnan blir exciterad eller nya atomkérnor produceras.

Defekter borjar éverhuvudtaget uppsta forst da rekylenergin 6verskrider ett troskelvirde FEy,
som for volfram &r ca 150 eV [10]. Vi kan alltsa dra slutsatsen att de simulerade energierna, 1-50

keV, ar lampliga eftersom de ingar i intervallet Ey — Eyy.

3 METODER

3.1 Molekyldynamik

Simulationstekniken molekyldynamik harstammar fran 1950-talet och hor saledes till de aldsta
berdkningsfysikaliska metoderna [11]. Molekyldynamik grundar sig i stort sett pa iterativ,
numerisk 16sning av flerpartikelproblem for att berdkna de krafter som atomerna i ett system

vixelverkar med [12].

For ett system av N atomer eller molekyler kan vi ange de enskilda partiklarnas koordinater

SOom

q= (Q1,Q27---,CIN) (4)

och rérelseméngder som

p = (p1,02, -, PN) (5)

Systemets kinetiska energi antar da formen
N 2
_ Q
E=>) oy (6)
=1 «

dér ¢ ar atomens index, m; dess massa och p;, dess rorelseméngd, sa att indexet a lI6per Gver

rorelseméangdens x, y och z-komponenter.

I borjan av en simulation forses varje partikel med en slumpméssig rérelseméngd enligt en

Boltzmannfordelning for en specifik temperatur. Simulationen framskrider sedan sa att man



Ge atomerna utgangspositioner ¢(® och hastigheter v,
valj ett tidssteg dt samt aterstédll a=0, t=0 och j=0

Uppskattningsfas: uppskatta atomernas nya positioner;
Flytta pa atomerna: ¢“=¢’ +v/dt + a%dt2 + ...
Uppdatera hastigheterna: v*=v/ +adt+ ...

Berikna krafterna pa varje atom som F =
—V(q") eller F=F(¥(¢")) och a=F/m

A,

Korrektionsfas: justera atomernas positioner pa basis av nya a;
Flytta pa atomerna: ¢/ =¢“+ en funktion av (a,dt)
Uppdatera hastigheterna: v/*! =v"+ en funktion av (a,dt)

A,

N

Tillampa gréansvilkor, temperatur- samt tryckkontroll vid behov

-/

|

Berakna och skriv ut fysikaliska storheter av intresse

Skjut frammat simulationstiden och iterationsantalet: t=t+dt, j=7+1

Y

-

Upprepa sa manga ganger som det behovs

J

Figur 3: Ett schema &ver en typisk MD-simulation. Indexet u anger att storhetens vérde &ar en

uppskattning.

iterativt, l6ser partiklarnas rorelseekvationer for att fa uttryck for krafterna och accelerationerna
som systemet paverkas av. Efter varje berdkning av rorelseekvationerna tillater man atomerna

rora sig under ett kort tidssteg dt av storleksordningen 1 fs efter vilket berdkningarna upprepas.

Denna process beskrivs i mer detalj i figur 3.

3.2 Interatomara potentialer

Potentialenergin for partiklarna i simulationen ges av en s.k. interatomér potential - en lamp-

lig matematisk funktion som konstruerats for att approximera atomernas véxelverkningar

sinsemellan. Allmént kan systemets totala potentialenergi ges som



N N N

Vi = Y _Vi(r) + > Va(riry) + > Va(ri, vy mi) + . (7)
i (¥ 1.,k

dér N ar antalet atomer i systemet och Vi, V5 och V3 ar funktioner av positionen pa en, tva

och tre atomer [13|. Indexen i, j och k 16per 6ver atomernas positioner i tre dimensioner och

bor begriansas som ¢ < j och j < k for att hindra att parvisa bindningar rdknas dubbelt. Den

forsta termen i ekvation (7) kan slopas d& atomerna inte paverkas av ett yttre kraftfilt, sa vi

kan skriva

Vit = > Va(ra,r)) + Y D> Valri,ryme) + .. (8)

i j>i i j>i k>j
Antalet termer som behovs for att ge en tillrackligt noggrann approximation varierar.

Speciellt for metaller anvéinds ofta s.k. EAM (Embedded Atom Method) potentialer

Viot = ﬁ:Fz <Zp(7“ij)) + %i‘é(ﬁj) (9)

dér F; dr en funktion av summan av elektrondensiteten p(r;;) och r;; anger avstandet |r; — ;]

mellan atomerna |14, 15].

I de utforda simulationerna anviandes en potential som baserar sig pa en EAM potential av
Derlet et al. [16], men dér den repulsiva delen kommer fran universella Ziegler-Biersack-Littmark

potentialen [17] och har anpassats av Bjorkas et al. [18]

3.3 Kaskadsimulationerna

De enskilda kollisionskaskaderna simulerades molekyldynamiskt med PARCAS-koden [19] och
de utnyttjade skripten och metoderna baserade sig pa arbete utfort av Sand et al. [20]. T borjan
av varje simulation genererades forst en simulationscell, som sedan relaxerades sedan vid 300
K i 10 ps sa att systemet skulle na ett jamviktslage. Efter detta gavs en atom néra mitten av
cellen en rekyl i en slumpmaéssig vinkel (kolatitud 6 och longitud ¢). Efter sjélva kaskadskedet,
som varade i omkring 10 ps, tillats systemet stabilera sig i ytterligare 30 ps, innan det slutligen
kyldes ner till ndra 0 K under en tid pa 10 ps. Hela processen upprepades med 1000 slumpvinklar

for varje studerad energi. P.g.a. symmetriskil, behévde simulationer bara koras for slumpvinklar



1 intervallen

0 € [0,180°) (10)
¢ € [0,90°] (11)

For att simulera omsténdigheter djupt inne i ett makroskopiskt block av volfram, anvindes
periodiska viaggar pa simulationscellen, dvs. cellen speglades sa att ytteratomerna pa motsatta
sidor vixelverkade med varandra. Dértill kontrollerades systemets temperatur med en Berendsen
temperaturkontroll [21] pa de yttersta atomerna, for att simulera varmespridning i ett storre
metallblock. Det hér leder dock till att systemet dr fysikaliskt bara nédrmare cellens mitt. T.ex.
kommer en atom som ror sig ut fran cellen att uppenbara sig pa motsatta sidan. En kaskad
med alltfor hog energi i forhallande till cellstorleken kommer saledes att passera genom cellen

och viaxelverka med sig sjalv.

Det ovanndmnda scenariot kunde undvikas genom att anvéinda tillrackligt stora simulationsceller
samt ytterenergikontroll i Parcas. Kontrollen avslutar automatiskt korningen om en ytteratoms
kinetiska energi overskrider en arbitrar gransniva, i vart fall 10 eV. Dartill anvandes ett skript
som efter en misslyckad korning startade om rekylen fran en annan atom, ldngre bort fran

ytteratomen vars kinetiska energi ¢verskridit gransen.

Antalet atomer i ett BCC gitter fas som
Natomer = annynz (12)

dér n; &r antalet enhetsceller i i-riktningen. Saledes medfor att en Skning fran t.ex. en 100 x
100 x 100- till en 101 x 101 x 101-simulationscell en tillsats av éver 60 000 atomer. Som ett
forsok att minimera atomantalet och sdledes tiden det tar att kora simulationen anviandes en

typ av dynamisk geometri, dir PKA valdes utgaende fran rekylvinkeln enligt figur 4.

3.4 Analys av data

For att hitta permanenta punktdefekter som bildades for varje kaskad, analyserades det slutliga
gittret med Wigner-Seitz cellmetoden [22]. Metoden grundar sig pa att simulationscellen med
defekter jamfors med en referenscell, i det har fallet ett perfekt BCC gitter. Pa basis av
referenscellen definieras ett system av Voronoiceller sa att varje cell endast innehaller en

gitteratom (figur 5).

Analysalgoritmen jamfor sedan Voronoicellerna med simulationscellen och réknar antalet atomer

som varje cell nu innehaller; tva atomer innebér en interstitiell atom och noll en vakans.



Figur 4: For att effektivera anvindningen av cellvolymen, valdes PKA inte direkt som den atom som
ar ndrmast cellens geometriska mittpunkt

Figur 5: En illustration av Wigner-Seitz metoden.
Baserar sig pa en figur av A. Stukowski, Ouvito User Manual http://ovito.org/, hamtad 14.8.2017

Efter att enskilda vakanser och interstitialer hade lokaliserats, kordes en klusteranalys med
skriptningsgranssnittet i Ovito [23|. Analysen grupperar ihop punktdefekter, som befinner sig
inom en viss radie d fran varandra, till klustrar. Hir anvindes d = 3.2 A vilket dr Ovitos

forinstéllda virde och mycket néra volframs gitterkonstant.

Utdatan fran Ovito analyserades slutligen med ett Matlab-skript som berédknade bl.a. defektkon-
centrationen som funktion av avstandet fran simulationscellens mitt och medeltalet defektlustrar,
Vi, Vs, ... samt Iy, I, ... som bildades per kaskad.

4 RESULTAT

Da kaskaden forst borjar sprida sig i materialet, ser vi en skarp 6kning i antalet interstitialer och
vakanser (figur 8), men dessa rekombineras fort och bara en liten andel blir kvar som permanenta
skador i gittret. Vi kan ocksa se att antalet bestaende frenkelpar dr mycket néra linjart beroende

av rekylenergin. Detta beteende kan &dven ses ur figur 9, dar antalet frenkelpar ritats upp som
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Figur 6: Samma 20 keV kaskad visualiserad i Ovito pa tva olika sétt; i vinstra bilden syns bara
atomerna som inte befinner sig i BCC-atompositioner och i hogra interstitiella atomer med rétt och
vakanser med blatt

funktion av rekylenergin.

Genom att plotta antalet defektkluster av olika storlekar som funktion av energin (figur 7 ) kan

man konstatera att bade klustrens storlek och deras antal ékar da rekylenergin véxer.

Figur 7: Antal defekter som aterstod efter kaskader med olika energier

Aven defekternas fordelning i gittret &r energiberoende; i figur 10 har den medeltaliga defekt-
koncentrationen for 1000 kaskader ritats upp som funktion av avstandet fran den priméara
kollisionsatomen (PKA).
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Figur 8: Defektantalet som funktion av tiden  Figur 9: Det slutliga defektantalet som funktion
av rekylenergin

Figur 10: Medeltalig linjar defektfordelning i z-led f6r 1000 stycken 1 keV- och 50 keV-kaskader
5 SLUTSATSER

I den hér avhandlinger studerade vi uppkomsten av punktdefekter i wolfram under neutronstral-
ning. Utgaende fran de utférda molekyldynamiska simulationerna kunde vi erhalla data Gver
hur defektantalet var beroende av rekylenergin. Dessutom studerades hur defektkoncentrationen
varierade med energin och avstandet fran den priméra kollisionsatomen. Som slutsats kan
man konstatera att defektantalet och storleken pa de bildade klustrarna okar med vixande
rekylenergi. Déartill uppstar permanenta defekter langre bort fran PKA da energin ékar. Om vi
bara betraktar antalet punktdefekter eller frenkelpar, ser vi att dessa cker sa gott som linjart

med rekylenergin.
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Eftersom vi i simulationerna bara betraktade processer efter den egentliga kollisionen mellan
PKA och den inkommande partikeln, ar resultaten giltiga for saval neutron- som jonstralning. For
att na langtidsmalet med studien, ndmligen att skapa modeller 6ver defekternas beteende Gver
makroskopiska tidsskalor, kréavs ytterligare simulationer med andra verktyg. Exempelvis kunde
de numeriska resultatena fran denna studie anvéndas i Kinetiska Monte Carlo-modelleringar,

for vilka tidsskalan kan vara tiotals ar.
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