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Создана методика имитационных экспериментов на ускорителе и проведено облучение образцов труб из цирко-
ниевых сплавов Е110, Е110М, Е125 ионами циркония до высоких повреждающих доз (20…50 сна). Определены 
дозные зависимости параметров (размер, плотность) радиационно-индуцированных дислокационных петель с-типа, 
образование которых коррелирует с ускоренной стадией радиационного роста. Исследовано радиационно-индуци-
рованное изменение химического состава выделений второй фазы. Показано, что легирование железом значитель-
но уменьшает размеры радиационно-индуцированных дислокационных петель с-типа, таким образом, подавляя 
радиационный рост. Библиогр. 6, рис. 18, табл. 1.
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Проблемы разработки циркониевых матери-
алов, применяемых в условиях облучения, тре-
буют использования облучающих устройств для 
определения механизмов радиационного повреж-
дения и отбора материалов с высокой радиацион-
ной стойкостью. Эти эксперименты можно прово-
дить при нейтронном облучении в существующих 
ядерных устройствах. Однако нейтронное облуче-
ние требует длительных выдержек образцов в ра-
диационном поле до 5 лет для ВВЭР, или до двух 
лет в исследовательском реакторе БОР-60. Большие 
скорости набора дозы (10–2...10–3 сна/с) при ионном 
облучении значительно превышают скорости на-
бора дозы в существующих исследовательских и 
энергетических реакторах (10–6...10–8 сна/с). Ис-
пользование пучков заряженных частиц, имею-
щих сечение взаимодействия с атомами решетки 
на много порядков больше, чем нейтроны, позво-
ляет создавать радиационные дефекты ускоренным 
путем. Такая методика дает возможность точного 
контроля параметров эксперимента и огромный 
выигрыш во времени, особенно в тех случаях, ког-
да надо прогнозировать поведение материалов при 
высоких флюенсах нейтронов. Имитационные экс-
перименты имеют и другие преимущества: точный 
и непрерывный контроль параметров облучения, 
возможность дифференциального и непосредствен-
ного исследования различных факторов, влияющих 
на эволюцию дефектной структуры при облучении, 
отсутствие наведенной активности, относительная 

дешевизна проведения экспериментов. Целью на-
стоящей работы является:

– разработка методик облучения и проведение 
исследований возможности экспериментального 
моделирования радиационной структуры цирко-
ниевых сплавов для прогнозирования склонности 
циркониевых изделий к радиационному росту;

– определение взаимосвязи микроструктуры 
и условий облучения заряженными частицами в 
широком диапазоне доз и температур;

– сравнение с облучением нейтронами.
Материалы и методика. Разработана следую-

щая технология препарирования образцов.
1. Сегментация трубки ТВЭЛа. Резка трубок 

проводилась на установке Low Speed Saw IsoMet 
в два этапа: вдоль оси на два полукольцевых сег-
мента длиной 18 мм и поперек трубки, для отде-
ления сегментов.

2. Химическое истончение сегментов. Сегмен-
ты, вырезанные из оболочки ТВЭЛа, утонялись 
до толщины 200 мкм путем периодического крат-
ковременного погружения раствор 45 % H2O,–  
– 45% HNO3,–10 % HF при температуре реактива 
70 оС с последующей промывкой в этаноле.

3. Разгибание сегментов в плоские пластины 
проводилось в тисках через прокладки из полиро-
ванной нержавеющей стали.

4. Механическое шлифование проводилось для 
удаления неровностей после разгибания и удале-
ния наклепаного слоя. Шлифовка пластин прово-
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дилась на мелкозернистых шлифовальных бума-
гах с обеих сторон пластины толщиной 100 мкм.

5. Анализ текстуры исследуемого материа-
ла. Определение текстуры образцов проводили 
методом дифракции обратно рассеянных элек-
тронов (EBSD) с помощью блока HKL на ми-
кроскопе JSM-7001F. Текстура определялась на 
отполированных пластинах из исследуемого ма-
териала, ориентированных в соответствии с на-
правлением прокатки твэльных труб. Необходи-
мость этой методики вызвана поставленными 
задачами по исследованию эволюции с-петель 
под облучением.

Как известно, петли данного типа находятся 
в базисных плоскостях. Для их изучения необхо-
димо расположить образец таким образом, что-
бы базовая плоскость находилась параллельно 
пучку электронов в трансмиссионном электрон-
ном микроскопе. Поскольку гониометр транс-
миссионного микроскопа имеет ограничения по 
углу наклона 45о, то знание ориентационных ха-
рактеристик зерен образца поможет располагать 
образец в держателе микроскопа таким обра-
зом, чтобы увеличить долю зерен, в которых ба-
зисные плоскости находятся параллельно пучку 
электронов. На рис. 1 приведены прямые и об-
ратные полюсные фигуры исследуемых сплавов 
циркония. Как видно из данных рисунков, базис-
ные плоскости преимущественно расположены в 
плоскости, перпендикулярной оси трубки и пер-
пендикулярны поверхности трубки, с небольшим 
(10...20о) интервалом оси (0001). Таким образом, 
если нанести на образец, который вырубается, 
метку направления оси трубки, то при дальней-
шем электронно-микроскопическом исследова-
нии возможно расположить образец в держателе 
микроскопа в условиях совпадения оси гониоме-
тра и оси трубки ТВЭЛа.

6. Вырубка трехмиллиметровых дисков с цир-
кониевых образцов. Образцы для исследований в 
виде трехмиллиметровых дисков вырубались из 
исходной фольги толщиной около 100 мкм с по-
мощью пуансона путем штамповки. Глубина слоя 
с деформированной структурой в этом случае не 
превышала 10 мкм.

7. Подготовка образцов к облучению. Препа-
рирование мишеней для облучения в ускорителе 
ЕСУВИ проводилось методом струйной электро-
полировки с одной стороны образца. Электропо-
лировка проводилась на установке Tenupol-5, в 
электролите, состоящем из 90 % C2 H5OH и 10 % 
HClO4 при напряжении 50 В и температуре элек-
тролита –50 оС в течение 10 с.

8. Препарирование облученных образцов. Для 
достижения необходимой глубины слоя материа-
ла, в котором проводится электронно-микроскопи-
ческое исследование, применялся метод струйной 
электрополировки с импульсной подачей тока. Сня-
тие приповерхностного слоя (100 нм) с облучен-
ной стороны проводилось на установке Tenupol-5, 
в электролите 90 % C2 H5OH, – 10 % HClO4, при на-
пряжении 75 В, и температуре электролита –50 оС. 
Для контролируемого снятия тонкого слоя мате-
риала установка Tenupol-5 была оборудована си-
стемой стабилизации тока и контроллером подачи 
импульса.

В схеме установки для электрополировки об-
разцов (рис. 2) толщина снятого слоя задавалась 
с помощью установки времени нахождения поли-
рующей струи на образце. Тем самым время по-
лировки было постоянным и не менялось в про-
цессе. Так как толщина снятия слоя с поверхности 
образца зависит не только от времени полировки, 
но и от значения тока, которое, в свою очередь, 
меняется при изменении температуры электроли-
та и изменении скорости струи, то точно обеспе-

Рис. 1. Прямые и обратные полюсные фигуры труб из сплава Е110
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чить удаление необходимой толщины слоя в про-
цессе полировки невозможно. Это потребовало 
изменения установки для электрополировки.

В работе использовалась система электропо-
лировки образцов (рис. 3), в которой импульс за-
дается по количеству тока, протекающего через 
образец в единицу времени: заряд устанавлива-
ется на задатчике импульса в диапазоне от 1 до 
198 мКл. Тем самым, в процессе электрополиров-
ки изменение температуры электролита, в свою 
очередь, приводит к изменению тока полирующей 
струи, величина заряда остается постоянной, так 
как при уменьшении тока увеличивается время 
и наоборот. Таким образом, толщина снятия им-
пульсом слоя с поверхности образца не меняет-
ся в процессе электрополировки. В данной схеме 
предусмотрено два режима работы: 1) блок стаби-
лизации тока отключен; 2) блок управления им-
пульсом отключен (данный режим используется, 
чтобы приготовить образец для исследования на 
трансмиссионном микроскопе). Предложенная 
схема установки для электрополировки образцов 
совместима со стандартной установкой струйной 
электрополировки для трансмиссионной элек-
тронной микроскопии TenuPol-5, производства 
фирмы «Struers».

Окончательное приготовление образцов до тол-
щины, пригодной для исследования в ТЭМ, про-
водилось методом стандартной струйной электро-
полировки [1, 2] в установке типа «Tenupol» со 
стороны необлученной поверхности. При этом на 

облученную сторону образца наносился слой лака, 
который защищал ее от растворения. Условия 
электрополировки: напряжение 70 В, температура 
электролита – комнатная, состав электролита 80 % 
C2H5OH, – 10 % HClO4, –10 % C3H8O3. При появле-
нии в образце отверстия полировка прекращалась. 
Образец извлекался из тефлонового держателя, 
промывался в спирте, а затем в ацетоне до раство-
рения защитной лаковой пленки. Окончательная 
промывка осуществлялась в этиловом спирте.

Облучения на ускорителе ЕСУВИ. Облу-
чение образцов проводилось на электростатиче-
ском ускорителе с внешним инжектором (ЕСУВИ 
ННЦ ХФТИ). Контроль и регулирование темпера-
туры нагревателя проводились с помощью систе-
мы управления, соединенной с термопарой, укре-
пленной в подложке мишеней и используемой в 
качестве датчика температуры. Особое внимание 
уделялось обеспечению хорошего термоконтак-
та между образцами и подложкой. Ошибки в из-
мерении температуры не превышали ± 5 °С. Ток 
ионного пучка в процессе облучения измерялся с 
помощью микроцилиндров Фарадея, установлен-
ных над образцом. Ошибки определения тока пуч-
ка, а следовательно, и дозы повреждения не пре-
вышали ± 5 %. Вакуум во время облучения был 
не ниже 1,3∙10–4 Па. Образцы облучались ионами 
циркония с энергией 1,8 МэВ в интервале тем-
ператур 325...560 °С. Скорость создания смеще-
ний в исследуемой области образцов составляли 
10–2 сна/c (плотность тока 10 мкА/см2).

Результаты исследования исходной структу-
ры и фазового состава образцов сплава Э110. По 
данным металлографических исследований струк-
тура штатного сплава Е110 является стабилизиро-
ванной с равномерными углами разориентации. 
Размеры зерен у сплавов, определенные методом 
секущей, лежат в пределах 3...5 мкм. Поверхность 
шлифов исследуемого сплава является гладкой, 
ровной, без выявления особых структурных осо-
бенностей. Наблюдаются гидридные выделения 
и полупрозрачные кристаллические образования 
с правильной огранкой. Однако такие выделения 
крайне редки и их размеры не выходили за рамки 
требований технических условий для сплава Э110. 
Других мелких включений явно примесного и за-
грязняющего характера на шлифах не наблюдалось. 
После травления в смеси азотной и плавиковой кис-
лот на поверхности шлифа оказываются ямки трав-
ления в виде питтинга, количество которых увели-
чивается с продолжительностью травления.

Исследование сплава Э110 с помощью элек-
тронного микроскопа показало, что в исходном 
состоянии сплав имеет двухфазную структуру: 
a-матрица + выделение b-ниобия (рис. 4). Сред-
ний размер выделений b-ниобиевой фазы око-
ло 50 нм, а концентрация около 3·1020 м–3. Кроме 

Рис. 2. Схема установки для электрополировки

Рис. 3. Схема системы для электрополировки (толщина сня-
тия слоя с поверхности образца задается установкой количе-
ства электричества)
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b-Nb фазы наблюдается небольшое количество 
карбидов типа МХ с примерно равным содержа-
нием циркония и ниобия. Плотность дислокаций 
при облучении составляет 6...7·1010см–2. Размер 
зерна в интервале 3...5 мкм.

Исследование экстракционных реплик с по-
мощью энергодисперсионного анализа (EDS) по-
казало, что в b-ниобиевой фазе содержание цир-
кония колеблется в интервале 18...27 %, а ниобия 
77...82 %. Также наблюдаются отдельные карбиды 
с примерно равным содержанием ниобия и цирко-
ния. Результаты EDS анализа приведены на рис. 5 
и в таблице.

Исследование исходной структуры и фазо-
вого состава образцов сплава Э125. В исходном 
состоянии в сплаве Э125 (состав Zr + 2,5 % Nb) 
наблюдаются три фазы (α-циркониевая матрица 
и выделения β-циркониевой фазы, а также β-ни-
обиевой фазы). Размер зерен α-циркония от 3 до 
10 мкм (рис. 6), зерна равноосные. Фаза β1-Zr 
(92 % Zr–8 % Nb), в виде отдельных зерен разме-
ром от 0,5 до 3 мкм имеет ОЦК-решетку с пара-
метром 0,33 нм. Как правило, выделения β-цирко-
ниевой фазы расположены по границам α-зерен, 
β-Nb фаза (7 % Zr–93 % Nb), глобулярной формы, 
располагается неоднородно в теле зерен и по грани-

цам в виде скоплений. Ее размер от 0,02 до 0,4 мкм. 
Она имеет ОЦК решетку с параметром 0,35 нм.

На рис. 7 приведены результаты рентгеноспек-
трального анализа реплик сплава Э125. Как вид-
но, в состав β-Nb фазы входят два элемента: цир-
коний и ниобий. Следует отметить, что ниобия 
больше, чем в аналогичной фазе в сплавах Е110 и 
Е110 М и составляет 89...91 %.

Сплав Э110. В исходном состоянии сплав име-
ет трехфазную структуру: α-матрица + выделения 
b-ниобия + выделение фазы Лавеса Zr (Nb, Fe)2. 
Средний размер выделений b-ниобиевой фазы 
около 50 нм, а концентрация около 3·1020 м–3 
(рис. 8). Средний размер выделений фазы Лавеса 
90 нм, а их концентрация 8·1019 м–3. Размер зерна 
порядка 5 мкм.

На рис. 9 приведен результат рентгеноспек-
трального анализа выделений вторых фаз сплава 
Е110М, сделанного с тонких фольг. Результаты 
рентгеноспектрального анализа подтверждают ре-
зультаты фазового дифракционного анализа.

Облученное состояние. Облучение спла-
ва Э110 при температуре 390 оС в интервале доз 
20...30 сна приводит к образованию радиацион-
но-индуцированных дислокационных петель и 
дислокационной сетки. Микроструктура сплава 
Э110 после облучения до дозы 25 сна при тем-

Рис. 4. Микроструктура сплава Э110 в исходном состоянии

Рис. 5. Экстракционная реплика Э110 в исходном состоянии
Состав выделений в сплаве Э110 в исходном состоянии

Фаза Zr Nb Всего, мас. %
b-Nb 25,98 74,02 100,00
MC 36,09 63,91 100,00
b-Nb 18,89 81,11 100,00
b-Nb 17,99 82,01 100,00

Рис. 6. Микроструктура сплава Э125 в исходном состоянии

Реплика Zr Nb Всего, мас. %
006 10,88 89,12 100
007 12,96 87,04 100
008 8,92 91,08 100

Рис. 7. Рентгеноспектральный анализ экстракционной репли-
ки сплава Э125 в исходном состоянии
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пературе 390 оС приведена на рис. 10. В структу-
ре материала наблюдаются эллиптические дис-
локационные петли и элементы дислокационной 
сетки. Дислокационные петли отнесены к пет-
лям а-типа, они имеют вектор Бюргерса <1120> 
(рис. 10, а). По мере роста дозы облучения увели-
чивается размер эллиптических дислокационных 
петель и их плотность. При облучении до дозы 

20 сна, кроме петель а-типа, образуются петли 
с-типа, т.е. петли, имеющие с-компоненту векто-
ра Бюргерса <0002> (рис. 10, б). С ростом дозы до 
30 сна средний размер петель растет, а концентрация 
мало зависит от дозы облучения. Для 550 оС при по-
вреждающей дозе 50 сна размер петель а-типа до-
стигает 21,3 нм, а плотность 1,8·1021м–3 (рис. 11).

В сплаве Э110М в результате облучения при 
390 оС образовались дислокационные петли раз-
личных типов и дислокационная сетка (рис. 12).

По мере повышения дозы средний размер с-пе-
тель увеличивается от 56 до 90 нм, их концентра-
ция слабо зависит от дозы и постоянна на уров-
не 2∙1021 м–3 (рис. 13).

В сплаве Э125 с ростом дозы облучения сред-
ний размер с-петель также увеличивается от 63 до 
130 нм, а концентрация слабо зависит от дозы и по-
стоянна на уровне 1,5·1021 м–3 (рис. 14, а). В распре-
делении а-петель наблюдается упорядочение, харак-
терное для нейтронного облучения (рис. 14, б).

Таким образом, с ростом дозы облучения сред-
ний размер петель в интервале 20...30 сна растет, 
в то время как концентрация остается постоян-
ной (рис. 15). Это характерно для сплавов Э110, 
Э110М и Э125. Следует отметить, что для сплава 
Э110М в данном интервале доз петли с-типа име-
ют наименьший размер, но более высокую плот-
ность. Из этого можно сделать вывод, что сплав 
Е110М характеризуется более высокой устойчиво-
стью к радиационному росту, чем другие сплавы.

Обсуждение результатов. Преимущества 
имитационной методики, а именно, значительно 
более высокая скорость создания повреждений, 
точность и контролируемость параметров облу-
чения и информативность электронно-микроско-

пического и рентгеноспектрального ис-
следований необходимо было дополнить 
количественным анализом микрострук-
турных элементов, позволяющих оце-
нить макросвойства сплавов при облу-
чении нейтронами.

Таким образом, целью данной рабо-
ты было показать подобие радиацион-
ных процессов при различных видах об-
лучения, выработать критерии подобия 
между облучением заряженными части-

Рис. 8. Микроструктура сплава Э110М в исходном состоянии

Реплика Fe Zr Nb Всего, мас. %
003 12,04 62,20 25,76 100,00
004 0,21 58,74 41,05 100,00
005 0,15 85,36 14,49 100,00
006 2,73 90,49 6,77 100,00

Рис. 9. Результаты рентгеноспектрального анализа тонкой 
фольги сплава Э110М в исходном состоянии

Рис. 10. Микроструктура сплава Э110 (25 сна, 390 оС): а – а-петли; 
б – с-дислокации

Рис.11. Эволюция петель а-типа в сплаве Э110: а – плотность; б – размер
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цами и нейтронами и выявить параметры, по ко-
торым можно определять макросвойства сплавов 
при эксплуатации в реакторе.

Сравнение закономерностей эволюции микро-
структуры и фазового состава различных циркони-
евых сплавов позволило выявить роль легирующих 
элементов в микрохимических и диффузионных 
процессах. Особенное внимание было уделено пет-
лям с-типа, появление которых связывают с радиа-
ционным ростом циркониевых сплавов [1, 5]. Так, с 
ростом дозы облучения средний размер петель в ин-
тервале 20...30 сна растет, в то время как концентра-
ция остается постоянной. Это характерно для спла-
вов Э110, Э110М и Э125. Для сплава Э635М петли 
с-типа наблюдались только при дозе 30 сна. Таким 
образом, сплав Э635М характеризуется большим 
инкубационным периодом образования петель с-ти-
па, чем остальные сплавы.

Пороговую дозу образования с-петель для спла-
вов Э110, Э110М и Э125 определить не удалось, но, 
экстраполируя зависимости среднего размера пе-
тель от дозы, можно предположить, что зарождение 
петель в данных сплавах происходит в близком ин-

тервале доз, а основные различия наблюдаются в ве-
личине концентрации и среднего размера. Самая вы-
сокая скорость роста среднего размера петель была 
обнаружена в сплаве Э110, самая низкая – в сплаве 
Э110М. Сплав Э125 занял промежуточное положе-
ние по этому параметру. Исходя из различий в хи-
мических составах этих сплавов, можно предполо-
жить, что увеличение содержания Nb в сплаве Э125 
по сравнению с Э110 слабо влияет на процесс об-
разования петель с-типа, в то время как добавка Fe 
в сплав Э110М значительно уменьшила скорость 
роста среднего размер петель данного типа. В 
сплаве Э635М образование петель с-типа было 
полностью подавлено до дозы 30 сна. В данной 
работе была предложена модель, позволяющая по 
количественным характеристикам дислокацион-
ной структуры оценить (в первом приближении) 
массоперенос вещества, который может дать зна-
чительный вклад в формоизменение изделий из 
этих сплавов (рис. 16).

Исходя из того, что с-петли имеют вакансион-
ное происхождение и лежат в основном в базис-
ных плоскостях, знание размера и концентрации 

Рис. 12. Дозная зависимость параметров петель с-типа в сплаве Э110 М при температуре облучения 390 оС

Рис. 13. Дислокации с-типа в сплаве Э110 М, облученного при температуре 390 оС: а – 20; б – 30 сна

Рис. 14. Дислокации с-типа (а), упорядочение петель а-типа (б) в сплаве Э125; облучение 20 сна, температура 390 оС
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этих петель позволяет посчитать объем материа-
ла, перераспределившегося из базисных плоско-
стей на призматические плоскости по формуле:

	
∆V
V

d c N= ⋅
π 2

8 100 % ,	

где ΔV/V – перераспределенный объем, %; d – ди-
аметр петель с-типа, м; с – параметр решетки, м; 
N – концентрация петель, м–3.

Этот объем является интегральной характе-
ристикой петель с-типа и позволяет    сравнивать 
сплавы, имеющие разные   плотности и размеры 

одномерных дефектов петель с-типа. Таким об-
разом, образование вакансионных петель с-типа 
в базисных плоскостях приводит к ориентацион-
но направленному переносу атомов вещества на 
призматические плоскости и, как следствие, фор-
моизменению материала. Сравнение относитель-
ных перемещенных объемов исследованных спла-
вов позволяет сделать вывод, что сплав Э110 более 
всего подвержен формоизменению, а сплав Э110М 
имеет значительную радиационную сопротивляе-

Рис. 15. Зависимость среднего размера (а) и концентрации (б) петель с-типа в циркониевых сплавах, облученных при темпе-
ратуре 390 оС

Рис. 16. Изменение относительной объемной доли материала 
за счет образования с-петель в циркониевых сплавах после 
облучения тяжелыми ионами при температуре 390 оС

Рис. 17. Механизм перераспределения материала под 
облучением в цирконии

Рис. 18. Схема влияния распределения междоузельных и вакансионных петель на радиационный рост оболочечной трубы
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мость этому явлению в исследованном интервале 
условий облучений. Анализ результатов деформа-
ции радиационного роста и микроструктуры по-
сле нейтронного облучения показал, что плотность 
дислокаций с-типа повышена в сплавах, испытыва-
ющих  значительный рост (рис. 18) [6]. 

По современным представлениям основным 
фактором, определяющим стадию ускоренного 
радиационного роста, является эволюция дисло-
кационной структуры.

На ранних стадиях облучения формируются 
дислокационные петли (преимущественно меж-
доузельные) в призматических плоскостях, имею-
щие вектор Бюргерса а-типа, что сопровождается 
умеренным радиационным ростом. После дости-
жения некоторого порогового флюенса (разного 
для сплавов разного состава) наступает ускорение 
радиационного роста.

При этом наблюдается появление с-компонент-
ных дислокационных петель (вакансионных). По 
мере увеличения дозы облучения их плотность 
растет, поскольку потоки вакансий направлены на 
базисные или пирамидальные плоскости, а меж-
доузлия стабилизируют а-петли в призматических 
плоскостях (рис. 18).

Выводы
Полученные данные о влиянии облучения ио-

нами Zr+6 сплавов циркония с энергией 2 МэВ и 
скоростью повреждения 10–2 сна/с на микрострук-
туру и фазовый состав обнаружили ряд явлений, 
имеющих место и при облучении этих сплавов 
нейтронами.

Показано, что в ускорителе всего лишь за 1:00  
возможно создать радиационные повреждения, 
характерные для нейтронного облучения в реак-
торе в течение нескольких лет.

Показана принципиальная возможность соз-
дания радиационных повреждений в виде дис-
локационных петель а- и с-типов (типичных для 

нейтронного облучения) при контролируемых 
температурах в циркониевых сплавах.

Размер и плотность дефектов сопоставимы со 
структурой после нейтронного облучения.

Микрохимическая эволюция (обеднение выде-
лений фазы Лавеса железом и обогащения матри-
цы) при облучении тяжелыми ионами проходит 
аналогично наблюдаемому при облучении ней-
тронами [1, 5].

Уровень повреждающих доз, достигнутый 
в работе при ионном облучении на ускорите-
ле (до 50 сна), намного превышает уровень доз 
при облучении в реакторе ВВЭР-1000 даже в те-
чение 8–10 лет, что позволяет сделать прогноз о 
поведении циркониевых сплавов при высоких 
выгораниях.
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