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Iv.

SINDPSE

Pastilhas de Be® sinterizadas sao irradiadas em re
ator gerando-se helio-4, atraves de reac¢des de neutrons com nu
cleos de berilio, do tipo (n,2n) e (n,a). A liberacgdo do he-
lio formado foi provocada, apos a irradiagao, por recozimento
dinamico com patamares isotermicos, elevando-se a temperatura
desde 25°C ate 1400°C. As quantidades de aas formado foram a-
valiadas utilizando-se as secoes de chooue eficazes das re-
acoes nucleares mencionadas. As curvas de desrrendimento de
helio~4 evidenciam uma dependencia com a densidade das pasti -
Thas. Discute-se os resultados experimentais em face dos mode
los de liberagao de gases de fissao existentes na literatura.

SYNOPSIS

Sintered Be0 pellets were irradiated in nuclear
reactor. Reactions of tyves (n,2n) and (n,a)between neutrons and
Berillyum nuclei led to the formation of Helijum-4, A dynamic
heat treatment caused Helium release. The dynamic heat treatment
was performed through the increase of temperature from 25%  to
1400°C, in isothermal steps. The amounts of gas formed were
evaluated based on the effective cross sections of the nuclear
reactions in guestion. The curves for Helium-24 release showed
a dependence with pellet density. The experimental results
obtained were compared with those predicted by current fission
gas release models.
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1. INTRODUCAD

Num programa de fabricacao e desenvolvimento de ele
mentos combustiveis para reatores nucleares, e de grande impor-
tancia para o projeto de elementos combustiveis, tanto do ponto
de vista tecnico, como de seguranca radiologica, conhecer-se o
comportamento dos gases de fissaoc, ou de uma maneira geral, oOs
produtos de fiss3o gerados nas reacgodes nucleares.

Estudos realizados tém mostrado que os materiais ce
ramicos se prestam melhor ao uso em combustiveis nucleares (4),
e da7 o interesse em dirigir esforgos para os combustiveis nu -
cleares de natureza ceramica, especialmente os Oxidos. As expe
riencias com combustiveis reais sao extremamente custosas, re-
querendo aparelhagens complexas e de interpretacao dificil.E e-
vidente, por isto, o interesse de se realizarem experiencias
mais simples, analogas aquelas, que permitam a obtencdaoc de al-
gumas informacGes e treinamento sobre o comportamento dos gases
de fissdo em material ceramico. 0 Oxido de berilio (BeO}, devi
do a suas propriedades ceramicas e nucleares, fornece um modelo
relativamente simples de estudo, tendo sido por isto escolhido
para ¢ presente trabalho. 0 gas de fissdo, no caso, € o helio,
pois o berilio quando bombardeado por neutrons rapidos,sofre du
as reagoes principais (n,2n) e (n,a), liberando He4,anilogo ao
Xe & Kr no UOZ' Pastilhas de Be0O, fabricadas por prensagem a
frio em matriz cilindrica e sinterizadas em forno de inducgao,
foram irradiadas no tubo central do Reator Triga do IPR,num flu
xo de 1,4 x 10'2
40°c.

2 -
n rap/s-cm e numa temperatura de cerca de

A gquantidade total de helio formada nas reacoes
(n,2n) e (n,a) @ calculada teoricamente a partir das secoes de
choque eficazes e do espectro de neutrons rapidos do reator (F).
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2.
Fste valor 2 utilizado para se determinar a fracdo de helio des
rrendida das amostras nos estudos de recozimento. O estudo do
desprendimento de He das amostras foi feito apos a irradiacao ,
em temperaturas variando desde 25°% até cerca de 14ﬂﬁ0C, atraves
de recozimento dinamico com patamares isotermicos. Para dete-
tar o0 helio desprendido das amostras utilizou-se o detetor de
fuga tipo 24-12NB da Consolidated Electrodynamics. Devido a al
ta sensibilidade do detetor foi possivel realizar-se este traba

lho, irradiando-se as amostras em doses tao baixas como leﬂ]E

2

n .
raplcm

0s resultados experimentais obtidos sao discutidos

em face de defeitos intrinsecos das amostras, alem de defeitos

causados por irradiacao. Discutem-se os resultados experimen -

tais, comparam-se estes resultados com os nrevistos pelos mode-

1os de liberacao de cases de fissao apresentados na literatura.



2. REACOES NUCLEARES COM FORMACAO DE HELIC ~ CALCULO DA QUANTI-
DADE DE HELIO FORMADA.

2.1. Reacoes Nucleares

0 Beg, quando bombardeado por neutrons com energia

superior a 1 MeV ou seja, neutrons rapidos, sofre duas reagoes
nucleares principais, que envolvem formagao de helio. Estas rea
¢oes nucleares sao {n,2n) e (n,a).

A figura 1 mostra as se¢oes de choque eficazes das
reacdes {n,2n) e (n,a) em fungao da energia dos neutrons (1).

2,1.1. Reagao (n,2n)

Nesta reac¢do o berilio sofre uma fiss3ao nuclear com
formagao de dois nucleos de helio e emissao de dois neutrons.Co
mo pode ser visto na figura 1, esta reac3o sd apresenta interes
se com neutrons de energia acima de 1 MeV

Be8
4 + n —_— + 2n

16 8

Em cerca de 10~
dois atomos de helio -4 (5)

segundos, o Be desintegra-se em

g n'16 4
4Be n_s 5 2 pfle




(4)

i

i

6 8 10 12 ” I'4
E (Hey)

1 - Secoes de Choque Eficazes das Reagoes (n,2n) e (n,a)

Fig.
Versus Energia dos Neutrons (DROULERS et al.(5))




2.1.2. Reagdo (n,o)

Na reacao (n,oa) o berilio bombardeado por neutrons
rapidos sofre a reacao de transmutacao,
9
4Be

+ nrap e 2He + 2He

0 He®

Li® por emissao B (5).

no periodo de 0,6 segundos se transforma em

A reagdao secundaria

6

Li + 4 3

—p zHe + 1H

3 nterm.

contribui de maneira desprezivel para a quantidade total de He4
formado (1) e portanto, ndo sera considerada nos calculos quan-
titativos. Na reagao acima tem-se ainda que o H  sofre desin-
tegragao, emitindo B (meia vida de 12,5 anos) e transformando-
se em He3. |

2.2. Quantidade de Helio-4 Formada

2.2.1. Reagao (n,2n}

Seja N, o niumero de atomos de berilio, 5{n,2n) a se
cao de choque eficaz media da reacaoc (n,2n), e ¢, O fluxo de
neutrons rapidos do reator (En > 1 Me¥}:; a quantidade de He4f0£

mado nessa reacao sera

dQ(n,2n) = 208G(, 5,)9, dt’



5.
onde dQ(n,2n) & a gquantidade de He4 formado devido a reacao
(n,2n), no tempo dt'.

Segundo DROULERS(5), N pode ser considerado cons -
tante, para efeito de calculo da gquantidade de He4 formado, em
doses integradas de neutrons rapidos abaixo de 1022 n/cmz. As
sim, integrando-se a equacdo acima, de t' = 0 ate t' = t,e con
siderando-se que a quantidade inicial de He4,QO ,& zZero ho tem

po t' = 0, vem

Q(n,2n) = 2No(n,2n)¢ t

2.2.2. Reagao (n,a)

Do mesmo modo que na reagac (n,2n), a quantidade
de He  formado devido a reagao (n,a) pode ser calculada tendo-
se a secao de choque eficaz média dessa reacao, o(n,a),e o flu
xo rapido do reator, I Assim,

4

dQ(n,a) = N&(n,a)¢r dt'

Integrando-se esta equagdo de t'=0 ate t'=t, tomando-se N cons
tante, e a quantidade de He4 no tempo t=0 nula, resulta

Q(n,a) = Na(n,a)qar t

A quantidade total de He’

formado sera

Q = Q(n,2n) + Q(n,a),

ou



qQ = 2Nc’r(n,2n)¢>r t + N&(n,a)¢rt,

Chamando-se 3(2n,a) a se¢ao de choque eficaz media das duas rea
coes consideradas,

d(2n,a) = 26(n,2n) + o(n,ua)
vem,

Q = o(2n,a) N ¢ t

2.3. Valores de o(2n,a) e de ¢ .

DROULERS et al.({5) apresentam curva de o{2n,a) ver-
sus indice do espectro de neutrons rapidos p, representada na
figura 2. Estes autores determinaram curva experimental, na
qual o valor de ¢(2n,0) varia com o espectro de neutrons rapi -
dos do reator, definido por um indice o,

Para as experiencias em pauta, o valor do indice p
foi determinado experimentalmente no LaboratOrio de Neutronica
da Divisao de Reatores do IPR, e refere-se ao valor de p no 1o
cal do Reator onde foram irradiadas as amostras.

0 indice p e definido como:

Ac(F) A A
P o= S X M - 0,016 1 (55)
AA1(f) AS AS

sendo,
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Ag (f) atividade absoluta do detetor de enxofre no

espectro de fissao.

atividade absoluta do detetor de aluminio
no espectro de fissao.

1]

g, (F)

AA = atividade absoluta do detetor de aluminio
] no local do reator onde foram irradiadas as
amostras.
- + 24
Reagao Al(n,p )Na E . = 2,7 MeV.
" min
AS = atividade absoluta do detetor de enxofre no
local do reator onde foram irradiadas as a-
mostras.
Reacdo S(n,%)P Enin = 725 MeV
De posse do valor de p e utilizando-se a figura 2 & possivel de
terminar o valor da se¢do de choque eficaz media 0(2n,a) das rea
¢oes (n,2n) e (n,a).

0 valor de p medido foi p = 0,95, resultando,pela fi

gura 2, o(2n,q) = 380 mb, ou 0,38 x 10724 cn?,

0 valor do fluxo total de neutrons rapidos{ >1 MeV)
na posicao onde foram irradiadas.as'amostras de BeO(tubo central)

e de 1,4 x 1012 n/em?-5(7,31)

2.4. Numero de Atomos de Berilio,N,Disponiveis para as Rea -
coes (n,2n) e (n,a)

0 valor de N sera considerado por grama de Be0, ou
seja,



23
N o= 0203 x 107 ¢ Besg Bed

25

23

sendo, 6,03 x 10 numero de Avogadro

25

peso molecular do BeD

ou

23

N = 0,24 x 10 at.Be/g.Bel

2.5. Tempo de Irracdiacgaoc das Amostras, t

0 tempo de irradiacao, t, das amostras no tubo cen-
tral do Reator Triga foi de 10 horas para amostras de numeros 1
a 8, e de 36,6 horas para amostras 9,10 e 11.

0 reator funcionou na potencia de 100N KW, ou seja

com fluxo rapido instantaneo de 1,4 x 1012 n/cmz.s na posicgao
de irradiacao.

*

Com os valores de o(2n,a), N.¢. e t, a quantidade
total de helio-4 formada sera: :

24

0,38 x 10°2%.0,24 x 1023.1,4 x 1012,

L
il

4

3,6 x 10 at.He/g Be0

ou

@ = 4,6 x 1014 at.He/g BeD para amostras de 1 a
8.
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Q = 1,6 x 10°° at He/g Bel

para amostras 9,10 e 11, com tempo de irradiacao de 36,6 horas.

Segundo BAREAU(1), os valores da quantidade total
de He4 formado, calculados desta maneira, concordam com valores
medidos experimentalmente dentro de uma precisao de 5%.



3. PROCEDIMENTO EXPERIMEMNTAL

3.1. Preparacao das Amostras

2.1.1. Do fxido de Berilio

0 oxido de berilio foi fornecido pela Divisao de Ma
terias Primas do IPR, obtido atraves de precipitacao da solugdo
de sulfato de berilio, com amoria, e calcinacao a annO¢ Uma
das amostras - n? 8 - foi obtida em Saclay, Franca,pelo proces
so de decomposicao de oxalato de berilio trihidratado, e & de

pureza nuclear.

Analises de impurezas das amostras obtidas no IPR
foram realizadas pela Divisdo de Ouimica e revelaram 0s sequin-
tes teores das impurezas mais provaveis (8):

Si - 1700 ppm
Fe - 57 ppm
Na - 58 "
Ca - &5 .
Cu - tracos

0 boro nao foi analisado, mas e considerado abaixo de 3 ppm(8).

3.1.2. Manipulacgao

0 Be0® em po, quando aspirado atraves das vias respi
ratdorias, node causar danos aos pulmoes,e em contato frequente




11.
com a pele, pode provocar rea¢oes de natureza alergica, sendo

portanto considerado substancia toxica (3,8,10). Cuidados espe
ciais foram tomados na manipulagao do BeO. A manipulagao do
BeO em po foi realizada dentro de uma "caixa seca" e a das pas
tilhas foi feita usando-se Tuvas,

3.1.3. Prensagem das Pastilhas

0 po de BeQ foi prensado a frio, er matriz de  acgo
de forma cilindrica, por meio de pistao. MNao foi usado ligan -
te, e o Be0 se mostrou com boas qualidades de prensagem. A pres
sao utilizada na compactacao das pastilhas obtidas no IPR foi
de 1,59t/cm2-com excecao da amostra 11-. A amostra 8,obtida em
Saclay, foi prensada isostaticamente a 4t/cm2 (8).

3.1.4. Sinterizacao

0 Be0 & facilmente sinterizavel, podendo as tempera
turas de sinterizagao variar numa faixa bastante grande (1350 a
lBOOOC) (13,23). A pressao de compactagao, assim como tempera-
tura e tempo de sinterizacao, irao influir na densidade da pas-
tilha sinterizada.

A sinterizacao das pastilhas foi realizada em forno
de inducao Heraeus - da Escola de Engenharia da UFMG - em vacuo
de cerca de 10'2 mmHg., O tempo gasto para se elevar a tempera-
tura do forno ate a temperatura de sinterizacgao foi de cerca de
1 hora e 30 minutos, permitindo-se o desprendimento de material
volatil e gases aprisionados, evitando-se assim o esboroamento
da pastilha (92).
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A tabela 1 mostra a densidade e porosidade das pas-
tilhas com os varios tempos e temperaturas de sinterizacdao uti-
lizados. A pressao de compactacgao, com excecao das amostras 8
e 11, foi de 1,59 t/cmz. A amostra 5, apresenta a densidade(ou
porosidade) incoerente em relacao as outras amostras, o que po
de ser devido a formagao de maior quantidade de trincas na pren
sagem. O mesmo & verificado para a amostra 4 em relagdo a amos

!

tra 3. 0s dados da tabela 1 foram obtidos anteriormente a irra

diacao.

3.2, Aspecto Micrografico

As amostras foram polidas, na sequencia de lixas de
SiC numeros 80,100,120,15n0,220,300,400,500,600, apos © que, se
fez um polimento em alumina azul durante cerca de 44 horas.Fez-
se ataque quimico com HF a 40% durante 15 minutos(21,22). As fi
guras 3,4,5 e 6 mostram aspectos micrograficos das pastilhas,e-
videnciando a influencia da temperatura de sinteriza¢do no ta-
manho dos graos(figs.3,4,5).

A figura 7 mostra fotografias tiradas com microsco-
pio eletranico de varredura JEOL, da Divisao de Ciencia dos Ma-
teriais do IPR. Nessas fotos observa-se 0 emaranhado de poros
e superficies irregqulares entre particulas pouco sinterizadas.
Nota-se tambem a presenca de trincas nestas particulas.

3.3. Medidas de Porosidade e Densidade

Foram feitas medidas de densidade e porosidade das
pastilhas, do modo como descrito (11), usando-se agua destilada




Fig. 3 - Amostra 1 - 100x%
Temperatura Sinterizacao : 1750°¢
Tempo de Sinterizacao : 2 horas
Ataoue : HF 40% 15 min.

Fig. 4 - Amostra 8 - 1n0x
Temperatura Sinterizagao : 16nn°¢

Tempo de Sinterizacao : ? horas
Ataque : HF 40% 15 min.




Fig. 5 - Amostra 7 - 100x
Temperatura de Sinterizacdo:145n%¢C
Tempo de Sinterizacao :?2 horas
Ataque : HF 4n% 15 min.

Fig. € - Amostra 8 - 5H00x
Nota-se Poros de Sinterizagao no

Interior dos Graos.



Amostra € -10NN0Nx Amostra 7 -1Nn0NNy

Fig. 7 - Fotografias Tomadas pelo Microscopio Eletronico
de Varredura JEOL - DCM/IPR.



deionizada como 1iquido impreanante(?).

As pastilhas foram acuecidas a cerca de 1n0%¢ no ar,
e em sequida colocadas no sistema de vacuo e impreonacao,mostra-
do na fiqura 8. Apos submetidas a vacuo de cerca de 10—2mqu du
rante uma hora, as amostras foram retiradas e pesadas. Novamente
foram introduzidas no sistema para impregnacao. Antes da impreog-
nacao fez-se vacuo por cerca de 1 hora, e em seguida o 1iquido
impreconante foi admitido vagarosamente ate cobrir as amostras. 0
sistema foi mantido sob vacuo por cerca de 4 horas, apos o que
ar foi admitido no vaso, e as pastilhas retiradas e pesadas sob
o 1fquido de impregnacao. 0 excesso de 1iaquido foi removido das
amostras com papel absorvente e estas repesadas no ar. A densida
de das amostras e dada pela seguinte expressao,citada em (11}):

Peso do material seco densidade do liquido
no ar. X |impregnante no tempo
de utilizacao.
densidade = - = . =
Peso do material im- Peso do material i-
preagnado no ar. X |merso no liguido de

1 i limpregnacao. _

A porosidade aberta das amostras e dada pela expressdo:

B T u 1
Peso do material im- Peso do material se
pregnado no ar. =~ |co no ar. -
| - | i
por.aberta= - - - -
Peso do material im- Peso do material i-
pregnado no ar —~ |merso no liquido de
] i limpreanacao. i

0s resultados das medidas de densidade e porosidade
constam na tabela 1(item 4.1), estando de acordo com valores en
contrades na Titeratura(3,13).
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Pastilhas de' BeO

A4
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Fig. 8 - Sistema de vidro para jmpregnacao das
pastilhas de BeO
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A figura 9 mostra a relagao entre porosidade e den-
sidade(3).

3.4. Irradiagao das Amostras

As amostras de BeO foram irradiadas no tubo central
do Reator Triga do IPR, a 100 KW de potencia, correspondendo a
um fluxo de neutrons rapidos { >1 MeV) na recidao de irradiagao,
de 1,4 x 107 %n/eml-s(7).

Para efeito das reagoes (n,2n) e (n,a), 0 fluxoe @&
considerado constante no interior das amostras(%).

A temperatura de irradiacao foi de cerca de 409C.

3.5. Recozimento das Amostras - Detecao de Helio

Em seguida a irradiacao, as amostras de Be0O  foram
mantidas em "célula quente” durante cerca de 48 horas para se
proceder o "esfriamento" radioative, apos o que foram utiliza -
das nos estudos de recozimento.

0 sistema recozimento-detecao esta mostrado na figu
ra 10. Consistiu de um forno aquecedor envoelvendo um tubo de
quartzo, no interior do qual foi colocada a amostra de BeO. Es-
te tubo e ligado diretamente ao detetor de helio. 0 tubo de
quartzo foi utilizado ate temperatura de cerca de 1300°C, e a
partir dajd se utilizou tubo de alumina.

Utilizou-se para aquecimento das amostras, forno de
resisténcia niquel-cromo, até 900°C. Para temperaturas superio-
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res, ate 140n0°¢ foi utilizado forno de resistencia de barras de
silita(carboneto de silicio).

Ma detecdao do He desprendido utilizou-se o detetor
de fuga tipo 24-120 B da Consolidated Electrodynamics, que e um
espectrometro de massa calitrado para o helio. Vacuo de cerca
de 10-6 mmHa foi necessario para se manter a sensibilidade do
detetor, cuja calibracao foi feita antes de cada operagao, uti-
Tizando-se uma garrafa com fuga padrao de He(Apendice).

0 desprendimento de He da amostra de BeD foi regis
trada em um registrador tipo 680M da Hewlett-Packard - adaptado
ao detetor - em papel milimetrado aque corria a velocidade de
2h cm/hora.

0 recozimento das amostras e a detecao simultanea
do helio 1iberado foram efetuados da seocuinte maneira:

A temperatura do forno & elevada continuamente ate
o ponto em que ¢ detetor comeca a acusar desprendimento de he-
lio da pastilha de Be0 irradiada. A temperatura e entdo estabi
lizada - temperatura de regime - e o recozimento da amostra e
jsotérmico. A Tiberacao de helio, nessas condicoes, toma a for
ma de um pico. QOuando a liberacao do helio anula-se (ou tende
assintoticamente para zero) a temperatura @ novamente elevada ,

repetindo-se o mesmo procedimento.

A faixa de temperatura coberta foi de 25%C a 14n0%c,




4. RESULTADOS EXPERIMENTAIS

4.1. Caracteristicas das Amostras

A tabela 1 fornece as caracteristicas das onze amos
tras utilizadas, em termos de pressac de prensagem, tempo e tem
peratura de sinterjzagao, com as consequentes densidade e poro
sidade aberta obtidas.

Indicam-se tambem as respectivas doses integradas
de neutrons rapidos na irradiacgao.
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4.2. Aspectos das Curvas de Desprendimento do Helio

A Tiberagao do helio radiogenico se faz, com o tra-
tamento termico ja descrito, na forma de picos.

As figuras 11,12,13,14 e 15 mostram curvas de des -
prendimento de helio das amostras 6 e 2. A temperatura de regi-
me foi a temperatura mantida no recozimento - recozimento iso -
termico, como ja se descreveu,

A figura 16 mostra as curvas de desprendimento de
hélio, em 697°C e 744°C, da amostra 2.

Na figura 17 vem-se picos isolados na faixa de tem-
peratura de 640°C a 740°C da amostra 10.

As fiquras 18 e 19 mostram, para efeito comparati -
vo, 0S8 picos das amostras 9 e 10 na faixa de temperatura 950°¢C
a 1000°C. As amostras 9 e 10 sdo bastante semelhantes ( Tabela
1), e picos ocorreram em temperaturas proximas, com formas se-
melhantes.

As figuras 20,21 e 22 mostram os picos de helio em

temperaturas acima de 1100°¢C para a$§ amostras 9, 10 e 11, Mo~
ta-se o0 alisamento dos picos acima de 110n°¢c.

4.3. Liberacio de He até 1000°¢C

A tabela 2 indica a presenca de picos de 1i
beracio de He nas amostras irradiadas e tratadas ate 1000°C. Na
tabela 2 foram tomadas faixas de temperaturas arbitrarias, to-
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, 10,

tomando-se a amostra 6 como referencia. A amostra & apresentou
picos em todas as faixas de temperatura consideradas, e & de po
rosidade aberta intermediaria. Mas fiouras 11 a 19 pode-se ob-
servar a presenca e forma de picos nas faixas de temperaturas
assinaladas. Acima de 1000°C todas as amostras apresentaram 11
beracao de helio. As amostras com porosidade aberta acima de
18%(amostras 6,%,10 e 11) apresentaram o 19 pico de liberacao
em cerca de 270°C. A amostra &, com N,6% de porosidade aberta ,
ndo apresentou pico de liberacao de helio ate 170n%C . Para as
amostras com norosidade aberta intermediaria houve presenca de
picos em faixas de temperaturas intermediarias. MNas amostras ?
e 7(12,1 e 14,3% porosidade aberta) os nicos apareceram em tem~
peraturas superiores a 320%C. Nas amostras 4 e 5(4,6 e €,4% po~
rosidade aberta) os picos de helio somente foram aparecer em
temperaturas superiores a 700°%¢.

Observa-se gue a forma e o numero de picos nas fai-
xas de temperatura dependerao dos parametros de fabricacao da
amostra, como pressac de compactacao, forma de compactacgao,tem-
neratura e tempo de sinterizacgao.

TABELA 2 - PRESENCA DE PICOS DE DESPRENDIMENTO DE HELIO EM RECO
ZIMENTO DINAMICO COM PATAMARES ISOTERMICOS ATE 1nnnCc

Amos tra

|
TERAERAL 2 | 3 s ls | 6 } 7 i g | a i 10 E 1
! ! ! T T

270-32n1 n3ol n3aol naol| nao nﬁo: sim| nﬁo} néo; sim} sim: sim
320-30n, nao| sim) nao naoi nao, sim) nao; nao simp sim sim
30n-50n] n3o! sim! n3o! ndo! nao! sim! siml ndol| siml sim| sim
ERN-620 nﬁo: sim: nao ndo | néo} sim: sim} nEo} sim| siml sim
62n-70n| nio! sim! n3o! ndo! nao! sim! sim| ndol s1m{ sim!  sim
700-900, sim] sim ?: sim sim} sim; s1'm| nEo} sim! sim sim
9on-100d sim| sim| ? s1‘m| simi siml siml nEO: sim! siml sim

*Tontrolador de temperatura apresentou defeito.



4.4, Fracao de Helio Desprendida

A fracdo de helio desprendida em uma temperatura po
de ser determinada conhecendo-se a quantidade total de helio -
formada nas reacdes {n,2n) e (n,a), e a quantidade de helio des
prendida em temperaturas mais baixas. As quantidades de helio
desprendidas tem valores definidos pelas areas sob as curvas de
desprendimento e pode-se calcular o valor dessa quantidade des-
prendida integrando-se as areas sob as curvas. Foi usado para
jsto a calculadora eletronica Olivetti Programa 1n1. Multipli -
cando-se o valor dessa area pela sensibilidade S' do detetor
(Apéndice) tem-se a quantidade de helio desprendida numa tempe-
ratura. Assim, tem-se a fracao desprendida, pois conhece-se a
quantidade total de helio formada pelas reagoes (n,?n) e (n,a}a
traveés dos calculos descritos no Ttem 2.2,

Uma parte do gas formado sai da amostra por mecanis
mo de recuc durante a irradiacdo. A fracao de helio liberada
por recuo, depende da densidade e geometria da amostra de BeO.

A quantidade de helio desprendida por mecanismo de
recuo, durante irradiacao da amostra, foi determinada irradian-
do-se a amostra em tubo de vidro selado com vacuo de cerca de
10-6 mmHg. Este tubo de vidro possuia uma ponta fraail no 1lo-
cal de selagem,

Apos a irradiacao o tubo de vidro foi ligado ao de
tetor de helio e a ponta fragil quebrada por um cilindro de aco
que se movia pela acao de um iman (figura 23). Mo instante aue
se quebrou a ponta fragil o sinal correspondente 3 presenca de
helio foi registrado no detetor, sinal este correspondente ao
desprendimento de helio por recuo da amostra durante a irradia-
cao - operacao realizada a cerca de 259¢ -. Para as amostras de



—— Posnic fragif
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mostra BeO
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Fig. 23 - Sistema para Detegao de Helio Desprendi
do por Mecanismo de Recuo durante Irra-
diacao.
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baixa densidade, a fracao de helio liberado foi de cercade 5%.
Para amostras de densidade maior, a fracao foi inferior a 5%.

A tabela 3, fornece as fracoes de helio desprendi -
das(em %) das diversas amostras.

TABELA 3 - FRACAO DE HELID DESPRENDIDO(%)

; !
TEMPE -
1 2 3 4 5 6 7
RAT
(otfh |

e SR

606 - - - - an -

700 - 8 - - - a

ansg - - 0,5 -
854 - - n,4

.
|

* 0 sinal - corresponde a nao detecdo de helio liberado.

870 1,5 -

|
|
!
866 | - - i 25 | -
|

ein




5. REVISAO DA LITERATURA

5.1. Revisao dos Efeitos Causados por Irradiacao no BeO

Antes de discutir os resultados experimentais.,apre-
sentam-se alguns resultados tirados da literatura, referentes
aos efeitos de irradiacac no BeO.

0 problema em si & bastante complexo pela interveni
encia de muitos fatores significativos e em fase de desenvolvi-
mento, nao raro encontrando-se resultados e conclusoes que se
contradizem. Isto ndo & de se estranhar, pois atuam no BeO,alem
do chogue direto com neutrons, interacdes vy e R , e reacoes com
plexas como {n,2n},{n,a),{y,n) e Li(n,He)Ha, durante a irradia-
¢ao no reator.

Para a estrutura tipo Wustita do BeO(fiqgura 24)ain-
da faltam dados essenciais, como energia de ligacdc da rede.

E de se prever, portanto, que 0 problema de se cal-
cular o numero de defeitos, e de determinar-se o tipo de defei-
to formado na rede de Be0O, quando submetido a irradiacdo, re-
quer aproximacoes.

SABINE,PRYOR e HICKMAN(28) estudaram o espalhamento
de neutrons por BeO policristalino, irradiado a doses ate
6,8 x 10%0 (neutrons de fissdo) em temperatura de 75 a 10n%C.Es
tes autores, baseados no fato de os defeitos introduzidos na re
de por irradiacdo causarem variagoes mensuraveis na difracao de
neutrons, calcularam o numero de atomos deslocados de sua posi-
cao normal na rede de Be0, por cm3 (em amostra de densidade pré
xima da tedrica), em funcdo da dose. Formularam também que nu-
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Fig. 24 - Estrutura Cristalina do Oxido de Be
rilio (Cf. A.J. ROTHMANN(1))
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meros iguais de defeitos de berilio e oxicénio sao formados,du-

rante a irradiacao, na rede cristalina de BRe0, e que 0 numero

de atomos deslocados e aproximadamente pronorcional a dose (ate
dose maxima estudada de 6,8 x 102n nvt). A tabela 4 mostra 0
numero total de atomos deslocados, aproximadamente proporcional

a dose.
TABELA 5 - ﬂg QE ATOMOS DESLOCADODS HQ BeD Eﬂ RELACRKO E DOSE,
TEMPERATURA DE L&;lﬂsog(conforme SABINE ET AL.).
Dose de neutrons Co11soes Pri-{Ktomos desToca ltomos des1ocados
de fissao marias 3 bor dos 3 porlnor colisao Dr1ma
(nvt) cm cm tria.

6,8 x 1020 | 2.4 x 1027 | a7 « 5# 16-18

1.8 x 1047 | 6,4 x 1017 |8,0 «x 102“t 10 11-14

5,8 x 10'° | 2,1 x 10'7 l4,8 x 102"t 2nd  18-26

2.5 x 1019 |00 x 10'? | 1« 1n2°*1nn% 5-2n

|

Esta tabela foi calculada, baseando-se em suposicoes confirma -
das por dados experimentais; o numero de colisdes primarias foi
calculado usando-se a media aritmetica das secdoes de choque pa-
ra berilio e oxigenio na faixa de energia N",5-5 MeV,

Alem dos danos causados diretamente pelos neutrons,
e de se supor, como ja foi assinalado, que particulas de recuo
como a particula o, formada nas reacgoes (n,2n) e (n,a), causem
danos na rede. A respeito disso, NICOUD et al.(?%)estudando e-
feitos de irradiacoes no berilio, consideram de pouca importan-
cia os defeitos causados pelas particulas o diante dos defeitos
resultantes dos neutrons. De qualquer maneira, as particulas o,
formadas nas reagdes (n,2n) e (n,a), percorrerao distancias con
sideraveis na rede cristalina do Be0. BAREAU(1) estimou a ener
gia das particulas o formadas nas reacdes (n,2n) e (n,a)numa -
faixa de 3N KeY a 11 MeV. Nessa situacdo estas nrarticulas agi-
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rao como projeteis arrancando atomos de suas posicdes normais
na rede, numa distancia de percurso na matriz de Re0 estimada
em cerca de 1y a 50y , correspondente as enerajas de 30 KeV a
11 MeV.

A temperatura de irradiacdo tem grande importancia
na concentracio de defeitos causados durante a irradiacao, pois
recozimento de defeitos se verifica a partir de 1n0°¢ {34)e to-
ma importincia acima de 7n0°c{28).

0s estudos de irradiacao em Bel tem sido feitos
nas sequintes condicoes (14,15,16,17,21,22,23,724,25,28):

Faixas de temperaturas: T < 10n%¢c
100%C < T <annc
T > ann®r

. 9
Doses: superiores a 10 nt (En > 1 MeV)
Alem de ensaios fisicos e mecanicos, utilizam-se

raios-X e microscopia eletronica.

5.1.1. Irradiacdo em Temperaturas Inferiores a 100%¢

Amostras de BeO irradiadas em temperaturas inferig
res a 10n0°C e em doses superiores a 1019 nvt(En >1 MeV)apresen-
tam expansces volumetricas mensuraveis devido a variacdo dos pa
rametros cristalinos (26). A variacdo dos parametros cristali-
nos se da de maneira anisotropica resultando daimicrotrincas
(23). Uma relacao aproximada para a variacdo dos rarametros

cristalinos c e a & dada por

Ac . Aa
T  "ag ® 3 (15,16)
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Devido a esta anisotropia, o tamanho de ordao limitara a dose a

que a amostra resiste sem aparecimento de microtrincas(16,26) ,
havendo uma relagao linear entre dose e inverso da raiz guadra-
da do tamanho de grao(?26).

BISSON{17) estudando amostras de Be0 irradiadas em
temperaturas inferiores a 1nﬂ°C, por microscopia eletronica,ob-
servou que doses inferiores a 9 x 1019 nvt(Ep> 1 MeV)nao produ-
ziam defeitos visTveis ao microscopio eletronico. Recozimento
1e nvt(Ep > 1 MeV )

em temperaturas superiores a ann°¢ resultavam em aparecimento

apos irradiacao das amostras (dose » € x 10

de “clusters" de defeitos. Continuando o recozimento de 90n°¢C

a 1500%C verificou que o5 "clusters" se transformavam em deslo-
cagcoes e que estas deslocacoes cresciam com o tempo, sendo tan-
to mais rapida a razao de crescimento quanto major a temperatu-
ra. COLLINS{22) tamber observou o fenomeno de crescimento de
"clusters".

5.1.2. Irradiacac em Temperaturas entre 1NN ¢ ann®¢

Nessa faixa de temperatura o fenomeno de recozimen
to sera importante, e a amostra resiste a doses mais elevadas
(15,16,26). Em cerca de 9on®c, variacGes dos parametros crista
Tinos sao praticamente nulas (1,24Y, assim como a separacdo de
gries (23). Acima de 600°C, a sedqregacdo de defeitos & observa
vel por microscopia eletronica, sem posterior recozimento { do-
se ) 1019
cialmente nos planos de base, em peauenos discos de atomos in -

nvt) (17). A segrevacao de defeitos se faz preferen-

tersticiais (10-20 atomos) em arranjos semi-reaulares (15,17,28,
30). Este modelo explica o alargamento das raias de difracao
de Raios-X (14,15). Com o aumento da temperatura ou da dose os
“clusters" se ajuntam resultando em deslocacoes. Estas desloca
coes estao preferencialmente nos planos de base e sao formadas
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essencialmente de atomos intersticiais (17). A energia de ati-
vacao para o crescimento dessas deslocacoes entre 12nn%¢ e
1500°¢ corresponde a ordem de grandeza da energia de ativacao
para difusdo de atomos intersticiais, isto &, 0,37 eV(17). Suge
re BISSON(17) que as lacunas formadas devido ao arrancamento dos
atomos de suas posicdes normais na réde, durante a irradiacdo ,
tem seu movimento de difusdao dificultado pelos atomos de He que
sao aprisionados nessas lacunas.

5.1.3. Irradiacao em Temperaturas Superiores a ann®c

Irradiacoes e recozimento das amostras em tempera-
turas acima de 9nn°c apresentam a caracteristica de,nessas tem-
peraturas, o recozimento de defeitos fazer-se com maior rapidez,
resultando em maiores "clusters” e deslocacOes de dimensoes mai
ores. Um aspecto nove se apresenta: atomos de He acumular-se-
io nos contornos de gqraos (16,17,22,23,24,25), nos poros fecha-
dos {22,23), e aparecerdao nas superficies de fratura(22,23,24)
em forma de bolhas. MNessas temperaturas, a acumulacao de He
nos contornos de gqraos sera o aspecto preponderante(23) e a va-
riacdo de volume da amostra se dara principalmente devido a es
te fato (17,22,23). Quando a dose & elevada (superior a 102T
nvt(E > 1 MeV)), € necessario que se retire o gas He acumulado
nos contornos para se evitar fraturas, e consequente deteriori-
zagao da amostra (1,22,25).

WOOLLASTON e WILKS {24) notaram a presenga de pe -
quenas bolhas de He ao longo de deslocagoes em escamas de amos-
tras recozidas em temperaturas superiores a 14nn°¢, Sequndo
WILKS a presenca dessas bolhas tendem a "amarrar" as desloca -
coes,dificultando seu crescimento. Isto pode explicar a limita
cdo de tamanho das deslocagdes até 1400°C (recozimento apds fr
radiacao), observada por BISSON(17), pois em 14nn°¢C as desloca-
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¢Ges tendem para um valor maximo de 10N0 3, sendo que acima de

1400°¢C as deslocacoes crescem sem limitacdo de tamanho,mas pos-
sivelmente com velocidades diminuidas pelas presencas de bolhas
de He. BISSON no entanto, nao faz referencia a presenca de bo
lhas de He em torno de deslocacoes.

WILKS({26) apresenta, em resumo, a evolucao dos de-

feitos de irradiacdo no BeO, em certas condicoes de irradiagdo
e posterior recozimento (Tabela §)

5.1.4. Recozimento de Defeitos de Irradiacao no Bel

COLLINS(22) estudando efeitos de recozimento de
danos de irradiacdo no Be0 (recozimento ap0s irradiacao)em fai-
xas de temperaturas de 550°C a 1150°C concluiu que o mecanismo
de recozimento termico dos defeitos seaque uma cinetica de pri -
meira ordem. HICKMAN e PRYOR {26) também propuseram a cinética
de recozimento de primeira ordem, assim como BAREAU(1) na anE]i
se matematica para difusao de He em Bel durante irradiacao. COL
LINS{22) propos uma uUnica energia de ativacao para o processo
de recozimento, enquanto que HICKMAN e PRYNR({(2f)} propuseram um
espectro de energia de ativacao.

£ fioura 25, obtida por SABINE et. al (28), mostra
a variacao no numero de defeitos,-iso1ados ou como"clusters" ,
com a temperatura de recozimento (irradiacao em 70-10n%C e dose
de neutrons de fissao de cerca de 2 x 1020 nvt). D0Ns resultados
da figura 25 estao de acordo com os resultados obtidos por PRY-

OR et al (33).
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5.2. Comportamento de Gases de Fissao em Material Solido Ir-

radiado.

5.2.1. Modelo da Esfera Equivalente (MORRISON (4?2) )

No desprendimento de gases de fissao de material
irradiado a aplicacao de equacdOes classicas de difusao (leis de
Fick) ndo apresenta dificuldades para amostras de forma ceome -
trica simples (monocristais). O tratamento classico de difusao
no entanto se complica para materiais porosos, e desprendimento
difusional pode ocorrer da superficie de poros, cuja geometria
e complexa. Para tais materiais, uma forma geometrica simples
deve ser considerada, e as solugOes das equacOes de difusao sao
somente aproximacOes para a situagao real. Solucoes das equa -
cO0es de difusao para tais materiais sao usualmente deduzidos
em termos do Modelo de Esfera equivalente. Este modelo conside
ra que a pastilha (ou po) onde se processa a difusdao de gas de
fissao pode ser representada por esferas uniformes de densidade
tedorica com a mesma razao area/volume daquela da nastilha(ou po)
As superficies dessas esferas sao consideradas interconectadas
por porosidade aberta.

0s resultados deste modelo sao convenientemente ex
pressos como coeficiente de difusao aparente, D' = D/az, onde
D & o coeficiente de difusao e a o raio da esfera equivalente.

A fracao de gas desprendida, F, na temperatura T e
dada por (2)

o 2.2 2
F =1 - 6/1° L 1/n2 exp(-nT" D/a"t)
n=

ou aproximadamente,
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30t/a% + 6/fT Jot/a’ quando F < 0,0

64ﬁ VDt/a2 quando F < 0,3

» fragao do gas liberada na temperatura T

-
13

-n
1

onde

F
D , coeficiente de difusao voluméetrica na temperatura T
t , tempo

a

» 3/p,5 5 p, = densidade teorica; S = area especifica

5.2.2. Modelo de Aprisionamento em Defeitos (CARROLL(47)).

No modelo de CARROLL, para desprendimento de gases
de fissao de material irradiado, a quantidade de He desprendido
e controlada pela probabilidade de o gas ser aprisionado ou esca
par de defeitos, que funcionam como armadilhas("traps"). Oual
quer defeito na estrutura do material (UO2 na referencia citada)
e considerado armadilha. 0s defeitos sao englobados em duas ca-
tegorias gerais: aqueles presentes antes da irradiacao(tais como
poros fechados ou contornos de graos) e os criados por irradia -
cao. Os defeitos criados por irradiacao originam-se como defei-
tos puntuais produzidos pelos fragmentos de fissao e interacao
de neutrons rapidos com a matriz. 0s defeitos puntuais,que sao
moveis, sao criados e destruidos por fissao, e recozidos por a-
quecimento; eles alcancam um numero de equilibrio em uma dada
temperatura e razdo de fissdo (no caso de experiencias "in pile").
0s defeitos puntuais podem tambem formar "clusters",assim geran
do uma forma de aprisionamento que aumenta com o temno de irra -
diacao.

0 Modelo de Aprisionamento em Defeitos prediz que
contornos de graos agirao como armadilhas. Para testar isto,
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CARROLL irradiou amostras de U0, de granulagao fina(= 3um),se-
melhantes a amostras monocristalinas em todos os aspectos,exce-
to que elas tinham muitos contornos de graos. 0 desprendimen-
to de gas de fissao das amostras de fina granulometria compor-
tou-se como o modelo prediz: a razdao de gas desprendida diminu
iu quando a razao de fissao aumentava, e a razao de desprendi-
mento para as amostras de granulacao fina foi um fator de 17
vezes mais baixo que para as amostras monocristalinas em

1n00°c.

5.2.3. Modelo Dinamico de Desprendimento de Gases de Fissao
(BRUIN (2))

Dos resultados de desprendimento de helio radioge
nico de amostras de Be0 (de baixa densidade e efeitos de defei
tos intrinsecos minimizados), em experiencias apos irradiacao,
BRUIN propos o Modelo Dinamico de Desprendimento de Gases de
Fissao:

Em oposigao as sugestoes de CARROL um elemento di
fusor (gas ou solido) migrara em velocidades normais atraves
de uma matriz perfeita e pode migrar em velocidades maiores
(maior difusividade) atraves de uma matriz danificada. 0s de-
feitos criados por irradiacao podem ser "caminhos" para os Etg
mos difusores. Desde que a quantidade de defeitos (desordem )
varia com o tempo em temperaturas elevadas, a difusividade se-
ra tambem dependente do tempo. As equagOes classicas de difu-
sao (que sao solucgoes das equacoes de Fick) se aplicam levan -
do-se em conta a dependencia da constante de difusao com o tem
po (o coeficiente de difusao diminui com o tempo, em uma dada
temperatura, pois defeitos de irradiacdo sao recozidos).

BRUIN considera que uma aproximacao realistica a
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evolugcao de um modelo de desprendimento de gases de fissao apli
cavel sob todas condicoes incluiria os principios de difusao
convencional como sugerido acima, mas deve certamente levar em
consideracao tambem o aprisionamento em defeitos. Tem-se pois
um modelo combinado, consistindo de duas contribuicoes com pe-
sos; uma de difusao classica apropriadamente aplicada a massa
da matriz, e outra para aprisionamento, em centros de heteroce-
neidade. 0 peso de cada contribuicao variara com as condicdes.
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6. DISCUSSAO DOS RESULTADOS

6.1. Introducao

A tabela 2 indica a presenca de picos de
liberacao de helio em temperatura ate 1000%C, para as amostras
da tabela 1. Para a tabela 2 as temperaturas foram agrupadas
em faixas, tomando-se como base a amostra 6 (que & de porosida-
de aberta intermediaria), na qual estao presentes os picos em
todas as faixas assinaladas.

A presenca e a posicao de um pico dentro de uma
faixa de temperatura dependem da amostra, em conseqguencia da
presenca de defeitos intrinsecos, como poros abertos, trincas ,
microtrincas, contornos de graos, subcontornos de graos,etc. As
sim, para que picos estejam presentes nas mesmas temperaturas ,
em duas amostras, parece ser necessario que estas sejam exata -
mente iguais, ou seja, fabricadas e irradiadas nas mesmas condi
coes (mesmo po de origem). A presenca e interacoes de determi-
nados defeitos intrinsecos modificara a posicao do pico,em rela-
cao a temperatura (vide figuras 11 a 19 e note fiquras 18 e 19-
amostras 9 e 10 com porosidade aberta proximas- como picos es-
tao presentes em temperaturas proximas). Quando as amostras se
apresentaram com porosidade abert& acima de 12% os picos apare-
ceram em todas as faixas de temperatura acima de a0n°c, Para
as amostras com porosidade aberta menor que 6,5%, a presenca
de picos somente foi detetada em temperaturas superiores a
700°C. Para a amostra 8 - 0,6% de porosidade aberta - a libe
racao de helio somente foi detetada em temperaturas superiores
a 1nn0°c, | '

Dos resultados da tabela 2 pode-se dizer que quan-
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do a amostra de Be0 e de alta densidade - baixa porosidade a-
berta - as"barreiras" opostas a liberacdo de helio modificam
a posicao ou mesmo impedem a presenca dos picos que aparecem
nas amostras de alta porosidade aberta. E razoavel, pois,esta
belecer-se, que a fracao de helio desprendida depende das con-
dicoes intrinsecas da amostra. A tabela 3 mostra a fracao de
helio desprendida para as amostras consideradas.

Experimentou-se interromper o tratamento isotérmi
co, durante o desprendimento de helio, o que foi feito abaixan
do-se rapidamente a temperatura do forno. Nessas condicdes ,
cessa imediatamente o desprendimento de helio.

Se se elevar novamente a temperatura ate a tempe-
ratura anterior, novos picos reaparecem, em posicoes diferen -
tes das anteriores.

Isto parece significar que os atomos de helio,li-
berados de defeitos especificos, sao capturados por outros de-

feitos - que ja atuaram anteriormente como armadilhas e gue
nao foram ate aquela temperatura recozidos.

6.2. Liberacdo de He

6.2.1. Temperaturas Inferiores a 1000°¢C

0 desprendimento de He em temperaturas inferiores
a 1000°¢ pode dever-se a:

i. Atomos de He formados nas reacoes (n,2n) e
(n,a), devido a energia de recuo, encontram defeitos grossei -
ros presentes na amostra (poros abertos,poros pouco ligados ,
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trincas,contornos de graos abertos). Se a temperatura for su-
ficiente para a liberacao dos atomos ai aprisionados,estes de-
feitos se constituirdo em "caminhos" através dos quais os ato-
mos de He saem. Defeitos como deslocacOes podem tambem se
constituir em "caminhos" para a liberacao dos atomos de He(59,60)
Como ndao ha mais producao de atomos de He (o tratamento se
fez apos irradiacdo), a quantidade dos atomos de He aprisiona-
dos em um tipo de defeito ira diminuindo com o tempo, e o dete
tor volta rapidamente a posicao inicial da escala.

ii) Atomos de He se associam a defeitos de rede -
criados por irradiacao, ou ja existentes na matriz -,cuja mobi
1idade aumenta a difusividade do He na matriz de BeO(2). Neste
caso, 0 recozimento destes defeitos diminuira a taxa de libera
cao de He, e consequentemente 0o seu desprendimento da amostra.

6.2.2. Temperaturas Superiores a 1000°¢C

Em cerca de 1000°C, parece que 0 mecanismo de di-
fusao volumetrica comega a se fazer sentir; a razao de despren
dimento de He tende para um valor que diminui lentamente com
o tempo (fig.21 e 22).

Tem-se entdo a superposicao de dois mecanismos:

- um, cuja intensidade de liberacao de atomos de
He diminui mais rapidamente com o tempo (discutido no item an-
terior)

- outro cuja liberacao de atomos de He diminui de
intensidade lentamente com o tempo (difusao volumetrica em pre
senca de defeitos).
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6.2.3. Influencia da Densidade no Desprendimento do 6as

Ja foi mencionado que amostras com densidade prﬁxi
ma da teorica somente apresentaram desprendimento de gas deteté
vel com o equipamento utilizado nestas experiencias, em tempera
turas superiores a 1000°¢C (tabela 2 ) Para amostras com
densidade baixa (por exemplo amostra @ com 1,87 g/cm3)foram re
gistrados picos desde cerca de 26n°C. Para estas amostras, em
temperaturas acima de 1100°¢ os picos de desprendimento s3ao
mais 1isos e decaem lentamente com o tempo (figuras 21 e 22).Is
to faz supor que em temperaturas superiores a 1100°C os  Ftomos
de He possuem energia térmica para se difundir na rede de Re0
atraves de quaisquer defeitos da rede. BRUIN(2) mostra aque aci
ma de 1100%C o coeficiente de difusdo volumétrica de hélio em
Be0 segue uma lei do tipo

D = D0 e

-0/R
wp~O/RT
Assim, nestas temperaturas, o desprendimento do gas deve ser
controlado pelo mecanismo de difus3o volumétrica, com os dtomos
do gas se difundindo na rede, atraves dos defeitos ainda presen
tes.

Locando-se a fracao de hélio desprendida com a ra
iz quadrada do tempo em 1100°C,para amostra @ - figura 20 - re-
sulta a figura 26. Observa-se na figura 26 que a fracdo de he-
1io desprendida com a raiz quadrada do tempo se aproxima de uma
reta para tempos curtos de difusao. Isto sugere que em 1100%¢
o desprendimento de hélio radiogenico de pastilhas de BeN de al
ta porosidade aberta - 37,1% neste caso - seque o classico Mode
1o da Esfera Equivalente.

Em amostras onde a presenca de contornos de graos
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e relativamente importante (amostras de alta densidade) a ra-

z30 de desprendimento de helio da amostra fica bastante dimi -
nuida. Medidas de quantidade de helio deéprendida da amostra
8 - densidade de 97% da densidade tedrica - mostraram que em
cerca de 1200°C, durante uma hora, a fragio de helio desprendi
da, em relacao a quantidade de helio na amostra, foi da ordem
de 1%. Neste caso, a liberacao do gas na amostra nao sequiu
o Modelo da Esfera Equivalente, pois a fracao desprendida nao
foi proporcional a raiz quadrada do tempo.

BRUIN(2) salienta a importancia da densidade das
pastilhas no desprendimento de He (fig.27).

6.3. Consideracoes sobre Defeitos

6.3.1. Defeitos de Irradiacao

F interessante ter-se uma estimativa do numero e
distribuicao dos defeitos de irradiacao na matriz de Be0 com
a dose de irradiacao.

Extrapolando-se os valores da tabela 5 para o nu-
mero de atomos arrancados versus dose integrada recebida(espec
tro de fissao), obtem-se um valor de 3 x 10]7 atomos arranca-
dos por grama de BeO, para a dose de 5 x 1016 nrvt; e de
8 atomos arrancados por grama de Be0 para dose de 1,8 x
n.vt. Para utilizacao dos dados da tabela 5, tomou-se o
espectro de fissao dado em (31) para o tubo central do Reator

Triga do IPR.

0 numero de atomos de berilio desaparecidos nas
reacoes (n,2n) e (n,a) & pequeno em relagao ao numero de ato -
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mos arrancados pelos neutrons - a relacdo @ de cerca de 13

e considera-se que o numero de defeitos causados pelas nart?cg
las o tambem e pequeno em relacdo aos defeitos causados pelos
neutrons (29).

Tem-se assim uma relagao de cerca de 107°  3tomos

arrancados/atomo Be na rede cristalina do Be0 irradiado para a

dose de irradiagao de 5 x 1016 n. vt; e de cerca de 104

mos arrancados/atomo Re para dose de 1,8 x 10]7 nrvt.

ato -

Tomando-se a distancia mégia entre os atomos de
Be na rede cristalina de Be0 como 2,5 A(fig.24), a distancia
entre defeitos, & da ordem de 100 R, para a dose de 5 x 1016nrvt
Para a dose de 1,8 x 1017 n.vt a distancia entre defeitos e a-
proximadamente 60 %. E considerado, na estimativa da distan -
cia media entre defeitos, apenas um tipo de defeito (intersti-
cio ou lacuna) e defeitos isolados uniformemente distribuidos.

As amostras indicadas na tabela 1, antes e apo0s
a irradiacao, foram examinadas por difragcao de Raios-X. Atra-
ves de difracdo de Raios-X €& possivel se detetar a presenca de
defeitos de irradiacao nas amostras de Bel pelo alargamento de
raias. Este alargamento se verifica quando defeitos estao pre
sentes na rede cristalina do Bel em forma de "clusters" de de-
feitos nos planos de base (17). As amostras irradiadas com
uma dose de 5 X 1016 nrvt nao apresentaram nenhum alargamento
visivel nas raias de difracdo, enquanto as amostras irradiadas
com dose de 1.8 x 1017 n.vt apresentaram sensivel alargamento
nas raias (00.2) e (10.1), indicandg para este caso, nresenca
de "clusters" de defeitos nos planos de base da rede. As fiau
ras 28,29 e 30mostram as raias (00N.2) e (10.1) antes da irra-
diar,apos irradiacao, e apds tratamento a 120n°C, da  amostra
10, Nota-se nestas figuras o alargamento das raias de difra -
¢cao ap0s a irradiagdo na dose de 1,8 x 1017 n.vt, e reducao
no alargamento das rafas apos tratamento da amostra em 1200°C,
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indicando recozimento de defeitos.

Assim, e possivel dizer que defeitos de irradia -
cao estao presentes nas amostras de Be0O, isolados, ou em peque

nos "clusters", para as amostras irradiadas na dose de 5 X
10]6 nrvt, e em "clusters" para as amostras irradiadas na dose
de 1,8 x 10'7 n_vt.

6.3.2. Defeitos Intrinsecos

Defeitos intrinsecos as amostras, isto &, defei -
tos produzidos durante a fabricacao,sao de importancia no que
concerne a liberacdo de He em experiencias de recozimento. BIS
SON(17) observou a presenca de deslocacoes em amostras de ReD
nio irradiadas, devido ao processo de fabricacdo. Isto e de
se esperar devido ao fato de as amostras terem sido prensa
das a frio e depois sinterizadas. Alem de deslocac¢oes,ha de -
feitos mais grosseiros, como trincas, contornos de graos aber-
tos e poros, como podem ser vistos nas fotografias da fiqura 7
Para estes tipos de defeitos e bastante razoavel supror que se
constituam em "caminhos" para os atomos de He escaparem da a-
mostra de BeO durante o tratamento térmico (43,44,60). Como ja
foi dito, os atomos de He tem energia de recuo capaz de le-
va-los a percorrer de 1y a 50u (1),havendo pois uma probabili-
dade de esses atomos encontrarem deslocagoOes,trincas,poros a-
bertos e contornos de graos.

Assim, & de se esperar que haja atomos de He fora
dos graos, por exemplo, nos poros abertos. A liberacao de He
em baixas temperaturas devera depender pois da presenca desses
defeitos, e isto esta coerente com os resultados aqui apresen-
tados, ou seja, desprendimento de He de amostra de Be0 irradia
da, em temperaturas tao baixas quanto 300°¢.
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6.4. Explicacdo do "Burst" no Desprendimento de Helio

0 "burst" verificado no desprendimento de helio po
de ser explicado considerando-se o sequinte:

- atomos de He sao liberados de defeitos armadi -
lhas e caem em defeitos "caminhos" ou na rede, e
se difundem.

- No inicio a taxa de liberacao e major que a taxa
de difusdo. Ha um aumento rapido no fluxo ins -
tantaneo de atomos se difundindo resultando em
pico.

- Quando a taxa de difusao e proxima ou maior que
a de liberacao acontece o alisamento do pico.

6.5. Energia Associada ao Processo de Liberacao de He

Mesmo para um unico tipo de defeito presente na a
mostra de Be0, a energia de ativacao do processo de liberacao
de He, AE, & a soma de tres energias(1), ou seja,

1. AE] = energia de ativagao para o processo de ar
rancamento dos atomos de He dos defeitos.

2. AE2 = energia de ativacao para difusao dos a-
tomos de He.

3. AE3 = energia de ativacao para recozimento de
defeitos,
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sendo,

AE = AE + AE + AE

1 2 3

No presente trabalho estudaram-se apenas pastilhas
prensadas e sinterizadas, nao havendo portanto condicoes de se
separar os diversos tipos de defeitos e determinar-se a energia
global associada a este ou aquele defeito. No entanto, pode-se
estimar a energia do gas desprendido da amostra, nos picos de
desprendimento, bem caracterizados por uma temperatura. -Para
jsto utiliza-se a teoria cinetica dos gases que estabelece a
energia media do atomo como 3/2 kT; onde k & a constante de Bol

tzman e T a temperatura absoluta.

6.6. Etapas Sugeridas para Liberacao de He

Com base no que foi discutido ate aqui, e levando-
se em conta a energia associada ao processo de difusao para su-
perficies, contornos de graos abertos, defeitos em linha,e vo-
lumétrica (58,59), sugere-se as seguintes etapas para liberacao
do He de pastilhas de Be0 (43,44): '

Temperaturas Liberacao do gas de defeitos volumétricos -
Baixas ' Poros abertos,trincas,poros pouco ligados.

Temperaturas Liberacao do gas de defeitos de superficie-
Intermediarias contornos de graos abertos,sub-contornos de

graos, falhas de empilhamento.

Liberacao do gas de defeitos em linha -

deslocacdoes, "jogs".
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Temperaturas Liberacao do gas de defeitos puntuais -
Elevadas lacunas, dilacunas,pares lacunas - intersti

cios, "clusters".

6.7. Consideracgoes Finais

A aplicacao de uma equagao que realmente descreva
o desprendimento de gas de fissdao complica-se pois alem dos de-
feitos de irradiacao, ainda devem ser considerados os defeitos
intrinsecos, como por exemplo contornos de graos. Tem sido ob-
servado que em temperaturas superiores a QDOOC, a difusao volu-
métrica de helio em Be0 faz com que atomos de He se acumulem
nos contornos de graos fechados precipitando-se como bolhas (vi
de item 5.1.3.). Este fenomeno por certo dificultard a aplica
cao de um modelo matematico para explicar a liberacdo do aas,
tanto em estudos "in pile" como "out pile", pois a quantidade
de bolhas acumuladas aumenta com o tempo ate o aparecimento de
micro trincas (vide item 5.1.3.). BAREAU(1) deduziu uma equa -
cao matematica baseada no Modelo de Aprisionamento em Defeitos
para explicar o desprendimento "in pile" de He de pastilhas de
BeO, ou seja:

h Coe Nt 4 q(1-e'ht) - gA(1 - ekt)

2
1l

onde,

Q = quantidade de He que sai da amostra de BeO

q = producao de atomos de He por emd

Co= concentragao inicial de He

h = constante de tempo do fenomeno de desprendimen
to do gas.

t = tempo



A = termo que caracteriza fenomeno de captura dos
atomos de He pelos defeitos.

BAREAU(1) verificou qualitativamente a validade da equacao aci
ma, mas nao determinou os valores dos parametros envolvidos na
equacao, nem considerou a variacao desses parametros com o tem-

po de irradiagao (burn up).

6.8. Modelo Sugerido pelas Experiéencias em Recozimento Dina-

mico com Patamares Isotermicos.

'

0 desprendimento de helio, ocorrendo discretamente
na forma de picos, sugere para o fenomeno os seguintes estagios:

j. os atomos de helio sao capturados por defeitos
(intrinsecos ou criados por irradiacao), manten
do-se nesses sitios atraves de licacoes,com e-
nercias caracteristicas;

ii. no recozimento, os atomos de helio podem adqui-
rir, por excitacao termica, energias suficien -
tes para transporem a barreira energetica carac
teristica de um tipo especifico de defeito;

iii. os atomos liberados de helio movem-se na rede
ou por defeitos, associados ou nao a outros de-
feitos, saindo afinal da amostra e caindo no
sistema de detecao.

Observa-se que as diferencas de temperaturas entre
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picos, embora ndo sejam grandes, sao suficientes para distinoui-
los claramente (fig.17).



7. CONCLUSOES

0 desprendimento de helio em recozimento dinamico
com patamares isotérmicos ocorre na forma de picos. Mecanismos
de "trapping" sao evidenciados no estudo de 1iberacao de He em
pastilhas de Be0. O0s defeitos de aprisionamento de atomos de
He sdo tanto defeitos intrinsecos a pastilha, como defeitos cri
ados por irradiacao.

A fracao do gas desprendida depende sensivelmente
da "historia" da amostra - processo de fabricacao e :condicoOes
de irradiacao - para amostras de mesma origem, sendo que a quan
tidade de gas desprendida decaiu a valores muito baixos para
pastilha com densidade proxima da tedorica.

0 recozimento dinamico com patamares isotermicos,re
velou-se um metodo experimental adequado ao estudo do desprendi
mento de helio radiogenico, especialmente com a utilizacao de
um detetor de fuga. Mesmo em doses baixas de irradiacao foi
possivel detetar atomos de He formados pelas reacdes (n,2n) e

(n,a).

0 desprendimento de helio em temperaturas relativa-
mente baixas(desde 260°C) indica que o mecanismo de recuo dos
atomos de He formados nas reag6es’(n,2n) e (n,o) adquire impor-
tancia nas temperaturas de irradiacdo onde o mecanismo de difu-
s3o volumétrica & praticamente desprezivel.

A partir de cerca de 10n0°%¢ 0 mecanismo de difusdo
volumetrica controla a liberacdao de He. Acima de 1100°C, para
rastilha com alta porosidade aberta, o desprendimento do gas pa
receu seqguir o modelo classico de difusao de cdas homogeneamente
distribuido em solido.
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A descricao matematica da liberacao de gas de fis-

sao e dificultada pelo aspecto dinamico como se comporta o mate

rial no qual o gas esta se difundindo. O recozimento de defei-

tos, a precipitacdao do gas em contornos de graos,fenomenos su -

perficiais, crescimento de graos em altas temperaturas, variam
com o tempo de irradiacao.
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8. APENDICE

Calibracao do Detetor de Fuga

0 detetor de He, devido a sua alta sensibilidade ,
deve ser calibrado ou ajustado antes de cada operacao, ou pelo
menos periodicamente. A calibracdo foi feita sequindo-se o ma-
nual de operagdo, e a sensibilidade do aparelho determinada u-
sando-se uma garrafa padrao de helio, de vazao conhecida. A
sequinte expressao foi utilizada para se determinar a sensibili
dade § do detetor.

0 x C
S L T

(Divisao) . (Escala) - Zero

onde,

sensibilidade do detetor em atm. cm3/s.div.

w
H

~ - -0
QL= vazao da aarrafa padrao em atm. cm3/s=3,7x10 ’

atm.cm3/s.

C;= fator de correcao de temperatura(tirado de gra
fico do manual)

(Divisao)= deflexao do ponteiro
( Escala)= fator de multiplicacao

zero = deflexao do ponteiro sem conexao com fonte de
helio.
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E conveniente, neste caso, determinar a sensibili-

dade S em atomos por segundo por divisao. A sensibilidade do
detetor em atomos por seaundo por divisao sera:

sendo,

resultando,

Observacao:

S.N

S' = (56)
R.T
N = numero de Avogadro = 6,03 x 103
R = constante dos gases = 82,06 cm3.atm/°C.m01
T = temperatura absoluta

0 valor determinado para S foi

10

S =1,9 x 1n° atm.cm3/s.div.

S'= 4,6 x 109 atomos/s.div.

As fiquras de desprendimento de helio foram apre -
sentadas em escala milimetrada, sendo que

1 milimetro na fiqura = uma divisao no detetor.

A razao de atomos de He desprendida e pois S'(mm).
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