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RESUMO

Meste trabalho, observou-se a liberagao
de Hélio de folhas de Ouro de espessuras en-
tre 5 ¢ 54 _pm e concentragdes de Hélio de
10-9 a3 10~5 partes atdmicas de Hélio durante
recozimentos isotérmicos e lineares. 0 Hélio
f~i introduzido homogeneamente nas amostras
pela implantac¢do de particulas alfa, de ener-
gia variavel, em ciclotron.

Observou-se a difusaoc livre de atomos
de Hélio, onde o coeficiente de difusao obede
ce & uma lei do tipo Arrhenius.

0 trabalho foi realizado no Departamen-
to de Fisica do Estado S&l.do (Institut flir
Festkbrperforschung) do Centro de Pesquisas
Nucleares (Kernforschungsarlage) em Jiilich,na
Repiblica Federal da Alemanha.

INTRODUGEO

Nos (ltimos anos inimeros esforgos tem
sido dedicados ao estudo do comportamento do
gas Hélio em metais. Nos reatores de fusio a
sua presengao se torna partlcularmente impor-
tante, onde ele & produzido pela reagdo (n,a),
pelo decaimento beta do Trxtlo, ou ainda pela
1n]egao direta na regiac proxlma a superficie
da primeira parede. Como o Hélio tem uma solu
bilidide extremamente baixa nos metais [l], e
inevitivel a sua precipitagido em bdlhas em al
tas temperaturas 2], onde cs Atomos de Hélio
s3o mdveis, resultando na degeneragdo das pro
priedades mecanicas e na falha pcematura, 11-
mitando assim a vida utll dos componentes es-
truturais. Um exemplo tipicc é a fragilizagao
em altas temperaturas [3T Fara um melhor en-
tendimento dos processos de prec1p1taqao, tor

na-se necessario o estudo da difusio livre de
atomos de Hélio individualmente, sendo que no
momento existem poucos dados na literatura(4].
Tal estudo deve ser feito com pequenas quant1
dades de Hélio, para evitar sua aglomeragao,
nao sendo p0551vel a observagao direta atra-
vés de um mlcroscoplo eletrdonico. Uma alterna
tiva, no caso, é caracterizar o comportamento
de sua llberagao (He-release), determinando -
se de que maneira, var;ave1s comc a temperaty
ra, concentragao, composlgao do material,etc,
afetam a taxa na qual o Helio & liberado da a
mostra [5]. E de extrema importancia o estudo

de um sistema simplea He-Metal, com baixas
concentragdes de Hélio, onde possam ser deter
minados os mecanismos bisicos de sua difus3o.

No casc do_presente trabalho o Hélio
criado pela reagao (n,«) foi simuilado pela im
plantagao homogenea de partlculas alfa em um
ciclotron compacto, modelo CV-28, e sua libe-
ragac foi observada em temperaturas acima da
temperatura amblente, durante recozimentos 1li
neares e isotérmicos.

Foi verificada a ocorreéncia da difusao
livre de atomos de Hélio individualmente,e se
parada dos processos de aglomeragao, investi-
gando-se a dependencia do espectro da libera-
gao do Hélio da amostra com o tempo, tempera-
tura, espessura e concentragao.

PARTE EXPERIMENTAL

0 método experimental foi descrito na

(6].

As amostras consistiram de folhas de Ou
ro, com pureza 99,999%, com espessuras entre
5 e 54 um, as quais foram rec021das, antes da
1mplantagao ppr uma hora a 800°C em vacuo di-
namico de 107° Torr.

0 Hélio foi introduzido homogeneamente
na amostra pela implanta¢doc, a temperatura am
biente, de part1culas alfa de um ciclotron em
concentragbes de 10-? a 10-> partes atdmicas
de Hélio.

0 feixe de particulas alfa, com 28 MeV,
proveniente do ciclotron, passava através de
uma janela de Aluminio, e por um degradador
de energia, antes de alcanyar as amostras., A
Janela de Al separava o vacuo do ciclotron do
gas Hélio, no compartimento das amostras, com
o qual elas eram refrigeradas. A densidade do
feixe foi limitada em cerca de 0,15 pA/cm?,

Para se obter uma energia varlavel das
particulas alfa, foi usado um degradador de e
nergia, que consistiu em uma roda aciocnada
por um motor, na qual foram colocadas folhas
de Al de espessuras entre 18 e 281 um, sendo
o feixe gradativamente freiado, permitindo u-
ma implanta¢3oc homogénea entre 0 e 83 pm, com
passos na profundidade de 1,7 pm.

Apbés a implantagdo as amostras foram co
lccadas em um d18p081t1V0 ,Que possibilitou a
medigdo da liberagao do Hélio (He-release)-
forno deste disposi’ivo consistiu de um tubo
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de alumina, envolvido por um elementc aquece -
dor de Tantalo, que era aquecido pela passagem
de corrente, transmitida por dois guias refri-
gerados a agua. As amostras eram armazenadas

em um suporte que possuia um movimento que per

mitia a gqueda, amostra por amostra, no forno.

Durante a execugao do experimento com uma amos

tra, as demais ficavam confinadas em uma blin-
dagem, refrigerada a Agua, que as mantinham na
temperatura ambiente.

A guantidade de Hélio que era liberado
da amostra foi acompanhada por um espectr&me -
tro de massa e medida durante recozimentos iso
térmicos e lineares, com taxa de aquecimento
de 50 K/min. Durante as medlgoes O sistema per
manecia isolado das bombas de vacuo, sendo por
tanto medida a quantidade acumulada de Hélio
que era liberada da amostra, sendo mantida a
pressao totel do sistema em um intervalo conve
niente (10~° Torr), com a utilizagac de uma
pomba de sublimagido de Titanio.
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RESULTADCS E DISCUSSAC

A grandeza lmportante (fragao liberada)
neste tipo de experimento é a razdo entre a
quantidade acumulada de Hélioc aue foi libera-
da da amostra num determinado tempo ou tempe-
ratura e a quantidade total de Hélio contida
inicialmente. A llberagao total do Hélio foi
garantida pela fusao da amostra.

Na flgura 1 sao mostradas curvas da li-
beragao de Hélic de amostras de Ouro de 5, 10,
18 e 54 _hm de espessura, c¢on diferentes con-
centragoes, em fungao do inverso da temperatu
ra, Pode-se dividir a liberagao em algumas e-
tapas:

a) No intervalo de temperatura entre 150 e
400°C verifica-se um aumento muito pequeno
na liberagdo, onde para uma determinada
temperatura, a fragao liberada é lndepen -
dente da concentragao inicial, ¢g, € € a-
proximadamente proporcional ao inverso da
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Fig. 1: Curvas da fraqao liberada de Hélio do Ouro, com diferentes espessuras
e concentragdes iniciais de Hélio, em fungao do inverso da temperatu-

ra,
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esressura, d.

b) Em 400°C nota-se um aumento mais pronuncia
do na liberagdo. Para concentragdes meno -
res que 10-% partes atdmicas de Hélio as
curvas se superpodem, dentro do erro experi
mental (representadas pelas curvas ponti -
lhadas na figura). Neste casoc, a quantida-
de liberada varia exponencialmente com 1/T
e é independente da concentragdc inicial,
Co. € inversamente proporcicnal a espessu-
ra, d.

c) No mesmo intervalo de temperatura do item
b), para conceniragdes maiores que 10-8, ¢
corre um desvio do comportamento citado.
Com o aumento da concentragdo este desvio
ocorre em temperaturas cada vez menores.
Também, para uma determinada concentragao,
o ponto de desvioc é deslocado para tempera
turas menores, com o aumento da espessura
da amostra.

d)} A partir de aproximadamente 850°C observa-
se um aumento similar aoc itum b), novamen-
te exponencial com 1/T.

e) O restante do Héiio gue permanece na amos-
tra é liberado no ponto de fusio.

Considerando somente peguenas concentra

¢Ges de Hélio, conforme item b), a figura 2
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Fig, 2: Curvas da frag3o liberada de Hélio
do Ouro, de diferentes espessuras,
contendo concentragbes iniciais me
nores que 10-° partes atdmicas.

mostra curvas experimentais extraidas da figu
ra 1. Pode ser identificado como difusio 1i -~
vre, resolvendo-se analiticamente a liberagido
de gés de uma folha [6,7], sendo representado
dentrc de 0,1% de erro pela equagdo:

1
€,-C 4Dt \ 2 c,-C
e = 2 -3 para —c—-¢0,5 (1)
o] d (]
onde: D - coeficiente de difusdo
d - espessura da amostra
t - tempo

Os desvios deste comportamento, confor-
me mencionado no {tem c), podem ser explica -
dos qualitativamente pela imobilizagio dos &-
tomos de Hélio por aglomeragdo. No Ouro, o Hé
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lio difunde-se livremente, nao afetado por a-
glomeragaoc, quando o produto da espessura pe=-
la concentragdo inicial for menor que
4,6 . 10-13 m,

Para complementar os resultados obtidos
na figura 2, s3o mostradas na figura 3 curvas
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Fig. 3: Frag3o liberada de Hélio do Ouro,
de 18 pm de espessura, durante re
cozimentos isotérmicos.

referentes a liberagao de Hélio durante reco-
zimentos isotérmicos [8]. As linhas traceja -
das correspondem as preditas pela teoria da
difusdo, de acordo com a equagdc (1), no qual
se supde que a difuslo livre ocorre quandc a
fragdo liberada é proporcional a (E.

Na figura 4 s3o mostradas as constantes
Qe difusdo calculadas a partir da equagdo (1)
e de acordo com as figuras 2 e 3, 0s resulta-
dos sdo comparados com a auto difusdo [9] e a
difusdo do Hidrogénio no Ouro [10]. Os resul-
tados obtidos em recozimentos isotérmicos e
lineares est3o em bom acordo, dando em média
um comportamentc tipo Arrhenius para as cons~-
tantes de difusio:

+
p=10"1'9 0'4[cm2/s]exp(-l,7 0,1[ev]/kT) (2)

Para andlise da difusdo livre do Hélio,
supde-se inicialmente que, apés a implan’ agao
a temperatura ambiente, todo o Hélio é apri -
sionado em lacunas, sendo a mobilidgde trata-
da por dois mecanismos [4,8]:

a) o primeiro é o mecanismo via lacunas, que
é suposto operar na maioria das ligas subs
titucicnais, no qual se espera uma energia
de ativa¢doc (8HL) da ordem da energia de
auto-difusdo. Ela pode ser situada no se -
guinte intervalo:

°2L‘B§ <8H € QO (3)

onde: Q, - contribuigdo das bilacunas pa-
ra a auto-difusio
L energia de formagao da lacuna

e

5]
]

energia de auto-difusio
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4: Constantes de difusao do Helio
no Ouro, calculadas a partir
dos recozimentos lineares e i-
sotérmicos.

Fig.

Da ref, [9] a energia de ativagado é
liada no intervalo: 1,42 eV‘AH‘l 76eV,
o fator pré-exponencial 10-1 é

ava
com

b) o segundo mecanismo é o dissociativo, onde

o adtomo de Hélio se dissocia de uma lacuna,

migrando rapidamente, via intersticial,

ser novamente aprisionado por outra lacuna.

Neste caso, a energia de ativagac, AHp,

dada por:
. gL _ gF
BHy= Ego + Ege - B

ateé

é

(4)

onde EH - energia de ligagao entre o ato-
mo de Hélio e uma lacuna.
Ege - energia de migragac de um atomo
de Helio.
Da ref. [11], a energia de ativagdo cal

culada tebricamente & de 1,35 eV e pode ser a
valiado que o fator pre-exponenczal € menor

que para o mecanismo via lacunas.

A energia de ativagao indica claramente
um mecanismo via lacunas para a difusac do He

no Au, sendo o mesmo casc para a difusao

He no Aluminio e na Prata

quel,
dissociativo [12].

CONCLUSOES

do

8] . No caso do Ni-
a energia de ativagao indica um mecanig

a) Em folhas finas, com baixas concentragdes
de Hélio, verifica-se o comportamento de
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b)

c)

d)

sua liberagac até o ponto de fusdo por di-
fusao livre.

Acima de certos limites de espessura e con
centragao, um aumento na quantidade de Hé-
lio retarda o processo /e sua llberagao a-
té o ponto de fusao por aglomeragao.

Em medigdes da liberagdo de Hélio durante
recozimentos isotérmicos e lineares como
fungao do tempo ou temperatura, espessura
e concentragao, é p0551vel determinar cong
tantes de difus3o de atomos de Helio 1sola
damente.

A comparagac com previsdes tedricas forne-
€2 um mecanismo via lacunas para a difusao
ao He no Au, Al e Ag e um mecanismo disso-
ciativo no caso do Ni.
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