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Sputtering
Endast den direkta emissionen av uranatomer till £81jd av

10_14 « C;jg U cm_2 ér—l, ddr C;3r alfaaktiviteten i curie

Fdrangning av uran i "thermal spikes"
g g P

Troligen f&rsumbart jamfoért med (1).

Kemisk etsning av alfaspadren
Gar ej att uppskatta men kan ge ett mycket stort bidrag.

understkas experimentellt.

Blésbildning och avflagning

Troligen liten j&mfdrt med (1).
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Abstract

The loss of uranium atoms from the surface of»UO2 due to its
alpha activity has been estimated. The loss may be due to sputtering,
evaporation from “thermal spikes", chemical etching of the alpha tracks

and blister formation and exfoliation of the surface.

The effect of sputtering was estimated by a calculation of the
number and energy of the different knock-ons in the collision cascade.
Only the primary knock-ons were found to have sufficient energy to be
ejected. The emission rate of uranium due to sputtering was found to
be 1.3 x 10—.14 xCi; gU c:m--2 year_l,'where Ci is the alpha activity
in curie ton_l. The loss of uranium due to evaporation, blistering
and exfoliation is probably less than that caused by sputtering, When
UO2 is in contact with water chemical etching of the alpha tracks
by the oxidazing radicals formed by the radiolysis of water may give
a very large contribution to the uranium loss. This loss is impossible

to calculate and should be found experimentally.



Accelererad utldsning av uran frén alfaaktiv UO2

Om UO2 stdr i kontakt med vatten kan man t#nka sig £&ljande

orsaker till accelererad utldsning av uran och andra nuklider.

1) Sputtering

Sputtering innebdr att varje alfapartikel ger upphov till en
kollisionskaskad som omfattar ett begridnsat antal U och O atomer i UOZ'
Ligger en sddan kaskad tillr#ckligt ndra grinsytan UO2 - vatten kan en del

atomer Gvergd till vattenfasen.

I ett sputteringsexperiment bestrdlar man provet med monoenerge-
tiska joner med en viss infallsvinkel, medan i detta fall alfapartiklarna
faller in mot gridnsytan under vinklar fran 0 till 90° och energin varierar
fran begynnelseenergin E, till noll. Teorin f8r sputtering (t ex Thompson,

Phil Mag 18, 388 (1968)) kan didrfér inte anvindas i detta fall.

For att uppskatta emissionen av uranatomer har jag riknat pa

foljande sitt.

Alfapartiklarna fOrlora under stdrre delen av rickvidden energi
genom oelastiska kollisioner men samtidigt sl&s gitteratomer loss genom
elastiska Rutherfordkollisioner. Dessa s k displacementkollisioner ger
upphov till primdra knock-ons. Om en alfapartikel gbr Y(E)dE displace-

mentkollisioner mellan E och E~dE, bildas det

dN; = Y(E)dE (1)
primidra knock-ons,

dx
A(E)

Men Y(E)dE = = nod(E)dx

om alfapartikeln ror sig strdckan dx mellan E och E-dE. Hir 4r X(E)
fria medelvigldngden och Gd(E) tvdrsnittet £8r displacementkollisioner

och n dr antalet atomer cm_B. Uttrycket f6r ¥(E) blir d&



-1
YE) = o, (8) () (2)

Som uttryck fO0r stopping power har jag tagit Lindhard och
Scharffs (Phys Rev 124, 128 (1961)) dE /dx £0r oelastiska kollisioner

dE _ .
—é‘}z = K/E— (3)
ddr 13,8-10°. 2 © gre2na 7.7
o = : 1 07172 (4)
B 2/3 2/3.,3/2 )
(Z1 +z, ) /ﬁz 5

dar Zl och M1 dr alfapartikelns atomnummer och masstal och 22 ar
atomnumret fOr targetatomerna. Vidare ir e elektronladdningen, n antalet

9

targetatomer cm—3, a = 5,29-10 7 cm (first Bohr radius) och v, = 62/ﬁ

Som virde pd 22 har jag anvént det viktade virdet for U och O.

Tvdrsnittet £6r Rutherfordkollisoner vid E dir en energi mellan

T och T + dT Overfdrs till knock-ons kan skrivas

L_E i
do(E,T) =0 —2 4 _dI (5)
E 2
T
. 2 2/3 2/3
dir o = Trao/(Zl + 22 )
Ly = Li :
4Ed
M.+ M
- 2/3 2/3,1/2 17 2
2
4M1M2
h= =
(M1+M2)
ER = 13,6 eV och Ed = 25 eV

Hir 4r Eg den minsta energi som miste Sverfdras till en gitter-
atom £8r att den skall limna gitterplatsen. Vidare ir TmaX = AE och LB
dr den partikelenergi vid vilken Tmin = Ed' Slutligen idr LA den partikel-

energi vid vilken Rutherfordkollisionerna Svergad i hard-sphere kollisioner.

Om eq. 5 integreras mellan E, och AE far man displacementtvir-

snittet oL, E,
0 (E) = =— (1 - T ) (6)




Insdttning av (2), (3) och (6) i (1) ger

E

_ -1 =3/2 - 4d 7
le = noK LBE (1 T )dE D)
som efter integration mellan Eo och LA ger antalet primdra knock-ons
2noL E
_ B [ -1/2 _ _ -1/2 _ *a ,. -3/2 _ _ -3/2 J
Nl N K LA Eo 3A (LA Eo ) (8)

Medelenergin f8r en prim#r knock-on erhdller man ur

L AE
4
T ¥(E,T)dTdE JA/£'3/2 L ae (9)

d -

E
¥(E,T)dTdE J[] g~3/2 dT dE
T

[aF
=

]

)
[

Integrering ger

AE

AL
~1/2 A -1/2
. E, [ '2(1n Ef— *2) -E /2 (1n E%—-+ 2) } (10)
1
~1/2 _ . -1/2 _Ba -3/2  _-3/2
LA Eo 3A (L Eo )

Som EO har jag tagit 5,23 MeV som dr ett medelvidrde av alfa-
energierna £8r Pu (238, 239, 240, 241) och 241Am. Efter insdttning

av gdllande virden blir « = 7,767'106 (eV)l/zcm"1

F6r a= U resp a — 0 blir kollisioner gidller att

n(at cm_3) G(sz) LA(MeV) LB(MeV) A
6 - U 2.34-10%%  4.10718  0.024 0.374 0.065
o =0 4.68-10%% 1.6-10°Y  0.003 0.06 0.64
Insdttning ger Nl U= 54, El U= 144 eV, N1 0= 201 och E1 0= 155 eV.

Ridckvidden for N1 Uhar jag berdknat med hjdlp av Holmes och
Leibfrieds teori ( J Appl Phys 31, 1046 (1960)) till 39 &.



Varje primdr knock-on ger upphov till en kaskad av knock-ons
av hogre ordning. Antalet knock-ons i en s8dan kaskad 4r approximativt
El/ZEd. Varje primdr U och O knock—-on skulle alltsi ge ungefidr 3 knock-
ons av hdgre ordning i detta fall. Tar man hinsyn till ny och n, samt
kollisionstvdrsnitten sd &r ca en atom av dessa tre en uranatom. Det
antal knock-ons som o partikeln producerar nir E < LA dr mycket approxi-
mativt 24000/50=480 av vilka ca 110 #r uranatomer. Totalt sdtter alltsa
en alfapartikel ca 1250 atomer i rSrelse varav ca 370 4r uranatomer.

Eftersom E1 y och El 0 dr sd smd, blir rdckvidderna £8r alla knock-ons
5> ]

av hdgre ordning forsumbara.

Fran UO2 kan alltsd endast emitteras Nl y som har en medelrickvidd
3
av 39 A.

Om vi har A alfasdnderfall cm_35“1 strommar genom en tankt

snittyta i provet

~ -2 -1
I =1/4 A NIJJ Rl,U uranatomer cm s (11)

Genom en fri yta av provet strommar diaremot
I =1/8AN R at cm—zsm1 (12)
1,0 1,0

eftersom Ru >> R1 U (Den verksamma delen av provet bestrilas endast
3

fran ena sidan).

Om alfaaktiviteten mits i Ci.(curie/ton = 3.887-105

alfapartiklar cm_3s_1) blir

I = 1.02:Ci at U cm®s * (13)
a ~14 -2 . -1
Ig =1,27-10 "'+ Ci g U em ~ ar (14)
. -1
Ar Ci(curie ton ) I I
a g
40 2.4.10% 2.4.10%  3.0.10710
100 5.9.10° 6.0-10° 7.5-10 'L

3 11

1000 1.49-10° 1.5-10 1.9.10



2) Forangning av uran i "thermal spikes'

Det kan bildas en het zon en s k "thermal spike'" lings alfa-
sparet. Fran spikes som korsa gridnsytan Uozﬂvatten kan ddrvid atomer

férangas och 8vergd till vattenfasen.

Detta fenomen kan ha en viss betydelse i fissionsfragmentspar.
I andra fall kan det f8rsummas, dtminstone vid l4ga temperaturer, dir
all emission kan tolkas med hjilp av teorin f6r sputtering.
Vid temperaturer strre dn ca 500°C fann emellertid Nelson (J Nucl Mat
18, 348 (1966)) en Okning i sputtering ratio fdr a-uran bombarderad med

800 keV K joner. Detta beror sannolikt pd £8rdngning fran thermal spikes.
T

3) Kemisk etsning av alfasparen

Omrddet runt alfaspdret dr kemiskt reaktivt. Vattnet kan dirfdr
korrodera U02 i de punkter dir alfapartiklarna penetrerat UOz—ytan.
Detta kan speciellt vara fallet om vattnet p g a radiolys inneh8ller

oxiderande radikaler.

Som vi sdg tidigare, sdtter en alfapartikel ca 370 uranatomer i
rérelse. Antag att alla dessa kan 18sas ut om alfaspiret passerar grans-

ytan UOZ-Vatten.

Ridckvidden f6r 5 MeV alfapartiklar &r enligt tabell 1,950-10_2

3

g cm i uran och 4.533-10 ~ g c:m--2 i syre. Genom att tilldmpa Braggs

lag finner jag att ridckvidden i UO2 dar Ra = 1,3'10—3 cl.

Strommen av alfapartiklar genom grédnsytan blir

.
Ia = 1/4 ARa alfapartiklar cm “s 1 (15)
Det bildas alltsi
I, = 4.7-10% ci (16)
16sliga uranatomer cmwzsnl eller
I, = 5.8:10 9 ¢4 (17)
. . "'2 o _1
16sliga g uran cm ~ ar ~.
Ar Ci (curie/ton) Ia Ig
40 2.4-10" 1.1.10° 1.4.107°
100 5.9.10° 2.8.10° 3.4-1070

1000 1.49.10° 7.0.107 8.7.1077



En typisk kaskad anses ha en radie av 100 &. F&r alfaspiret
motsvarar detta en vol.avy 4'10-15cm3 eller 108 atomer uran. Om alla
dessa dr 18sliga fa&r vi multiplicera ovanstdende siffror med en faktor

3.10°.

Nu vet man emellertid att fissionsfragmentspdr 1 t ex
Zr8104 kan etsas endast om dE/dx » 15 - 19 MeV mg-lcmz. (Uppgift for UO2
saknas). Enl eq. 3 ger alfapartiklarna max 1.7 MeV mg_lcmz.

4) Blasbildning och avflagning i ytan

Den heliumgas som bildas kan ge upphov till blasbildning och

avflagning av material fréan U0,~ytan.

Detta kan ge ett stort bidrag om tillrdcklig mingd heliumgas
samlats i gittret. Om och nir detta sker beror pd diffusionshastigheten

£6r helium i U02.

Anm: Atminstonde punkterna 1 och 3 borde g& att studera experimentellt.



Sammanfattning:

Den direkta emissionen av uran har uppskattats till I
1.27 x 10 ~14 X Cig U cm 2 ér—l ddr Cidr alfaakt1v1teten i cufle ton .
(Exempel: Den integrerade alfaaktiviteten fréin ett ton uran ger under
106 ar 249 g He (TPM~SM~43), vilket mostvarar en - medelaktivitet av

32 curie ton *. I detta speciella fall blir allts I,=4 x107 g U cem™?

(106 ér)nl. Om brédnslet faller sdnder till kubiska kristaller med
kantlidngden 4 U och tédtheten 4r 10.5 g cm -3 emitteras under 106 ar ca

600 g U ton )

Om (12) divideras med (15) finner vi att sputteringkvoten
(antalet emltterade uranatomer per emitterad alfapartikel) S &ir
0.8 - (Enl Gregg et al. Rad Effects, 5, 243 (1978) i&r S'v10
£6r 120 keV He' och uranmetall).

Punkt 3 kan ge ett stort bidrag. Ovriga punkter troligen

av mindre betydelse.
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