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RESUMO

Monocristais de ouro foram irradiados a 5K com elétrons de 3 MeV. Os defeitos induzidos
pela radiacdo formam aglomerados de instersticiais ou intersticiais fixos a impurezas do cristal.
Esta distribuicdo de defeitos, corresponde ao final do estagio | da restauracéo térmica de outros
metais da mesma estrutura cristalina. Neste trabalho a restauracdo térmica entre 5 e 650K foi
avaliado por meio da difraco de raios-X difusos e as variagbes do parémetro de rede (Da) e da
resistividade elétrica(Dr ). Entre 5 a 200K , (Da) e (Dr) recuperam-se de forma suave e continua,
apbs observa-se uma recuperacdo acentuada que € denominada de estagio I1l. A intensidade a
difraco difusa aumenta até 200K , como consequéncia do crescimento dos aglomerados de
intersticiais; entre 200 a 400K a intensidade da difragdo decresce devido a diminuicdo do tamanho
dos aglomerados de intersticias como consequéncia da agdo das vacancias, que nesta faixa de
temperatura tem grande mobilidade e que inclusive permite a formacdo de aglomerados de
vacancias. A restauracdo total dos defeitos foi observada a 650K.

INTRODUCAO

Em ouro, os defeitos induzidos pela radiagdo com
elétrons de 3 MeV e a 5K apresenta uma distribuicdo
caracterizada pelo presenca de aglomerados de intersticiais
e de intersticias fixos a impurezas do crista.Esta
distribuicdo corresponde ao final do estagio | darestauragdo
térmica de outros metais da mesma estrutura cristalina
como Al e Cu. A auséncia do estagio | no ouro, o
caracteriza como de comportamento andémalo na sua
restauracdo térmica que ainda apds multiplas pesquisas
experimentais e novos modelos tedricos ndo esta
sati sfatoriamente esclarecido[1][2].

Neste trabaho, a restauracéo térmica dos defeitos
induzidos a 5K, sdo avaliados no intervalo de 5 a 650K por
meio das variagdes da resistividade elétrica, do parametro
de rede cristalina e das intensidades da difracéo de raios-X
difusos.As determinacdes foram realizadas a diferentes
temperaturas com um programa de aguecimento isocronico
com pulsos de 20 minutos e todas as medidas foram
realizadas a5K.

A seguir é apresentado um resumo das principais
relacdes matemdticas da tedria da difracdo de raios -X
difusos, a variagdo do parémetro da rede cristalina
decorrentes das deformagdes que os defeitos, induzidos
pelaradiacdo, produzem narede cristalina.

PARTE TEORICA

Considerando uma distribuicdo estatistica de defeitos
€ uma superposicao linear das deformacfes ao redor de um
defeito, a intensidade da difracdo de raios-X difusos, perto
da difracdo de Bragg, denominada Intensidade de Huang, é
dada pelarelacéo:

I = c. £.2 W/ ( DVIW)A.F (h,q,simetria) (1)

Onde: ¢, concentracdo de defeitos, f , fator de forma;
hyetor reciproco da rede cristaling,g distancia mais
proxima do vetor h ak, vetor de difragdo, de modo que: q
= k-h; DV, volume de relaxacdo do defeito e Wo volume
atébmico. F, é uma funcdo que depende de g e h e da
simetria dos defitos. A variagdo do pardmetro da rede
cristaina, Dala é dada pela relagéo:



3Dala=c.[ (DVIW); - (DVIW)y ] )

Como a deformag8o da rede cristalina produzida por um
intersticial € muito maior que a produzida por uma vacancia
, considera-se que:

3Dala= c. (DV/W), (29)

Para aglomerados com N defeitos, e considerando uma
superposicéo linear, aintensidade de Huang ser&

Ny =(/N)N?. I'y=cN.I'y (3)
PARTE EXPERIMENTAL

As amostras para as medi¢des da difracdo de raios
X e do parémetro da rede cristalina, foram monocriastais de
ouro.e para as determinagdes da resistividade elétrica foram
policristais do mesmo material. As irradiagbes de estas
amostras foram realizadas simultaneamente a fim de que
recebecem doses idénticas. O dispositivo utilizado para as
irradiagbes a 5K com elétrons de 3MeV, sido mostrados
com detalhes em[3].

A qualidade das amostras, doses de irradiacéo e os
resultados obtidos das medi¢des a 5 e 200K s&o mostrados
natabela 1. Os par@metros de rede foram determinados em
amostras orientadas na direcdo [100] e com difracdo
assimétrica nos planos (333).

RESTAURACAO TERMICA DA RESISITIVIDADE
ELETRICA E DO PARAMETRO DE REDE
CRISTALINA

A Fig.1 mostra a restauragdo térmica da resistividade
elétrica das amostras B e C que sdo representativas das
outras amostras. Obsarva-se que a resistividade elétrica se
recupera de forma continua até 200K e apds segue uma
recuperacdo rapida até 400K, que corresponde ao estagio
Il.
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Fig.l Restauragdo térmica da resistividade elétrica das
amostras B, C e do par@metro de rede daamostra A: x

As variagOes do parametro de rede da amostra A, também
€ mostrado na Fig.1. O comportamento da restauracéo das
outras amostras € similar dentro da margem dos erros
experimentais.

VARIACAO DA INTENSIDADE DA’DIFRACAO
DIFUSA NA RESTAURACAO TERMICA.

Na Fig.2 sdo apresentados os resultados obtidos do
das variagbes das intensidades de difragdo difusa durante a
restauracdo térmica das amostras A,B, e C; como referéncia
€ mostrado também a restauracdo da resistividade elétrica
daamostraB.
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Fig.2 Variagcdo da intensidade da difracdo de raiosX
difusos durante a restauracao térmica.

As intensidades da reflexdo difusa mostra pouca
variagdo até aproximadamente 100K, logo segue um
aumento marcante até 200K para depois inicia uma reducdo
dréstica das intensidades até extinguir-se a 650K. A 400K
a resistividade elétrica restaura-se completamente, mais as
intensidades a esta temperatura ainda estdo presente. Este
fato é devido a grande sensibilidade que a difracdo difusa
tem em detectar pequenos aglomerados em contraposicao
a0 fluxo elétrico que ndo é influénciado pela preséncia
destes pequenos aglomerados.

Natabela 1, sdo mostrados os resultados obtidos a5
e 200K, na qual sdo dados os valores médios de intersticiais
por aglomerado, <N>;a concentracdo de defeitos, C;; e a
concentragdo de aglomerados, C. Os valores de <N> e C
foram calculados utilizando as intensidades de Huang e as
variacbes do pardmetro de rede, considerando para um
intersticial (DV/W); = 1. Os C; foram determinados por meio
da resistividade détrica. Observa-se que nas amostras de
alta pureza <N> a 200K é aproximadamente 3 vezes maior
quea5K eque C é4 a5 vezes menor.



Tabela 1.- Dados sobre amostras, irradiacéo e resultados a5 e 200K.

IRRADIAC()ES RESULTADOS
Pureza
D 5K 200K
Amostra (RRR) 03%_18 Dr Da/?
3 <N> <N>
[e/cm] [ppm] [ppm] [ppm] | [ppm]
A 1500 8,0 102,0 8+1 | 30 11 300 72 25 180
B 1500 45 530 4 7 21 150 23 40 93
C 2000 2,0 245 2 5 17 80 15 3,0 44
E 80 55 610 8 3 120 300 12 13,0 156
. 400 _ _
F ppmCu 1,8 42,0 4 1 150 150
A influéncia das impuezas na restauracdo térmica
T T T T 1T T T T TIr1]

dos defeitos, foram avaliadas nas amostras E' e F™ que sfo
apresentados na Figura 3.

A amostra E" apresenta, entre 10 e 50K, um
comportamento similar as amostras puras.
Acima de 50K até 200K as intensidades de Huang aumenta
muito mais que nas amostras puras e a partir desta
temperatura, seu comportamento € novamente similar as
amostras puras. O aumento entre 50 e 100K nestas amostras
gue a 5K tinham aglomerados de 2 a 3 interdticiais, e
interpretado por a liberaco de defeitos das impurezas neste
intervalo de temperatura. Nas amostras F', com adta
concentragdo de impurezas, as intensidades Iy diminuem até
50K, e a partir desta temperatura observa-se um aumento
moderado até aproximadamente 100K para logo decrescer
em forma continua. Este comportamento € consequéncia da
forte influéncia que exercem as impurezas no processo de
fixacdo e liberagdo dos defeitos produzindo um efeito
supressivo ao crescimento dos aglomerados.

RESULTADOS E CONCLUSOES

A redugcdo da resistividade elétrica até 50K no
processo de restauracdo térmica, indica uma diminuicdo da
concentragdo de defeitos produzida pela recombinacdo de
intersticiais e vacancias, por outro lado, as intensidade de
Huang mostram poucas variagbes neste intervalo de
temperatura. Este comportamento deve-se ao fato de que as
intensidade de Huang s8o mais intensas quando s&0

produzidas por aglomerados maiores, mascarando assim as
intensidades produzidas por os intersticiais simples fixados
em impurezas. Nas amostras F',  fortemente dopadas com
atomos dc Cu, arecombinacdo dosintersticiais com
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Fig.3 Comportamento da restauragdo Térmica da reflex@o
de Huang em amostras com impurezas e dopadas.

vacancias podem ser observadas nestas amostras porque as
intensidade dos intersticiais simples fixados nas impurezas,
ndo sdo mascarados pelas intensidade maiores provenientes
dos aglomerados maiores. O aumento das intensidade de
Huang até 200K, final do estagio Il, indica claramente o
crescimento dos aglomerados. Nas amostras de ata pureza
este aumento foi 3 a4 vezes maior que os valores obtidos a
5K. Ainda que ap0s irradiacdo a 5K, a concentragdo de
aglomerados, C, esta relacionado as impurezas das amostras
puras. No processo de restauracdo térmica, ocrescimento
dos aglomerados, com a consequente reducdo da
concentracdo deles, a2 ou 4 ppm, 0 que representa a perda
de efectividade de fixagd0 que exercem as impurezas nos



intersticiais ou dito de outro modo, a acéo reciproca entre
aglomerados é maior que a forca que fixa os intersticiais as
impurezas. Nas amostras com alto teor de impurezas, o
crescimento dos aglomerados depende do tipo e
concentracdo dos centros de fixacdo dos intersticiais. Nas
amostras E'  observa-se um  crescimento
pronunciado do tamanho dos aglomerados, quando
comparado com as amostras puras. Nas amostras
fortemente dopadas com Cu, apresenta-se uma supressao
expressiva no crescimento dos aglomerados, Fig.3.

A reducdo marcante das intensidade de Huang no
intervalo de 200 a 400K, estagio Ill, é devido a
dedocamento de vaclncias até o0s aglomerados
recombinando-se com o0s intersticiais e desse modo
reduzindo o tamanho destes aglomerados. No fina deste
intervalo de temperatura, também foi determinado a
formagdo de aglomerados de vacéncias que confirma a
movimentagdo das vacancias dentro da complexidade das
reacOes dos defeitos neste estagio da restauracéo térmica.
Este comportamento esta de acordo com o modelo de
restauracéo térmica de 1 - Intersticial, em contraposicéo ao
modelo de 2 — Intersticiais, o qual considera que, neste
intervalo de temperatura, sdo os intersticiais os que se
deslocam [4]. Por outro lado, observase que a tota
restauragdo dos aglomerados ocorre somente a 650K. Esta
etapa fina de restauracdo esta em concordancia com o fato
experimental de que os aglomerados de vacdncias se
dissociam entre 500 a 600K e, consegquentemente, sdo estas
vacncias que recombinando-se com os intersticiais dos
pequenos aglomerados remanescentes produzem sua total
restauracéo.
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