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van die polikristallyne 3C-SiC-monsters wat bestraal is.

Onlangse ontledings van neutronbestraalde kubiese silikonkarbied monsters (3C-SiC-monsters) met behulp van Fourier-transform-
infrarooispektroskopie (FTIR-infrarooispektroskopie) het gerapporteer oor waargenome veranderinge van die reflektansie sowel as
onttrekte diélektriese parameters van die monsters. Die veranderinge hou vermoedelik verband met die oppervlakgrofheid van die
monsters. Aangesien daar nie verwag word dat neutronbestraling die oppervlak van bestraalde monsters sal beskadig nie, is hierdie
waarnemings herevalueer. Daar word voorgestel dat veranderinge meer waarskynlik toegeskryf kan word aan die korrelgroottes

Sleutelwoorde: 3C-SiC, neutronbestraling, infrarooispektroskopie

Observations on the infrared reflectance spectra of Neutron-Irradiated 3C-Sic: Recent analyses of neutron-irradiated cubic
silicon carbide (3C-SiC) samples using Fourier-transform infrared spectroscopy (FTIR spectroscopy) reported on observed changes
of the reflectance as well as extracted dielectric parameters of the samples. The changes were thought to be associated with sample
surface roughness. Since neutron irradiation is not expected to damage the surface of irradiated samples, these observations were
reassessed. It is suggested that changes could more likely be ascribed to the grain sizes of the polycrystalline 3C-SiC samples that

were irradiated.
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Inleiding

Die gebruik van silikonkarbied (SiC) as 'n inperkingslaag in die
drievoudig bedekte isotropiese (“TRISO”-) lae in die nuwe-
generasie-kernreaktors is reeds in 1989 deur Wacholz (Wacholz,
1989) voorgestel. Tydens die werking van hierdie kernreaktors
word verwag dat die SiC aan hoé fluensies van verskeie
kernsplytingspartikels, sowel as aan wisselende temperature
onderwerp sal word. Gevolglik is verskeie ondersoeke na die
effek van bestraling op SiC reeds gerapporteer, met behulp van
verskeie karakteriseringstegnieke om inligting oor enige invloed
van die bestraling op materiaaleienskappe te verkry (Snead et
al.,, 1998a, 1998b, 1999; Dkaki et al., 2001; Ryazanov et al.,, 2002;
Katoh et al., 2006; Newsome et al., 2007; Kondo et al., 20083,
2008b; Katoh et al., 2008, 2011; Brink et al., 2009; Talwar et al.,
2012; Dong et al., 2012; Malherbe, 2013; O'Connell & Neethling,
2014; Lillo & Van Rooyen, 2016).

Vorige ondersoeke het gerapporteer oor 3C-SiC-skywe wat
bestraal is by (i) wisselende bestralingstemperature maar min of
meer konstante neutronbestralingsfluensies (Engelbrecht et al.,
2014) en (ii) by konstante bestralingstemperatuur maar wis-
selende neutronbestralingsfluensies (Engelbrecht et al,, 2015).
Fourier-transform-infrarooispektroskopie (FTIR-spektroskopie)
en atoomkragmikroskopie (AKM) is gebruik om die bestraalde
monsters te karakteriseer. Veranderinge is in die infrarooi
reflektansie sowel as in die onttrekte diélektriese parameters
van die monsters waargeneem. Die veranderinge is toegeskryf

aan die oppervlakgrofheid van die monsters. Laasgenoemde
voorstel het egter verdere ondersoek vereis, aangesien skade
aan die oppervlak van monsters wat aan neutronbestraling
onderwerp is, nie verwag word nie (O'Connell en Neethling,
2014).

Hierdie artikel rapporteer oor die herevaluering van dieselfde
voorheen ontlede neutronbestraalde 3C-SiC-monsters.

Eksperiment
Twee stelle SiC-monsters in die vorm van skywe is ontleed by:

a. 'n Konstante neutronbestralingstemperatuur van 800 °C,
terwyl die neutronfluensies tussen 5 x 10 en 7,7 x 10?' n/
cm? varieer is; en

b. Bestralingstemperature van 200 °C, 300 °C en 400 °C, en
by neutronfluensies wat van 5 x 10" tot 4,8 x 10%° n/cm?
gewissel het.

Bestraling van monsters is by die Oak Ridge National Laboratory
(ORNL), VSA, gedoen. Inligting wat verband hou met monsters
wat in hierdie verslag ontleed is, word in Tabel | en Il vervat.

‘'n Bruker 80V FTIR/Raman-spektrometer, toegerus met 'n Pike
10 Spec-spekulére weerkaatsingseenheid wat nabynormale
invalshoeke moontlik gemaak het, is gebruik om infrarooire-
flektansiespektrums van monsters te verkry, en 50 skanderings
teen 'n resolusie van 8 cm™ is geneem. Oppervlakgrofheid van
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die monsters is gemeet met behulp van 'n Nano-indenteerder
van CSM Instruments, wat met 'n atoomkragmikroskoop
toegerus was. Monsteroppervlaktes van 25 x 25 um? groot is
deur atoomkragmikroskopie (AKM) ontleed. Monsters is daarna
met diamantsuspensie gepoleer, gevolg deur agtereenvolgens
minder growwe diamantpasta en laastens met 50 nm- kolloidale
silika. Die IR-reflektansie van alle monsters is daarna weer
gemeet. Gepoleerde monsters is vervolgens geinspekteer met
behulp van 'n JEOL JSM 7001F-skandeerelektronmikroskoop
(SEM), terwyl die grootte van korrels in die monsters bepaal is
deur elektron-terugverstrooiingsdiffraksie (“ESBD”) met behulp
van Aztecsagteware. Die gemiddelde korrelgroottes is bepaal
uit drie SEM-mikrogragrawe wat vir elke monster verkry is.

Resultate en bespreking

Konstante temperatuur, wisselende neutronfluensie

Figuur 1 beeld die verandering uit in die infrarooi reflektansie
van twee monsters voor en na polering. In een geval (nr 15)

word 'n afname in reflektansie waargeneem, terwyl in 'n ander
geval (nr 16) die reflektansie na polering toegeneem het. Hierdie
waarnemings, veral dié vir monster 15, is alreeds 'n aanduiding
dat die vorige vertolking van die rede vir veranderinge in
reflektansie (Engelbrecht et al., 2014; Engelbrecht et al., 2015)
dalk nie korrek is nie. Kroon het aangetoon dat oppervlakgrof-
heid 'n beduidende effek op reflektansie het, en dat die
reflektansie ook kan toeneem met oppervlakgrofheid, na
gelang van die gepaardgaande verandering in die diélektriese
konstante ¢ van die halfgeleidende materiaal (Kroon, 2007). Dit
blyk duidelik in Figuur 1 vir monster 15.

Die wortel gemiddelde vierkant van die monsteroppervlak-
grofheid (WGV-grofheid), soos gemeet deur AKM, word in
Figuur 2 weergegee vir alle monsters wat by 800 °C bestraal is.
Dit is duidelik dat die oppervlakgrofheid van alle monsters na
polering ongeveer gelyk is, aangesien die WGV-grofheid van die
pum- tot die nm-bestek afgeneem het. Waardes is in Tabel |
vervat.
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Figuur 1: Infrarooi reflektansiespektra van twee monsters bestraal by 800 °C, voor en na polering
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Tabel I: Monsterkenmerke voor en nd polering van monsters wat by konstante temperatuur maar teen wisselende neutronbestralingsfluensies
bestraal is

Monsternommer | Bestralingstempera- | Fluensie Gemiddelde WGV- Gemiddelde WGV- Gemiddelde Rmaks
tuur (°C) (n/cm?) oppervlak-grofheid oppervlak- grofheid korrel-grootte
voor polering (nm) na polering (nm) na polering (pm)

15 800 50x10" 189 1,1 8,6+0,1 0,97

16 800 1,0x 10%° 287 58 38+0,1 0,77

18 800 5,0x 10%° 196 9,2 3,7£0,1 0,50

20 800 1,9x10% 216 6,7 8,8+0,1 0,75

19 800 7,7 x10% 294 6,6 3,7%£0,2 0,67

Die gemiddelde WGV-oppervlakgrofheid is gemeet deur groottes wat vir monsters 15 en 16 waargeneem is, word in
gebruik te maak van AKM, en resultate vir monsters 15 en 16 (uit Figuur 4 weergegee. Waardes wat vir gemiddelde korrelgrootte
Figuur 1) word in Figuur 3 weergegee. Die gemiddelde korrel- en gemiddelde oppervlakgrofheid verkry is, is in Tabel Il vervat.

1.7 pm
1.5 pm
0.0 ym
0.0 pm

(c) (d)
Figuur 3: AKM-metings van die gemiddelde WGK van oppervlakgrofheid van monster 15 (a) en monster 16 (b) voor polering,
en monster 15 (c) en monster 16 (d) na polering.

Flguur 4: SEM-mikrograwe van die korrels in (a) monster 15 en (b) monster 16 (na polering) (die wit staaf verteenwoordig
100 mikron)
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Deur die maksimum infrarooi reflektansie R, gemiddelde WGV-
oppervlakgrofheid en gemiddelde korrelgrootte vir al die
monsters in hierdie stel (Figuur 4) te vergelyk, is dit duidelik dat
(i) daar geen verband tussen die reflektansie en die opper-
vlakgrofheid is nadat die monsters gepoleer is nie, en (ii) daar 'n
definitiewe verband tussen die reflektansie en die gemiddelde
korrelgrootte is. (Foute in reflektansie is + 10%).

Bogenoemde waarneming is vervolgens geverifieer deur die
ondersoek te herhaal vir monsters wat by min of meer dieselfde
neutronfluensies bestraal is, maar teen wisselende temperature.

Dieselfde neutronfluensie, verskillende bestralingstempe-
rature

Deur die ontledings soos in 3.1 te herhaal, is die resultate vir die
gemiddelde opperviakgrofheid voor en na polering, en
gemiddelde korrelgrootte nd polering verkry soos in Tabel Il
weergegee word.

Die maksimum infrarooi reflektansie vir elk van die monsters,
tesame met die gemiddelde oppervlakgrofheid en gemiddelde
korrelgrootte, word in Figuur 5 (lae fluensiebestek) en Figuur 6
(hoé fluensiebestek) weergegee - sien Tabel | vir neutronfluen-

sies.
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Figuur 6: Reflektansie, gemiddelde WGV-oppervlakgrofheid en gemiddelde korrelgrootte vir
laeneutronfluensie monsters bestraal by temperature soos aangedui op die x-as (stippellyne is

slegs 'n riglyn vir die oog)

SATNT /SAJST 2023; 42(1)

@ http://www.satnt.ac.za



Waarnemings oor die infrarooi reflektansiespektra van Neutronbestraalde 3C-SiC

Tabel II: Eienskappe van neutronbestraalde monsters by wisselende temperature soos aangedui

Monster- Bestralings- Fluensie Gemiddelde Gemiddelde WGV- | Gemiddelde Rmaks Rmaks
nommer temperatuur (n/cm?) WGV-opperviak- | opperviak- korrel-grootte Voor Na
(°Q) grofheid voor grofheid na na polering (um) polering polering
polering (nm) polering (nm)

2 200 56x10" 110 3,5 4,3+0,03 0,97 0,34

3 200 9,7x10" 260 4,7 3,2+0,03 0,41 0,37

4 300 6,0 x 10%° 100 56 4,4+0,03 0,75 0,63

5 300 1,4x10% 190 4,2 2,2+0,03 0,55 0,48

9 400 7,7 x10% 160 9,1 4,3+0,03 0,72 0,63

10 400 4,8x10% 169 53 5,7+0,08 0,63 0,33

Dit is duidelik uit die tendense wat waargeneem is vir die
variasie in reflektansie as funksie van gemiddelde opper-
vlakgrofheid en gemiddelde korrelgrootte dat hierdie variasies
te wyte is aan die korrelgrootte, en nie die oppervlakgrofheid
soos voorheen gerapporteer is nie (Engelbrecht et al., 2014;
Engelbrecht et al. al,, 2015). Dit is waarskynlik dat die tendense
wat vroeér gerapporteer is, deels te wyte was aan die opper-
vlakskade wat veroorsaak is toe die 3C-SiC stawe voor bestraling
gesny is. Daar kon egter ook 'n bydrae van die korrelgroottes
tydens IR-metings gewees het. Die penetrasiediepte van infra-
rooi straling in silikonkarbied word soos volg aangegee
(Amirtharaj, PM & Seiler, DM, 1995):

d =A/(2 mk) (1
waar A die golflengte en k die uitdowingskoéffisiént van 3C-SiC
is, met k= k (L) (Adachi, S., 2012).

Dit is duidelik uit Figuur 8, soos bereken en uitgestippel vanaf
vergelyking (1), dat die penetrasiediepte vir sommige golf-
lengtes in die Reststrahlen-gebied waar die maksimum reflek-
tansie R gemeet is, > 30 um is. Hierdie waardes is groter as die
oppervlakgrofheid wat gemeet is, en dit is dus waarskynlik dat
daar 'n bydrae van die korrels in die 3C-SiC-monsters sou gewees
het toe die reflektansie gemeet is.

Ten slotte moet daarop gelet word dat beide oppervlakgrofheid
en korrelgrootte 'n rol kan speel in die reflektansie van die
monsters. Aangesien daar egter gerapporteer is dat neutron-
bestraling nie die oppervlakgrofheid van bestraalde 3C-SiC-
monsters beinvlioed nie, is dit heel waarskynlik dat die veran-
deringe in reflektansie wat in die huidige studie waargeneem is,
te wyte is aan die korrelgrootte van die onderskeie monsters.
Hierdie bevinding weerspreek dus die gevolgtrekking van die
vroeére publikasies rakende die opperviakgrofheid van die
monsters.
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Figuur 8: Penetrasiediepte van infrarooi straling in die Reststrahlen-streek van 3CSiC
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