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Resumen

La irradiacion con particulas energeticas es una de las técnicas mas utilizadas para
introducir. en forma controlada. defectos, en las redes cristalinas metalicas

La presencia de defectos altera sensiblemente las propiedades tisicas de los materiales.
Si se eligen observables fisicos lo suficientemente sensibles a estas estructuras de defectos. se
puede obtener informacion acerca del tipo. de la configuracion espacial. de la concentracion, v
de las cineticas de reaccion. entre los mismos.

La aplicacion de tratamientos térmicos postirradiacion permite proprocionar. en torma
gradual. las energias de activacion necesarias para lograr la recombinacion de los detectos v la
consecuente recuperacion de la propiedad fisica elegida. De este modo se obtienen las llamadas
“Etapas de Recuperacion” del observable fisico en cuestion. cuvos rasgos generales. si bien
son comunes a todos los metales. identifican en forma univoca a cada uno de ellos.

El tema del presente Trabajo de Tesis es: “El Recuperado Térmico (T > 450 K) de
los Aglomerados de Defectos producidos por Irradiacion Neutronica a Bajas Dosis y a 77 K
en Cu de alta pureza, a través de lu Tension Critica Resuelta de Corte, medida a 77 K ™

El recuperado térmico mencionado corresponde a la ultima etapa de recuperacion del
Cu. la Etapa V. la cual ha sido muyv poco estudiada. La misma se asocia generalmente a la
disociacion de los aglomerados de vacancias con la aniquilacion sistemadtica de los
aglomerados de intersticiales por vacancias térmicas.

Pero los detalles de este proceso no estan bien establecidos v su esclarecimiento. desde
un punto de vista basico. es de fundamental importancia para la comprension y prediccion de
los tenomenos asociados a las inestabilidades estructurales que ocurren en los mateniales
expuestos a severos entornos de radiacion.

En este trabajo. los aglomerados de defectos se introducen en las probetas de traccion
monocnistalinas de cobre. mediante la trradiacion neutronica en el criostato instalado dentro del
reactor RA-1 de la CNEA. a 77 K y dosis interiores a la de saturacion (4.5 < 10" n cm™). Esta
eleccion de las condiciones experimentales asegura la no superposicion de las cascadas de
desplazamientos atomicos v la estabilidad de los detectos creados a la deformacion plastica
(ausencia de canalizacion de dislocaciones).

La Tension Critica Resucelta de Corte medida a 77 K, TCRC--;, es un observable
fisico ideal para el estudio de la Etapa V Los aglomerados de defectos actuan como
obstaculos al movimiento de las dislocaciones dando lugar a un enorme incremento de esta
propiedad. conocido como fenomeno de endurecimiento El 75 % del dafio introducido
durante la irradiaicon es recuperado en la Etapa \'. medida por esta propiedad. mientras que
solo el ~15 % es retenido en esta Etapa cuando la recuperacion se mide a traves del
incremento de la resistividad electrica

A partir de los recuperados isocronos e isotermicos de la TCRC--x, en el presente
trabajo. se pudo establecer. por primera vez y con esta técnica, la existencia de, al menos,
tres subetapas de recuperacion ubicadas en los intervalos de temperatura: ~ 220-250 °C
(Va), ~ 250-290 °C (Vb)) y ~ 290-325 °C. demostrando en forma concluyente, que ¢l
proceso de disolucion de los aglomerados que tiene lugar en esta etapa es multiactivado.

Palabras claves: Endurecimiento. Irradiacion. Cobre. Recuperado Termico. Etapas de

Recuperacion



Abstract

The irradiation with energetic particles is one of the most common techniques to
introduce defects in a controlled way in metallic lattices.

Defects alter sensitively the physical properties of the materials. By choosing physical
observables sensitive enough to these defect structures it is possible to obtain knowledge about
the type, space configuration, concentration and kinetic reactions involved.

Post-irradiation thermal annealings provide the activation energies necessaries to
recombine defects and the consequent recovery of the choosed physical property. In this way,
the so called “Recovery Stages” of the physical observable could be obtained, whose general
charactenistics identify univocaly the studied metal.

The subject of this Ph. D. thesis is: “Thermal annealing (T > 450 K) of the defect
clusters induced by neutron irradiation at low dose at 77 K in high purity copper, through
the Critical Resolved Shear Stress mesured at 77 K, CRSS 77"

This thermal annealing corresponds to the least studied last recovery stage of copper:
the Stage V which is generally associated with the dissociation of the vacancy clusters with the
systematic annihilation of the interstitial clusters by thermal vacancies.

It is fundamental to know the details of this process in order to understand and to
predict the phenomena associated with the structural inestabilities that occur in matenals
exposed to severe irradiation environments.

In the present work, the defect clusters were introduced into copper single crystals by
neutron irradiation at liquid nitrogen in the RA-1 reactor of the Comision Nacional de Energia
Atémica (CNEA) up to a fast neutron dose of 4.5 x 10'® n cm™. These experimental conditions
prevent any superposition of the atomic displacements cascades and the stability of the plastic
deformation of the defects (abscence of dislocation channeling).

The CRSSysk ts an ideal physical observable to study the Stage V. The defect clusters
act like obstacles to the dislocation movement producing an enormous increment of the CRSS:
the radiation hardening When the recovery is mesured through the increment of the CRSS,
the 75 % of the radiation damage is recovered in Stage V, while only the 15 % is recovered
when it is measured by the increment of the electrical resistiviy.

From the isochronal and isothermal annealings of the CRSS s, it was possible to
establish in the present work, for the first time and with this technique, the existence of at
least three recovery substages in the temperature intervals: ~ 220-250 °C (Va), ~ 250-290
°C (Vb) y ~ 290-325 °C. In this way, it is conclusively demonstrated that the disolution of
the clusters process of this stage is multiactivated, ie., exists a spectrum of activation
energies.

Keys words: Radiation Hardening, Copper Single Crystals, Annealing, Recovery Stages.



Primera Parte
Introduccion Teorica




En esta Primera Parte se presenta la fundamentacion teorica a lo realizado en
Desarrollo Experimental. Segunda Parte. y en Resultados Experimentales. Tercera Parte.
El orden seguido en esta Introduccion coincide con el de las etapas sucesivas del
presente trabajo.
En el Capitulo I I se presenta la caracterizacion del Estado Preirradiacion.
Se detine:
¢ ¢l observable fisico utilizado. es decir. la Tension Critica Resuelta de Corte medida a 77 K
(TCRC:x). 8 L L1,
¢ las condiciones de orientacion requeridas para asegurar la activacion de un unico sistema
de deslizamiento durante la deformacton plastica de un monocristal de Cu sometido a un
ensayo de traccion uniaxial a 77 K. que son las buscadas en este trabajo. § I. 1. 2.
¢ la Deformacion Resuelta de Corte. § I. 1. 3.

A partir de la dependencia de la TCRC con la foresta de dislocaciones iniciales se
fundamentan los recocidos preirradiacion. L. L. 4. 1 . v. a partir de su dependencia con la
pureza del material. la eleccion de cobre (99 999 °4) como matenial base. I. 1. 4. 2.

El estado preirradiacion se caracteriza a partir de las curvas de tension-deformacion
resuelta. § 1. 1. 5, que sirven de referencia para caracterizar. luego. al estado postirradiacion.

Se presentan los estudios de miucre y macroplasticidad en monocristales de Cu.
similares a los utilizados en el presente trabajo. I. 1. 5. 1 v L. 1. 5. 2. que tundamentan el
criterio elegido para la introduccion de la menor perturbacion posible en los ensavos realizados
durante el recuperado térmico de las probetas.

La validez de la realizacion de los recuperados isocronos e isotérmicos para estudiar la
disolucion de los aglomerados de detectos introducidos durante la irradiacion neutronica se

presentaen§ 1. 1. 6.

En el Capitulo I. 2 se tundamenta la necesidad de introducir los defectos en la red
cristalina mediante la irradiacion neutronica a baja temperatura para lo cual es necesario
conocer la distribucion de la energia de los neutrones en un reactor similar al RA-1-CNEA. § 1.
2. 1.y el camino libre medio de los neutrones en Cu. § I. 2. 2

Discutida la eleccion del provectil. se continta luego con el analisis de las cascadas de
desplazamientos atomicos. inicializadas por los atomos desplazados primarios (PKAs).
originados por los neutrones § I. 2. 3.

El proceso de disipacion de la energia cinetica de un atomo de la red al que le ha sido
transferida suficiente energia. pasa por distintas etapas de trenado (disipacion inelastica. fase
balistica v etapa de colisiones colectivas) cada una de las cuales se puede caracterizar con
diferentes valores de energia. El modelo LSS es el adoptado en el presente trabajo. § 1. 2. 4.
para el calculo de estas energias umbrales.

En el Cupitulo I. 3 se presenta el fenomeno de endurecimiento a partir de la
modificacion ocurnda en las curvas de Tension Resuelta-Deformacion Resuelta de
monocristales de Cu irradiados con neutrones a dosis crecientes v a temperatura de reactor § L.
3.1 ’

La inestabilidad de los detectos creados por irradiacion neutronica a la detormacion
plastica. canalizacion de dislocaciones. se¢ manitiesta en la indefinicion de la Tension Critica
Resuelta de Corte a dosis por encima de la cual se inicia el tenomeno de canahzacion (dosis de
transicion) Luego es necesario analizar la dependencia del endurecimiento con el tiempo de

irradiacion en cobre irradiado a baja temperatura. § L. 3. 2



Para las condiciones experimentales de este trabajo. el modelo teorico que mejor
explica el endurecimiento a bajas dosis v temperatura es el de endurecimiento debido a las
zonas desnudas, de Seeger, § I. 3. 4. En L. 3. 4. | se presentan las predicciones mas
importantes del mismo y las contrastaciones experimentales. en Cu.

La baja tension de tluencia inicial requerida para los monocristales producidos para este
trabajo. va analizada en el capitulo L. 1. es necesaria para que valga la aditividad simple de los
mecanismos de endurecimiento vy sea licito el uso de los resultados teoricos adoptados en este

trabajo. § L. 3. 5.

El Capitulo I 4 corresponde a las Etapas de Recuperacion Térmica en Cu irradiado
con neutrones. En el presente trabajo la atencion esta dirigida a la disolucion térmica de los
aglomerados de vacancias originados durante la irradiacion neutronica. que ocurre en el
intervalo de temperatura correspondiente a la Etapa V' Se presentan. § 1. 4. 1. conceptos
basicos referidos a la naturaleza de estos aglomerados con el unico objetivo de fundamentar la
alta estabilidad térmica de los mismos. Los recuperados isocronos de alguna propiedad fisica.
sensible a los defectos creados por irradiacion. permiten determinar las distintas etapas de
recuperacion en los metales. Una presentacion general de los mismos se realiza en § 1. 4. 2 que
permite fundamentar la mayor parte de lo realizado en la Tercera Parte de este trabajo v la
eleccion del cobre como el metal ideal para el estudio de la misma. En § I. 4. 3 se fundamenta
la eleccion de la TCRC para el estudio de esta Etapa V.

Debido a que ta Etapa V es la ultima etapa de recuperacion. en § L. 4. 4 se realiza una
revision de las etapas previas comparando los resultados obtenidos en Cu de alta pureza. luego
de irradiar a baja temperatura ya sea con electrones o con neutrones. Se pone especial atencion
al efecto de saturacion que esta intimamente ligado a lo discutido en § L. 3. 2.

El Capitulo finaliza con la presentacion de la Etapa V en Cu. la cual ha sido muy poco
estudiada. Se muestran. para su comparacion, los resultados de la recuperacion isocrona del
incremento de la resistividad eléctrica y de la TCRC obtenidos en dos trabajos clasicos.
independientes. El ultimo. en particular. fue realizado en las condiciones experimentales que
fueron seriamente discutidas en el capitulo 1. 3.

Cada capitulo presenta los aspectos relevantes de cada uno de los temas necesarios
para la justificacion v comprenston de lo realizado en el presente Trabajo.
A lo largo de los mismos. y para agilizar su lectura se ha incluido:

e una serie de noras. cada una de las cuales se indica con un supraindice en el texto. que se
desarrolla al final de la seccion. Las notas contienen definiciones de conceptos utilizados.
calculos adicionales. comentarios ilustrativos. valores caracteristicos de las magnitududes.
etc La no lectura de las mismas no representa perdida alguna de continuidad de los temas

presentados

¢ Abundancia de tiguras a partir de las cuales se presentan o discuten distintos conceptos v
resultados

Al tinal de esta Primera Parte se encuentra la fundamentacion del presente trabajo. § 1.
&. que incluve la importancia del tema de estudio. los antecedentes v aspectos discutidos de la
Etapa V. la eleccion de las condiciones experimentales v el Plan de Trabajo. Las referencias
bibliograticas -indicadas en el texto con numeros entre corchetes- cierran la seccion.



Capitulo 1

“El estado pre-irradiacion”




CAPITULO 1. 1: LAS PROPIEDADES MECANICAS EN MONOCRISTALES
METALICOS CUBICOS CENTRADOS EN LAS CARAS

§ L. 1. 1 La Tension Critica Resuelta de Corte

Para un monaocristal ensayado uniaxialmente en tension. el deslizamiento comienza
cuando la tension de corte. sobre el plano de deslizamiento. alcanza un valor umbral llamado
Tension Critica Resuelta de Corte, = Esta magnitud se expresa analiticamente mediante la Ec.
L[]

T = :coxq} COS/A EclL1.1

Siendo:

P la carga externa aplicada

A el area de la seccion transversal del cristal

¢ el angulo entre la normal al plano de deslizamiento y el eje de traccion
A el angulo que forma la direccion de deslizamiento con el eje de traccion.

La Fig. . 1. 1. muestra un esquema ilustrativo del calculo de la Tension Resulta de
Corte en monocristales. expresadaenlaEc. [. 1. 1.

. N
\ J
v
- e
e v
Y
L— S plane
'
2
Fig. I 1. 1. Diagrama ilustrativo del calculo de

T en probetas de traccion monocristalinas [la]

La dependencia angular de la Ec. 1. 1 1. es el llamado factor de Shmudt. m. Representa

el cociente entre T v la tension axial.
El analisis de la relacion general entre v y m es sencillo cuando el deslizamiento
ocurre en un unico sistema. Este es el caso de los metales hexagonales. Los mismos deslizan en

el sistema basal T = [0001; t = (l 150>. donde T indica planos de traslacion tundamentales v t

direcciones de traslacion. La influencia de la orientacion para el caso del cinc se ilustra en la
Fig 1 1 2(a)

Los puntos marcados con cruces representan los valores obtenidos experimentalmente.
v los angulos indicados en las abscisas se retieren a los valores correspondientes al angulo .



complementario a ¢°. que varian entre cero v 90° Aceptada la constancia de t. los valores de
P/A vs m, caeran sobre una hipérbola equilatera hasta ¥° = 45°, la que luego se reproducira
invertida hasta x° = 90°. El factor de Shmidt varia desde cero hasta alcanzar el valor maximo
de 0.5. a partir del cual vuelve a cero nuevamente.

2
8

/mm

neng

§ § 838 8

Limite de extensso

Fig. I. 1. 2 Relacion entre el limite de extension v el factor de Shmidt (P/A vs m) para (a)
monocristales hexagonales y (b) cristales cubicos centrados en las caras [2]

En los metales cabicos centrados en las caras, ccc. no se puede obtener una relacion
tan sencilla entre la T v m. como la representada. En estos metales pronto aparecen los
restantes sistemas de deslizamiento equivalentes'

La Fig. 1. | 2 (b) muestra un modelo para el sistema T/t = (111)/[0F1]. del trangulo
limitado por las caras [110]. [010] v [111] Las curvas de nivel trazadas en este modelo
representan el lugar geometrico de las direcciones para las cuales m es constante. A partir de la
Ec. I 1 1. el punto sefialado como cota maxima. 0 50. indica la direccion en que el P/A es un
minimo segun lo exige la constancia de t. A partir de este punto. las curvas sefalan valores
decrecientes. o sea que P\ aumenta. hasta alcanzar el maximo absoluto en la direccion [T 11].
de la diagonal del cubo en que el valor es 0.27 Si se llevan estos resultados a una figura solida.
que represente en coordenadas polares la variacion de P-A. el resultado se muestra en la Fig 1
1 3



Fig. I. |. 3 Solido que representa en
coordenadas polares la variacion del limite de
extension (P/A) en la celda primitiva de un
cristal ccc [2a].

En ella se ven los maximos correspondientes a las diagonales del cubo, <111>, los que
corresponden a las diagonales de las caras, <110>_ y a las aristas <100>, que senalan las tres
direcciones limites del triangulo. Si se divide 0.50 por 0.27, se obtiene la relacion de |1.84, que
se atribuye entre los valores maximo y minimo de P/A en este sistema. Esta relacion es muy

inferior a la del sistema hexagonal. donde para el caso del cadmio (Cd) y el magnesio (Mg) el
factor llega a 40

§ L 1. 2 La Deformacion en Monocristales CCC, Favorablemente Orientados para el
Deslizamiento Simple en Tension

De los 12 sistemas de deslizamiento posibles para los metales ccc, el sisterma de
deslizamiento primario sera aquél de los T={ 111} t=<110> que maximice el factor de Shmidt,
es decir. minimice la relacion P/A, segun lo explicado en § [ 1. |. La determinacion del mismo
se realiza ubicando el polo del eje de traccion. cuva direccion es la del eje de la probeta. en el
correspondiente triangulo esférico de la proyeccion estereogratica “standard™ para el sistema
cubico’

La Fig. I . 4. ilustra el caso en que el polo del eje de traccion cae en el triangulo
formado por los polos [001]. [111]. [011]. EI mismo tiene por sistema al plano (111) v la
direccion [101] que se indica (111)/[101]. Los polos A. B. C y D representan las normales de
los planos {111} Las direcciones estan indicadas de [ a IV. En el caso particular ilustrado. con
el polo del eje traccion ubicado en el punto P. el sistema operativo es B-1V. Los angulos ¢° v
A°. estan dados por los grandes circulos B-P-I\V. A medida que progresa el ensayo. el
especimen se alarga. El eje P alcanza el borde [001]-[111] en P". Ahora se vuelven operativos
dos sistemas de deslizamiento, el primario v el conjugado (1 11)[011]. En este punto la

deformacion procede en dos sistemas de deslizamiento simultaneos produciendo el llamado
deslizamiento doble o mualtiple’ Alcanzado el punto medio entre las dos direcciones

operativas. [ 1 12]. el espécimen se angosta y fractura La introduccion del deslizamiento doble
interrumpe la rotacion libre del sistema de deslizamiento
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Fig. | |. 4 Esquema que representa el avance de la
deformacion  plastica, sobre la proveccion
estereografica [001] de cnistales orientados
favorablemente para el deslizanuento simple en
tension [la].

§ I. 1. 3 La Deformaciéon Resuelta en Monocristales CCC

Debido a que las mordazas deben permanecer alineadas cuando la probeta esta en
tension. el especimen no deforma libremente por deslizamiento uniforme. En su lugar los
planos de deslizamiento rotan hacia el eje de traccion que permanece fijo. El aumento de
longitud medida en el espécimen. para una dada cantidad de deslizamento. dependera de la
orientacion del plano de deslizamiento v de la direccion del eje del espécimen como se explico
endl |2

La medida tundamental de deformacion plastica en un monocristal. es la Deformacion
Resuelta de Corte, y. dadaporlaEc 1.1 2.

I Ec 112

La misma puede determinarse a partir de ¢° . ~° v de la extension L, = L. = Al La
deduccion de esta expresion se puede ver en [la] Si es posible determinar la orientacion

-

durante la detormacion. v se calcula a partirde laEc. | | 3

‘od

COSE. COsK'
v = P Ec [ 1

o, sy




§ I. 1. 4 Otras Dependencias de la Tension Critica Resuelta de Corte

El valor de t en monocristales depende. ademas de la geometria de la probeta. de la
orientacion del eje de traccion y de la carga externa aplicada. como vya se discutio a partir de la
Ec. I 1 1. de la densidad de dislocaciones presentes en el monocristal. v de la pureza del
material. El resultado se refleja en importantes variaciones del valor de la Tension Cntica
Resulta de Corte que va desde valores tan bajos como 50 g/mm” hasta centenas de ¢/mm®
(MPa).

. 1. 4. | Dependencia de la Tension Resuelta de Corte con la Foresta de Dislocaciones
Presentes en Monocristales de Cobre

La dependencia de t con la foresta de dislocaciones presentes en el cristal. Ny. ajusta a
la expresion analiticadadaenla Ec 1.1 4 [3]

=" ra (Gh|N, Ec 1.1 4

Siendo:
=6 gmm’
a, =062

G el Modulo de Corte

b el vector de Burgers.

™™ corresponde a Ny = 0. es decir. la componente de 1 no ligada a la toresta v debida a
impurezas o tensiones de friccion. El pequeno valor de esta contribucion no es sorprendente.
ya que se sabe que en cobre las dislocaciones se mueven a Tensiones Resueltas de Corte de /
g/mm’ (4] La Fig 1 1. 5 ilustra esta dependencia.
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(FCEEST CENSITM2(CM™)
Fig. I. 1 5 Relacion entre la Tension
Resuelta de Corte 1, (que en el

presentetrabajo se denota como t™) v la
foresta de dislocaciones N, " [3].

I. 1. 4. 2 Dependencia de la Tension Critica Resuelta de Corte con la Pureza del
Material

La dependencia de t con la pureza de los monocristales de Cu. fue estudiada. entre
otros. por F D Rosi [3]



La Fig. I. 1. 6 muestra la dependencia con la pureza de dos monocristales de Cu. con
orientaciones similares. cercanos al polo [110]. La primer etapa de deformacion. es mas

prominente en los metales menos puros.
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Fig. I. 1. 6 Curvas de t vs 7 %o para cristales de Cu.
stmilarmenteorientados. v de diferente pureza [3].

§ L. 1. 5 Curvas de Tension Resuelta vs Deformacion Resuelta para Monocristales de Cu

Deformados a 77 K.

A partir de las curva de carga (P) vs elongacion (Ax), que se obtienen en un ensayo de
traccion. se representa. usando las Ec 1. | 1 v Ec. | | 2 la de Tension Resuelta de Corte vs

Deformacion Resuelta. tvs y.a partir de la cual se obtiene el valor de la Tension Critica. que
es el observable utilizado en esta Tesis' La Fig | |. 7 muestra la dependencia de las distintas

regiones de la curva con la orientacion del cristal.
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Fig. 1 1. 7 tvs % para cnstales de Cu

Q0 089, de diferentes orientaciones [3].



Para el presente trabajo. debido a las bajas deformaciones que se introducen en la
probeta. solo es de interés la primera etapa (etapu I) llamada de deslizamiento facil. En esta
etapa el cristal sufre muy poco endurecimiento por trabajado. Las dislocaciones son capaces
de moverse distancias relativamente grandes sin encontrar barreras. El bajo endurecimiento
por trabajado implica que la mayor parte de las dislocaciones alcanzan la superficie del metal
(aparicion de lineas de deslizamiento). Durante esta etapa en el cobre el deslizamiento ocurre
en un unico sistema. de los 12 posibles.

A continuacion se presenta el comportamiento general de monocristales de Cu.
similares a los utilizados en este trabajo. Se parte del estudio del comportamiento plastico a
pequenas deformaciones (microplasticidad) para luego presentar el comportamiento en
ensayos similares a los realizados en el presente trabajo

I. 1. 5. 1 La Microplasticidad en Monocristales de Cu Favorablemente Orientados para
el Deslizamiento Simple, a 77 K.

La tension requerida para producir la deformacion plastica de 2 x 107* (107 Yield) se ha
medido desde 77 K hasta 300 K para estudiar la dependencia con la temperatura del ensayo’
El valor dado corresponde al resultado de cargar v descargar sucesivamente la probeta. con
cargas crecientes, medir la deformacion mediante la sefial dada por extensometros de alta
sensibilidad colocados en los extremos de la probeta hasta observar una deformacion
permanente. Para analizar la dependencia con la densidad de dislocaciones se introduce una
predeformacion en las probetas. La Fig. I 1. 8 muestra la tension de fluencia “10™ Yield™ en
cristales de Cu. v Al v en material policristalino.
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Fig [. 1.8 EI 10" Yield en monocristales de Al v Cu v
en Policristales [6]



La Tabla I. 1. | muestra los valores hallados del 10 Yield. el Modulo de Young (E) v
la relacion entre los valores de Yield (Y) v el modulo E para ensayos a temperaturas del
nitrogeno liquido (-196 °C) y ambiente (25 °C) de probetas poli v monocnistalinas de alta

pureza [0].

10 Yield (psi) E (10 ° psi) YCI196)Y(25) | E-196VE(2S)
25°C -196 °C 25°C -196 °C

Cu

(99.999%) 600 750 185 194 1.3 .03
policrst.

Cu
(99.999%) 27 32 256 27 1.2 .06
monocrist.

Tabla b 1.1 [6].

Se observa que para estos monocristales los valores de 10™ Yield (0.021 kgf/mm’) son

de un orden de magnitud menor que los obtenidos para policristales de alta pureza’
La intluencia sobre la Tension de Corte Resuelta del cargar y descargar repetidamente

la probetas se muestra enla Fig. I. 1. 9.
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Fig [ 19 Efecto de aumentar progresivamente la deformacion resuelta
en monocristales de Cu a 25 °C [6]

El 10™ Yield aumenta de 30 psi a 60 psi luego de una detormacion plastica resuelta. v =
160 « 10 Si se continua la detormacion plastica mas alla de este valor. no se observa ningun
incremento adicional. LUn rasgo interesante es el escalon en la temprana porcion de la cunva La
region de deslizamiento tacil (easy glide) se observa a valores de 100 psi (0.07 kgf/mnr’).
Luego en monaocristales muy puros y a 235 °C para deformaciones del orden de y = 2 x 1r
se esta en la region de deslizamiento simple v es alli donde se toma ¢l valor clasico de la

Tension Critica Resuelta de Corte.



I. I.5. 2 La Macroplasticidad en Monocristales de Cu, Favorablemente Orientados para
el Deslizamiento Simple, a 77 K

La Fig. [. 1. 10 muestra la Tension Resuelta de Corte vs la Deformacion Resuelta de
Corte para un par de monocristales de Cu. de alta pureza. crecidos en forma similar a los de
este trabajo. Una detormacion se realizo a 77 K y la otra a 300 K [7].

Para ilustrar la transicion de la zona microplastica a la plastica la parte inicial de la
curva se muestra en una escala expandida para pequenas deformaciones. Las curvas de la parte
infertor se muestran en el rango completo. es decir desde el inicio del ensayo hasta la tension
resuelta de corte correspondiente a la tension de fractura (Ultimate Critical Shear Stress). Se
indican con flechas los puntos donde debe ocurrir el deslizamiento doble.
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Fig. I. I 10. Curva de t vs 7 de los cristales 175A v 175B. La
probeta |75A fue deformada a 500 K v la I75B a 78 K. Las
flechas indican la deformacion de corte a la cual el eje del
especimen entra en el plano dodecahedrico Las lineas de puntos
verticales denotan la deformacion de corte a la cual se realizaron
medidas de resistividad a temperatura ambiente (7]

A partir de estos ensavos se concluve que’

a) la Tension Critica Resuelta de Corte. es independiente de la temperatura de ensavo en el
rango entre 78 K v 300 K. El valor medio obtenido para toda la serie de cristales estudiados es
0.237 kgf/mm’ pura 78 K v 0.269 kgf/mm’ para 300 K. Aqui se puede obsenar que el valor
de t es mucho mas alto que el correspondiente a los cristales usados en los estudios de

microplasticidad [ 1 5 |
b) para detormaciones de corte v - 025, la velocidad de endurecimiento por trabajado es
menor para 300 K que para 78 K Los valores del endurecimiento por trabajado inicial fueron

de 15.35 kgf/mm’ /.



c) la mayor velocidad del endurecimiento por trabajado v el valor mas bajo de la tension de
fractura. se da en especimenes en los que el polo del eje de traccion esta mas cerca del plano
dodecahedrico (§1. 1. 2).

d) el deslizamiento doble se inicia. dependiendo de la orientacion de la probeta. para valores de
y>0.10

Lo interesante es que la relacion entre tension v deformacion de corte resuelta. durante
la primera porcion de la curva, es lineal. Para el caso de detormaciones a 78 K. este
comportamiento persiste para deformaciones mas altas que para 300 K La relacion lineal
extrapola al origen. como lo muestra otro estudio realizado a 78 K v 4 2 K también presentado
en la Ref. [7]. La curva es lineal mientras ocurre deslizamiento. pero cuando se ha introducido
un 60 % de elongacion (v = 1.25) el espécimen deforma por otro mecanismo que tiene
caracteristicas similares al maclaje v tinalmente fractura por clivaje. luego de una elongacion de
120 %

A partir de medidas de resistividad realizadas en distintos puntos a lo largo de la
detormacion a 78 K y a 300 K se puede concluir que los valores aumentan a medida que la
deformacion progresa. pero que no hay grandes diferencias a estas temperaturas. Se concluyve
que muy pocos defectos son formados cuando la deformacion es pequeria.

§ 1. 1. 6 Los Recuperados Térmicos v la TCRC en Monocristales de Cu

En este trabajo se haran recuperados isocronos e isotérmicos de monocristales de Cu,
irradiados con neutrones de tision a 77 K. Por lo tanto. la t sera sucesivamente medida en los
mismos, luego de cada tratamiento termico. La hipotesis implicita en estos experimentos es
que el arreglo de dislocaciones del estado preirradiacion dentro del especimen. es el mismo al
comienzo de la segunda extension que al final de la primera v que el cambio observado en t
esta asociado unicamente a los defectos creados por irradiacion. Ello significa que no se debe
producir ningun tipo de rearreglo de las dislocaciones durante la descarga del espécimen o en
los sucesivos ensavos en que media el recuperado téermico de la probeta.

La justificacion experimental que valida la hipotesis mencionada se presenta a
continuacion. La Fig. 1. | || muestra la curva de t vs v para un monocristal de Cu (99 999
%). sin irradiar ensavado a 77 Ky a 6 x10” seg "', con la orientacion cristalografica indicada en
el extremo superior izquierdo

Esta curva muestra con claridad que el repetido cargado v descargado de la probeta. a
77 K. no tiene ningun efecto. particularmente a detormaciones bajas que son las que interesan
en el presente trabajo

Respecto a repetir un ensavo pero luego de un tratamiento termico a diferentes
temperaturas (estudios isocronos). en la Fig [ | 12 se muestra la dependencia del cociente
entre el valor de 1. despues del tratamiento térmico. con respecto al valor previo al mismo T,.
(tw/T,) vs temperatura de recocido

La misma presenta un pozo protundo desde 0986 a 0 978 entre -180 °C v -120 °C.
luego se mantiene constante a 0.978 hasta temperaturas del orden de los 100 “C. para retomar
tinalmente los valores esperados. Como se puede apreciar las diferencias son muy pequefnas a

baja temperatura
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Fig. I. 1. 12 Curvas de t vs 7 % de cristales ensavados a 77 K. (a) ensavo
continuo. (b) ensavo interrumpido [8].

[XLY

1 I 1

© 970! 1
-100 =100 o 100 00
ANNEALNG TCuPEaaTUAL
Fig. I. 1 12. Relacion t,/1,, obtenida a 77 K luego de 30 min de

recocido a las temperaturas mas altas [8].

Para la justificacion de estudios isotérmicos. es decir las medida a lo largo del tiempo a
una temperatura fija. la Tabla I. | 2 (a) muestra que la relacion (tv/1,) es independiente del
tiempo de recocido. para el caso de 20 °C. pero el resultado es completamente general v valido

para bajas temperaturas como lo muestra la Tabla[. | 2 (b)
Stress kg mm?* | Ratio a,'0s
2.3¢ .
Time of annealing at 20°c in hours Ratio of stresses jg; 3832
—_— .5 .
L 0977 (19 results) 3?5 33;2
3 0-973 (3 results) 430 0-978
13 0-977 (4 resulty) 519 0-978
s 0-977 (11 results) 611 0-977
(a) (b)

Tabla . 1 2 (a) Independencia de la relacion 7,/t,. medida a 77 K para diferentes tiempos de recocido.
a 20 °C. (b) Efecto de la tension sobre la relacion t,/t, a -196 °C luego de un tratanuento ternuco
durante 30 nun a -78 °C [8]
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CAPITULO 1. 2: LA PRODUCCION DE DEFECTOS EN MONOCRISTALES DE
COBRE IRRADIADOS CON NEUTRONES DE FISION., A BAJAS DOSIS Y
TEMPERATURA

§ I. 2. 1 El Espectro Neutronico

En un Reactor los neutrones de fision sutren interacciones con los materiales
estructurales del nucleo v el moderador. modificando sus energias. El flujo diferencial
neutronico ¢’. hace referencia al numero de neutrones que atraviesan una estera de area
unitaria. por unidad de tiempo. con energias comprendidas entre E, v E, + dE,. De este modo
el flujo total o fluencia es:

o :I o' (£, )dE, Ec 1 2 |

La umdad de ¢ es (neutrones cm” seg")_ La dosis’ se define como . siendo t el
tiempo total de irradiacion y, por lo tanto. su unidad de medida es n cm’™

En el presente trabajo la dosis elegida fue ~ 4.5 « 10" ncm™ La eleccion de la misma
se tundamenta en los estudios de dependencia con la dosis del endurecimeinto por irradiacion
en Cu. que se presentanen § [. 3. 2.

La Fig. L. 2. 1 muestra la representacion grafica de ¢ vs log (E,). para un medio

absorbente bastante parecido al que corresponde a un reactor moderado con agua como el
reactor RA-1 (S 11. 2. 1)

A
$E)

3ev Distribucion de

A
3

%, ®. = | ®(E)dE Maxwell Boltoman
/% j Espectro do Neutrones ~ Neutrones Rapidos
%//’ ¢ ! do Pisioa s
/// (E)"E 1O MeV
/ N ¢ = J@(E),de
0.18MeV
Resonancia
S5eV 0.18 MeV E,

Fig. I 2.1 Distribucion de la energia neutronica para un medio altamente absorbente [9].
De izquierda a derecha se puede ver

a) La zona térmica (E, < 0.5 ¢F). Los neutrones termicos estan en equilibrio termico con los
atomos del medio en el cual ellos se estan moviendo En un medio no es absorbente de



neutrones. un neutron termico puede ganar o perder energia durante una colision con un
nucleo. pero no hay intercambio de energia neta cuando se considera un gran numero de
colisiones. En este caso la energia cinética de los neutrones térmicos esta distribuida
estadisticamente acorde a la distribucion de velocidad de las moléculas en la teoria cinética de
los gases (Maxwell-Boltmann). Esta distribucion se sefiala explicitamente en el grafico. La
velocidad mas probable para un neutron termico esta dada por KT v es igual a 2200 m/seg a 20
°C v la energia promedio de los neutrones térmicos es 3/2 kT (0.038 eV a 20 °C). Si la
temperatura del medio es interior a la ambiente se habla de neutrones frios. En un medio
absorbente la distribucion de energia de los neutrones térmicos difiere de la de Maxwell-
Boltzmann debido precisamente a la absorcion neutronica que esta ocurriendo a bajas energias.
Como resultado el pico se ensancha y se extiende hasta 0.5 eV,

b) La cona epitérmica o de resonancia, (0.5¢V < E, < 0.18 MeV). Esta zona recibe su
nombre de los neutrones con encrgias entre 1-100 eV’ debido a que. en este rango. muchos
nucleidos experimentan una tuerte absorcion neutronica a energias bien definidas. Es una zona
de energias intermedias en la cual los neutrones con energias menores a 0.1 MeV\ se denominan
genericamente. neutrones lentos

c) La tona rdpida, (0.18 MeV < E, < 10MeV). Las energias de los neutrones de fision estan
distribuidas. segun una ecuacion estadistica. llamada “espectro de fision™ que tambien se indica
enla Fig. I. 2. | El maximo de la distribucion se encuentra alrededor de 7 Mel . v la energia
promedto. en 2 Mel (solamente el 5 % de los neutrones de fision tiene energias mavores que 5

MeV).

El espectro neutronico en un reactor se puede describir aproximadaemnte usando dos
clases de neutrones: los neutrons térmicos incluyendo energias de hasta 5 eV’ v los neutrones
rapidos con energias mavores que 0.18 MeV hasta 10 MeV Ambas clases corresponden a las
zonas sombreadas de la Fig 1. 2. 1. Las caracteristicas del RA-1 y los valores correspondientes
a los tlujos de neutrones termicos y rapidos en el lugar de su nucleo donde se wrradian las
probetas a baja temperatura (Criostato) se presentan en § 1l 2 1 La grilla del reactor RA[ en
donde se ubican los elementos combustibles se moditico para alojar el criostato de forma de no
alterar el espectro descripto en la Fig | 2 1. Conociendo la energia a la que llegan los
neutrones se puede calcular el numero de atomos primarios desplazados v estimar el numero
de aglomerados de defectos inductdos en la red cristalina del metal. mediante la ecuacion [10]

N=Ko ¢tN, Ec 122

siendo

K el numero de barreras por cada colision elastica

o. la seccion eficaz de desplazamiento atomico para colisiones elasticas de los neutrones con
los atomos del blanco

&t la dosis de neutrones rapidos

N.. la densidad atomica del Cu



§ L. 2. 2 El Camino Libre Medio de los Neutrones en Cu

El camino libre medio es la distancia que viaja una particula entre colisiones sucesivas.
Esta distancia esta dada por

l

—_— Ec .25
N,o(E.T)

A (T)=

donde el denominador es el producto entre la densidad atomica N, v la seccion eficaz de
desplazamiento atomica para que una particula de energia E. pueda desplazar atomos
transfinendoles una energia T:

o (£.7)
dr
Enla Tabla I. 2. | se muestran valores del camino libre medio de desplazamiento para

-

neutrones rapidos en Cu. Los mismos fueron calculados a partir de la Ec. |. 2. 3. El valor de
T(keV) se obtiene a partirdelaEc. 1. 2. 6.

o (ET)= [ dl Ec 124

E.(MeV)| T (keV) | o (barn) [ N, [x 10®%cm?] | A [cm]
| 63 3.2 0.83 3.75
0.2 3.1 55 0.83 22

Tabla [. 2. 1 Calculo de valores de A, en Cu para energias neutronicas caracteristicas [11].

El orden de magnitud de /a longitud del camino libre medio de los neutrones en Cu es
del cm_ Esta magnitud indica que. a diferencia de la irradiacion con iones. la interaccion de
los neutrones con la red cristalina de Cu es debu. Dado que la creacion de atomos desplazados
primarios (ver § . 2. 3) es un proceso estocastico. se puede considerar la distribucion de dano
vy por lo tanto la distnibucion de cascadas de desplazamientos atomicos, homogénea dentro del
material. Como cada neutron solo colisiona con un atomo de la red”. las cascadas o grupo de
atomos desplazados se encuentran aleatoriamente distribuidas. La distancia entre las mismas es
funcion de la dosis o del tiempo de irradiacton.

La Tabla 1. 2 2 muestra las secciones eficaces total oy. elastica o.. e inelastica o de

absorcion ,. para el Cu. expresadas en barn {11]:

E, [VeV] o |barn] | o©.|barn] G, |barn]
10.50000-6 5000 370 2.10 0 040
6.50000-4.0000 390 230 0014
4 00000-2.5000 340 I 94 0 005
2 50000-1 4000 320 239 0 006
1 40000-0 8000 350 329 0.010
0.80000-0 4000 320 419 0014
0 40000-0 2000 500 4.98 0020
0.20000-0 1000 520 517 0028
0 10000-0 0465 6 00 5.96 0040
0 04565-0 0215 800 791 0090
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Tabla I. 2. 2 Secciones eficaces de desplazamiento neutronico en Cu [11].




A partir de la misma se puede ver que. para los neutrones rapidos del espectro de fision
(E < 10 MeV). la seccion eficaz de desplazamiento dominante es la eldstica. Este hecho
justifica el modelo aceptado de esteras rigidas para la dispersion del neutron por los atomos del
metal [12]. La Fig [ 2 2 muestra las secciones eficaces para neutrones de hasta 32 MeV [13]
En las misma se puede observar el fuerte decrecimiento de la componente elastica a partir de
10 Me\ debido al advenimiento del comportamiento inelastico.
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Fig . 2. 2 Secciones eficaces calculadas para neutrones
rapidos. en Cu [13].

§ I. 2. 3 El Atomo Desplazado Primario

El primer paso en la produccion de dafio en una red metalica cristalina, es la generacion
de un dtomo desplazado primario -Primary Anock-on Atom: PKA- EL PKA es un atomo que
ha sido desplazado de su sitio normal en la red como consecuencia de la interaccion con un
neutron energético Se considera como desplazado a aquél que queda en reposo lo
suficientemente lejos de su sitio original en la red v no puede retornar espontaneamente a su
sitio de origen. Este proceso conduce. para un PKA de baja energia. a la formacion de un Par
de Frenkel (PF). es decir. una vacancia (el sitio de la red vacante) y un atomo intersticial (el
atomo desplazado)

Si la energia del PKA aumenta. los atomos con los cuales este colisiona trecuentemente
reciben suficiente energia cinetica (atomos desplazados secundarios) para. a su vez. producir
atomos desplazados adicionales. El resultados es una cascada de despluzamientos atomicos
(CDA) en la cual el PKA disipa su energia en. 10" s [14] v produce un gran numero de
atomos moviendose a velocidades cercanamente termicas v con algun grado de excitacion
electronica que. en los metales. se disipa en forma de calor.

La Fig I 2 3(a) es un esquema de la primer CDA propuesta por Brinkman en 1954
para un PKA de energia entre 5-20 keV' [13.16} La alta densidad de colisiones a lo largo del
camino del PKA produce un volumen rico en vacancias rodeado de una capa tormada por los
atomos interstictales evectados hacia el exterior Brinkman llamo a este modelo de cascada
pico de despluzamiento (displacement spike) [10] Seeger [17] elaboro la cascada de Brikman
definiendo mecanismos que permiten el transporte de los atomos evectados a distancias
mavores (Secuencias de Colisiones de Reemplazo. Focalizacion. Crowdions Dinamicos) El
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rasgo distintivo es 1a mayor separacion de la capa anular de intersticiales respecto al nucleo
central de vacancias. llamado por Seeger zona desnudu o zona diluida (ZD) La Fig | 2 3
(b) ilustra la cascada de Seeger indicando los conceptos mencionados. Desde ese entonces. la
simulacion por computadora ha tratado de entender la produccion de CDA en cristales
suticientemente grandes para contener atomos desplazados primarios (5 a 100 keV) [13] y
secundarios. ha permitido obtener una imagen semicuantitativa de los parametros que
caracterizan los procesos predecidos por Seeger asi como también sugerir nuevos mecanismos
[13]). Las predicciones de Brinkman [16] relativas al tamafio del pico de desplazamiento. a la
similitud entre las zonas desnudas en Cu v Zn y al hecho que en Mg deberian ser de menor
tamafio que en estos ultimos. fueron confirmadas experimentalmente a través de medidas de
plasticidad en probetas simultaneamente irradiadas con neutrones a bajas dosis y temperatura

[10]

O~O|® I1nterstitiat atom
8080808088080 — Puth ol ncutron
OOOOOOOOO O ZO|=—=Panol PKA

OOOOO @)

OYNAMIC
CROWDION
REPLACEMENT
COLLISIONS

ENERGY
TRANSPORT ®) (50 O

0
0Y FOCUSING QU O ) = '
Oogbo'o %o
<||0>OOOOO¢O (6 000 00 O
)

<100.»
DEPLE TED ZOME
(b
Fig. [ 2. 3 (a) Version original del pico de desplazamuento o displacement spike [15]. (b) Version de
Seeger [17]. vacancia. ¢ atomo intersticial. — travectona del neutron, ------ travectona del PKA
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La Fig. I 2. 3 (c) muestra un esquema de la imagen actualizada de una CDA.
resumiendo muchas de las predicciones de las simulaciones [18]. La ZD esta rodeada de una
capa rica en mono-. di-, tri-, etc.. intersticiales o incluso pequenos aglomerados. <Ry,> v <R,
indican el radio promedio de la ZD v la distancia promedio a la cual se concentran los
intersticiales respecto del centro de la CDA respectivamente. Los posibles efectos de las
movilidades entre detectos son: la recombinacion intracascada (R). reacciones de aglomeracion
(C) v deslizamiento de pequerios aglomerados de intersticiales hacia la ZD (G), que conducen
a una recombinacion o la evitan conduciendo a intersticiales que logran escapar de la cascada.
Con El v EV se denota a los intersticiales v a las vacancias que logran escapar de la cascada
respectivamente. Comparando con los anteriores esquemas se observa que en los ultimos 40
afios se ha avanzado muy poco con respecto a la representacion de la cascada original.

Fig. 1. 2. 5 (c) Representacion Esquematica del
arreglo de defectos en una CDA. mostrando un
nucleo rico en vacancias (DZ) v una capa de
intersticiales conteniendo mono-, di-. tri-, etc.
mtersticiales v pequeios  aglomerados.  El
significado de las letras se detalla en el texto {18]

El problema acerca de la estabilidad de los detectos. conduce al criterio de definir una
energia umbral de desplazamiento. E4, de modo que si un neutron transtiere a un atomo del
blanco una energia mayor o igual que E, este sera permanentemente desplazado’

Los neutrones térmicos producen desplazamientos atomicos mediante la produccion
de reacciones (n,y) Cuando un neutron térmico es capturado por un nucleo. queda ligado con
una energia de 8 MeV'  Esta energia es radiada. luego. en forma de totones La energia cinética

de un atomo desplazado luego de emitir un foton vy de energia E, ¢s'

-

(1)

T=E.72Mc” Ec |

El calculo de la energia del atomo desplazado es complejo. debido al hecho que luego
de la captura térmica. los nucleos emiten una serie de fotones con diterentes correlaciones
angulares y temporales. En general se supone que la emision es isotropica v descorrelacionada.

La mavor tuente de produccion de PKAs se origina en la dispersion elastica de los
neutrones rdpidos por los atomos del blanco que da lugar a las denominadas reacciones (n.n).
La cnergia cinetica transterida a los atomos desplazados del blanco es:
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(o)

T =(1-p) E/2 = T,y sin” (8/2) = (1-pt) To/2 Ec L

donde:
= cos 0, siendo 8 el angulo de dispersion medido desde el sistema centro de masa

T. es la energia maxima transferida dada por
T =4 AEJ(1-AY’ Ec 127

La distribucion angular de neutrones dispersados elasticamente muestra el siguiente

comportamiento general:
Para E, < | MeV. la distribucion es tipicamente isotropica o sea. todos los valores de
son igualmente probables. a medida que aumenta la energia del neutron. los neutrones

dispersados se distribuyen en una direccion incidente, o sea, u ~ |. La energia cinética media
es
<T>=Tw/2 Ec 2.8

Los neutrones con energias dentro de la zona epitérmica originan PKAs con la energia
adecuada para iniciar colisiones colectivas. sin producir detectos puntuales aislados. En torma
general. se puede suponer que todo el resto del espectro neutronico. puede originar PKAs que.
a su vez. generen zonas diluidas.

A modo de ilustracion se presentan el caso de un PKA de 50 eV"

La Fig. I. 2. 4 muestra el movimiento de los atomos sobre el plano (100) de una red
ccc. originado por un PKA de 50 eV (E,=1.5 keV). vy una direccion de 10° respecto a la
direccion [ 1 10]. El PKA sombreado en su posicion inicial queda en reposo cerca de la vacancia
generada. (Par de Frenkel). El intersticial se produce en la posicion ocupada por el segundo
atomo sombreado donde tinaliza la Secuencia de Calisiones de Reemplazo. SCR"
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Fig 1 2 3 Desplaznuentos ongmados por un PKA de 30 eVen Cu [18a]

Primero se produce la distribucion en torma aleatoria de la energia del PKA entre los
atomos mas cercanos En esta region la cual representa una explosion local. las SCR se
establecen. como ondas de choque viajando a velocidades supersonicas (Mach 2) a lo largo de
una fila atomica. En Cu el atomo intersticial estable tiene contiguracion de dumbell. en la cual
dos atomos comparten un sitio de la red. cuyo eje para los metales ccc. es el 100 - [19] La



autointersticial fue depositado por la SCR. estos relajan hacia atras a sus sitios originales. este
movimiento colectivo forma el llamado “focuson™"

Para simulaciones de dinamica molecular (DM) en Cu. con PKA de energias por debajo
de los 20 ¢V no se forman defectos permanentes [18]. El volumen de recombinacion
espontdnea. V.. se define como el ocupado por todos los sitios de la red alrededor del
autointersticial, el cual, en el caso de estar ocupado por una vacancia. conduce a un par de
Frenkel inestable. Los resultados de simulaciones sugieren que ese volumen es de 30-100
volimenes atomicos en los metales ccc [18].

Para CDAs producidas por un PKA de alta energia. el estado de la cascada naciente
evoluciona mediante complejos procesos de interaccion de muchos cuerpos, similares a los que
ocurren bajo condiciones térmicas. Los detectos inestables se reacomodan en configuraciones
mas estables, aniquilandose o formando daglomerados. La duracion de estos procesos de
recombinacion dependen de la concentracion de defectos. dosis. v de la temperatura del
blanco. v es de algunos picosegundos (107"~ s) hasta ~ | s [18c]). El valar de los parametros
espacio-temporales que caracterizan a las distintas fases de la CDA fueron determinados a
partir de medidas experimentales de trazas de fragmentos de fision en aislantes durante la
década del 50°

Si se aumenta aun mas la energia. el resultado es la particion de las cascadas en
subcascadas (cascadas no lineales)

Fig. . 2. 4 también muestra a los atomos que estaban frontales al sitio en el cual el

En el presente trabajo de tesis, interesan los PKA producidos por neutrones de fision
cuya energias van de unos pocos eV a 2 MeV (§ I. 2. 1) y a dosis en que las cascadas estan
localizadas y son independientes entre si.

Las caracteristicas de la cascada depende tundamentalmente de la forma en la cual el
PKA disipa su energia cinética inicial En forma esquematica vy desde el punto de vista de la
disipacion de la energia de un PKA altamente energético. se puede hablar de tres fases
sucesivas en la tormacion de una cascada [14]:

i) fuse disipativa inclastica el PKA inicialmente pierde energia en torma continua. por
excitacion electronica o ionizacion de los atomos del medio o de si mismos. sin produccion
de desplazamientos. es decir. sin produccion de dafio

ii) fase balistica eldstica El PKA inicia la serie de colisiones binarias discretas con los
atomos del blanco. produciendo los desplazamientos atomicos. Esta etapa. representa la tuente
principal de dano en la red cristalina. Durante la misma se acepta la conservacion de la energia
durante las colisiones

iii) fuse colisional cooperativa (spike) Cuando la distancia entre colisiones sucesivas
de un atomo desplazado con los atomos de la red estacionaria se aproximan a la distancia
interatatomica. se inicia la tase cooperativa. El PKA comienza a colisionar en torma colectiva
con los atomos de la red. dando lugar a la zona desnuda

§ L. 2. 4 Mecanismos de Disipacion de la Energia del PKA: El Modelo LSS

La torma en la cual el PKA disipa su energia en la red metalica determina la (DA Las
tres fases presentadas en el parrato precedente deben ser prectsadas dando valores de enervias
umbrales para el inicio de cada una de cllas



A continuacion se calculan esos valores para la cascada en Cu a partir del modelo LSS
(Lindhard- Scharff- Schiott) [nota 13.13]. Este modelo se basa en la definicion de tres
variables reducidas adimensionales:

energia: € = E/E, Ec..2.9
/Zl Z:e:\ ,/l-r-:\\n
conkE, = ' : Ec. 1.2 10
' a,, ) \ A/
distancia. p = x/R, Ec. L2 11
N\
b+ A)
con R, =;( ) | ( I. : Ec. 1.2 12
+ 4A ) \nma;./
tiempo: t = t/T, Ec. 1.2 13
fm ) .
con T, =:\2E, ) R, Ec I 2 14
donde,

Z, y M; son el numero atomico vy la masa atomica de los atomos, i=1 para el proyectil v 2 para
el atomo blanco

A =M, /M,

“e” es la carga del electron (e’=1.4399 eV nm)

n es la densidad atomica del blanco

a,: es una longitud de apantallamiento dada por

Y/
79} i a, ) 3 s
dyy = ? | s e Ec 1.2 15
\ :

donde a;; = 5292 pm es el radio de Bohr La Tabla [ 2. 3 muestra los valores de los
parametros LSS para pares de atomos de Cu"’

Atome Z E, [keV] R, [nm} T, [fs*} ki
Cu 29 225 323 39.6 0.i58

Tabla I. 2 3: Parametros LSS para Cu [13]. (* 1 fs = 10" 5)

l. 2. 4. | Poder Frenador Electronico v Nuclear

La velocidad a la cual un atomo desplazado se trena en el material se detine como e/
poder frenador El mismo se forma a partir de la contribucion debida a la disipacion



electronica y a la pérdida de energia por colisiones elasticas. Usando las vanables
adimensionales LSS. el poder de frenado electronico se define como:

" e
g‘—liz =k, &'
\clp/‘_

»

donde

tJ

>
1}
[97] | (99
B .
S~—

W) (7 ez

con m, la masa del electron.

/mc\ll: (I+A)“ -

El poder de frenado nuclear se define como

[%3“ =(9/8¢) {In[i +(l+§:)I :]—i

donde

£=1378 ¢*"
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Fig. 1. 2. 3 El poder de frenado electronico v nuclear
segun el Modelo LSS Ver el texto para la definicion

de las variables adimiensionales € v p El coeficiente

€

ki es un valor tipico [13]
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Ec L

Ec. I 2

Ec L

Ec L
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. 5 muestra el poder de frenado electronico v nuclear en funcion de la

El maximo ocurre para € ~ 0.3, que en Cu representa 67.3 kel” La tigura tambien
muestra el poder de frenado electronico para el valor tipico. ky = 0 I3 Para energias menores
a € ~ 1. la mavor parte del trenado proviene del termino nuclear pero. para € > 3 domina el



termino electronico. La interseccion de ambas curvas en Cu ocurre a ~ 6/ keV. Este valor
define el lamado umbral de ionizacion, E, Es decir. cuando un PKA muyv energetico hava
disipado su energia hasta este valor. se inicia la fase balistica.

Si se representa el poder de frenado electronico en funcion de la potencia ": de la
energia del PKA. se obtiene una recta. La misma pone en evidencia que la disipacion de
energia en torma inelastica aumenta a medida que aumenta la velocidad del PKA.

Cuando un neutron transtiere a un PKA suticiente energia para ionizarlo, este
interactua en forma coulombiana con los electrones del cristal vy disipa su enerwia
principalemnte por colisiones inelasticas. En este caso para los calculos se utiliza la seccion
eficaz diterencial de desplazamiento de Ruthertord. dada por la Ec. I. 2. 20:

m (Z Z.e)
do ‘,.,-_p '(' : )"_’ Ec. 1.2 20

B

dl E Il

debido al factor T"' aumentara la tendencia a desplazar un mayor numero de atomas a las
energias transteridas mas bajas.

La tformula de Rutherford solamente se aplica mientras la particula desplazada se
comporta como un nucleo desnudo. En Cu esta coansideracion solo es posible a energias
mavyores que la expresadaenla Ec .2 21 [20]

(! \ . .
Q.= .\eﬂm_ a,) M Z,' =[24800keV]M, Z}' Ec .2 21

A eneraas por debajo de Q.. el provectil es capaz de capturar electrones que apantallan su
interaccion con los atomos del nucleo cambiando la seccion diferencial de dispersion
paulatinamente hacia Ia de la esteras rigidas (/2R) dada por:

Il Ec. [.2.22

dr E

a partir de este momento el PKA interactua por medio de colisiones elasticas con los atomos
de lared Se puede demostrar. a partir de la Ec. | 2. 21 que la energia a la cual el ion se vuelve
neutro. es igual el numero masico del elemento. expresado en keV Esta relacion fue deducida
por Dienes v Vinevard en la década del 50°

Q: - A (keV) Ec. 1.2.25

Luego. para el Cu. este valor coincide con el umbral de ionizacion definido por el
modelo LSS. a partir de la interseccion del poder de frenado electronico v nuclear (Fig. 1 2.
5)

La Fig.l. 2. 6 representa el camino libre medio. #. para atomos desplazados con energia
T en Cu A partir del calculo realizado por Brinkman [15] se demuestra que hav un amplio
rango de energia de los PKAs donde 7 es menor a una distancia atomica.
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Fig. 1. 2. 6 Camino libre medio para atomos de Cu

desplazados con energia T [15]

Para bajas energias se calcula A utilizando el modelo de esferas duras (representado en
la curva de la izquierda de la Fig. 1. 2. 6). Para Cu es interesante observar que entre 30 v
23.000 eV el camino libre medio es menor que la distancia interatomica. Este ultimo valor
fue corregido por Brinkman quien establecio que para A = |, curva de la derecha de la Fig. . 2.

6. el valor correcto era 4 keV.

En la Fig. I. 2. 7 se ilustra el espectro de fision y las imagenes idealizadas de las
cascadas que producirian neutrones con diferentes energias en Cu. El valor de energia inicial
para el inicio de las colisiones colectivas (~ 4 keV) se puede estimar tambien a partir de la Fig.

i 2.5

X
A P
400cV 64keV  2MeV -—

Fig 1 2 7 Esquema del dario en cobre [11.21]
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Capitulo 3

“El Endurecimiento Inducido por
Irradiacion Neutronica”




CAPITULO L. 3: EL ENDURECIMIENTO POR IRRADIACION NEUTRONICA

§ L. 3. 1 El Fenomeno de Endurecimiento: Las Curvas de Tension Resuelta-Deformacion
Resuelta de Monocristales de Cobre Irradiados con Neutrones Rapidos

Los primeros estudios de la variacion de las propiedades mecanicas en monocristales de
Cu. debida a la irradiacion neutronica. se llevaron a cabo en el Oak Ridge National Laboratory
en los anos 50 [22]. El experimento original consistio en irradiar monocristales de Cu durante
dos semanas. a temperatura de reactor. hasta alcanzar una dosis de 10'" n cm™ Luego se media
la Tenston Critica Resuelta de Corte. El resultado fue un endurecimiento de un orden de
magnitud en esta propiedud, de 2 kgt/mm” a 20 kgt/mm’. lo que representa un aumento del
1000 % respecto del valor pre-irradiacion.

El enorme incremento postirradiacion en la tension de fluencia en policristales o en la
TCRC en monocristales. se llamo endurecimiento por irradiacion neutronica (Radiation
Hardening) (23] El fenomeno condujo a intensas investigaciones en una gran variedad de
condiciones. Sin embargo. casi medio siglo despues. todavia hov no hayv acuerdo respecto a los
mecanismos de endurecimiento que operan en los distintos casos. especialmente a altas dosis v

temperatura.
El efecto de incrementar la dosis sobre las curvas de Tension Detormacion Resuelta (3

. I 5). en monocristales de Cu expuestos a la irradiacion neutronica. se muestra en la Fig. |. 3.
| (a) [24]. Las curvas son representativas de los trabajos pioneros realizados en Cu. a alta
dosis y temperatura de reactor. La Fig. [. 3. | (b) presenta la curva carga-elongacion de un
monocristal de Cu deformado a temperatura ambiente, luego de ser irradiado a temperatura de

reactor va 2.5 « 10" ncem”[25].
Los rasgos caracteristicos de estas curvas son:

a) el notable aumento de la Tension Cntica Resuelta de Corte con el incremento de la dosis
(Endurecimiento por Irradiacion. correspondiente a v = O enla. Fig | 3 [ (a)).

b) la evidencia de un valor de tension maximo v minimo (upper v lower vield point). a
elongaciones menores a0 01 Fig. 1. 3. 1 (b).

c) la aparicion de una region de endurecimiento suave. por trabajado. cerca del origen
(Propagacion de Bandas de Luder. Fig. 1 3 1 (b))

d) la aparicion de un endurecimiento similar al del cristal no irradiado (siguiendo a la region
anterior. Fig 1 3 1 (a)).

e) la reduccion de la Detormacion Resuelta de Corte a la Fractura con el incremento de la
dosis (dismnucion de la ductilidad).

De todas las caracteristicas mencionadas las tres ultimas son irrelevantes para el
presente trabajo va que en el mismo se mide la TCRCys, solo en la primera etapa de
deformacion de las curvas completas de t vs v mostradas en la Fig. [ 5 | (a) (ver nota 4).
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Fig. I. 3. 1 (a) Curvas de Tension-Deformacion Resulta para monocristales de Cu. irradiados a dosis

crecientes v a temperatura de reactor [24]. Los cnstales no tienen la misma orentacion — sin
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irradiacion: = = = 1.4 10" " nem=. -+ - - 610 nem™. - - =1110"nem” :~*=-+=35010"n
2 1 2 .

ecm. .~ = =210 ncm”, (b) Curva carga-elongacion de un monocristal de Cu. deformado a

temperatura ambiente e irradiado a temperatura de reactor v 2.5 10" n cm™ [25].

La aparicion, en todos los casos mostrados en la Fig. | 3. 1 (a). de los llamados “lower
v upper vield point™ en las curvas de Tension-Deformacion Resuelta pone en evidencia que. a
estas dosis. la deformacion ¢s notablemente inhomogénca

En el ano 1958. Cottrell [26] propuso que. como resultado de la interaccion de una
dislocacion movil con los detectos creados durante la irradiacion. se produce la desaparicion de
parte de los mismos v se tacilita el pasaje de las siguientes dislocaciones El resultado es la
aparicion de una banda angosta de deformacion. en la que tiene lugar una avalancha de
dislocaciones (canalizacion de dislocaciones). Esta banda se traslada a una region vecina
cuando los mecanismos de endurecimiento detienen el proceso

Blewitt v col [24] observaron que la deformacion plastica en Cu era inhomogenea con
bandas gruesas en donde la detormacion era importante. separadas por regiones sin deformar.
Este hecho contrastaba con la deformacion en Cu sin irradiar. en donde las hneas de
deslizamiento se extendian uniformemente por todo el cristal En estudios posteriores de
recuperacion termica del daino. los autores mencionados adoptaron el criterio de identificar la
TCRC con el valor correspondiente al lower yield point

En Mg la formacion de canales libres de detectos es espectacular. como lo muestra la
curva carga-elongacion indicada con la letraa de la Fig I 3 2 [27] La misma corresponde al
monocristal Mg 9 3. deformado a 77 K e irradiado a 77 K v a dosis de 1 7 « 10" n em™ Las
curvas senaladas con las letras b v ¢ corresponden a dosis menores a la de la curva «. poniendo
en evidencia la existencia de una dosis de transicion a partir de la cual los detectos creados
por irradiacion no son estables a la deformacion plastica. Cada una de las caidas de tension se
asocia a la tormacion de una nueva banda de lineas de deslizamiento Este resultado es general
v se lo puede hacer extensivo a los restantes metales hep asi como a los cce En Cu v a partir
dela Fig. . 3 1 (a). se puede nferir que lu dosis de transicion debe ser inferior a 1.4 x 10 n cm’™
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Fig. 1. 3. 2 Curvas tension-elongacion post-
irradiacion, medidas con una maquina dura a 77 K
v 3 « 10" s de tres monocristales de Mg. La
probeta a. Mg 9.3, fue expuesta a una dosis de 1.7
« 10 "nem* labh. Mg 7.2a8x10"nem”vla
probeta ¢, Mgl0.2.a 4.3 x 10" nem™ [27].

De lo analizado es evidente que lu eleccion de la dosis es decisiva si se quiere realizar
cualquier estudio en material irradiado a través de una propiedad mecdnica, como lo es la
TCRC. va que es necesario evitar el fenomeno de canalizacion de las dislocaciones. A
continuacion se discute la dependencia con la dosis del Cu irradiado a baja temperatura v se
fundamenta {a eleccion de la dosis v de la temperatura de irradiacion adoptadas para este
trabajo

§ 1. 3 2 Dependencia de la TCRC-: con la Dosis en Cu Irradiado con Neutrones de
Fision a 77 K

La Fig. |. 3. 3 muestra tres representaciones graficas de los datos experimentales
correspondientes a medidas de la TCRC -y, (denominada o) de la probeta Cu 2 3 irradiada a 77
K en el reactor RA-1 v uxpuesta a tiempos crecientes de irradiacion (¢ =72 « 10" nem™ ™)
(1]

La curva Ao = 6 - 0, vs 1" (G, es la TCRCyy, preirradiacion) muestra que la relucion
funcional entre la variable (o - o©,) y la potencia ¥ de la dosis es lineal hasta la dosis ¢t =
4.5 x 10" n ¢m” [28] El apartamiento a esta lev. para dosis por encima de este valor, se
conoce como “efecto de saturacion” v en Cu aparece a una dosis inferior a la de transicion

Diehl v col. [29] explicaron la desviacion a la ley lineal. en términos de un mecanismo
especial de recuperado durante la irradiacion (radiation annealing). consistente en las captura
de “crowdions dinamicos™ por otras zonas diluidas (§ [. 2. 2). Este mecanismo reduce el
numero de sitios vacantes en una zona diluida. disminuvendo asi su tamario etectivo como
barrera De este modo. el tiempo de irradiacion es indicativo de la dosis a la cual la distancia
entre las cascadas de desplazamientos es comparable al rango de los crowdions"



1900 |
A0 | “Zv o
oo F
oo ¢ 2
000 [
800 £
o f

r

s TExP N

23

1, = 10 tirraducion
t = tiempo de Irradiacién

#=-1210 mﬁ&u_
[ b}

Predeformado 7% ©

% .
aliian. b J!‘. ' (LN"“.SJ.
L Y] , [T

. t,. (horas)
3 - PR

| 2 ) ) b)

Fig. I. 3. 3 Dependencia con la dosis del endurecimiento inducido por
irradiacion neutronica a 77 K de la probeta Cu 2.3 [11]. El significado de
cada una de las representaciones a, b v ¢ se explica en el texto.

Aumentando la dosis progresivamente hasta ~ 10°'n cm™, se alcanza un valor maximo

de endurecimiento [30].
Para explicar las desviaciones a esta ley a altas dosis se propusieron otros modelos que

contemplan la desaparicion de zonas desnudas y permiten alcanzar un estado estacionario. en
los que el numero de obstaculos es constante [31.52] Dado que este tenomeno ocurre a dosis
fuera del interés del presente trabajo esos modelos no seran analizados

Las dosis elegidas. para el presente trabajo. no superaron el valor 4.5 « 10"n cm” De
este modo se garantiza

a) la independencia de las casacadas de desplazamientos atomicos entre si. es decir. se
desprecia cualquier interaccion entre las mismas durante la irradiacion (dosis inferiores a la de

sdturacion)

b) la estabilidad de los defectos creados por irradiacion a la deformacion plastica (dosis
inferiores a la de transicion)

La representacion gratica de los datos experimentales mostrada en la curva ¢ de la Fig
I 3 3. esta intimamamente relacionada a la controversia respecto de si la dependencia del

endurecimiento con la dosis seguia la ley de la potencia 4 . Ao x (¢t) ~. coma sostema el
grupo de investigacion del laboratorio de Argonne [24] o la de la potencia A 7 ()
detendida por el grupo del Max Planck Institut [20}"



Los trabajos mencionados requerian estudios complementarios para esclarecer
definitivamente la lev de dependencia del endurecimiento con la dosis. Desde un punto de vista
fisico esclarecer si el exponente de esta dependencia es // 0 / es equivalente a elucidar e/
problema de la aditividad de los mecanismos de endurecimiento. es decir. la forma en la cual
los obstaculos creados por irradiacion afectan al movimiento de las dislocaciones. Este aspecto
sera analizado en § 1 3 5. luego de la presentacion del mecanismo de interaccion entre las

barreras creadas por irradiacion v las dislocaciones moviles
§ 1. 3. 3 Mecanismo de Friccion de Corto Alcance

La fuerza responsable de resistir el movimiento de una dislocacion a traves del cnstal
puede expresarse como [3 1]

T=T, T Ec. .51

donde t es la tension de triccion de la red v los subindices LR y CR indican largo v conto
alcance respectivamente. 1 es aproximadamente igual a la Tension Resuelta de Corte en
cualquier punto de una curva Tension-Deformacion Resuelta.

Las fuerzas de largo alcance surgen a partir de la interaccion repulsiva entre la
dislocacion que se esta moviendo v las distintas componentes de la red de dislocaciones del
solido (ver Ec. [. 1.3). Luego.

Gb

T= — Ec .32
2xl

siendo,

G el modulo de corte
b el vector de Burgers
| una longitud relacionada a la densidad de dislocaciones del material. p, . dada por:

{oa N

I S A
=" — Ecl 33

\pd/

Es evidente. a partir de la Ec | 3 3. que cualquier proceso que aumente la densidad de
dislocaciones del material (por e) el trabajado en frio). produce la disminucion de 7 v el
aumento de las tensiones de largo alcance sobre la dislocacion movil. Este hecho entatiza aun
mas. la necesidad de parur de probetas de baja densidad de dislocaciones iniciales. sin
predetormacion v bien recocidas (ver § I | 4)

Las fuerzas de largo alcance se originan. ademas. en el apilamiento de dislocaciones
sobre planos de deslizamiento paralelos al plano de un aglomerado extendido. pudiendo resistir
o detener el movinuento de la dislocacion movil

Las fuerzas de corto alcance se deben a obstaculos que se encuentran en el plano de
deslizamiento de la dislocacion (barreras plunares) Estas fuerzas se vuelven activas solo



cuando la dislocacion se encuentra muy proxima al obstaculo o se pone en contacto con este v
tienen una componente térmica v otra atérmica.

La componente atérmica es independiente de 1a temperatura v contempla normalmente
el doblado de la dislocacion alrededor de un obstaculo impenetrable.

En un proceso activado térmicamente. sobrepasar un obstaculo requiere que la

dislocacion movil corte a o salte sobre la barrera. Cualquiera que sea el mecanismo en este
ultimo caso. la energia debe ser suministrada parcialmente por tluctuaciones térmicas. A
medida que aumenta la temperatura la componente termica de la tension de corto alcance
disminuve v los aglomerados de menor tamaiio son transparentes para la dislocacion.
Luego. cuanto mas baja es la temperatura del ensayo. mayor es el valor de t y, por lo
tanto, mayor ¢s lu sensibilidad del observable a los aglomerados pequerios. Esta es la razon
por la cual en este trabajo se mide la TCRC a 77 K cuando se realizan los recuperados
isocronos e tsotérmicos de esta propiedad en el rango de temperaturas de la Etapa V (T > 450
K) (§ 1L 1-4). aun en las probetas irradiadas a temperatura de reactor.

La tension de friccion. Tt . depende de la distancia promedio de separacion de las

barreras en el plano de deslizamiento en que se mueve la dislocacion. La Fig [ 3. 4 muestra la
unidad de area de un plano de deslizamiento intersectada por porciones de objetos estéricos de
radio r. los cuales estan aleatoriamente distribuidos a traves del solido con una concentracion
Ncm™ Cualquier esfera que tenga su centro dentro del paralelepipedo de volumen 2r centrado
en el plano de deslizamiento intersecta el plano de deslizamiento. El nimero de obstaculos en
este volumen elemental es 2rN. que coincide con el numero de intersecciones por unidad de
area sobre el plano Luego

I
= —— Ec 134
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Fig 1. 3 4 Arreglo de las barreras planares. mencionadas en el
texto. formado por la interseccion de obstaculos esfericos con un
plano de deshizanuento [3]a]

La irradiacion neutronica introduce una distribucion unitorme de estas barreras en el
volumen de la probeta (§ [ 2 2) El modelo que mejor explica el endurecimiento en Cu
trradiado a bajas dosis v temperatura se explica a continuacion



§ L. 3. 4 Endurecimiento por Zonas Desnudas (Modelo de Seeger)

En Cu cuando un PKA alcanza una energia de ~ 4 keV -va sea por transferencia directa
0 va sea luego de un proceso de disipacion previo- disipa su energia dando lugar a una zona
rica en vacancias. rodeada de una periferia de intersticiales (zona desnuda) Seeger sugirio
que estas zonas desnudas o diluidas impiden el libre paso de las dislocaciones [17]. Las zonas

g 16

diluidas son modeladas como esferas de radior ~ 10 A .
El parametro central en el modelo de Seeger es la energia requerida para que la

dislocacion corte a traves de la region aproximadamente circular del plano de deslizamiento
intersectado por la zona diluida estérica v se denota U

La vanacion de esta energia con la distancta de penetracion de la linea a traves de la
zona diluida, en ausencia de tensiones aplicadas, se muestra en el esquema de la Fig. 1. 5. 5 (a).
La energia aumenta una cantidad U, al pasar desde el punto inicial de contacto de la linea con
la zona diluida. hasta el punto en el cual el corte es completo

El radio promedio del circulo de interseccion de la zona diluida con el plano de
deslizamiento es menor que el radio de la zona esférica. ya que el plano de deslizamiento. en
general. no pasa por el centro de la zona. El radio promedio del circulo de interseccion de la

zona diluida y del plano de deslizamiento esta dado por:
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Fig. I 3 5 Perfiles de energia correspondientes a una linea de

dislocacion cortando a traves de una zona diluida (a) sin tension.
(b) con tension de corte en la direccion -x [31b]




En cualquier punto x en el intervalo (-r’. r'). la fuerza que se opone al movimiento de la
dislocacion es (-dU/dx). Cuando una tension actua sobre el plano de deslizamiento. se altera el
pertil de energia como se muestra en la Fig. 1. 3. 5 (b). La tension de corte ejerce una tuerza de
magnitud t,..b por unidad de longitud de linea de dislocacion. en la direccion -x

Dado que los obstaculos estan separados por una distancia I, medida sobre la linea de la
dislocacion . la fuerza ejercida sobre cada obstaculo por la tension aplicada es 1, bl "

La fuerza debida a la tension aplicada en cualquier punto del obstaculo durante su

corte. sera.

bl Ec.13.6

T('R o

_Uxty) _ CUXO)
X N

donde

U(x.t. ) es la forma del pertil mostrado en la Fig. 1. 3. 5(b) v U(x.0) la forma del mismo en

ausencia de tension aplicada

Integrando Ec. [. 3. 6 se obtiene:

Ulx.t.) = U(x0) -1, bl x+cte Ec. 1.3.7

A partir de la Fig.1. 3 5 (b) se puede calcular U™

U = Ulr'.tq ) - U= T ) Ec 138
Seeger [17] asume que U(x.0) tiene la forma:

U(x0)=U, (l ! Ec. 139

| +exp(x/r)
3 9enlaEc [ 3 7 v calculando la diterencia expresada en el

Reemplazando la Ec. [ 3
8. se obttene

miembro derecho de la Ec |

I

, ' 41, bl
U :L"j\l_—l'_; Ec L3 10

iy

Cuando 1, es lo suficientemente grande. la dislocacion puede cortar el obstaculo sin

iy

ninguna asistencia termica. La tension a la cual se anula el termino entre paréntesis. 7', .
representa la tension requerida para mover la dislocacion a través de un obstaculo a 0 K v se
puede expresar como
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Este valor de la t,., predice el maximo endurecimiento debido a las zonas diluidas de
radio r. presentes en el solido en concentracion volumetrica N.

Para evaluar la dependencia del endurecimiento originado en las zonas desnudas con la
temperatura del ensavo. es necesario expresar la velocidad de detormacion. €. en funcion de

U [30]:

€ =plb vexp(U%T) Ecl3 12

siendo
p la densidad de dislocaciones moviles
vla trecuencia de vibracion de la dislocacion que esta golpeando contra el obstaculo en cada

vibracion
a partir de esta ultima expresion v haciendo las sustituciones convenientes. se deduce

e
T =10 l—[——l Ec 1.3 13
T.J

siendo T.- una temperatura caracteristica dada por

L?
T, = — Ec 13 14
kln pbvl‘
£ (2rN)

—— oy

La temperatura T.- no es constante va que depende de la velocidad de deformacion. €. a la
cual el metal esta siendo detormado v de la concentracion de zonas diluidas. N. la cual aumenta
con el tiempo de irradiacion (dosis). Sin embargo. estas cantidades aparecen en un término
logaritmico. v el efecto de su variacion sobre T.- es lo suficientemente pequeilo como para
poder ser despreciarlo

A partic de la dependencia con \'7 de t.. el modelo de Seewer predice la
dependencia del endurecimiento inducido por irradiacion neutronica con la potencia ': de la
dosis. mostrada en la Fig. 1 3 3 El modelo puede ser adoptado como una descripcton
simpliticada pero al mismo tiempo explicativa del endurecimiento de las probetas del presente
trabajo debido a las condiciones experimentales elegidas.



I. 3. 4. 1 La Teoria de Seeger vy la Irradiacion Neutrénica en Cu

La prueba experimental de que lus Zonas diluidas son las responsables del
endurecimiento se obtuvo irradiando Cu con electrones de 4 MelV [33] Las condiciones
experimentales se ajustaron para poder producir el mismo numero de Pares de Frenkel que el
calculado a partir del modelo de cascada lineal de Kinchin-Pease [34]. Se concluyo que en el
caso electronico no se formaban zonas diluidus. consistiendo el daiio solamente de defectos
puntuales v obteniéndose valores muy bajos de endurecimiento. recuperables éstos a muy bajas
temperaturas. Los defectos originados a partir de las zonas desnudas son estables hasta los 600
K v el mayor porcentaje de su recuperacion ocurre en el rango de temperaturas de la llamada
Etapa V, que se presenta en § 1. 4. 5. cuyo estudio constituye el tema central de esta tesis.

a) Dependencia de 1., con la Temperatura del Ensayo

La teoria de Seeger fue desarollada en base a los datos experimentales obtenidos en Cu.
y ha sido profusamente verificada en este metal como asi también en otros metales ccc. La Fig.
I. 3. 6 muestra el endurecimiento debido a la irradiacion neutronica a bajas dosis en Cu y Ni
[32]. Ambos conjuntos de datos estan graficados en las coordenadas sugeridas por la Ec. [ 3.

13. En Cu lu relaciin lineal predicha entre(t )I "y T se exhibe con alta precision. Esto

sugiere que las cascadas son de tamarios semejuntes, con poca dispersion de sus diagmetros.
(ver nota 16)
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Fig. I. 3. 6 Endurecimiento por irradiacion en Cu y Ni
graticado acorde a la teoria de Seeger. ¢t = 7 « 10"
ncm™. T,, = 100 °C. -200 °C < Tapawe <200 °C [32]

La curva para el Ni. en cambio, muestra dos segmentos lineales lo que sugiere la presencia de
dos tipos de zonas creadas por la irradiacion'



El tipo que predomina a bajas dosis (tipo A) tiene una U, mas baja y por lo tanto mas
baja T respecto a las del tipo B predominante a dosis mas altas.

Un estudio mas detallado realizado en Cu [35]. mostro que el ajuste al modelo de
Seeger es mejor luego de un recocido a 306 °C de los especimenes. como se muestra en Fig. [.
3. 7. Cuanto mas baja es la temperatura de ensavo. mayor es el endurecimiento medido,
respecto al que predice el modelo A bajas temperaturas la densidad de las barreras debe ser
mayor que a altas temperaturas. donde las barreras de menor tamafio no ofrecen resistencia.
Luego del recocido los aglomerados pequerios se disocian y desaparecen. dando lugar a un
juego de barreras mas unitorme en tamaiios.
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Fig. I 3. 7 Representacion grafica de v vs T" para
cristales irradiados mostrando el mejor ajuste a la teoria
de Seeger de los cristales recocidos a 306 °C [35].

b) La Dependencia de t,., con N'*

La correlacion entre la TCRC con la densidad de aglomerados visibles fue investigada
por Makin v col [35]. A pantir de la irradiacion neutronica (27 °C v 25 « 10"™ n em™) de
alambres policristalinos v monocnistales de Cu (99.999 %) pusieron en evidencia la
dependencia del endurecimiento con la potencia ' : de la densidad planar de los aglomerados de
vacancias creados por irradiacion de diametro « < 50 A La Fig. I. 3 8 (a) muestra los



resultados para las tres temperaturas de deformacion 4.2, 77 y 293 K de probetas recocidas
postirradiacion a 275. 306 y 336 °C.
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Fig. 1. 3 8 (a) TCRC a4.2, 77 y 293 K en funcion de la potencia ' de la densidad de aglomerados
de defectos de diametro @ < 50 A: (b) TCRC a 4.2 K en funcion de la potencia : del nimero de
aglomerados de diametro d < 50 A que intersectan al plano de deslizamiento. La densidad de
aglomerados se varia mediante tratamientos térmicos realizados a 275, 306 y 336 °C. (¢t = 2.5 x
10" ncm™. 27 °C) (35].

Las curvas presentan:

a) un plarean que aumenta su extension a medida que aumenta la temperatura de deformacion.
Este plarcan pone en evidencia que se puede reducir considerablemente la densidad de
obstaculos, a estas temperaturas, sin afectar el valor de la TCRC.

b) Una zona de transicion previa al inicio del comportamiento lineal que aumenta su extension
a medida que aumenta la temperatura de ensayo.

¢) El comportamiento lineal de la TCRC con la potencia ": de la densidad planar de obstaculos
de diametros <2 50 A.

Para los aglomerados de diametros mavores. d ™ 50 A_ el comportamiento no es lineal
(Fig. 1. 3. 8 (a)).

A partir de estos resultados Makin y col. concluveron que los aglomerados de detectos
de diametro < 50 A eran los responsables principales del endurecimiento por irradiacion v
que estos se originaban en las zonas desnudas de las cascadas de desplazamientos atomicos v
que era razonable suponer la existencia de un espectro de zonas diluidas con variaciones de
tamarnos (r) v energias (L.,.).

A partir de la dependencia detcon la temperatura del ensayo v de la velocidad de
deformacion. £ .se modifico la expresion original de Seeger. Se dedujeron nuevas estimaciones
para el valor de U, v se detinio el concepto de volumen de activacion del proceso [36] que dio
lugar a una nueva serie de trabajos experimentales para contrastar con el modelo [37.38].

Los resultados son consistentes con lo va analizado. Las barreras efectivas mas
pequenas. creadas durante la irradiacion. son obstaculos para las dislocaciones cuando el



ensavo se realiza a muy baja temperatura. Despues del tratamiento térmico. las barreras son
homogeneas en tamaiio v la dependencia con la temperatura del ensavo disminuve.

§ L. 3. S El Problema de la Aditividad de los Mecanimos de Endurecimiento

La forma en la cual los obstaculos creados por irradiacion contribuven al
endurecimiento fue un tema sumamente discutido [39.40].

En §.1 3 3 se presento el endurecimiento considerando tesiones de corto v largo
alcance. t=1,, - T,,. en el cual se basa el modelo de Seeuer de endurecimiento para
irradiaciones a bajas dosis v temperatura. Pero. también. se proponian otros mecanismos.

La posibilidad de que dos tipos de endurecimiento se superpongan independientemente
condujo al planteo de un modelo con dos tipos de obstaculos de corto alcance. en el cual la
tuerza v la concentracion de los obstaculos son las variables relevantes a considerar El analisis
se puede dividir en dos casos [28]:

a) Los dos obstaculos son de tuerza similar v la dislocacion no puede distincuir entre ellos.
Entonces. el parametro de interes es el espaciado promedio entre obstaculos:

l's ———— Ec 1 315
. Y]
(-\‘l "\') )
Dado quec.
I 1
—=— - Ec L 3 1o
R .
s¢ obtiene
T =7, -T. Ec 1317

donde t, vt. son las tensiones que se requeririan en el caso en que los obstaculos de tipo 1.
v de tipo 2 hubieran actiado separadamente
Suponer este mecanismo conduce a la representacion de la dependencia con la dosis

~

mostrada enlacurvabdelaFig 1 3 5

b) Los dos obstaculos de corto alcance tienen tuerzas diterentes (este es un caso particular. del
caso general. que contempla un espectro de tuerzas debido a los obstaculos) [41] Como la
linea de dislocacion se debe mover en un plano de deslizamiento bajo la tenston aplicada.
ambos obstaculos se interpondran en su movimiento Aqui se debe considerar simultaneamente
el numero de detectos de cada upo v la tuerza de cada uno de ellos. Las situaciones posibles
varan desde una transicion monotona de t, a 7. (a medida que aumentan las barreras de tipo

2 trente a las del tipo 1) hasta un caso extremo. en el cual las barreras menos numerosas son las
mas fuertes v las muv proximas entre si son las mas debiles El resultado es parecido al

analizadoen§ 1 5 Senelquer =~ 1, - 7.
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Las condiciones experimentales mas adecuadas para lograr algun progreso en la
comprension de procesos tan complejos y que produzcan resultados contrastables con las
predicciones de los modelos teoricos. requerian la introduccion de defectos en las condiciones
mas “limpias” posibles. es decir. irradiando a dosis por de debajo de la de saturacion (v por lo
tanto de la dosis de transicion) y a baja temperatura, para minimizar todo efecto termico
durante la produccion de daiio en la red cristalina real mds perfecta posible (cristales de alta

pureza).

Los estudios. que fueron concluyentes al respecto, en monocristales Cu [28], tueron
realizados con una micromaquina de traccion [42] que funciona in situ en el criostato instalado
en el reactor RA-1 y cuyos resultados se presentan a continuacion:

La Fig I. 3. 9 (a) muestra tres representaciones graficas distintas de las medidas
realizadas en dos probetas de Cu. En las dos curvas superiores. indicadas como Cu .3 ( ) v
Cu 2.3 (0). se representa ovs t. El monocristal Cu 1.3, (o,= 3.15 MPa) fue irradiado a
décima de potencia (¢ = 10" n em™s”') para estudiar el proceso de endurecimiento desde su
origen (tiempo de irradiacion del orden de minutos). El endurecimiento comienza a ser
apreciable a dosis de 4 « 10" ncm™ Con el reactor en potencia se prosigue el estudio con el
espécimen Cu 2.3 (o, =4.72 MPa), es decir, un cristal con una predeformacion del 7 % (que
se muestra en la Fig. [ 3. 3) Las curvas centrales corresponden respectivamente a la

representacion va discutida en a) de (6° - o) “vs t. y finalmente, las de la parte interior. a

(0-a,)vst

A partir de estos resultados se gratica. para cada probeta(c - o, )vs t'* La linealidud

existente en esta relacion para el Cu 1.3, cuya ordenada al ongen es nula, se muestra en la Fig.

[ 3.9 (b) v lo mismo ocurre para la probeta Cu
incubacion en el origen ya presentada en Fig. [. 3. 3.

3.2 en la que puede ver una pequefia

Estos estudios se extendieron a cristales hexagonales de Mg [10,27] v Zn [28]"

En particular. el Zn para el cual el valor de la tension inicial es despreciable respecto al
valor postirradiacion (la que aumeta 40 veces el valor inicial a 4 « 10"n cm™ en pocos minutos
de irradiacion en Atucha-l. a NL) permite identificar el incremento de la tension de fluencia
directamente con la debida a los obstaculos creados durante la irradiacion.

&1 aeutronscm ———e

R L A L 2 L

0~ o e w i

Pl
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(b)

Fig. 1. 3 9 (a) Efecto del tempo de irradiacion neutronica en G para dos monocristales de Cu
medidos con la micromaquina de traccion a 78 K (grafico log-log) Cu t 3 ( ) v Cu 2.3 (0). En (b)

se representa (G -G, )vs t'” para ambas probetas [28]
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A partir de todos estos resultados, se concluye que:

a) el incremento de tension debido exclusivamente a los detectos creados por irradiacion a
bajas dosis es proporcional a (pt)' ?,

b) el mecanismo de endurecimiento debido a los obstaculos creados por irradiacion se adiciona
algebraicamente a la componente atérmica de la tension de fluencia inicial (probeta Cu 1.3).

¢) el endurecimiento no es exactamente aditivo a los otros mecanismos térmicamente activados
(probeta Cu 2.3, predeformada un 7 %).

De estos resultados se deduce la existencia de una transicion gradual desde un tipo
de obstaculos a otro tipo de obstaculos.

Las probetas monocritalinas de alta pureza. crecidas para este trabajo de tesis (§ II. 1)
tienen las tensiones de corte iniciales mas bajas posibles alcanzables por el metodo de
Brigdman y son menores a la de la probeta Cu |.3. Se asume, en consecuencia, la validez de
aditividad simple entre las tensiones de largo alcance y las tensiones debidas a los obstaculos

creados por trradiacion.

Este rasgo, sumado a las condiciones de irradiacion ya discutidas (§ 1. 3. 2), permite
vincular el endurecimiento At = 1 - 1, inducido durante la irradiacion neutronica a baja
temperatura. con la densidad planar de obstaculos de diametro medio d . Nd. mediante la

siguiente relacion analitica [28]:
At=a:Gb(Nd)* Ec L3 18

siendo

G el Modulo de Corte

b el modulo del vector de Burgers

a = F/2T. una medida de la intensidad de la fuerza F del obstaculo. medida en unidades del

doble de la tension de linea T
N la densidad volumétrica de barrreras creadas durante la irradiacion
d el diametro medio de los obstaculos.

St los obstaculos son intinitamente fuertes. la tension aplicada causara que la
dislocacion rodee completamente al obstaculo v. por lo tanto. que el angulo © entre los brazos

opuestos de la dislocacion tienda a cero cuando el segmento llegue a la ruptura.
Si el obstaulo es muy débil. el segmento de la dislocacion permanecera casi recto v el

angulo tendera a 180
Luego el espaciado entre los obstaculos a lo largo de la linea de la dislocacion sera:

I.ZB# Ec 1.5 19
(\d}) *

donde es un factor relacionado a la tlexibilidad de la linea de la dislocacion que para el caso

de irradiaciones a baja dosis B = ot ' [10.43.44]
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Capitulo 4

“Las Etapas de Recuperacion
Térmica en Cu irradiado con
Neutrones”




CAPITULO I 4: LAS ETAPAS DE RECUPERACION TERMICA EN CU IRRADIADO
CON NEUTRONES

§ L. 4. 1 La Naturaleza de las Barreras Planares: Los Defectos Aglomerados

A dosis lo suficientemente bajas. es decir donde se veritica el comportamiento lineal del
endurecimiento con la potencia ' de la dosis (§ [. 3. 2). se considera que los aglomerados de
defectos se originaron durante el rearreglo de las zonas desnudas. dentro de cascadas de
desplazamientos individuales [45].

En el Modelo de Seeger [17] (§ 1. 3. 4) se considera que los obstaculos creados por
irradiacion. que impiden el movimiento de las dislocaciones, tienen un didmetro medio de 20 A, es
decir. el numero de defectos puntuales aglomerados es mucho mayor que el correspondiente a las
configuraciones mas simples de mono-.di- o tri- intersticiales (ver nota 16). Este valor surge de
observaciones por MET. limitadas a la resolucion del microscopio [46].

Cual es el tamafio minimo de un aglomerado para que se lo pueda considerar como un
obstaculo para una dislocacion es un problema dificil de responder.

A partir de estudios de microdureza y microscopia electronica de transmision en Cu
irradiado a 25 °C con neutrones de 14 MeV [47] se determino que al menos el 70 % de los
aglomerados de defectos son submicroscopicos (de tamafos menores a ~ 1 nm) lo que provee
evidencia experimental de la existencia de un espectro de obstaculos de corto rango. predichos a
partir de los estudios ya mencionados en § L. 3. 5 relacionados a la dependencia con la dosis de la
TCRC [28]. Los resultados de Makin v col. [35]. Fig. [. 3. 8 (a). muestran que la recuperacion del
endurecimiento comienza a partir de un tamafio medio “‘umbral” de obstaculo.

Los aglomerados se originan a partir de la condensacion de vacancias o intersticiales en
un plano cristalino. La formacion de discos groseramente circulares se continua con el colapso de
los planos atomicos advacentes produciendo como resultado final los denominados anllos o luzos
de dislocaciones [31], es decir, regiones delimitadas por dislocaciones de borde circulares. La
tormacion de un lazo de vacancias se muestra en la Fig [. 4. 1 (a) y (b) y la correspondiente a un
lazo de intersticiales. se muestra enla Fig. . 4. 1 (¢) y (d).

En la estructura ccc. los lazos se forman sobre los planos {111}

Cuando un plano es anadido o quitado de la red mediante la aglomeracion de un disco de
intersticiales o de vacancias respectivamente. la secuencia de aplilamiento de la red perfecta se
altera. Se torma. entonces una fulla de apilamiento. Los lazos mostrados en la Fig. [. 4. 1 (b) v
(d) se llaman luzos inmaoviles o falludos de Frank

El vector de Burgers de un anillo de Frank es:

h==220111].

siendo su modulo igual a la distancia de separacion entre planos (L11) consecutivos: h = a /3 v
su direccion -indicada por los indices de Miller entre corchetes- perpendicular al plano del lazo. El
sentido dado por el signo “+" depende de la naturaleza del aglomerado: tormado por vacancias (-)
0 por intersticiales (-)

La dislocacion de borde solo puede deshzar en la direccion de su vector de Burgers. Para
los metales ccc el cilindro normal al lazo sobre el cual la dislocacion se puede mover. no es una



direccion de deslizamiento <110> Por lo tanto. la dislocacion no se puede mover en la direccion
de su vector de Burgers v permanece inmovil.
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Fig. 1. 4. 1. (a)y (b) Formacion de lazos de vacancias. (c) v (d)
formacion de lazos de intersticiales. [31].

Los lazos de dislocaciones pueden cambiar de diametro absorbiendo o emitiendo defectos
puntuales La adicion neta del mismo tipo de defecto puntual provoca el crecimiento del lazo
mientras que la absorcion del tipo opuesto. la disminucion de su tamario.

La fulla de apilumiento puede ser eliminada moviendo la porcion del cristal por encima
del lazo con respecto a la porcion del solido que esta en la parte inferior del mismo

Este arreglo se realiza mediante el pasaje de una dislocacion de Shockley [48] a traves de
la zona fallada La dislocacion de Schocklev v la de Frank reaccionan para tormar un lazo de
dislocacion en la misma posicion que ¢l lazo de Frank original. pero ahora con la parte interna del
lazo en pertecta correlacion de apilamiento con los planos vectnos (111).

Los lazos no fallados tambien se encuentran presentes en las redes ccc En este caso el

vector de Burgers es
u
b =211

Este vector esta orientado adecuadamente para deslizar en la red ccc. por lo tanto el lazo
es movil A medida que este lazo desliza. barre una superticie cilindrica inclinada respecto al plano
(111). Debido a la forma particular de deslizamiento estos lazos se llaman lazos prismaticos Un
lazo de este tipo se distingue respecto de un lazo no prismatico por la direccion del vector de
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Burgers con respecto al plano del lazo: en los lazos prismaticos el vector de Burgers yace fuera
del plano del lazo. Para estos lazos. el movimiento de la dislocacion a lo largo de su plano de
deslizamiento deja a los atomos en posiciones equivalentes a las ocupadas previamente. En este
sentido se los llama lazos de dislocaciones “perfectos™ a diferencia de los de Frank. que no
comparten este rasgo. vy se llaman, luzos de dislocaciones “imperfectos™

En Cu [49] para irradiaciones a 1.3 < 10™'n em™ y 80 °C se encontro que el 87 % de los
lazos eran de Frank. dentro de los cuales el 8 % presentaban evidencias de disociacion hacia la
Sfalla de apilumiento tetrahédrica, y un 8 %5 eran lazos perfectos, donde un 20 %, de éstos ultimos
eran de mavor tamano que los lazos de Frank. Observaciones similares se realizaron en Cu
irradiado con iones Cu [50.51].

Estos resultados demuestran concluyentemente que fle poblacion mayoritaria de
aglomerados corresponde u los luzos de Frank.

Tampoco se discute la presencia de ambas naturalezas -vacancias o intersticiales- de
aglomerados. aunque no hay acuerdo en cuanto a la proporcion entre las mismas en materiales
irradiados [46.52.53]. si bien hay mayvor evidencia experimental a favor de que los aglomerados de
diametro medio. d < 60 A. son de naturaleza vacancia™ [49].

La evidencia experimetal provista por imagenes de microscopia electronica por transmision
de la tendencia a la disociacion de los lazos de Frank en dislocaciones parciales v estudios de
simulacion por computadora de la morfologia de aglomerados de vacancias [54] puede explicar la
inesperada estabilidad térmica de los aglomerados mencionados.

Los estudios de recuperacion térmica postirradiacion realizados para este trabajo de Tesis.
precisamente se centran en el estudio de la disociacion de estos aglomerados a partir de la
recuperacion del endurecimiento en manocristales de Cu urradiados con neutrones a baja dosis y a
77 K. El intervalo de temperatura en que ocurren estos procesos define a la ultima etapa de
recuperacion en este metal, denominada Etapa V., y que se inicia a partir de los 450 K.

De lo discutido se considera que
a) los aglomerados cuya recuperacion se estudia en la Tercera Parte de este trabajo se
originaron a partir del rearrreglo de defectos durante el enfriamiento de lus cascadas de
desplazamientos atomicos que como eventos espacio-temporales individuales se formaron
durante la irradiacion neutronica y
b) estos obstaculos son mayoritariamente lazos de Frank, de naturaleza vacancias y con poca
dispersion en los diadmetros.

§ L. 4. 2 Las Etapas de Recuperacion Térmica en Cobre irradiado con Neutrones a Baja
Temperatura

E!l dafio producido en la red cristalina metalica por la irradiacion con particulas energeticas
a bajas temperaturas. en las cuales los atomos autointersticales v las vacancias estan inmoviles.
puede ser reparado mediante tratamientos térmicos especificos.

El suministro gradual de energia térmica a los defectos creados durante la irradiacion
posibilita la ocurrencia de reacciones. en el transcurso de las cuales se produce la recombinacion
de los atomos autointersticiales v de las vacancias. El resultado es el consecuente decaimiento en
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del observable fisico utilizado para cuantificar. en forma indirecta. la evolucion del dano con la
temperatura. Una vez completado el programa térmico. el observable recupera el valor
correspondiente al estado preirradiacion.

La Fig. 1. 4 2 muestra un esquema general del recuperado isécrono del incremento de
una propiedad fisica. P. sensible a los detectos creados por irradiacion a baja temperatura (4 2 K)
en Cu. La Etapa I se ubica a temperaturas menores a los 65 K. la Etapa Il se extiende entre ~ 220-

330 K. la Etapa 11 entre ~ 350-450 K v la Etapa V a partir de 450 K
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Fig. 1. 4. 2 Esquema general que muestra la
recuperacion térmica del incremento del observable
P. en Cu irradiado con neutrones [55].

Un recuperado isocrono consiste en someter a la probeta a pulsos de temperatura
sucesivos. de duracion fija. At. cada uno de los cuales se realiza a una temperatura menor que el
siguiente. Luego de cada pulso se mide el cambio en el incremento de la propiedad AP

AP = AP(T)

el cual a su vez. depende de la concentracion. C. de alguna perturbacion fundamental de la red.
sensible a la temperaturu

A partir de las inflexiones de la curva isocrona medida. se pueden distinguir diterentes
intervalos de temperatura en los cuales se producen las reacciones mencionadas entre los detectos
que dan por resultado la recuperacion signiticativa del observable. Se definen. de este modo. las
llamadas Etapas de Recuperacion del cambio en el observable fisico P

Las caracteristicas v extension de cada una de estas etapas depende de la energia de

activacion. E_ del defecto reactivo. de la distribucion espacial de estos detectos en la red cristalina
v de la correspondiente a sus sumideros
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Desde el punto de vista experimental de:

a) las condiciones de la irradiacion (tipo de provectil -masa vy carga-, energia. dosis.
temperatura de irradiacion).

b) el estado metalirgico de las probetas. es decir. de agentes dopantes preirradiacion. que
introducen sumideros preterenciales a los defectos creados por irradiacion (contenido de
impurezas. introduccion de dislocaciones por trabajado o de vacancias por templado desde
altas temperaturas. presencia de aglomerados de intersticiales v vacancias debidos a
irradiaciones previas (radiation doping treatements).

c) la sensibilidad del observable fisico a los defectos creados. (naturaleza v estado de
aglomeracion),

en la mayoria de los metales se presentan las cinco etapus de recuperacion sucesivas que se
muestran en la Fig. 1. 4. 2.

Las etapas impares (I, IIl y V) ocurren en intervalos angostos de temperatura y se
asocian a lu migracion de defectos. Las etapas Il y IV. presentan un recuperado continuo
altamente sensible a la dosis y al contenido de impurezas de la red metalica.

Es habitual presentar a las etapas de recuperacion del incremento del observable fisico.
AP. usando el modulo de la funcion derivada de la funcion monotona decreciente de
recuperacion isocrona. es decir:

dap rsdT

De este modo se obtiene, a partir de los maximos de la funcion. una rapida
visualizacion de los intervalos de temperatura en los cuales la recuperacion del incremento de
la propiedad es significativa (espectro de recuperacion) y permite evaluar el porcentaje
relativo de recuperacion entre las mismas, comparando las areas bajo la curva diferencial. Estas
areas son proporcionales a las concentraciones de los defectos reactivos en los intervalos de
temperatura respectivos.

Cada pico en el espectro de recuperacion indica que, en ese rango de temperatura. un
dado defecto se vuelve térmicamente activado v puede reaccionar con otros defectos
provocando, en consecuencia. la disminucion de la propiedad fisica medida.

El aumento inicial de la recuperacion con la temperatura se debe a que el factor de
Boltzmann.. e "*'. gobierna la movilidad del defecto reactuante. Alcanzado el maximo. la
reduccion progresiva de la concentracion del defecto reactuante produce la disminucion
gradual de la velocidad de la reaccion. que finalmente. se anula cuando todos los defectos
reactivos han desaparecido.

Una vez individualizadas las etapas. se determina la energia de activacion asociada a
los defectos cuya reaccion induce el cambio en el incremento de la propiedad medida durante
los tratamientos térmicos.

Para ello se realizan los recuperados isotérmicos en probetas consideradas “idénticas”
v que tueron irradiadas en las mismas condiciones experimentales.

Durante un recuperado isotermico, la probeta es sometida a pulsos sucesivos a la
misma temperatura. T,. cada uno de los cuales es de menor duracion que el siguiente v al igual
que en el caso de los recuperados isocronos. luego de cada una de ellos se mide el valor
remanente del incremento de la propiedad P
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AP = AP™ (1)

La energia de uctivacion se puede calcular a partir de las curvas isotérmicas mediante
el llamado “Método de Cruce" (cross-cut)™' [56-57]. La utilizacion de este meétodo requiere de
al menos dos probetas. cada una de las cuales recibe un tratamiento isotérmico a temperatura

diferente.
Enla Fig. 1. 4.3 se ilustra el procedimiento. La energia de activacion se determina a

partir de las pendientes S, v S.. trazadas por el punto cuva ordenada es Ap. en cada una de las
curvas experimentales

time

Fig. 1. 4 35 Esquema que ilustra la
determinacion de la energia de activacion por
el Metodo de Cruce (57].

El Cu es un metal ideal para estudiar reacciones de defectos, debido a la claridad de
todus sus etupas de recuperacion. A diferencia del Cu [38]:

a) el Pt y el Al se recuperan completamente al final de la Etapa III.

b) el Au no presenta Etapa I.
c) la Ag y el Ni no tienen subetapa | . dentro de la Etapa I.

El conocimiento detallado de las distintas etapas de recuperacion del Cu permite
establecer similitudes v diterencias de este metal representativo de la estructura ccc. con los
restantes de la misma estructura cristalina v. en particular. con metales de estructura hexagonal

compacta [27.28]

§ 1. 4. 3 Las Irradiaciones con Electrones y con Neutrones para el Estudio de la Etapa V

Para estudiar procesos tan complejos como los asociados a las reacciones entre
defectos se parte de las condiciones de produccion de dano mas simple. es decir. irradiaciones
con electrones. a baja dosis. a 42 K. en Cu monocristalino de alta pureza. En estas
condiciones los defectos producidos son Pares de Frenkel [59].

La resitividud eléctrica es un propiedad fisica altamente sensible a la concentracion de
defectos puntuales. de modo que la recuperacion de su incremento debido a la irradiacion. fue
el observable inicialmente mas utilizado. que permitio revelar la existencia de lus etapas.
medir energias de activacion, calcular pardmetros cinéticos asociados a los detectos en
cada una de ellas (orden de reaccion v frecuencia caracteristica) v poner en evidencia a. en

particular. la subestructura de cinco subetapas, de la Etapa |
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La irradiacion con neutrones rapidos a bajas dosis y temperatura. como las que se
realizan en el presente trabajo. debido al espectro de energias de los neutrones (§ [. 2. [)vala
consecuente produccion de cascadas de desplazamientos atomicos (§ 1. 2. 3), produce
aglomerados de defectos, con una alta estabilidad térmica que, en el caso del Cu. requieren
temperaturas del orden de los 700 K para su completa recuperacion.

El dafio por irradiacion neutronica indudablemente es mas complejo que el producido
con electrones v que el originado en irradiaciones con tones. En este ultimo caso. la
distribucion espacial de las cascadas de desplazamientos atomicos es inhomogenea y se limita a
una franja determinada por la superficie de la muestra. cuyo espesor depende del alcance del
provectil [50,51].

Sin embargo y como se discutio en § I. 2. 2, la irradiacion neutronica representa:

a) el umco medio de garantizar una distribucion homogenea de defectos en el volumen de las

probetas de traccion destinadas al estudio de las etapas de recuperacion del endurecimiento. v

b) el punto de partida en la comprension de los fenomenos asociados a inestabilidades
estructurales (crecimiento. hinchazon, fragilizacion. etc) debidas a la presencia de los
aglomerados de defectos inducidas por irradiacion neutronica en metales de interés nuclear
[60] y tecnologico en general, expuestos a altas dosis y temperaturas de trabajo.

En la Fig.l. 4 4 se muestra un esquema comparativo de la recuperacion isocrona de la
resistividad eléctrica y de la Tension Critica Resuelta de Corte en Cu irradiado con neutrones
a baja temperatura. En el primer caso, durante la Etapa I se recupera el 80 % del daiio
mientras que en el segundo queda un remanente mayor al 75 % a temperaturas mayores de
450 K (Etapal)

Luego, cualquier estudio de la Etapa V debe ser llevado cabo con observables sensibles
a estas configuraciones de defectos y por lo tanto la recuperacion de la Tension Critica
Resuelta de Corte se presenta como Optima, dada su alta sensibilidad para la caracterizacion de

esta Etapa [61]
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Fig. 1. 4 4 Diagrama esquematico del efecto de la
temperatura sobre la Tension Resuelta de Corte
medida a 25 K v sobre la Resistividad Electrica
medida a 4 K en Cu irradiado con neutrones a dosis
de 10" n cm” v a |4 K Las lineas punteadas entre
80-290 K indican que la forma de la curva de
endurecimiento todavia no estaba determinada pero
se esperaba que esta cavera entre estas lineas de
puntos [25].
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En la Tabla I. 4. | se presenta, a partir del incremento de la resistividad eléctrica en
metales irradiados a baja temperatura con electrones, la descripcion comunmente aceptada de
los procesos que tienen lugar en cada una de las etapas y la temperatura -normalizada al
correspondiente punto de fusion- a la que ocurren los mencionados procesos [33]

Etapa Temp./Temp. de fusion Descripcion
[\~ 0.02 Recombinacion de Pares de Frenkel cercanos.
I 0023 Migracién libre Fie inte_miciales que conducc a la formacion de
: aglomerados de intersticiales.
Crecimicnto de aglomerados de intetersticiales conducicndo
1l 0.02-0.2 eventualmente a lazos que son visibles por métodos de observacion
dirccta.
Migracion libre de mono o di-vacancias. que s¢ aniquilan en
11 0.12-0.2 aglomerados dc intersticiales o conducen a la formacion de
aglomerados de vacancias.
Y 0.12-0.4 Crecimicnlto de aglomerados de vacancias.
v 05 Disociqcidn de aglomerados remanentes de intersticiales v de
VacANCias.

Tabla I. 4. | Descripcion de los procesos que ocurren en cada una de las etapas a partir de medidas de
resitividad en metales irradiados con electrones a baja temperatura. La columna central corresponde al
coctente entre la temperatura que caracteriza a la ubicacion de la etapa indicada en la primera columna
respecto a la temperatura de fusion del metal [33].

Se presenta. a continuacion. una breve ampliacion de los procesos descriptos en la
tercera columna de la Tabla [. 4. | para cobre de alta pureza.

El objetivo es comparar entre si los recuperados térmicos de monocristales de cobre
irradiados con electrones con los analogos obtenidos a partir de irradiaciones con neutrones v
poner en evidencia como se modifica el espectro de recuperacion cuando las cascadas de
desplazamiento atomico se superponen y se produce una importante recuperacion de defectos
durante la irradiacion (efecto de saturacion) (§ [. 3. 2).

§ 1. 4. 4 Comparacion de las Curvas de Recuperacion en Cu Irradiado con Electrones ¥
con Neutrones

L4 4 1L LaEtapalen Cu

La Etapa I es la mejor estudiada en la mavoria de los metales v permite mostrar el
alcance que tienen los estudios de recuperacion termica en metales irradiados

La recuperacion del incremento de la resistividad eléctrica (4p) en Cu irradiado con
electrones a baja temperatura. se situa por debajo de 65 K.

El rasgo mas notable es la presencia de cinco subetapas de recuperacion designadas
como /. Iy I In v I Las mismas se muestran en la Fig. I. 4. 5 con linea punteada [62] El
espectro de recuperacion mostrado se obtuvo a partir del recuperado isocrono de la
resistividad eléctrica en monocristales de cobre irradiados con electrones de | MeV a4 2 K
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Fig. I. 4. 5 Curvas que muestran el espectro de
recuperacion de la resistividad electrica de la Etapa
I, en cobre uradiado con electrones (linea
punterada) y con neutrones (linea continua) [62].

Las tres primeras etapas se asocian a la recombinacion de Pares de Frenkel cercanos
[59]. es decir, pares intersticial-vacancia distribuidos aleatoriamente, pero en los cuales la
distancia media entre los autointersticiales de pares diferentes es mucho mayor que la
correspondiente a la de su vacancia de origen.

Enla Tabla1. 4. 2 se resume la ubicacion en temperatura, la energia de activacion, y la
frecuencia de salto caracteristica [63]. Estos parametros cinéticos se calcularon por el Método
de Cruce a partir de suponer un proceso de primer orden en recuperados isotérmicos.
alrededor de la temperatura de los picos del espectro de recuperacion.

Etapa AT (K) E (eV) ve (s
I 14.0-24.0 0.050 £ 0.01 0.8 <10
In 24.0-283 0085 £ 0.01 08 10"
I¢ 28.5-33.0 0.095 £ 0.0] 08 <10

Tabla 1. 4. 2 Ubicacion en temperatura. energia de activacion v frecuencia
caracteristica de salto de las tres primeras subetapas de recuperacion de la
resistividad electrica en Cu irradiado con electrones [63].

La dependencia de las Etapas [, Iy v I;: en Cu con la energia maxima transferida por
los electrones incidentes, permite elaborar conclusiones acerca del valor de la energia umbral
requerida para el desplazamiento atomico de los Pares de Frenkel en las distintas
configuraciones presentes en cada una de las etapas [57].

A medida que aumenta la temperatura. los intersticiales. activados termicamente,
comienzan a migrar en forma aleatoria dando lugar a las dos etapas de recuperacion restantes
mostradas en la Fig. [. 4. 5.

La Etapa I, (33-48 K) se atribuve a los intersticiales que se recombinaron con su
propia vacancia (recombinacion correlacionada), mientras que la Erapa I (48-65 K) a
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aquellos que lo hicieron con vacancias distintas a la nativa (recombinacion
descorrelacionada). Ambos tipos de recombinacion se ilustran en la Fig. 1. 4. 6,

La incompletitud de la recuperacion del dao al final de la Etapa | se explica a partir
de otros mecanismos que evitan las recombinaciones mencionadas v que también se ilustran en
laFig. 1.4 6.

Durante su migracion. un intersticial puede combinarse con otros intersticiales si el
proceso es energéticamente favorable. v formar di-intersticiales. aglomerados de mavor tamafio
o quedar atrapado en las impurezas presentes en la red cristalina del metal.

uncorrelated
recombination

trapping at
impurities

clustering
{di-interstitials, ete.)

correlated
recombination

Fig. 1. 4 6 Esquema que muestra las reacciones de intersticiales migrando
libremente en las Etapas I, v lg. El intersticial (*) fue creado tnicialmente a la
distancia Rp de su vacancia (). Pc es la fraccion de intersticiales que se
recombinaron en forma correlacionada. R,. R, y R; represemtan los radios de
reaccion de la vacancia, de la impureza y de un intersticial respectivamente. Si
un intersticial ingresa dentro del la esfera delimitada por algunos de estos
radios. se produce la reaccion correspondiente en forma espontanea. [64]

La probabilidad de ocurrencia de las distintas reacciones se expresa mediante el uso de
radios de reaccion, dibujados en la Fig 1 4 6. que representan la distancia a la cual el
intersticial no puede escapar a la recombinacion. Estos radios son una medida de la fuerza con
la cual el intersticial es atraido por su companero de reaccion bajo la intluencia de las
Huctuaciones térmicas a la temperatura de migracion T

Del estudio detallado de estas etapas [65] se concluve que la energia de migracion del

atomo intersticial en ambos casos es 0.120 + 0.005 eV

Como se indica en la Fig. 1. 4 5 en ésta se compara el espectro de recuperacion de la
resistividad eléctrica en Cu irradidado con neutrones de fision [66] (linea continua) con el
correspondiente al obtenido con electrones (en linea punteada). Del analisis de estos resultados

surge que para el primer caso.

a) lus subetapas 1, I y I desasparecen

Este cambio es consecuencia de la alta densidad de defectos dentro de la cascada.
Puede ocurrir que un par vacancia-autointersticial. en una configuracion dada. tenga una
mavor dispersion en el valor de su energia de activacion v por ello mayor probabilidad de
interactuar tuertemente con los defectos vecinos O bien que existan contiguraciones de Pares



de Frenkel no presentes en las irradiaciones con electrones. La reduccion en las areas asociadas
a cada subetapa es consecuencia de la alta segregacion de intersticiales y vacancias dentro de la
cascada. que reduce la probabilidad de formar la configuracion de pares de Frenkel cercanos
dada en el caso de irradiaciones con electrones.

b) La Etapa Ip, es la mds prominente mientras que la I, en Cu, no estd bien definida

Para poder observar las Etapas Ip v g es necesario que el camino libre medio del
intersticial que migra v se recombina en forma correlacionada. sea mucho menor que el
correspondiente a la migracion descorrelacionada. Esta condicion solo se logra irradiando con
electrones. a muy bajas dosis, muestras muy puras.

La recombinacion correlacionada de los intersticiales en la periferia de una zona
desnuda. puede involucrar un numero de saltos mucho mavor que el correspondiente a
irradiaciones con electrones. Luego. el concepto de “recombinacion correlacionada’™ de Pares
de Frenkel no es aplicable al caso neutronico. Cuando se tienen casacadas de desplazamientos
y se habla de ‘“recombinacion correlacionada” se incluyen a todas las aniquilaciones de
vacancias e intersticiales que ocurren luego del enfiamiento de la cascada y que involucran a
defectos provenientes de la misma cascada. El porcentaje de recuperacion durante la Etapa I
depende de la energia del PKA que inicializa a la cascada. Esta energia determina el tamaiio de
la cascada y condiciona la distribucion final de los defectos en la red cristalina perturbada.

Luego de irradiar con neutrones (4.6 x 10" n em?, 4.2 K) monocristales de Cu v medir
el cambio en: la resistividad eléctrica. el parametro de red. la dispersion de rayos-X de bajo
angulo y la intensidad “Huang”. durante el recuperado isocrono (10 min a 8 K. 32 K y 68 K)
se determino, que entre 30 y 40 K. aglomerudos de intersticiales con forma de “nube”
pasaban a la configuracion de lazo {67]. La distribucion de tamario de estos lazos aumentaba
con el aumento de la temperatura. A 70 K los lazos tenian aproximadamente 90 intersticiales
con diametros medios de ~ 30 A

¢) La retencion de defectos es mucho mas alta por encima de lu Etapa |

Este hecho es consecuencia del menor recuperado fraccional de pares cercanos y de la
creciente supervivencia de intersticiales durante la Etapa I, .respecto al caso electronico.

Los intersticiales que han escapado de su cascada nativa tienen mas probabilidad de
evitar la recombinacion ya que las vacancias estan concentradas en las zonas desnudas y
parcialmente apantalladas por los intersticiales de la penferia.

L. 4. 4. 2 La Etapa I luego de irradiar con Neutrones Térmicos

El espectro de un reactor se caracteriza por el flujo de nuetrones rapidos v térmicos.
Como se describio en § 1.2.1. a la captura de los neutrones térmicos por los atomos del
blanco. le sigue la emision de cuantos de alta energia. v. El atomo desexcitado puede adquirir
entre 100 v 500 eV Esta energia es suficiente para iniciar eventos de desplazamientos

produciendo Pares de Frenkel.
La Fig. [. 4. 7 muestra el modulo de la funcion derivada de la recuperacion isocrona del

incremento de la resistividad eléctrica de la Etapa [ en Cu. luego de irradiar con neutrones
termicos (8.1 « 10" nem™s')a 3.5 K [68].
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Fig. [. 4. 7 Espectro de recuperacion del Cu irradiado con neutrones
térmicos a 3.5 K, Apy, = 0.072 nQcm. Las flechas indican el pico de
temperatura observado para las distintas subetapas en Cu irradiado con
electrones [68].

La reaparicion de la Etapa ;. es el rasgo mas destacable de la recuperacion.

El porcentaje de recuperacion de la Etapa | es mayor luego de la irradiacion con
neutrones termicos (50 %). respecto a la correspondiente con neutrones rapidos (30 %). Pero,
en ambos casos. el porcentaje retenido de defectos es mucho mayor que el correspondiente a

. . . M
irradiaciones con electrones™ (80 %).
I. 4. 4. 3 Irradiacion a Altas Dosis cercanas a la de Saturacion

A medida que aumenta la dosis las cascadas se superponen (§ [. 3 1) En estas
condiciones la Etapa I se modifica sustancialmente. La Fig. [. 4 8 (a). muestra la influencia de
la saturacion de defectos ¢n la recuperacion de la Etapa | en Cw irradiado con electrones de 3
MeVad5KylaFigl 4 8(b)en Cu irradiado con neutrones rapidos a 4 5K.

Enla Fig [ 4 8 (a) se puede ver que

a) las Etapas [y v |- se reducen notablemente a medida que aumenta la saturacion,

b) I.- se elimina a dosis relativamente bajas.

¢) In puede reconocerse aun a dosis tan altas como 1.1 « 10™" e/cm®

Cuando la densidad de detectos se acerca a la de saturacion. el numero de saltos
necesarios para que un intersticial encuentre a una vacancia se reduce notablemente. Se pierde
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la distincion entre recombinacion correlacionada v recombinacion no correlacionada v se
observa un #nico pico.

A medida que aumenta la densidad de detectos. debido a la disminucion en el numero
de saltos que un autointersticial debe realizar para su recombinacion. este pico se debe correr
hacia las bajas temperaturas.

Fig. 1. 4. 8 Influencia de la saturacion de defectos sobre el recuperado termico de la Etapa [ en Cu: (a)
irradiado con electrones de 3 MeV a 4.5 K con el cambio de resistividad indicado: (b) irradiado con
neutrones rapidos a 4.3 K, con el Ap,, indicado [57]

Para el caso neutronico la Etapa [, se altera poco a medida (ue la dosis se acerca a la
de saturacion.

A partir de todo lo analizado surge que la aparicion de una subestructura es ¢l rasgo
caracteristico de la Etapa |

El contenido original de este trabajo de Tesis consiste en mostrar la existencia por
primera vez, y por plasticidad, de al menos tres subetapas en la Etapa V', en monocristales
de cobre irradiados con neutrones, a bajas dosis y temperatura.

I. 4. 4.4 La Etapa Il en Cobre

En Cu la Etapa 1l se extiende desde - 65 K hasta el inicio de la Etapa 1. alrededor de
230 K. es decir -desde el punto de vista de los detectos- desde la tinalizacion de la migracion
libre de intersticiales en la Etapa 1. hasta el comienzo de la mugracion de vacancias
caractenistico de la Etapa 1l
La Etapa ll es altamente sensible al tipo de irradiacion. dosis v contenido de impurezas
del matenial
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Se recupera del 10 al 20 % del remanente que deja la Etapa [ en irradiaciones con
electrones

Los procesos de recuperacion intrinsecos son dominantes en muestras puras. v se
deben al rearreglo de los aglomerados de intersticiales tormados durante la Etapa | En Cu. la
recuperacion del incremento de la resistividad electrica luego de la irradiacion con electrones.
es un proceso continuo. En Ni puro se observan subetapas™

El contenido de impurezas da lugar a procesos originados en el desatrape de
intersticiales que son dominantes en aleaciones diluidas dando lugar a subetapas.

La interpretacion de estas subetapas se realiza para cada caso particular. combinando
modelos que tienen en cuenta la disociacion y rearreglos de complejos intersticial-impureza v
comparando luego con resultados experimentales.

La conclusion general mas importante que surge de los distintos estudios realizados con
electrones en esta Etapa 1. es que los defectos di-intersticiales no se pueden disociar
térmicamente a la temperatura de la misma. Si se disociaran seria esperable una subetapa de
recuperacion similar a la I; en muestras dopadas por irradiacion donde hay abundancia de
sumideros de vacancias o de intersticiales va atrapados. v dicha subetapa no ha sido observada.

En particular en Cu esta conclusion se puede extender a temperaturas por encima de la
Etapa IIl. Hay medidas de enerwas de ligadura del di-intersticial tan altas como | eV v de alh.
la sugerencia de contiguraciones de alta estabilidad para di-intersticiales en Cu [57]

La comparacion de los recuperados isocronos alrededor de la Etapa Il en Cu irradiado
con neutrones a 4 5 K. se muestra en la Fig 1. 4. 9 Se puede ver una recuperuacion continua,
es decir. sin subetapas en ambos casos.
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Fig 1 4 9 Comparacion de las Etapas |l de
recuperacton en Cu luego de irradiar a baja dosis
con neutrones v a dosis crecientes con electrones
(57



I. 4. 4.5 La Etapa ll en Cobre a Dosis Cercanas a la de Saturacion

La recuperacion de la Etapa Il con electrones a dosis cercanas a la de saturacion se
parece al caso neutronico o con particulas cargadas donde. a medida que aumenta la dosis.
aumenta el porcentaje de recuperacion.

El recuperado de los defectos es un proceso infrinseco v depende de la alta densidad
de defectos iniciales sin tener en cuenta si €stos estan altamente localizados. como en el caso
neutronico o distribuidos homogeneamente como en el caso electronico.

De la comparacion de la recuperacion de propiedades fisicas tales como el cambio de
parametro de red (Aa/a). la energia almacenada. o el modulo elastico en Cu irradiado con
neutrones [69 a 73] se encontraron diferencias respecto a lo observado por resistividad
eléctrica. La evidencia de la presencia de procesos de rearreglo de defectos se reconfirma.

A partir de todos estos resultados se concluye que:

a) el proceso principal intrinseco en la Etapa Il es el crecimiento, rearreglo y aglomeracion
de intersticiales a expensas de los de menor tamaiio, y

b) el atrape de intersticiales en impurezas en muestras no puras.

I. 4. 4.6 La Etapa lll en Cu,

La Etapa Il es la mas prominente luego de la Etapa [ en los metales ccc. En Cu
irradiado con neutrones. se extiende entre ~ 220 K a 300 K.

Esta Etapa se asocia a la migracion de defectos tipo vacancia [74.75]. La temperatura
de recuperacion coincide con la correspondiente a muestras templadas™ [64]

Durante esta Etapa las vacancias se aniquilan en los aglomerados de intersticiales. con
intersticiales liberados de impurezas. o se recombinan entre si. dando lugar a la tormacion de
aglomerados estables de pequerio tamano [76.77]

Su rasgo mas caracteristico es la dependencia con la dosis Al aumentar la dosis la
Etapa se corre hacia las bajas temperaturas lo que indica que el numero medio de saltos
durante la vida media de la vacancia se reduce a medida que aumenta el numero de defectos
producido por la irradiacion.

La Fig . 4 10 muestra a la subetapa . va discutida. v a la Etapa III en Cu irradiado
con neutrones a bajas dosis y a 45 K. Se presentan dos subetapas obtenidas a partir de la
recuperacion de la resisitividad electrica [57] y cuva interpretacion es analoga a la
correspondiente a las Etapas 1, v I, va analizadas

La primera de las subetapas (- 230 K) se atribuve a la recombinacion correlacionada
de la vacancia que migra con su propia cascada nativa. estimandose que el numero de saltos
ditusivos es pequetio debido a la alta densidad de defectos en el interior de la cascada.

La segunda subetapa (- 300 K). se atribuve a la recombinacion descorrelacionada.
donde la aniquilacion ocurre tuera de la zona nativa. v el numero de saltos es mas grande v
decrece con el aumento de la dosis

A medida que aumenta la dosis la subetapa de alta temperatura se corre v se tunde con
el de baja temperatura en torma analoga al caso con electrones analizado enla Fig. 1 4 8 (a)
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Fig. [. 4 10 Espectro de recuperacion en Cu irradiado con neutrones rapidos a 4.5 K
(Ap,=2 nQ cm): a traves de los puntos experimentales se dibuja una curva suave que
promedia los resultados de dos irradiaciones independientes [37]

La Tabla [. 4. 3 resume las determinaciones experimentales de la energia de activacion.
U. de la Etapa 1l a partir del recuperado del cambio en la resistividad eléctrica. Apyy. para
distintos casos de irradiacion en Cu. Para neutrones rapidos y particulas « de 30 MeV. el valor

alcanzando es /.72 el [78]. El proceso de recuperacion es uniactivado y su cinética es de
orden dos [79]

leradiation Number ol
Type ol wradiation temperature d s A"Il»l. wdependent

(°K) (V) (nitrenn samples
clecions 1 2 MeV 80 0.60 + V0L 0.6 ?
clectrons 1 MeV 90 0.67 ) M
electrons | 5 MceV 100 071 £003 2 2
clectrons 1.5 MeV 113 0.69 £ 0.05 2 2
a-particle 35 MeV 120 0.72 120 4
deuterons 12 MeV 90 0.08 80 several
deuterons 10 MeV 80 0.71 £ 0.04 20 2
fast neutrons 4 0.72 ¢+ 0.0} 18 5

Tabla [ 4. 5 Energias de activacion. L. de la Etapa [ll en Cu a partir del recuperado térmico de
la resistividad electrica. Apy;. para irradiaciones con distintas particulas por los métodos
mencionados en la ultima columna (ver § [ 4 2 v nota 21)[37]
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El 50% del dario al comienzo de la Etapa Il se retiene luego de irradiar con
neutrones. Esta retencion fraccional es independiente de la dosis En cambio. para
irradiaciones con electrones a dosis altas en Cu. si la temperatura de irradiacion es 4 K se
retiene el 15%. v si la temperatura de la irradiacion es mavor que 65 K. el 25%.

. 4. 4. 7 Las Etapas [, [I y lII en Cu. a partir de la Recuperacion de la Tension Critica
Resuelta de Corte

Los estudios de la recuperacion isocrona del endurecimiento. luego de irradiar con
neutrones a baja temperatura. se iniciaron a fines de los afos 50 y su numero nunca es
comparable al alcanzado con medidas equivalentes de resistividad eléctrica.

Enla Fig. I. 4 11 se muestra lu tanica curva de recuperacion isocrona junto al
espectro de recuperacion correspondiente, que muestra las Etapas 1. [I y 111 por esta técnica.
La curva fue trazada a partir de la recuperacion de la TCRC,. de tres monocristales
(sefialados con los numeros 11. 9 y 6) de Cu (99.99 %) irradiados simultaneamente a 1.2 «
10'"n cm™ v a 4.2 K [29] Los puntos experimentales (*) corresponden a medidas previas de
Blewitt y col [24] a la misma dosis.

T T T T T T T T ’0
) o Crystol No.11,<,0e390 kg/mm?
"1: o Crystal Na9, | T,,=3.97 adapted OI-I.I-Iaﬂcm') 0.95
+ Crystal No.6, ) to No.Il ot 98°K
e Blewitt et ol 1960116107 cm=2
\ 0.90
~ P +
10 0.65
°x I
~N
g ¢ 060 3
~ d
S 6 ~N
x< b Y
- /\ < o7s ¥
o
.: ‘ \ / \Q;—— ’
~N 0.70
2 ~N
a \
0 . 1 . . . 0.65
0 100 200 300 400 500

Annealing Temperature T, [°k] —=

Fig. I. 4 11 Recuperado isocrono del incremento de la TCRC, ;¢ luego de irradiar con neutrones
rapidosa | 2 - 10" n em” La duracion del pulso por debajo de 100 K es de S min v por encima de
100 K es de 10 min La probetan” || fue irradiadaa 42 Kvlasn™ 6 v Qa l4 K. 1. indica el valor
de la TCRC, . antes del recuperado Las curvas de los cristales 6 v @ se adaptaron a la del cristal n”
[ | mediante la eleccion de t.., [29]

La Etapa | se ubica a ~ 40 K. la Etapa Il se extiende entre 65 v 200 K v la Etapa Il
entre 200 v 300 K EI valor de la TCRC, > disminuve 5 ®o en la Etapa . 10 °o en la Etapa ll v
10%6 en la Etapa 1111

Los estudios por plasticidad dedicados a estas Etapas se agotan con estos dos estudios



I.4.4.8 La Etapa IV en Cu

El intervalo de temperatura ocupado por la Etapa IV en Cu.. ~ 300-450 K. tacilito su
estudio. Los primeros trabajos de recuperacion del incremento de la resistividad electrica se
iniciaron al comienzo de los afios 50 [80-83]. pero al igual que la Etapa V. paradojicamente.
nunca fue una Etapa estudiada tan sistematicamente como lo fueron las Etapas I v 1.

La Etapa IV es una etapa de recuperacion monotona de la resistividad eléctrica en la
que. al igual que en la Etapa II. no se ha observado ninguna subetapa de recuperacion.

Este hecho experimental se opone a la prediccion dada por el Modelo de Dos
Intersticiales. que atribuve la migracion de vacancias a esa subetapa (ver nota 24).

En estudios por MET realizados a las temperaturas de esta Etapa, se han observado la
presencia de aglomerados de intersticiales v de vacancias. Los siguientes resultados se

consideras concluyentes [56]:

a) La concentracion, distribucion de tamafos v naturaleza de los aglomerados depende de fa
temperatura de irradiacion. En Cu el tamafio promedio es mucho menor si se irradiaa 4 K v
luego se hace un recocido a 300 K. que si se irradia directamente a 300 K.

b) La distribucion de tamanos de los aglomerados no depende fuertemente del tipo de
irradiacion a 4 K.

c) La cantidad total de dano retenida en forma de lazos por encima de la Etapa LI respecto al
dario total producido. depende del tipo y de la temperatura. de irradiacion.

d) A temperaturas de irradiacion por encima de la Etapa IlI. el tipo de aglomerado depende del
material irradiado.

Fig. I. 4 12 Distrtbucion de
tamarios de los lazos de
dislocaciones en Cu. irradiadoa 4 K
con neutrones. a partir de medidas
de dispersion de ravos-\ realizadas
a temperatura ambiente. luego de
vanos pulsos de recocido [36].
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Las observaciones realizadas en Cu irradiado con electrones a 4.2 K. en hojuelas
tratadas térmicamente a las temperaturas de la Etapa [V muestran que la concentracion total de
lazos disminuye. pero la de lazos de vacancias aumenta. Para Cu irradiado con neutrones a 4.2
K v luego del estudio de la distribucion de tamafios de los lazos utilizando medidas de
dispersion de rayos-X. que se muestran en la Fig. 1. 4. 12, se veritico que la concentracion total
de lazos decrecia pero que la concentracion correspondiente a los lazos de mavor tamano. que
en ese experimento se identiticaron como de naturleza intersticial. aumentaba.

I.4.4.9La Etapa Ven Cu

La Etapa V (T > 450 K) se asocia a la disociacion térmica de los aglomerados de
vacancias. Las vacancias evaporadas de estos aglomerados se aniquilan en los lazos de
intersticiales de modo que. al final de esta Etapa. los defectos introducidos por irradiacion son

eliminados.
La alta estabilidad de los aglomerados presentes en la Etapa V (T > 600 K) solo puede
surgir. como va se menciono en § . 4. 1. a partir de las cascadas de desplazamientos atomicos

creadas por los atomos desplazados primarios (PKAs).

Los trabajos sistematicos con distintas técnicas de la Etapa V en Cu v en los restantes
metales. son escasos. Un estudio clasico es el de W. Schilling v col. [83] a partir del
recuperado isocrono del incremento de la resistividad eléctrica en Cu irradiado con electrones.
particulas pesadas v neutrones rapidos. Los autores concluyen que:

a) La ubicacion en temperatura de la Etapa V. es la misma para irradiaciones con electrones o
con particulas pesadas. Fig. . 4. 13 (a).

b) En Cu irradiado con electrones a 5 K. 1a dependencia con la dosis es pequeiia v se veritica
un corrimiento del centro de la etapa hacia las altas temperaturas con el aumento de la dosis.

Fig 1. 4 13 (b) Este corrimiento se atribuye a los procesos de aglomeracion de las Etapas 11
v 1V que. al aumentar la dosis. son mas importantes v dan lugar a agiomerados mas estables.

c) Las energias de activacion. Q. medidas en la parte central de la Etapa V. son cercanas a la
de autoditusion. Q" Fig. L. 4. 13 (c).

A partir de este resultado. se identifica a la energia de activacion de esta Etapa con la
de autoditusion de una vacancia. E{, = EI\, = Q)Y Los valores promedio de cada una de estas

magnitudes. a partir de diterentes mediciones son (78]

Ef, = 1.28-0.05eV
E" =0.70=0.02eV

de modo que su suma es igual 1.98 ¢}’ mientras que la energia media asociada al centro de la
Etapa V es del orden de ~ 2.1 e}’ v es una funcion creciente a lo largo de toda la Etapa El
valor de la energra de autoditusion dado en la bibliogratia mas actualizada es 2.06 ¢} [78]

La encergia de activacion de la Etapa V., se interpreta como la energia de activacion
para la disociacion de una vacancia del aglomerado al cual esti ligada mas la energia de
activacion para la migracion de la misma hasta el aglomerado de intersticiales en el cual se
aniquila

ol
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Esta interpretacion esta avalada por el valor de la energia de activacion medida a partir
de estudios por MET de la disminucion de tamano de los lazos de vacancias en metales
templados y en metales irradiados. valor que coincide con el de la energia de autodifusion [36].
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Fig. I 4. 13 Espectro de Recuperacion del incremento de la resistividad electrica en el intervalo de
temperatura de la Etapa V en Cu: (a) irradiado con electrones, particulas a y neutrones rapidos. Ap. es
el incremento de la resistividad al comienzo de la Etapa V. (b) irradiado con electrones a S K y a
diferentes dosis. Ap.:ox es el incremento en la resistividad presente al comienzo de la Etapa ( 420 K): (¢)
Medidas de las energias de activacion, Q. por el Metodo de Cambio de Pendiente en Cu. La curva
inferior representa a un recuperado isocrono tipico v se incluye para facilitar la comparacion [83].
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Fig | 4 14 Recuperados isotermicos de la TCRC de monocritales de Cu irradiados con neutrones
rapidos a 10" n cm” v a temperatura de reactor: TCRC medida a(a)a 78 K v (b) a 300 K [24]

La eneruia de activacion de esta Etapa tambien fue calculada luego de la recuperacion
isotermica del incremento de la TCRCay, en un conjunto de probetas v de la correspondiente a
la TCRC:wi en otro conjunto de probetas -todas ellas. probetas de traccion monocristalinas-



. . 0} .2 . B . .
irradiadas a 10 n cm™ y a temperatura de reactor. El tratamiento térmico se realizaba

sumergiendo a las probetas en sales a temperaturas pretijadas: 303, 325, 345, 365 v 385 °C
Los resultados se muestran en la Fig. [. 4. 14 (a) v (b).
A partir de la integracion de la expresion para la velocidad de reaccion clasica [84.85]

dn
e n“v e M Ec. 1.4 1
siendo.

n el numero de detectos.

v, la frecuncia caracteristica de salto.

a el orden de la reaccion.

E la energia de activacion.

k la constante de Boltzmann,

T la temperatura absoluta del recocido isotermico.
t la duracion del recocido a temepratura T

y suponiendo que:
a) la TCRC es una funcion untvaluada del numero de detectos.

b) el numero de defectos introducido durante la irradiacton es el mismo en todas las probetas
(irradiacion simultanea en probetas identicas).

c) un mismo valor de recuperacion de la TCRC equivale al mismo numero de defectos. el cual
fue alcanzado a tiempos diferentes en cada recocido isotérmico.

la energia de activacion se puede calcular graficamente mediante la representacion de In t, vs
I/T, para cada valor de recuperacion elegido. siendo t; v T; el tiempo v la temperatura para
alcanzar dicho valor de recupracion en el recocido isotérmico i v analiticamente a partir de la
pendiente de la recta determinada por:

Int¢, - ET. = constante Ec .42

el resultado obtenido para el caso de la TCRC . se muestraen la Fig. I 4 15

Fig I 4 15 Determmacion fenomenologica de la energia de
activacion de la Etapa V en Cu a partir de medidas de la
recuperacion isotermica de la TCRC.ux Los tiempos
corresponden a los valores relativos de recuperacion 0 8. 0.7.
0 6.0 5 v 0.4 respecto a la tension postirradiacion [24]
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Las pendientes de las rectas trazadas por los puntos experimentales mostradas en la
Fig. I. 4. 15 corresponden a energias de activacion entre 2y 2.5 el” El hecho que la energia de
activacion aparente de la Etapa V aumente a medida que aumenta la recuperacion sugiere la
existencia de un espectro de energias de activacion.

Dado que en la Etapa V se estan recuperando simultaneamente aglomerados de
intersticiales y de vacancias -ambos tipos de aglomerados con un espectro de tamanos- seria
poco probable suponer que el proceso tuese uniactivado.

La existencia de subetapas de recuperacion de la Etapa V., puestus en evidencia en
este trabajo de Tesis, demuestra en forma concluyente que el proceso de recuperacion de
esta etapa es multiactivado y que se pueden distinguir al menos tres procesos cinéticos
diferentes a partir de medidas de recuperacion de la TCRC en lus condiciones

experimentules adecuadus.

Los trabajos citados en esta presentacion conceptual de la Etapa V. seran discutidos en
la Cuarta Parte de este trabajo a la luz de los resultados experimentales obtemidos. junto a

otros trabajos aun no mencionados.



NOTAS

'Para los metales ccc. hay 4 conjuntos de planos octahédricos [111} en la celda primitiva. Cada uno de
ellos tiene 3 direcciones <110> (diagonales de las caras). De modo que corresponden 12 sistemas de
deslizamiento equivalentes a esta estructura cristalina. En la Fig I. | se muestra la celda elemental con
los dos ejes coordenados a v b en el plano del dibujo v el tercero, ¢, con su semieje positivo hacia el
observador Sobre esta celda aparece la proveccion de las cuatro caras superiores del octahedro
formado por los atomos de las caras del cubo. Cada una de estas cuatro caras lleva los indices de Miller
del plano quc le corresponde. A su vez estan indicados los indices de las rectas constituidas por las
aristas del octahedro, con sus signos respectivos segun el sentido sefialado por las flechas. Estas cuatro
caras representan los planos de traslacion T fundamentales v sus tres aristas las tres dirccciones. t. para

cada una de esas caras

(ioo]
-a
[oig}=2—foo] [010] +4
S 4 ";__:: 0”0
7 ,\\&
(o11] [oit]
@ & ;
(2) '<—_>' \Q |
= |
|
[100]

Fig I L. Sistemas dc deslizamiento T = {111} t = <110> del sistema cubico
centrado en las caras (S A4 Delpech. “Estructura v Detormacion de oy
Mewales ™. Ed. Alsing. Bucnos Aives, tig. 18 107.1932).

“La proveccion estereografica “standard” para el sistema cubico se ilustra en la Fig | 2 La experiencia
sennala que para cuaiquier punto en que la prolongacion del eje de la barra corte a ia esfera de referencia.
todos los polos que caen dentro de un nmusmo triangulo poseen un sistema de traslacion comun. Dentro
de cada uno de los 24 triangulos estereograficos equivalentes. mostrados en la Fig [ 2. se ha ndicado

el sistema de traslacion correspondiente

L > 7 A S : Serigiite
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Fig. I. 2 Proyeccion estereografica estandard [001] para el sistema
cubico, indicando en el interior de cada triangulo el sistcma de
deslizamicnto correspondiente (S. A. Delpech. “Estructura y
Deformacion de los Metales ™. Ed. Alsina. Buenos Aires. fig. 19.
108. 1952).

*En el caso de deslizamiento doble. 7 se expresa mediante la Ec. 1. I

r 7
1+ 2 cotf |
'v:\/gln!_—ﬁ| Ec. 1.1
! 1+v2 cotp |

donde [ es el angulo entre el eje de traccion v el borde [001]-[1 [ 1]. La deduccion de esta expresion
como asi tambien los calculos correspondientes para el deslizamiento doble en tension y compresion
para cristalcs cubicos centrados en ¢l cuerpo se encuentran en D. K Bowen and J K Cristian: = The
calculation of Shear Stress and Shear Stramn for Double Glide in Tension and Compression ™. Phil.
Mag. 12. 369. 1965

El comportamicnto de los cristales cuando el ¢jc alcanza el plano dodecahedrico v lo sobrepasa cs un
tema de investigacion en si mismo. va que cn muchos casos hay desviacioncs al comportamiento
predicho para este caso (J. I Bell and R. . Green. Jr.. “An Experimental Study of the Double Slip
Deformation Hypotesis for Face-Centred Cubic Crystals ™. Phil. Mag. 15, 469. 1967)

Para cristales cuyo ¢je cac cn orientaciones coincidentes a los bordes del tridangulo estercogrifico. la
t sera la misma para mas de un sistema de deslizamiento. La deformacion plastica comenzara en mas de
un plano de deslizamiento e inicialmente deformara por deslizamiento doble. La Fig. 1. 3 muestra el
numcro de sistcmas dc deslizamiento operativos cn un cristal cubico con aquellas orientaciones.
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(in] 3 planes
2 directions in each

2 directions
in 1 plane

2 planes
(o11] 2 directions in each

2 planes

1001 anes
: 1 directions in each

4 planes
2 directions in each

Fig. I. 3 Sistcmas dc deslizamiento operativos a lo largo de los
bordes del triangulo estereografico de veértices [OOI]-[TI]]-
(OLL] ((h. F. Dicter.  Mechanical Metallugy . Ale Graw Hill.
London. fig 4-26. 135, 1976).

‘Se puede realizar una generalizacion de estas curvas para todos los metales ccc. Se divide
habitualmente a la grafica en tres zonas. Las mismas se muestran en la Fig. [. 4
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Fig. 1. 4 Esqucma general dc la curva t vs v para

monocristales ccc (.l Dicter. “Mechamca! Mewallurgy ™
Me Graw Hill. London. fig 4-39. 147 [976),

Los mccamismos quc controlan ¢l comportamicnto obscrvado constituye. cn si mismos. un campo dc
cstudio cspecifico. cn cada ctapa.

‘Con el objeto de esclarecer los factores que controlan el inicio del flujo plastico en monocristales v
policristales v decidir entre las distintas teorias vigentes en los anos 5O (fuerzas de Peirels-Navarro,
Fuentes de Frank-Read. interseccion de la dislocacton que deshza con la foresta de dislocaciones
presente on ¢l matcnal). la vanable decisiva para diferenciar los mecanismos. cra la temperatiera del
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ensayo. En cl caso dc los dos primero modclos, sc esperaba una dependencia simtilar a la quc tienen las
constantcs clasticas. micntras quc cn el ultumo la dependencia con la tempceratura deberia ser funcion de
la tension aplicada y depender del numero de dislocaciones presentes en ¢l momento quc sc cstablece el

flujo.

® Las propiedades mecanicas de los policristales de Cu de alta pureza, también han sido extensamente
estudiadas v son interesantes para establecer comparaciones v diferenciar los mecanismos que subvacen
en las distintas etapas de deformacion (/). 4. Thomas and B. I.. Averbach. “The Early Stages of Plastic

Detormanon in Copper ™. Acta Met. 7.69.1939).

"Para comparar los efectos producidos por la irradiacion neutronica en distintas facilidades (L. R
Greenwood: " Newtron Interactions and Aiomic Recoii Specira™. ] Nucl. Mar. 216, 29.1994) se utiliza
usualmente un parametro de exposicion llamado desplazamiento por dtomo (dpa). Este parametro
tncorpora. en primera aproximacion, la dependencia de la respuesta del matenal al espectro neutronico

al que ha side expuesto.
La cxpresion analitica del dpa sc basa c¢n el modclo modificado de Kinchin-Pcasc (ver la scric

de trabajos publicados en Nucl. Ing. Design 33, 1-92. 1973):
dpa = [k (o C,,)/2E4] t = 0y Gt Ec. 1.2

siendo:

k=038

E, la energia umbral de desplazamiento

¢ cl flujo dc la radiacion incidente

t ¢l ticmpo dc irradiacion

G4 la scccion cficaz dec desplazamicnto (ver § 1. 2. 4)

(0 En) es la seccion eficuz de daiio o energia de duiio especifica (M. T Robinson. “The Theory of
Radiation Induced Defect Production”™. Radiation Damage in Metals, Fd N 1. Petersen. S A
Aarkness: Am. Soc. Met., 18 1973)

I‘I
) = 1" o(E)a(E)dE [E (1) p(1) T Ec I 3

D/ )

(GE

p(E) cs cl espectro de atomos desplazados primario normalizado a un desplazamiento
E, es la energia de dario (ver § [. 2. 4)

Tw(E) cs la cnergia maxima transfenida por una particula de cnergia E

o(E) cs la scecion cficaz de desplazamicnto para particulas incidentes de encrgia E
q(E) cs ¢l cspectro de encrgias de la radiacion incidente normalizado a una particula.

La Tabla L. | presenta las energias de dano especificas calculadas a partir de tres diferentes
cspectros ncutronicos dc fision v ¢l valor para ncutrongs termicos en un blanco de Cu:

Blanco Termicos Fision Fision Fision
Cu 012 302 832 907
Tabla I | Calculos dc la cncrgia cspecifica de dano en Cu para distintos cspectros

(0 E,,) (eV-ci® = 10™) a partir del trabajo de M.T. Robinson citado.
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Tomando cl valor de la cnergia cspecifica de dano. a partir de csta tabla y considerando una
dosis de ~ 4 x 10" n/cm’, las irradiaciones llevadas a cabo en este trabajo a 77 K corresponden a ~ 10~
dpa.

El parametro dpa si1 bien es muy usado no es un buen cuantificador del dano. Dos muestras
pucden tener ¢l mismo dpa a partir de la irmadiacion cn distintas facilidades pero cllo no significa que
tengan la misma estructura de defectos.(L. S. Harhison and 4. L Lowe. Jr.. “Merallurgical
Considerations in the Application of DPA to Reacror Vessel Analvsis™. Effects of Radiation on
Maicrials: 16th Int. Symp. ASTM. STP 1173, A. 8. Kumar. D. S. Gelles. R K. Nastad. E. A, Lintle.
Eds. Am. Soc. for Tesung and Marerials. Philadelphia. 528, 1993).

’La produccion de daiio por desplazamientos en una red metalica. depende de la masa v de la carga de
la particula elegida para la irradiacion. El niimero de dtomos desplazados primarios y las energius de
los mismos (espectro de atomos desplazados pnimarios) son caractensticos de cada eleccton.

El espectro de dtomos desplazados primarios por una particula energética, en el presente caso
un neutron, hace referencia al numero de colisiones cn las cuales la particula transficre una cncrgia
entrc Ty T + dT. Una forma convenicnte de cxpresar cste espectro ¢s mediante la funcion normalizada
P(E,T) (R. S Averbak ~Atomic Displacement Processes in Irradiated Metals ™. J. Nucl. Mar. 216. 49.
1994):

P(E.T) = ﬁ'jl'% Ec.1.4

que representa al cociente entre ¢l numcro de atomos desplazados con cnergias cntre la encrgia umbral
de desplazamiento Ty (ver nota 9) y T. N cs ¢l numero total de atomos primarios y do(E.T) cs la scccion
eficaz diferencial para que una particula de energia E pueda crear una particula con energia T

La Fig.I. S ilustra, cn términos cualitativos, ¢l cspectro de atomos desplazados primarios para
diferentes particulas de | McV, en Cu. Sc obscrva el numero mayor de atomos desplazados asi como la
mayor cnergia transferida cuando sc bombardca con ioncs pesados respecto a la irradiacion con ioncs
livianos. Para el caso neutronico. cada neutron produce un unico PKA y T, ~ 45 keV (este
paramcro sc cxplica cn rclacion a la Fig. I 6). En cste caso la intcraccion queda bicn dcfinida con cl
modclo dc esferas rigidas.

Con referencia a la produccion de defectos, no cs cl numero de PKA de una dada cncrgia la
que importa. sino la fraccion de defectos v la energia de danio que producen los atomos desplazados
primarios. Dc cstc modo sc definc ¢l espectro de dtomos desplazados primario promedio pondcerado,
W (E.T) para particulas con cncrgia E. W(E.T) pondcra ¢l espectro primario con cl numcro de defectos
o con la cncrgia de dario producidos cn cada desplazamiento (R. S, Averback. Atomic Displacement
Processes in Irradiated Metals “J. Nucl Mar. 216, 49, 1994)

E.T
W(E,T):_'_J‘d'/'ﬂ__—) E, () Ec. I §
E,(E) d7

dondc E\(T) cs la funcion dafio crcada por un atomo dcsplazado dc cnergia T que. a su vez. cs
proporcional al numcro de dcfectos producidos
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Fig I. 5 Rcpresentacion cualitativa del cspectro de
atomos dcsplazados prnimarios para difcrentes
particulas dc | MeV, incidiendo cn la red de Cu. Los
circulos indican los sitios donde se producen los
desplazamicntos v ¢l tamano la cncrgia transferida al
atomo dcsplazado T, ; hace referencia a una cnergia
dc desplazamicnto  tipica que  scra  definida
posteriormente  (R.. S Averback.  “Adronuc
Displacement Processes i Irradiared Mctals ™. .
Nucl Mar. 216,49, [94)

Es ntcresante cxamunar W (E,T) para dos casos cxtremos de intcraccion
La interaccion coulombiana se extiende a infinito v aumenta lentamente a medida que las particulas
colistonantes sc accrquen cntre st. Para la intcraccion de csfcras duras las particulas no intcractuan
hasta quc cllas alcanzan ¢l radio dc la csfcra. punto cn ¢l cual la fucrza rcpulsiva ¢s infinita. Las
sceciones cficaces de desplazanuento para ambos tipos dc intcraccion cstan cxpresadas por las Ecs [ 2
20 v 1 2 22 del Capitulo | 2 Si se ignoran las excitacicnes electronicas v se tema E;, = T. ambas

ccuacioncs sc pucden antcgrar usando las cxpresiones de las sccciones cficaces diferenciales v sc
obtiene

T In
W (T) "l’!l.-[——-llf‘l"—-
' Inl InT

N mm

Ec. 1.6



Estas sc ilustran cn la Fig. [. 6 para la irradiacion con particulas dc | McV ¢en Cu. El potencial
Coulombiano es una buena aproximacion para la irradiacion con electrones, mientras que la
interaccion de esferas duras representa muy bicn a los neutrones rdpidos. Es notable la diferencia en
¢l espectro de atomos desplazados primarios por protoncs que por ncutroncs. Aproximadamente todos
los defectos producidos por irradiacion ncutronica sc encucntran en cascadas originadas por PKAs de
alta energia, mientras que los defectos producidos por protones se deben a PKAs de baja energia. Se
muestran tambicén irradiaciones con otras particulas para cstablecer comparaciones. Los iones pesados
como el Kr, proveen un daiio mucho mds parecido al de la irradiacion neutronica que el
correspondiente a iones livianos, como protones o particulas a.. Es practica comun caracterizar cl
espectro de atomos desplazados primarios promedio ponderado con el parametro T ;. Este es el valor de
la T para cl cual W(T) = Q.5, es decir la mitad de los defectos son producidos en cascadas con encrgias
mayorcs que T ; y la otra mitad cn cascadas con energias menorcs

1.00 —

0.80

060

W(T)

neutrons

10 107 10°  10° 10
T(eV)

Fig. I. 6 Espcctro dc atomos desplazados primanios
promedio ponderado. para particulas de | MeV en
Cu. Las curvas que rcpresentan protoncs vy
ncutroncs sc¢ calculan a partir de las Ecs. [. 6. El
W(T) para Nc¢ y Kr sc calcula utilizando las
secciones eficaces de Lindhard. incluyendo la
excitacion electronica.

"La energia minima requerida para producir el desplazamiento de un atomo de la red de forma
irreversible hacia una posicion intersticial se denomina Energia Umbral de Desplazamiento, E,. El
valor de esta magmitud depende de la direccion en la cual el atomo es desplazado (/. B. Gibson. A N,
Goland. M. Milgram and (. H. Vinevard. Phys. Rev. [20. 1229, [960)). Para energias menores que la
umbral, un atomo sc mucvc algjandosc dc su sitio natural. pero eventualemnte rctoma al mismo. Para
energias mayvores se forma un defecto de larga vida consistente de una vacancia en el sitio inicial v de
un atomo intersticial. El intersticial puede scr ¢l atomo que onginalmentc cstaba en ¢l sitio vacante. pero
cste atomo frccuntemente hace una colision dc reemplazo (SCR) (ver nota 11), dc modo quc ¢!
intersticial cs otro atomo. La posibilidad de hacer colisiones de reemplazo depende de la dircccion cn la
cual el atomo abandona su sitio inicial en la red v la longitud de una secuencia de colisiones de
recmplazo. dc la dircccion cristalografica que tenga su movimicnto. La irradiacion con clectroncs
pcrmute medir experimentalmente la decnominada superficie umbral de desplazamiento. La Fig. 1. 7
mucstra las medicionces rcalizadas en Cu (1. I King. K. L. Mcrkle and M. Meshii: J. Nucl. Mar. 117,
129, 1983).
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Fig. 1. 7 Encrgias umbrales dc desplazamiento
obtecmidas cxpcnimentalmente cn Cu (W, . King. K.
L. Merkle and M. Mestii: J Nuel Mar. 117,
129.1983)

La figura supcrior muestra los valores dc E4 encontrados cn cada una de las 41 regiones
angularcs, las cuales cubren el espacio de dirccciones de un cnistal cce. Sc observa que Ey s mas baja
en las direcciones compactas [110] y [100] debide a la alta probabilidad del establecimiento de SCR a
lo largo dc cstas dirccciones La cnergia umbral mas alta sc cncuentra ccrca de la dircecion [111]. ¢s
decir en la dircccion perpendicular a los planos mas compactos dc la cstructura. La figura infenior
mucstra v(E) vs E(cV). numcro de atomos desplazados vs cnergia del PKA. deducida a partir de cstas
mediciones. En lugar de la funcion escalon originalmente asumida por el modelo de Kinchin-Pease ( (.
H. Kinchuin and R.S. Pease. “The Displacement of Atoms in Solids by Radiauon™ Prog. Phys. 18, ]-
31. 1953) aparcce un gran cscalon entrc 20 v 30 ¢V, una rcgion relativamente plana hasta S0 eV, v un
scgundo cscalonamicnto gradual cntre SO v 70 ¢V. E! cvento scguro. es decir la formacion de un defecto
estable de larga vida. ocurre para 80 eV Estas determinaciones se hacen con haces monoenergeticos
de clectrones. v st bicn los blancos son monocristalcs. ¢l dano ¢s prominente en ¢l cono alrededor de la
dircccion dec incidencia. Pero para irradiacioncs ¢n las cuales todas las dirccciones son igualmente
probables. como cs ¢l caso presentado con csta Tesis, la cantidad rcicvante es la energiu de
desplazamiento umbral promedio sobre todas las direcciones cristalinas. v es en un factor 1.5 a 2.2,
sicndo ¢l valor cxperimental /.4, dc E... En Cu los umbrales minimos cstan cntre 20-25° dcsde
cualquicr dircccion del cristal. Para cste mctal sc asume E.,,=19 ¢V dc dondc <E > w.~ 27 ¢V,

En forma cquivalente a E,. sc pucde definir un volumen de inestabilidad de radio r, alrededor
de una vacancia. De este modo un atomo que queda en reposo en este volumen se recombina con la
vacancia v st queda exchindo del nusmo sc forma un Par de Frenkcl cstabic.

"“Para el Cu el cambio de energia potencial asociado a la reaccion. Q. se calcula a partir del planteo de

la reaccion



“Cut'n=%Cut+Q (128h) Ec. I
.

SiE. =3526eV.Q=170916 MeV y la energia del atomo desplazado promedio, es <T>=374eV (M. T.
Robinson. ~Basic Physics of Radiction Damage Production” J. Nucl Mar. 216. 10, 1994)

"La secuencias de colisiones de reemplazo (SCR) consisten en una serie de choques frontales a lo
largo de filas compactas en la cual cada atomo colisiona con su vecino en la fila. Estas colisiones
pueden ser de dos tipos: por debajo de una energta umbral cada atomo sucesivo de la sere se mueve en
una dircccion mas cercana a la fila que su predecesor. Este comportamiento recibe es nombre de
secuencia focalizada y al umbral de energia , energia de focalizacion (10 a 100 V). Por encima de la
encrgia dc focalizacion los succsivos miembros de la sccucncia se mucven a angulos crecientes con
respecto a la dircccion de la fila y cventualmente la sccucncia pucde terminar con ¢l ultimo atomo
movicndosc al azar cn el cnstal. A partir de ¢studios de dinamica molccular, DM, se predijo que los
restantes atomos colaboraban en la secuencia de focalizacion (R.S. Nelson and M.W. Thompson.
“Aromie Collision Scequences in Crystals of Copper. Silver and Gold Revealed by Sputtering in
Encrgetic lon Beams " Proc. R Soc. London A239. 438. 1961) y que las SCR cra ¢l mecanismo
dominantc cn cl desarrollo de cascadas dc baja encrgia (J. B. Gihson. A. N. Goland. M. Milgram and
G. H Vineyard. Phys. Rev. 120.1229. 1960) y que estas jugaban un rol importante en la determinacion
dcl valor dc la cnergia umbral de desplazamicento.

"“El focuson se define como una secuencia de colisiones en la cual todos los atomos desplazados.
retoman a sus sttios onginales, luego de ceder gran parte de su energia a sus vecinos.

Tanto las SCR como los focusons transportan energia a lugares lejanos al punto en que se onginaron
pero, a diferencia de las SCR, los focuson no transportan momento cinético. Ambos son mecanismos
para disipar la cnergia de un atomo desplazado rapido con poca o ninguna produccion de dafio. En una
SCR. la energia eventualmente se vuelve lo suficientemente baja, como. para producir desplazamientos
adicionales y sc convierte en un focuson. Las SCR frecucntemente terminan cn un atomo intersticial
scguido por un focuson, ¢l cual disipa la cnergia cinctica recmancnte.

A partir de la aproximacion LSS se pueden mejorar las predicciones respecto al numero de PF
formados por un PK A energetico dado por el modelo de Kinchin-Pease ((;. H. Kinchin and R. S. Peasc.
“The Displacement of Atoms in Solids by Radiation™ Prog Phys. [-51. 1933). Para evaluar el dano
sc rcaliza la particion dc la ciiergia del siguicnte modo:

Sea v la energia cinética media total disipada en todos los despluzamientos atomicos v v, la
cnergia media total disipada cn excitacion clectrionica c 1onizacion durante cl desarrollo de la cascada.

Lucgo

c-v M Ec 1 8
que conduce a definir la Energia de Dario (E)p) como

E,, = vi E Ec 1.9

A partir de los calculos dc LSS. la cncrgia de dano pucde scr aproximada por



donde. Be 110
93 )=2-0402442% +3.4008 2"

Es dc suma importancia conocer E;, para los distintos materiales cn funcion de la cnergia
transfenda al PKA. (tambien llamadas funciones daiio). Pero la determinacion experimental de estas
funcioncs no cs sencilla El método mas importante para determinar el numero de defectos en los mctales
¢s medir ¢l incremento cn la resistividad clectrica:

Ap =~ per Cir Ec. I !l

donde py+ es la resistividad por umidad de concentracion de PFs.

Cuando los defectos cstan aglomerados. como ocurre ¢n las cascadas. py. sc hace dependicnte
del tamafio v dc la configuracion del aglomerado. El crror en cstas mediciones pucdc llegar al 30 0. La
funcion dano sc pucdc obtener a partir de la medicion de la velocidad de produccion de defectos para
distintos icnes:

s
do Prr Nt

Ec. 112

sicndo N, la densidad dcl blanco v t su cspesor.

La deswviacion de los resultados cxperimentales respecto a los valores tcoricos predichos por
Kinchin-Pease se cnamtifica mediante el llamado Factor de Eficiencia del Dado.

La cantidad E/E 6 W(T)/VR'(T) = Z. se denomina la Eficiencia del Daro. La Fig. 1. 8 (a)
muestra las eficiencias de dano en funcion de la energia del PKA para distintas redes monoatomicas.
Segun este modelo puede notar que aun para energias tan bajas como /# el un [# % de la energia del
atomo primario se pierde en excitacéion electronica. La Fig. 1. 8 (b) muestra la eficiencia en funcion de
T..parael Cu
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Fiz ! 8 (a) La Eficicncia del Dario E\/E para distintos blancos monoatomicos. calculada a parur del
modclo LSS (M T Robinson. “Busie Phasies of Radiation Damagee Production”™ ] Nucl Mar 216,
/. 1794). Fig. | 8 (t) La Funcion Eficiencia de Dario para la produccion de defectos en Cu /2§
Averkak. " Aomie Displacement Processes oz Irradicied Metals 7 Nuel Mae 216491994 11
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Para energias menores de 5 keV la eficiencia decrece desde | a 0.3. Este decrecimiento es dificil
dc cxphcar y csta sicndo intcnsamente investigado por DM. En el extremo dec las altas cnergias la
cficicncia cs constantc. Estc comportamicnto cs consccucncia de la formacién de subcascadas. De todas
formas. si bicn cstc modclo representa una mejora respecto al original de Kinchin Peasc. cl daiio siguc
estando sobrestimade. Por ejemplo, para irradiacicnes en Cu con tones livianos y autoiones de S00 keV
y tomando pr = 2.0 « 10" Q cm’', los valores de eficiencia son 0.58 y 0.42 respectivamente v son
shnilares a los valores obtenidos en irradiaciones con neutrones.

A partir dc todo lo analizado hasta aqui. s¢ pucdc cvaluar ¢l nimero de PF producidos por un
PKA dc Encrgia de Dario E;:

ifo para T «<T,
!
VKP(E)=§II para T, <T<25T, Ec. I 15
!
08 E,(T)
{I——lﬂ! para T>25T,
I\k 2( d) /

siendo E,, la Encrgia dc Dano asociada a la cnergia dc desplazamiento T
0.8 cl factor corrcctivo de la aproximacion a la dispersion por csferas rigidas
<E;,> la cncrgia umbral de desplazamicnto promedio (- 24 ¢V) para ncutrones incidicndo cn todas

direcciones
y T4 cs una encrgia umbral caracteristica.

"Si se estima el orden de magnitud de la distancia entre las barreras, A, producidas por irradiacion
.. . - 7 al . I
neutronica en cobre, para una dosis de 5 x 10" n cm” mediante la expresion:

A=(p,) " =(N_c ) " Ec. 1. 14

siendo.

p, la densidad de barreras creadas por irradiacion [numero de barreras/ unidad de volumen)
N la densidad atomica del cobre (8.5 » 107 av'em’)

G la seccion eficaz de desplazamiento para neutrones en Cu (3.2 bam = 3.2 « 10 cm’)
dt=5«10"ncm”

la distancia cntre barrcras resulta igual a 175 A, o cquivalentemente a 75 unidades atomicas (b = 2.55
A) Es dcair. A cs dcl orden de magnitud del alcance de los crowdions dinamicos. Este resultado sc
pucdc intcrpretar como cl inicio de la aniquilacion de vacancias de una zonas desnudas por el armbo dc
atomos intersticiales provenicntes de otras zonas desnudas

El calculo rcalizado corrcspondce a la aproximacion menos favorable. Si la estimacion sc rcaliza
apartirdelaEc 1 3 4

TNd)

dondc Nd cs ¢l numero de defectos de tamaiio d por unidad de arca (ver Fig. [ 3. 4). la distancia cntre
barreras es ahora de 700 A . es decir. 275 unidades atomicas.
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"La relacion analitica entre t y ¢t. fue objeto de reiterados estudios v mediciones. La razon fue que la
misma. en un rango considerable de dosis (5 x /#"* a I x 10°" n/en?’). para monocristales irradiados a
temperatura de reactor v deformados a 500. 77 v 4.2 KN respectivamente. era proporcional a la potencia
1/3 de la dosis (T'H. Blewitt. “Low Temperature Irradiation Studies " .Proc. Summer Scholl Ennco
Fermi XXX/ th Conrse: Raciation Damage in Solids. Academic Press. Now York, 630, 1962):

(t-02)=K(pt)
l!'I.-IS‘IO" para 300K
con K={280.10" para 78K
{S.SO-IO" para 42K

Los resultados se muestran en la Fig.1. @ (a).dende log T esta graficado en funcion de logédt :
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Fig. [ 9 (a) El log dc Ta distuitas temperaturas dc ensavo vs cl log de la dosis. La linca de pendiente 13
csta dibujada a través de cada conjunto de puntos (I'H. Blewi. R R Coliman. R L. Jamison and J K.
Redman. " Radation Hardening of Copper Sencle Crisatals™ 0 Nucel Mar 20 277 1oy, (b)
Dependencia de t en monocristales de Cu con el trempe de irradiacicn. La escala supericr da la desis
correspondiente en ¢t. (¢ pucde diferir en los dos conjuntos de mediciones cn un - 20 %) T, ¢s la
tcmperatura de trradiacion v Ty cs la tcmperatura dc deformacion @/ [ichl Ch Lewz and W Schilling
“Hardening of Copper Single Cristals by Newvron Ireadianion ar Low Temperatires™ Pha Len 4
23 Janly

En la nusma sc pucde ver ¢l bucn ajuste a la potencia 1/3. salvo para las mucstras irradiadas a
dosis altas para las que T - 14 kgf/mm’ v deformadas a 4 2 K donde hay un cambio elocuente

Este resultado es sorprendente va que se espera que la probabihdad que una disiocacion
remonte un obstaculo dependa de la potencia ': de la dosis (asumiendo que el numero de obstaculos es
proporcional a la dosis)
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En la Fig. [. 9 (b) se muestran los resultados experimentales obtenidos por Diehl y col. a desis mas
bajas v hasta 10" n/em’, en Cu irradiado v medido a 4.2 K. En la misma se incluven los resultados de
Rukwied v Diehl (J. Dieal “Radiation Damage in Sofids ™ Vol i. Intern. Aromic. Energy Agency.
Vienna. 129. 1962) para irradiaciones a temperatura de reactor. 80 °C, v temperaturas de ensavo de 90
K (curva intermedia) y 295 K (curva inferior). En este caso los resultados experimentales fueron
ajustados a la dependencia con lu raiz cuadrada de la dosis

Los estudios dc Dichl ponen cn cvidencia que ¢l mecanismo de endurccimicnto s ¢l mismo
indcpendicntemente de la tempceratura de irradiacion.

En todas las curvas. la desviacion a la lev (¢ 1) * ocurre a la misma dosis. 1o que demuestra que
el efecto de saturacion no es un fenomeno controlado por la difusion térmica (que esta practicamente
ausente a 4.2 K).

' El valor tomado por ¢l Modelo de Seeger para ¢l radio de las barreras surge de las medidas realizadas
por MET en hojuelas de cobre, irradiadas con neutrones. La Fig. I. 10 (a) muestra un resultado
representativo para irradiaciones en Cu, a alta dosis v temperatura de reactor. En la misma se aprecia
que el 87 % de los aglomerados observados son de tipo vacancia. estando el valor medio de la
distribucion de tamarios alrededor de los 20 A ((" 4. English. “Low Dose Neutron Irradiation Damage
in FCC and BCC Metals ”: J. Nucl. Mar. 198 & 109. 104-123. 1932). Los restantes aglomerados son
de naturaleza intersticial y de mayor tamaino. con una considerable dispersion en sus diametros.

El irradiar a baja tempceratura favorcee la formacion de aglomerados de menor tamario como sc¢
pucde ver a partir dc la Fig. [ 10 (b) (B.L. Eyre. “Transmission Elcctron Microscopy Studies of Point
Detect Clusters in IFCC and BCC Metaly " J. Phys. I Metal Phys. vol 3. 423, 1973).

S~
0
rel od

0 VACANCY

NTERSTITI AL

0 1 2 3 3 S 6 7 8 9 25 5¢C 75 100 128 150 175 200
IMAGE WIDTH (nm) Daftert Digmerer (A}

(a) (b)
Fig 1 10 (a) Distribucion de tamaiios de los aglomerados de tipc de vacancias v de intersticiales en cobre
puro irradiado a 80 °C v a dosis de 1.3 - 10°'n m™ (E > | MeV) /(" A. English. “Low Dose Neutron
Irradianionm Damage m FOCC and BCC Mewals™ 0 Nucl, Mar., (08 & (09 [04-125. §982). (b)
Distribucion de tamarios de los aglomerados wvisibles en Cu irradiado con neutrones a diterentes
temperaturas (B [.. Iyre. “Transnusston Llectron Microscopy Studies of point Defeet Clusters i 1FCC
and BCC Metals™ 1 Phys 1 Meral Phvs vol 5425 1973

Sc cncucntra tambicn que a medida que aumenta la desis hay un progresivo aumento cn ¢l numcero dc
aglomcrados visibles. El numcro de defectos de diametro d sc estima a partir de la cxpresion.



N(d) = N, exp(- %)) Ec. L. 16

N, v d.. son paramctros que dcpenden de las condicienes de irradiacion (dosis v tempcratura) v de la
purcza dc la muestra.iver B.1. Eyvre).

El valor de estos parametros para monocritales de Cu (90,998 %qat) irradiados a 40 °C con neutrones (E
> | MeV) a dosis similares a las usadas en el presente trabajo (5 » 10" v 5 « 10" n em”) fue N, = 1.5
x 107y § = 10" aglomerados visibles por cm® respectivamente. siendo d,= 33 A. para ambas dosis. (M.
Ipohorski and LM Brown. ~A Study of Newtron Damage in Be-doped Copper ™ Phyvl. Mag. 22. 931.
19°0)

"”El mecanismo de avance de una dislocacion moviéndose en un plano de deslizamiento que contiene una
distribucion uniforme de barreras planares, no es arbitrario (D.R. Olander, ~[Fundamental Aspects
of Nuclear Reactor Iuel Flements™, Technical [nformation Center Energy Research and
Development Administration, California, 431, 1976).

El plano del dibujo de la Fig. . 1] representa el plano de deshzamiento de la dislocacion. la cual se
mucstra como una linca solida presionando contra los obstaculos A, B y C bajo una tension aplicada.

La tcnsion ncta disponible para mover la dislocacion a través dc las barrcras o arqucarla, cs la
difcrencia cntre la tension aplicada, . v la tension neccsana para mover la dislocacion contra las
fuerzas de largo rango de la red, T,, El movimiento de cada linea de dislocacion es suave y la linea no
avanza complcta al mismo ticmpo. La Fig. [. |1 (a) mucstra ¢l progrese dc una linca de dislocacion que
avanza dc izquicrda a derecha. La linca sc frena ecn A, B v C pero, con la ayuda dc fluctuacioncs
térmicas. la dislocacion adquicre la cnergia suficicnte para sobrepasar cl obstaculo B. Cuando csto
ocurre la linea se mueve rapidamente hacia la posicion mostrada por la linea punteada y presiona a los
obstaculos A, D y C. El arca dcl plano dc dcslizamicnto barrida durante cste proceso clemental s¢
mucstra cn la zona puntcada. En genceral la distancia |, entrc puntos de anclaje de la dislocacion cs
mayor quc | (I,>1). La distancia quc la dislocacion avanza cuando sc rcmonta cl obstaculo B sc cxpresa
con h. En cuaiquier arreglo de puntos sobre un plano. cuanto mayor sea |,. menor sera h ya que las
distancias cstan rclacionadas por:

I"=hl, Ec 117
El valor dc |, sc dctermina mediante cl requisito que la curvatura dc cada scgmento de la linca de
dislocacten entre puntos de anclaje, dependa del balance entre la tension de la linea v la tension
aplicada. El radio dc curvatura scra:

b

gg:G_ Ec.1 18
T-R

Aparurdcia Fig | 11 (b)

Wo=1) -(W-h) Ec.1 19

combinando las trcs ccuacioncs precedentes v asumicndo h/2R << | sc obtience:

12Gbl” Ec | 20
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Fig. 1. Il Esquema que muestra a una linea de
dislocacion presionando contra zonas diluidas cn su
plano dc deslizamiento. A. B. C y D son los puntos dec
anclaje. (D.R. Olander, “Fundamental Aspects of
Nuclear  Reactor  Fuel  Elements™,  Technical
Information  Center  Fnergy Research  and
Development  Administration,  California. - 431,
1976, Fig. 18-18 p. 432)

La linea de la dislocacton ajusta su orientacion en el plano de deslizamiento de modo que avanza
seleccionando posiciones entre los obstdculos cuyas separaciones 1, satisfagan la Ec. [ 20

La Fig. I 11 (c) mucstra la forma dc la linca cuando la scparacion cntre los puntos dc anclajc no
satisfacen la relacion dada en Ec. |. 20

Cuando /,” </, no se alcanza el obstaculo D La linea permanece entre los puntes B v D. De este modo
sc duplica cl valor L., ¢s decir. cl cambio va cn la dircccion adecuada para satisfacer la Ec. 1 20 Si/,°
> /,. la dislocacion rodca al obstaculo v alcanza D antcs dc cortar a B Por lo tanto la configuracion
cstable dc la linca cs ADBC v no ABC En la linca solida dc la Fig. . 11 (¢) 1’ cs igual a las distancias
AD o BD que son mas pequenias que la longitud original. Nuevamente la linea de la disiocacion
rcacomoda su posicion dc una mancra quc conducc a la distancia inter-obstaculo dada por la Ec. [. 20.
Hayv una tension para la cual la Ec. I. 20 deja de ser valida: cuando .., es lo suficientemente grande

para quc | = l,. A csta tension critica la dislocacion solamente se¢ mucve a traves de un arrcglo de
obstaculos rodeando a estos ultimos.
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"En primera proximacion U, se puede considerar proporcional al area del circulo de interseccion de la
zona desnuda con el plano de deslizamiento. es decir, {’, « r* Luego las zonas desnudas de tipo A
deben crearse mas frecuentemente en colisiones de neutrones con el metal que las del tipo B dado que el
endurectimiento a 0 K es mayor para las del tipo A que para las del tipe B.

"El Zn(con 1-10 ppm de impurezas) presenta un daro por irradiacion similar al del Cu pero su tension
inicial a 77 K. es 0.2 MPa. o sea es de un orden de magnitud menor que la del Cu (con 10-30 ppm de
impurezas).

E! Mg ticne una tension de fluencia intcrmedia entre la del Zn y la del Cu (con ~ 50 ppm de impurezas)
-0.8 MPa- v fue elegide ya que los aglomerados de defectos respensables del endurecimiento por
irradiacion son dc mcnor tamano (H.C Gonzclez and C.J. Iriart. “The Mecharical Propertics of
Magnesium Irradicited by Fast Newirons at 77 K. Phil. Mag. 52, 243, 1985)

*El estudio de la naturaleza de los aglomerados pequeiios ha cobrado nueva relevancia en los recientes
aiios en los intentos de hallar evidencia expenmental de la existencia de lazos de intersticiales. muy
pequeiios, tormados en las cascadas de desplazamientos atomicos en cobre irradiado con neutrones de
14 McV (H. Fukushuma. M. Jenkins and M A, Kirk, “On The Detcrnunation of Nature of Detect
Clusters produced by Displacement Cascades Part [y I Phil. Mag. 4 75 1367, 1997). Estas
obscrvacioncs son confirmadas mcdiante simulacioncs por computadora cn las cuales sc predice la
aglomcracion dc cste tripo de defectos en las cascadas individuales (7. Diaz de la Rubia and M (.
(nunan.  “New Mcechamsm of Detect Production in Mcetals: 4 Moleenlar-Ivnamics Studh: of
Interstinal-Mislocation-Loop Formanen in High-Ineray Displacement Cascades ™. Phys. Rev. 66
2766, 1991).

*'Hay otros métodos para determinar la energia de activacion a partir de los recuperados isocronos &
ISOtérmicos.

Si1 se dispone de una sola muestra se la puede someter a un abrupto cambio en la temperatura. La Fig. |.
12 (a) ilustra el cambio mencionado para las temperaturas T, y T.. La energia de activacion se obtiene a
partir dc las pendientes S, v S, trazadas cn ¢l punto A dc la curva. Este método sc llama de “cambio de
pendiente” (slope-change methed) v asegura que la configuracion de defectos presente en la probeta es
la misma a las dos tempcraturas.

., 150chromal with

’ at temperature
. T,

!

Ly

sothermal at

T —
(b) ar, 'sothermg| time —
'sochronal tempergtyre

(a) e

Fig. [ 12, (a) Dctemunacion dc la cnergia de activacion por ¢l Mctodo dcl
Cambio dec Pendiente En ¢ punto .\ la tcmperatura aumenta rapidamentc desde
un valor constante T; a un nuevo valor constane T.. (b) Determinacion de la
cnergia de activacion por ¢l Mctodo dc Mcechan-Brinkman, a partir dc un
rccupcrado 1sotemico a temperatura T, v de un recupcrado isocrono con
constantc dc ticmpo At [87]
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E! crror introducido cn la detcrmunacion de las pendientes cs dificil de cvaluar v sc han desarrollado
programas dc rccupcracion para mcjorar cstc aspecto del mctodo.

Si sc disponc dc al menos dos probetas. como ¢n cl metodo de cruce. la cncrgia de activacion sc pucde
calcular a partirdel recuperado isocrono en una de ellas v del isotermico en la otra (Método de
Meccchan-Brinkmar). La encergia de activacion sc obtienc a partir de la relacion:

In At,- tnAT =(E/K) (1 T,-1'T) Ec. 1. 21

dondc At cs cl intervalo temporal que sc manticnc constantc cn cl recupcrado isocrono, T, ¢s la
tempertura constante del rececido isotermico v el At; corresponde a cada intervalo de tiempo necesario a
la tcmperatura del 1sctcrmico T, para obtener la misma rccupcracion durante ¢l recuperado isocrono a
temperatura T, (W. Sclilling. G Burger. K. Ischek and H. Wenzl “Anncaling Sitages i the Elecirical
Resistviny of Irradicied IFCC Metals ™ i “Vacancies and Interstitials in Meials ™ 233 Norih-
Holland. Amsierdam. 1969)

“"La irradiacion con pariiculas cargadas pesadas representan una situacion intermedia a la

correspondiente con electrones v con neutrones.
La Fig. I 15 muestra el modulo de la funcion denvada del recuperado i1socrono de la

resistividad electrica de la Etapa | en Cu irradiado con particulas a de S MeV y a temperaturas menores
alOK.

i

10 20 30 0 50 T 60

T [°K)

Fig. 1. 15 Representacion grafica de la curva correspondiente al

medule de la funcion derivada del recuperado isocrono de la

resistividad clectrica en Cu irradiado con particulas a por debajo

de 10 K Ap, = 1.8 nQcm (1° Schithing. (. Burger. K. Ischek. aned

H o Wenzl “Anecaling Stiges in the Elearical  Resistiviny of

[readiated 1CC Mewds™ 0 Tacancies and  uersunals m

Mowaly ™ 233 North-Hollund, Amsterdam. 1969 g 22 p0 296)
Los picos corrcpondicntes al maximo del modulo dc la derivada de las Etapas 1. I v | son mas
pronunciados quc para las irradiacioncs con ncutroncs termicos. Sc obscrva la presencia de la Etapa |

81



para bajas dcnsidades de defectos. La recupceracion ocurrida durante csta cstapa ¢s intermedia a la
corrcspondicntc a irradiar con clectroncs v con ncutroncs.

* La Fig. | 14 muestra las subetapas intrinsecas del espectro de recuperacion del Ni irradiado con
electrones de 5 MeV a 20 K. Aparecen cuatro picos bien diferenciados que también se observan en

irradiaciones con neutrones v particulas cargadas (W. Schilling. (. Burger. K. Ischek and H.
Wenzl “Anncaling Stages i the Electmcal Resisuvise of Irradiated FCC Metals 7. in Vacancies aind
Intersunals i Metaly 7. 233 North-Hollond. Amsterdam. 1969, e 38 P. 318).

Ni

()

1. gAaP

Ap, ai
8

lg i

0
20 XN W0 0 X0 X0 o

TieK ]

Fis. I 14, Espcctro dc Recuperacion de Ni
irradiado con clectrones de 3 McV a 20 K (Ap,=34
nQlem) Sc obscrvan cuatro subctapas ntrinsccas
dentre de la Etapa Il (W Schilling. (5. Burger. K
Ischek and H Wenzl "Anncaling Stages in the
Electrical Resisuviry of Trradiared 1FCC Metals ™,
in “Vacancies and [niersunals i Metals 7 233,
North-Holland,  Amsterdam. 1969 e 38 P
JlN)

“El Modelo de Un Intersticial considera que el defecto que mugra libremente durante la Etapa | es el
intersticial, nentras que el correspondiente a la Etapa lll es de naturaleza vacunciu.

El analisis de las Etapas | v Il presentado en las § |. 4 4 corresponde a aceptar este modelo

Cuando se midio la energia de activacion de la Etapa Il su valor ne coincidia con ei obtenido a altas
temperaturas cn las expenencias de templado (12U Young Jr. “Defect Anncaling Processes in
Metaly “in Radianon Damage s Metals ™. Am. Soc Mer. Metals Park. Oluo. p. 115, 1974)

La discrepancia cn las energias de activacion ¢n Cu. Ni v .1g. junto a la rctencion dcl daiio por encima
dc la Etapa Il cn cstos mctales. a diferencia del Pt v Al licvaron a la formulacion dc un modclo
cxplicativo altemativo conoctdo comio Madclo de Dos Intersticiales  Estc modclo ha sufrido



modificacioncs desde su formulacion original (W. Schile. ~“The Modificd Two-Iniersutial Model. A
Review ™ Z. Mcialtkd.. 83, 78, 1994) pero las ideas basicas son la accptacion dc:

a) una configuracion metacstable cn la cual los intersticiales pucden migrar libremente en la Etapa 1.
b) un mecanismo de conversion que permite a estos intersticiales pasar a formar una configuracion
mas cstablc a las tcmpcraturas dc la Etapa |I. Esta ultima configuracion permancce inmovil hasta <l
comicnzo dc la Etapa [l dondc los intcrsticiales pucden migrar libremente por activacion tcrmca.

El modclo asocia al defecto migrante durante la Etapa I con ¢t defecto amado split-dumbells [100].
Esta forma es la mas estable desde el punto de vista teorico para los auteintersticiales en los metales ccc
(P.H. Dederichs. J. Lebhmann and A. Scholz. ~Resorance Models of Inersinal Atoms in foc Metaly ™
Phys. Rev. Len vol 31018 p 1130, 1973),

Este modelo es motivo actual de controversia.

La contrastacion experimental requiere de experimentes basados en aquellos proceses que estan
presentes cn ¢l Modclo de Dos Intersticiales v no cn ¢! Modclo de Un Intersticial. Por cjemplo. la
ruptura dc los di-intcrsticialcs cn monointersticiales o la cvidencia de la conversion termica. De cste
ultimo mecanismo hay una unica confinnacion. a partir dc medicioncs de frnccien intema. la cual ¢s
muy discutida (D.0). Thompson and ). Buck. “Evidence tor a Defect Conmversion Mechamsm n
Copper™: phys. star. sol. 37 33, 1970) pero ¢s a la que sc afcrran los defensores del Modelo 7.1
Sceger. “Difussion and Thermal Conversion of Crowdions ™. phys. siat. sol. 38, 235 1970)

Los puntos mas criticos dcl Modclo son:

a) No explica bien la Etapa Il en Cu. Las observaciones de rearreglos y crecimiento de aglomerados de
intersticiales cn la Etapa Il hacen imposibic accptar una configuracion inmovil dc intersticiales hasta la
Etapa Il

b) Predice la migracion de vacancias cn Cu irradiado con clectrones cntre 400 v 300 K (Etapa 1V) la
que daria ortgen a una subetapa de recuperacion que no fue observada.

¢) No cxplica la rctencion de defectos obscrvada por encima de la Etapa 11



Fundamentacion del Trabajo




§ L. 5 Fundamentacion del Presente Trabajo de Tesis
§ I. 5. 1 Importancia del Tema

Las etapas de recuperacion de los metales, § 1. 4. 4 constituyen un medio muy
utilizado, desde el punto de vista experimental, para la medicion de parametros cinéticos
(energias de activacion, ordenes de reaccion, factores de frecuencia) asociados a las reacciones
entre los defectos producidos por irradiacion neutronica.

Estas medidas son necesarias para comparar los valores predecidos por los distintos
modelos teoricos o las simulaciones por computadora.

La comprension de los procesos de produccion de defectos, de la dindmica de
interaccion entre los mismos y de las cinéticas de disolucion de los aglomerados de
defectos, es la clave para:

o predecir la ocurrencia de fenomenos presentes en los materiales irradiados [86]. Son de
particular interés tecnologico aquellos fenomenos asociados a la variacion dimensional
ocurrida en los metales sometidos a severos entornos de radiacion en los reactores
nucleares (crecimiento, hinchazon, formacion de cavidades, etc) [87,88].

¢ la produccion de nuevos materiales.

La estructura de defectos producida por los neutrones de fision es comparable a la onginada
por neutrones de fusion (14 MeV) o por neutrones energéticos producidos en reacciones
nucleares en elementos livianos (reacciones de spallation) [89]. Estos neutrones se
producen para estudiar los efectos en materiales expuestos a severaras condiciones de
irradiacion exigidas por las futuras tecnologias de reactores de potencia. Luego, a partir de
todos estos nuevos emprendimientos, la irradiacion neutronica y la evolucion térmica de los
defectos originados en las cascadas de desplazamientos atomicos, desde un punto de vista
basico, ha cobrado un creciente impulso en los ultimos afios. En particular, los resultados
surgidos a partir del cambio en las propiedades mecanicas [90,91] son los mas utilizados
para establecer comparaciones entre los distintos tipos de radiacion neutronica.

§ 1. 5. 2 Antecedentes en el Tema del Grupo Daiio por Radiacion (DxR-CNEA)

El éxito obtenido por el grupo de Daiio por Radiacion (DxR-CNEA) en el estudio de
los metales hexagonales Mg y Zn, en cuanto a la ubicacién de las etapas de recuperacion 111,
IV y V,. por primera vez y por plasticidad [10,11,27,28] y a la medicion de las energias de
activacion asociadas a las mismas en Zn [92], demostro que, trabajando en las condiciones
experimentales adecuadas, el recuperado térmico de metales irradiados a bajas dosis y
temperatura, era un campo promisiorio de investigacion.

El tema del presente Trabajo de Tesis es: El Recuperado Térmico (T > 450 K) de los
Aglomerados de Defectos producidos por Irradiacion Neutronica a 77 K y a Bajas Dosis en
Cu de Alta Pureza, a través de la Tension Critica Resuelta de Corte medida a 77 K,
TCRC ;..

La eleccion del cobre como material de estudio se fundamenta en varios aspectos que,
si bien ya han sido discutidos en la parte introductoria, debido a su importancia en el desarrollo
de este trabajo se desean destacar:



Las investigaciones de la dependencia de lu TCRC-:x con la dosis de Cu irradiado a
bajas dosis y temperatura. tealizadas en el grupo mencionado. demostraron en forma
concluyvente que:

e la dependencia de la tension de fluencia -o Tension Critica Resuelta de Corte en
monocristales- es lineal con la raiz cuadrada de la dosis (t~ (p1)'°) [28]. Estos estudios,
que tambien fueron realizados en Mg v Zn. resolvieron, para las condiciones
experimentales citadas. una larga controversia entablada entre el grupo de bajas
termperaturas de Argonne [24.25] que sostenia la dependencia t ~ (¢t)' en un amplio
rango de dosis contradiciendo. de este modo. la teoria clasica de dislocaciones v el grupo
Max Plank Institut [29.93] que afirmaba la dependencia t ~ (6t)'* El problema para las
dosis altas sigue abierto:

e la desviacion a la lev anterior (fenomeno de saturacion) ocurre en Cu, a la dosis de ~ 43 «
10" n em™ [28]. siendo este valor dos ordenes de magnitud menor que los obtenidos en
otros estudios realizados en Cu irradiado con neutrones. como se puede ver en los
multiples ejemplos presentados en ¢l capitulo L. 4.

e por encima de [a dosis anterior se produce el fenomeno de canalizacion de dislocaciones.
es decir, la formacion de canales libres de detectos [27]. En estas condiciones. los defectos
no son estables a la deformacton plastica dando lugar a la aparicion de un upper v un lower
vield point [25]). que hace disucutible el uso de la plasticidad como observable
macroscopico para la caracterizacion de los defectos. En Zn. la desviacion ocurre a la
misma dosis que para Cu [28]. v en Mg el mecamsmo es tan marcado que imposibilita el
uso de la plasticidad como observable para la medicion de cinéticas de detectos [27]:

e la componente atérmica de la tension de fluencia inicial es aditiva a las tensiones de largo
alcance. Pero esta aditividad se pierde cuando entran en juego otros mecanismos
termicamente activados (por ej en probetas predeformadas) [28].

e existen similitudes en el tamano de los aglomerados defectos producidos por irradiacion
neutronica en Zn (deslizamiento basal) v el correspondiente en Cu, lo que permite realizar
analogias entre ambas estructuras cristalinas. siempre que se trate de monocristales de Cu
orientados de modo tal que se tacilite el deslizamiento en un unico sistema de los 12
posibles en la estructura ccc [43]

§ L. 5. 3 Aspectos Discutidos de Ia Etapa V

A partirde L. 4. 4.9 la Etapa V(T - 430 K) es una etapa insuficientemente estudiada

Esta Etapa se asocia generalmente a la disociacion de los aglomcerados de vacancias
con la aniquilacion sistematica de los uglomerados de imtersticiales por vacancias termicas.
Pero los detalles de este proceso no estan bien establecidos. La resistividad eléctrica v la MET
fueron tradicionalmente las tecnicas mas usadas para e! estudio de la recuperacion térmica en
metales irradiados Pero. para el rango de temperatura de la Etapa V' hay que considerar gue

o La restividad eléctrica es un medidor eticiente de la concentracion de pares de Frenkel
Permite individualizar les distintos precesos de recombinacion de detectos puntuales
dentro de la Etapa 1 (T 63 K) en la cual se recupera el 80 % del valor postirradiacion
Pero. en la Etapa V' (T - 450 K). los detectos estan aglomerados La resistividad electrica



es indiferente a su naturaleza v configuracion y. en consecuencia. ¢l porcentaje de
recuperacion durante esta Etapa solo es de! 15 % del valor postirradiacion.

e Las numerosas observaciones por MET de los aglomerados presentes en las distintas
etapas de recuperacion de materiales irradiados realizadas a partir de los afios 60°.
actualmente son discutidas v estan siendo revisadas a la luz de los resultados obtenidos en
experimentos a muy bajas temperaturas v de las predicciones surgidas en estudios de la tase
dc cnfriamicnto dc la cascada.

* Existen interencias de la existencia de un espectro de energias de activacion v por lo tanto.
de que el proceso de recuperacion es multiactivado con energias de activacion entre ! 8 v
2.3eV [24].

Los unicos antecedentes de bibliograticos que estudian la Etapa V por esta técnica. son
los trabajos de Blewitt y col. [24] v de Makin v col. [94] quienes. repitiendo las mediciones de
Blewitt obtuvieron que el proceso es uniactivado con una energia de 2.2 eV. Ambos estudios
fueron realizados en probetas predeformadas. t.. ~ 6 MPa. a dosis por encima de la de
saturacion a temperatura de reactor v sumergiendo las probetas en sales.

§ I. 5. 4 Eleccion de las Condiciones Experimentales del Presente Trabajo

El objetivo del presente trabajo fue estudiar la Etapa V' mediante el recuperado
isocrono e isotérmico de la Tension Critica Resuelta de Corte medida a 77 K en monocristales
de Cu de alta pureza. irradiados con neutrones de fision en el reactor RA-1 de la Comision
Nacional de Energia Atomica (CNEA).

A partir de lo analizado a lo largo de toda la Parte 1. las condiciones experimentales
elegidas fueron:

1) Eleccion de blanco

Probetas de traccion monocritalinas de Cu de alta pureza y baja tension de fluencia
inicial, oricntadas de modo de deslizar en un unico sistema durante la deformacion
plastica en un ensayo de traccion uniaxial.

it) Condiciones de irradiacion.

o [rradiacion con newtrones

La irradiacion con neutrones de fision permite la introduccion de defectos en lus redes
metilicas en forma controladu y sin variar los pardmetros fisicos de referencia. Es decir,
los defectos creados por irradiacion se adicionan al estado inicial. el cual debe ser
recuperado cuando se elimina el dano

Por su parte v debido a que el camino libre medic de un neutron en cobre es del orden del
centimetro. el dafo se distribuve en forma homaogénca a lo largo del volumen de la
probeta. Esta es ta razon mas tuerte por la cual se eligen los neutrones de fision. para la
creacion de detectos en probetas masivas. La irradiacion 1onica. dependiendo de la masa . la
carga v energia de los provectiles. es también muy utilizada. pero el daio es superficial y
altamente inhomogéneo
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. - 6 2 . . . ., . ..
o Dosis < 4.5 x 10"°n/cm’ (cercana pero inferior a las dosis de saturacion y de transicion)

A esta dosis la TCRC sera proporcional a la raiz cuadrada de la densidad planar de
obstaculos creados por irradiacion. Luego:

1) las cascadas de desplazamiento son independientes entre si durante la irradiacion. v
estan distribuidas homogeneamente en volumen.

2) los defectos creados por la irradiacion son estables a la detormacion plastica
(ausencta de canalizacion de dislocaciones).

3) se verifica la aditividad simple de la tension de tluencia debida a los obstaculos
creados por irradiacion con la tension pre-irradiacion.

o Temperatura de irradiacion: 77 K

Cuanto menor es la temperatura menor es el peso de los procesos térmicos.

La interaccion con los neutrones excede en varios ordenes de magnitud a la energia termica
kT De modo que en primera aproximacion la temperatura del blanco no es importante en el
tiempo en que se producen las cascadas (picosegundos). Pero la temperatura de trradiacion
se vuelve decisiva durante la etapa de enfriamiento de la cascada ya que los defectos
creados estan en equilibrio térmico con el medio v sus cineticas dependen de la temperatura
del mismo (- exp(-E/kT)).

A 77 K v segun el modelo de un intersticial. durante la trradiacion solo migran intersticiales
mientras que las vacancias estan inmoviles hasta la Etapa I11 (250 K).

De alli que. desde el punto de vista de los aglomerados. se puede considerar que la
estructura tormada por los neutrones ha sido muy poco perturbada por activacion térmica.
Por su parte los aglomerados que se disocian durante la Etapa V son de menor tamano que
si la irradiacion se veritica a temperatura de reactor

1i1) Eleccion del observable tisico:

La Tension Critica Resuelta de Corte medida a 77 K (TCRC--).

La alta sensibilidad :de la TCRC a los defectos creados por la irradiacion asecura que
durante el proceso de recuperacion termica los defectos que se estan estudiando son los
originados durante la irradiacion.

La temperatura clegida para los censayos de traccion uniaxiales fue de 77 K La
sensibilidad de la TCRC a los aglomerados de defectos aumenta cuanto mas baja es la
temperatura del ensavo Por debajo de 77 K hay un marcado apartamiento al
endurecimiento predicho por la teorta de endurecimiento de Seeger va que. a diferencia de
un obstaculo de tamano medio. la dislocacion ve un espectro creciente de diametros

§ I. . S Plan de Trabajo

El estudio de la Etapa V se realizo a lo largo de las siguientes Series:
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1) Realizar del Recuperado Termico de la TCRC;w,.. en monocristales de Cu en las
condiciones de irradiacion dadas por los escasos trabajos de la bibliogratia. Mostrar ast por
primera vez. en forma detallada (abundancia de puntos experimentales). el espectro de
recuperacion de esta Etapa v comparar con los resultados previos de Argonne [24.23

2) Realizar el recuperado térmico de la TCRC;y, desde 200 K. luego de irradiar a 77 K. en
probetas monocristalinas de Cu que contenian sumideros para los defectos creados por la
trradiacion. El objetivo es determinar:

a) La influencia de la temperatura de irradiacion con respecto al caso presentado en 1).
b) La sensibilidad de la Etapa V a los detectos introducidos por irradiacion.

c) La resolucion de la técnica respecto a las etapas previas [11 v 1V

3) A partir del recuperado isocrono de la TCRC;7i. determinar st se encuentra evidencia
experimental de la existencia de suebetapas en la recuperacion que revelen un proceso
multiactivado durante la disolucion de los aglomerados de defectos.

4) Determinar la energia de activacion que caracteriza la Etapa en forma fenomenologica. es
decir, a partir del recuperado isotérmico de la propiedad a distintas temperaturas
representativas de la Etapa V v comparar con los resultados previos.

Para llevar a cabo este plan de trabajo tue necesario:

1) Producir los probetas monocristalinas de Cu de alta pureza. Para ello,

a) se puso a punto el equipo de crecimiento por la técnica de Bndgman de monocristales
existente en el laboratorio. Fue necesario el aprendizaje de tecnicas generales de vacio. de
deteccion de pérdidas. de bobinados de hornos. etc:.

b) se crecieron probetas con la orientacion adecuada para asegurar el deslizamiento en un
unico sistema. Los estudios se realizaron mediante la indexacion de los patrones de

retrorretlexion de Laue.
Se obtuvieron probetas con una tension inicial. ™ < 2 MPa. que es el minimo valor que se
puede lograr con esta técnica de crectmiento v utilizando Cu de alta pureza

2) Poner a punto el sistema de medicion de la TCRCy: en nitrogeno liquido (traccion
invertida)
La adaptacion. en una primera fase del trabajo. se llevo a cabo en una maquina de ensavos
universales electromecanica. v en una segunda tase en el modelo Instron 4465 .\ esta ultima
maquina se le instalo ademas la intertase para la adquisicion digitalizada de datos.

3) Poner a punto un equipo de recocidos de alto vacio que permita llevar a las probetas de Cu
a la temperatura cercana al punto de tusion

1) Estudiar el tunctionamtento del crisotato de irradiacion a baja temperatura instalado en el
reactor RA-1. para tener una participacion activa durante las irradiaciones .

Se realizaron estudios de su funcionamiento v de las normas de radioproteccion requeridas
para el trabajo con matenial irradiado
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S) Moditicar el equipo de recocidos para realizar los recuperados térmicos potirradiacion de
las probetas de traccion existente en el laboratorio destinado originalmente para realizar
estudios a bajas temperturas. para poder realizar recocidos a altas temperaturas v en vacio o
con una sobrepresion de gas inerte.

A partir de los resultados expenmetales obtenidos en los estudios 1socronos del
presente trabajo se diseno. construvo v puso a punto un equipo de recocides. basado en el
anterior. con el objetivo de minimizar el tiempo que tarda la probeta de traccion en alcanzar la
temperatura prevista del pulso. es decir. para lograr pulsos lo mas “cuadrados™ posibles.

§ L. 5. 6 Aporte Original mis Relevante del Presente Trabajo de Tesis

En las condiciones experimentales elegidas se determino que en el intervalo de
recuperacion conocido como Etapa V (T > 180 °C) se puede distinguir un espectro de
recuperacion que presenta. al menos. tres subetapas ubicadas entre ~ 220 v 250 °C (Va). ~ 250
v 290 °C (Vb) y ~ 290 y 325 °C (Vc).

Se demostro experimentalmente que el proceso de disolucion de aglomerados que tiene
lugar durante la Etapa V es muitiactivado v que los procesos son distinguibles utilizando la
recuperacion de la tension de tluencia.
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II. SEGUNDA PARTE: DESARROLLO EXPERIMENTAL

Dcbido al caracter experimental del presente Trabajo de Tesis esta seccion esta dividida cn
tres capitulos intimamente ligados a la Primera Parte, introductoria del trabajo, que fundamenta lo
realizado en el laboratorio y a cuyos temas se hara permanente referencia.

En ¢l Capitulo IL 1 se desarrolla el proceso de fabricacion de las probetas monocnistalinas y
su caracterizacion preirradiacion. Se presenta, en forma detallada, la medicion de TCRCry, es
decir, el como se midid el Unico observable fisico utilizado en el trabajo. En el Capitulo 11.2 se
describe la forma en la que se introducen los defectos, es decir, el dafio neutronico a baja
temperatura. Se presentan las caracteristicas del Reactor RA-1 y del Criostato para realizar las
irradiaciones a 77 K. Lo central dc este capitulo es la disposicion experimental del Crisotato dentro
del Reactor RA-1 para asegurar que a las probetas le llegue un espectro normal de fision. La
calibracion del flujo que llega a las probetas se realiza mediante monocristales de Zn,
simultanementc irradiados con los de Cu. En ¢l Capitulo II. 3 se trata la forma en la que se
realizaron los recuperados isdcronos e isotérmicos. Las escasas medictones analogas encontradas en
la bibliografia de la TCRC en cnstales irradiados, se realizaban mediante la inmersion dec las
probetas en sales a temperaturas prefijadas. La necesidad de realizar recuperados con la continuidad
de temperaturas requerida para el estudio de las etapas de recuperacion por plasticidad, llevo al
disefio y desarrollo en el laboratorio, de un Equipo de Recocidos concebido inicialmente para el
estudio de las Etapas 111, IV y V en metales hexagonales (Etapas de baja temperatura). Este Equipo
fue adaptado, durante este trabajo de Tesis, para el estudio de la Etapa V en Cu. Para conseguir los
pulsos “mas cuadrados”, fisicamente posibles, fue disefiado y construido, un homo nuevo, basado
en el antenior, pero dimensionado a la geometria de las probetas del presente trabajo. En el Capitulo
3 se describen los Equipos de Recocido utilizados para realizar los recuperados en las distintas
probetas y la respuesta en temperatura de los mismos. Se demuestra, en forma concluyente, que las
inflexiones en las curvas de recuperacion isocrona son fisicamente cxistentes y no introducidas
durante el proceso de medicion o por la particular forma de calculo del observable

Al final de esta seccion se encuentra una serie de notas, sefialadas con supraindices
numéricos en el texto, que son ilustrativas y complementarias, a muchos de los puntos tratados. Se
cierra este Capitulo con el listado bibliografico correspondiente.



CAPITULO 11.1: LAS PROBETAS MONOCRISTALINAS DE COBRE
§ I1. 1 La Fabricacion de las Probetas

§ 1L 1. 1 El Material de Base

Las probetas monocristalinas de Cobre utilizadas en este trabajo, se crecieron a partir de
barras cilindricas de Cobre (¢ = 4.5 mm) provistas por Jhonson Matthey & Co., Limited. El valor
especificado de pureza fue 99.999%. El contenido de impurezas presentes en el matenal,
determuinado a partir del examen espectrografico, se resume en la Tabla I1.1 [1].

Elemento Cantidad presente (ppm)
Plata 5
Hierro 1

Magnesio <]
Silicio <1

Tabla I1.1 Examen espectrografico del Cu utilizado para este trabajo [1].

En el analisis quimico, no se detecté ni selenio ni telurio por encima del limite de deteccion
0.0002 %. El examen metalografico no reveld presencia de oxigeno ni de ningun otro elemento
dentro del limite de resolucion del analisis [1].

Dada la dependencia de la TCRC con la pureza del material (§1. 1. 4. 2), es necesano
utilizar Cu de alta pureza para mimimizar el valor de la TCRC preirradiacion. La temperatura de
irradiacion del presente trabajo (77 K) corresponde a la Etapa 1. (§ 1. 4. 2. 2). Las impurezas
rcpresentan posibles centros de nucleacion para atomos intersticiales que estan migrando libremente
y por lo tanto tienen influencia en la formacion de aglomerados de intersticiales y en la evolucion
térmica de los mismos. Luego, cuanto menor sea el contenido de impurezas, mas limpio sera el
dafio y por el ello la necesidad adicional de utilizar matenial de alta pureza.

§ IL. 1. 2 Los Crisoles

El crisol utilizado fue de grafito de alta pureza y grano fino, partido en mitades. La Fig. I1.
1. 1 muestra un esquema del mismo:

Tapa Inferior Cuerpo del Crisol Tapa superior

| —o——o-0——o-o—o-<I——

[ R B B B |

Semilla Monocristal 1 Monocristal 2 Monocristal 3 Material de Carga

Fig. IL. 1. 1 Esquema de una de las mitades del crisol de grafito utilizado para el crecimiento de las probetas
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Visto de izquierda a derecha, el crisol dispone de un volumen para la colocacion de una
semilla, el cuerpo de las tres probetas de traccion, con sus respectivas cabezas, y el volumen donde
se introduce el matenal de carga.

La semilla no solo garantiza la repetitividad de la orientacion en posteriores crecidas, sino
que permite mejorar la calidad cristalina'.

Las semillas utilizadas se cortaron a partir de monocristales previamente crecidos que
aseguraban cl deslizamiento en un unico sistema (§1. 1. 2).

Los monocristales crecidos tienen forma de probetas de traccion de seccion cuadrada y dos
cabezas esféricas (@ = 6.35 mm). La Fig. 11. 1. 2 muestra un esquema de las mismas. La seccion es
de 9 mm’ y su largo, de cabeza a cabeza, de 30 mm. Estas dimensiones aseguran que, en la longitud
de trabajo (1), es decir, la parte de la muestra de seccion constante, comprendida entre las cabezas,
se establezca durante el ensayo uniaxial, un estado de tension lineal de traccion, dirigido
estrictamente a lo largo de su eje longitudinal.

I

Fig. II. 1. 2 Esquema de un monocristal en forma de probeta de traccion. Esc. 1:1.

El material de carga consiste de barras de 5 cm de largo y 8 mm de diametro, que se
crecen previamente en un crisol disefiado para tal fin siguiendo el mismo procedimiento que para el
crecimiento de las probetas descripto en § 1. 1. 3. Las dimensiones de estas barras, se calculan para
cubrir el volumen de material necesario para el crecimiento de las probetas, y la presion de carga
adicional requerida para lograr un buen llenado. De estas barras se corta, con una sierra acida, la
ultima porcion fundida, para eliminar cualquier impureza. Las barras se limpian con una solucion de
acido nitrico y agua destilada al 50 % y a 0 °C. Estas barras son monocristalinas. La Fotog. 11. 1
muestra uno de estos monocristales luego de un pulido quimico con una solucion de acido nitrico:
30 ml, acido fosférico: 15 ml, acido acético: 55 ml y glacial: 55 mg, a 85 °C.

La obtencion de monocristales esta sujeta a muchas variables. En particular y aun en
condiciones Optimas de trabajo, cs frecuente obtener barras policristalinas, con nitidos granos .

El hecho de que el cnsol esté formado por dos mitades no solamente permite el facil
vaciado dcl mismo, sino que tienc la ventaja de que su uso repetido disminuye la probabilidad de
introducir impurezas en el material de carga y por lo tanto en las probetas [2].

Antes dc la crecida, los crisoles son desgasados, en vacio, a temperaturas superiores a la dc
trabajo, es decir, T > 1100 °C, para liberar gases absorbidos.

En el cnisol desgasado y limpio se introduce la semilla y se lo cierra mediante tapas roscadas
en sus extremos. Luego, debido a la expansion térmica del metal liquido se ata el crisol con alambre
Kanthal a intervalos regulares para evitar e! derramamiento del material durante la crecida. Las
barras del matenial de carga se introducen por la parte superior, gracias a un orificio practicado en la
tapa que cierra al crisol en ese extremo y que finalmente se obtura con un tapon de grafito.
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Fotog. II. 1. 1 Monocrital de 5 cm de largo y @ = 8 mm, utlilizado como material de carga para el crecimiento
de las probetas de traccion monocristalinas de este trabajo.

§ IL 1. 3 El Equipo de Crecimiento de Monocristales

La linea de “Endurecimiento y Fragilizacion por Irradiacion Neutronica a Baja
Temperatura” del laboratorio DxR-CNEA, en la cual se llevd a cabo el trabajo experimental,
dispone de un Equipo de Crecimiento de Monocristales (Técnica de Brigdman) construido en el
laboratorio.

El equipo debi6 ser adaptado para el crecimiento de monocristales de Cu ya que era
utilizado para el crecimiento de monocristales de Mg y Zn, de menores punto de fusion respecto al
Cu (1086 °C)°. Luego de la puesta a punto del sistema de vacio, de los dispositivos de seguridad, de
la fabricacion del horno con el perfil de temperatura requerido, del reemplazo de termocuplas y de
la adaptacion de los crisoles a la geometria del equipo, se realizaron las crecidas para obtener,
primero el material de carga, y luego los monocristales necesarios para el presente trabajo de Tesis.

La Fig. II. 1. 3 muestra un esquema del Equipo de Crecimiento. El mismo consiste de un
tubo de mulite dentro del cual se introduce el crisol de grafito con el material de carga. Este tubo se
encuentra alineado y centrado respecto al horno moévil.

El material a fundir se introduce en la parte posterior del crisol. Se funde con el homo
colocado inicialmente en la posicion superior A y lentamente se va bajando manualmente, fundiendo
el material, hasta B. Todo el procedimiento se realiza en vacio dinamico del orden de 10° mm Hg
mediante una bomba difusora ad hoc. Desde esta posicion se inicia la crecida propiamente dicha, es
decir, se conecta el motor del hormo para que éste se desplace automaticamente hacia la posicion A.
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EQUIPO DE CRECIMIENTO DE MONOCRISTALES

Vélivula de
presurizacién

Vélvulas de

Reguladores
de presién

C : Controlador de temperatura | : Temporizador R : Registrador de temperatura
A : Amperimetro S yS1 : Vélvulas de seguridad V : Medidor de vacio

Fig.Il. 1. 3 Esquema del Equipo de Crecimiento de Monocristales utilizado para el crecimiento de las probetas
del presente trabajo.

El horno avanza a lo largo del tubo de mulite y en una direccion que forma 60° con la
horizontal, a 2cm/h, durante el tiempo requerido para recorrer la longitud del crisol. Completado
ese tiempo, el cual se fija en el temporizador (T), se cierra automaticamente el circuito de
alimentacion de corriente del horno y un interruptor detiene simultaneamente el avance del mismo.

El control de temperatura se realiza mediante tres termocuplas:
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1) la termocupla del homo o Termocupla de Regulacion, TCy;, de Ni-Cr, se encuentra
ubicada cn la zona de maxima tempertaura y se utiliza como sefial que ¢l regulador (C) compara
permanentemente con el valor de referencia cercano a 1120 °C.

i) La termocupla del crisol o Termocupla Interior, TC, se encuentra ubicada en el punto
medio de la semilla y la sefial ingresa a un registrador (R) que grafica la evolucion de temperatura de
cste punto a lo largo de la crecida. Esta sefal ademas cs simultaneamentc monitorcada en mV, en
un multivoltimetro conectado en paralelo con el registrador.

i) La termocupla exterior, TCg, se encuentra ubicada entre el tubo de mulite y la pared
intenior del horno (no se muestra en el esquema). Permite, mediante su desplazamiento, conocer la
temperatura de culaquier otro punto de interés a lo largo del crisol.

Un circuito adicional permite la introduccion en el interior del tubo de mulite de una
sobrepresion de gas inerte, durante el tiempo de enfriamiento o de almacenamiento del crisol en este
recinto.

Una vez crecido el material, el crisol se abre, y es vaciado cuidadosamente en una cama de
acrilico de forma idéntica a la mitad separada del crisol, para ser cortado con una sierra de hilo.

Durante este trabajo el molde de grafito no mostro alteracion alguna luego de repetidas
crecidas. Las superficies del cristal se obtuvieron limpias y brillantes.

Las probetas se marcaron con la sierra en la prolongacion de sus cabezas para reconocer la
cara en que se toma el diagrama de Laue y para diferenciarlas entre si.

§ 1L 1. 4 Caracterizacion de las Probetas

La TCRC, segun loexpresala Ecl. 1. 1 (§ I. 1. 1) depende de la orientacion de la probeta y
de la seccion de la misma. Luego, es necesario medir el valor de ambas magnitudes.

§ 11. 1. 4. 1 La Orientacion de las Probetas

La orientacion de las probetas se determiné a partir de los diagramas de retrormreflexion de
Laue (£ I°). El polo comespondiente al eje de traccion quedd cn el interior del triangulo
estereografico de modo que, en todos los casos, las probetas deslizaron en un unico sistema de
deslizamiento (§1. 1. 2).

Para este estudio la probeta es montada en un soporte especialmente diseifiado en acrilico,
que ascgura quc una de las caras rectangulares de la probeta quede perfectamente perpendicular a la
direccion del haz de rayos-X y quede fija, respecto a cualquier rotacion angular en el plano
perpendicular al mismo.

El célculo de 1a posicion del polo del eje de traccion en el tridngulo estereografico, se
realizo, inicialmentc, a partir del procedimiento descripto en [3]. Luego, se utilizd un programa de
calculo desarrollado por el Dpto de Materiales de la CNEA, que determina los indices de Miller del
polo, luego de la coincidencia de mas de 16 puntos experimentales [4].

Para cada crecida, el control de la orientacion se realizaba tomando un diagrama de Laue a
cada probeta y a la semilla, en caras distintas. De estc modo se ascguraba la igualdad en la
orientacion cristalografica de las probetas entre si y con la semilla. El valor de orientacion asignado
a las probetas, era el promedio de las cuatro medidas.

IL. 1. 4. 2 Medicion de las Secciones

La seccion de las probetas se midio con un error de 0.005 mm con un sistema de medicion
micrométrico. La longitud de cabeza a cabeza de las probetas se midi6é con un error 0.5 mm.
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§ 1L 1. 5 EI Recocido Preirradiacion

Dada la dependencia de la TCRC con la foresta de dislocaciones presentes en el material (§
1. 1. 4. 1), los cnstales fueron recocidos a 900 °C durante tres horas en vacio (10° mm Hg), en un
equipo Veeco RG-31X. De esta forma las dislocaciones se arreglan en el matenial en la llamada red
de Frank [5]. La densidad de dislocaciones no fue medida, pero es tipicamente de 10°a 10" mm?y
aumenta rapidamente con la deformacion plastica. El tratamiento de recocido descripto es el
habitualmente utilizado en la bibliografia’.

§ 11. 1. 6 La Medicion de laTension Critica Resuelta de Corte

Los primeros ensayos de traccion uniaxiales s¢ realizaron en una Maquina de Ensayos
Universales electromecanica INSTRON/TTM, con celda de carga de 100 kgf En una segunda
etapa del trabajo se utilizo el nuevo modelo INSTRON 4465 con celda de carga de 500 kgf'y con
sistema de control y adquisicion de datos computarizado.

I1. 1. 6. 1 El Ensayo de Tracciéon a 77 K

La necesidad de llevar a cabo las tracciones uniaxiales a temperatura de nitrogeno
liquido (NL) requiri6 -en ambas Maquinas de Ensayos- el disefio de mordazas. Para la
INSTRON 4465 fue necesano, ademas, la modificacion del cabezal de la misma. La celda de
carga de 500 kgf fue trasladada del carro movil al barral superior. Se¢ monté un tubo de acero
inoxidable en la parte inferior del carro mévil y concéntrico con éste se monto6 una varilla. En
su extremo superior la varilla se fija al barral superior (celda de carga) y el inferior rosca el
sistema de mordazas superiores, en que va colgada la probeta.

Con la probeta en posicion vertical, el par de mordazas que se muestra en la Fig. 1. 1.
4 (a), sujeta la cabeza esférica. El conjunto queda contenido en una pieza cilindrica roscada
que se fija a la varilla de la INSTRON. Esta pieza se indica con el nimero 3 en el esquema de
conjunto de la Fig. 1. 1. 4 (d). Las mordazas inferiores, Fig. II. 1. 4 (b), sujetan la cabeza
inferior y qucdan posicionadas por encastre. El sistema de mordazas queda centrado mediante
la accion de un tubo cilindrico mostrado en la Fig. 1I. 1. 4 (c). La base de las mordazas
inferiores esta disefiada de modo que la pieza cilindrica, adosada al cabezal, apoye en dicha
superficie. De este modo, moviendo el cabezal hacia abajo, es decir, en el sentido compresivo
de un ensayo normal, se realiza la traccion. A esta disposicion experimental se la denomina
“traccion invertida”.

El montaje de la probeta y el ensayo de traccion se realizan con el sistema sumergido en
un termo que contienc NL. Este termo se fija a una base movil que permite el desplazamiento
del mismo entre las cotas prefijadas para la experiencia. En todo momento debe evitarse el
calentamicnto de la probeta.

I1. 1. 6. 2 La Velocidad de Deformacion

En un ensayo de traccion uniaxial la velocidad de deformacion de la probeta es
constante. En todos los casos el valor elegido fue de 200um/min (3.2 x 107 min™'). Este valor
es caracteristico de ensayos de probetas monocristalinas y es coincidente con el utilizado en la
bibliografia.
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Fig. 11. 1. 4 Esquema de las mordazas para realizar la traccién invertida: a) mordaza superior (4) vista
de armba, b) mordaza inferior (1) vista de arriba, c) tubo guia (2) vista isométrica, d) corte del conjunto.
El numero (3) corresponde a la pieza cilindrica roscada que se ajusta en la varilla fijada al carro mévil
de la INSTRON.

IL 1. 6. 3. La Tension Critica Resuelta de Corte Preirradiacion

La TCRCyx preirradiacion (t*°) de los cristales crecidos para este trabajo estuvo entre 1.95
¥ 2.5 MPa, valores que coinciden con los de bibliografia, para cristales de alta pureza crecidos por
técnicas similares [2]. Estas diferencias no son sorprendentes, los valores de TCRC obtenidos por

plasticidad son sumamentes dependientes del estado mertalirgico inicial (§ 1.1.4). Se puede afirmar
que cl valor medio obtenido de t™ es ~ 2.25 MPa, con un error < 15 % en todos los casos.

IL 1. 6. 3. 1 Analisis de un Ensayo Tipo
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A continuacion se presenta el ensayo de traccion a 77 K de la probeta Cu 32-1,
irradiada a baja dosis y a 77 K (§ 11. 2) recalizada lucgo dc un pulso a 270 °C (§ 1I. 3. 2)
durante el recuperado isocrono.

El ensayo es simultaneamente registrado en dos periféricos. La grafica carga (P) vs
clongacidn (Ax) se registra a una velocidad de 10um/cm (1000x) en un registrador “Flatbed
Recorder”, de alta sensibilidad, calibrado en mV. Este alto factor de amplificacion permite un
buen control de la elongacion de la probeta cuando inicia el comportamiento plastico. Ambos
valores, P y Ax, en unidades de kgf y mm respectivamente, son adquiridos a una velocidad de
dos datos por segundo, mediante la interfase IEEE-488. Luego los valores son importados a la
planilla de un programa de graficacion. La reproduccion grafica de la curva de traccion a partir
de sus valores inatantancos permitc el mejor analisis de cada uno de los ensayos y la
comparacion entre los mismos.

La Fig. 1. 1. 5 muestra la representacion grafica de los datos adquiridos por PC del
ensayo de traccion correspondiente al pulso de 270 °C, durante el recuperado isécrono de la
probeta Cu 32-1 (§ 1I1. 3. 2. 2). La region comprendida entre los puntos A y E, se encuentra
amplificada, a la derecha.

La region OA no debe ser confundida con la zona elastica de una probeta virgen. La
pendiente de la recta no coincide con el médulo de Young. El ensayo se lleva a cabo en una
maquina dura y por lo tanto, ¢l valor obtenido es aparente y representa a la resultante elastica
de todo el sistema. Para el espécimen Cu 32-1 se obtuvo el valor 348.06 kgf/mm’. El intervalo
caracteristico dado para el modulo de Young en monocristales de Cu es 6.825 x 10" - 1.96 x
10* kgf/mm’ [6).La pendientc OA es la resultante del modulo elasico del sistema total
(probeta-maquina) y de la deformacion microplastica de la probeta.

La region AC corresponde a la llamada zona de microplasticidad (§ 1. 1. 5.1). Si se
descarga por cjemplo en el punto B, pertecneciente a esta zona, se obtiene una recta con la
misma pendiente que OA, pero en la probeta queda la deformacion permanente OB-OA. Si
AV, se mide con una sensibilidad de 10® en esta zona, se observan lazos de histéresis entre la
carga y la descarga. Si se carga nuevamente, la zona microplastica es ahora OB. A medida que
progresa la deformacion, por ej. en el punto C, las dislocaciones comienzan a llegar a la
superficie del cristal, y aparecen lineas de deslizamiento. Las ordenadas de los puntos D y D’
representan fuerzas de fluencia.

El punto D, indica el inicio de la zona de deformacion pldstica. Este es un punto
critico y muy dificil de medir experimentalmente de alli que sea necesario definir criterios para
normalizar los ensayos (§1. 1. 5. 2). El punto D’ representa un estado intermedio y el E al
cristal perturbado en su valor metalurgico inicial por el efecto de la medicion. Se puede decir
que representa a la fuerza de fluencia inicial del cristal para el proximo ensayo.

En el presente trabajo, el calculo del valor de la carga cuando la probeta inicia la
fluencia, D, sc cstim6 a partir del punto de interseccion, D’’, de las rectas correspondientes a la
region de comportamiento microplastico y plastico respectivamente. Dichas rectas se ajustaron
a los puntos experimentales usando programas de regresion lineal, basados en el célculo de
cuadrados minimos.

De este modo, en cada ensayo se cuantifico el valor de la carga y de la extension en el
punto de fluencia D'’ y en el momento de la descarga, E, es decir, el valor maximo alcanzado
durante el ensayo. Dichos valores también son almacenados en la memona de la maquina y
pueden ser leidos en el tablero de comando al finalizar el ensayo.
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Fig. II. 1. 5 Curva de carga vs elongacion del ensayo de traccion uniaxial, a 77 Kde la probeta Cu 32-1.
El ensayo es simultaneamente registrado en un graficador convencional y adquirido a 2 datos por
segundo, en una PC. Se amplifica el intervalo A-E de la curva (ventana a la derecha) para facilitar su
visualizacion. La explicacion de cada punto seialado en el grafico se encuentra en el texto.

En cl caso de probetas irradiadas, con una eleccion de escalas adecuada, es muy evidente la
entrada en fluencia ya que la curva carga-elongacion muestra un plateau cast horizontal que no deja
lugar a dudas del inicio de la deformacién.

A medida que progresa el recuperado térmico, se espera que aumente la pendiente en la
zona plastica con respecto al valor casi horizontal postirradiacion. Es necesario, por lo tanto,
evaluar en cada ensayo la minima deformacion que asegure la efectiva entrada en fluencia por
parte de la probeta.

El criterio adoptado para asegurar la entrada en fluencia de cada ensayo, es:

AU, >10°
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El mismo surge de un estudio realizado por Blewitt et al [7] en monocristales de Cu sin
irradiacion. A partir de toda una secuencia de cnsayos de carga y descarga definc la zona de
micro y macro deformacion para probetas similares a las de este trabajo (§ 1. 1. 5. 2).

Para un Al del orden de los 20um, y eligiendo una escala de 0 a 50 kgf se obtiene una
clara visualizacion de la entrada de fluencia de la probeta. Este valor es algo menor al del
criterio mencionado. La longitud de traccion efectiva de las probetas es de 30 mm, y por lo
tanto el valor predicho a partir de este criterio seria de alrededor de 30 um. Si se calcula la
Deformacion Critica Resuelta de Corte (y), mediante la Ec. 1. 1. 2 (§ 1. 1. 3), se obtiene que el
y promedio es alrededor de 0.116 x 10™.

Respecto a la pendiente de la zona plastica no hubo grandes diferencias durante el
recuperado térmico en el rango de temperaturas correspondiente a la Etapa V.

A partir de los resultados obtenidos, se concluye que:

a) todos los puntos experimentales se midieron en igualdad de condiciones,

b) se midi6 efectivamente en la zona plastica, es decir, en la zona de macroplasticidad
y, por lo tanto, el valor de la TCRC -calculado a partir del punto D’’- es una medida indirecta
de la densidad planar de los aglomerados producidos por irradiacion que actian como

obstaculos al movimiento de las dislocaciones.

c) la perturbacion introducida durante la medida de la TCRC es la minima posible.



CAPITULO II. 2: LA PRODUCCION DE DEFECTOS
§ IL. 2 Facilidades de Irradiacion

§ IL. 2. 1 El Reactor RA-1

Las irradiaciones se realizaron en el Criostato instalado en el Reactor RA-1 de la CNEA a la
temperatura dc 77 K. .

El RA-1 es un Reactor de Investigacion, de tipo tanque abierto, con un nicleo de U
(material fértit) enriquecido al 20 % con U™ (nucleo fisil). La Potencia térmica es 40 kW. El
reflector central (para reducir la pérdida de neutrones por escape y contradispersar los que han
logrado escapar) es de grafito de pureza nuclear. El moderador (cuya funcion es frenar los
neutrones de gran energia procedentes de la fision principalmente por medio de colisiones elasticas)
es agua liviana y el refrigerante (extraccion del calor que se genera en el nucleo debido a las
fisiones nuclearcs) es agua desmineralizada. Otras caracteristicas de interés se listan a continuacion

(8]

El Nicleo esta formado por 228 elementos combustibles distribuidos en 5 circulos
concéntricos, formando una geometria anular de 153 mm de didmetro intemo y 335 mm de
diametro externo.

Los Elementos combustibles son barras cilindricas de UO, y grafito de 549 mm de longitud
activa.Un reflector de grafito en cada extremo de las barras las prolonga a una longitud total de 660
mm. El 6xido de uranio esta encapsulado en vainas de¢ aluminio de 1 mm de espesor y 10 mm de
diametro externo.

El Control se efectua por medio de 4 barras de Cd encapsuladas en acero inoxidable. Las
barras estan ubicadas entre el nucleo y el reflector externo, en posiciones ubicadas a 90° entre si.
Estan acopladas, con electroimanes, a los mecanismos de accionamiento ubicados en una estructura
metalica sobre ¢l tanque. Las barras son accionadas por motores eléctricos paso a paso,
comandados desde la sala de control. Una serie de sensores permite monitorear, desde la consola, la
posicion exacta de cada una de ellas.

La Instrumentacion consta de 2 Canales de Arranque; 3 Canales de Marcha de Proteccion,
2 Canales de Marcha de Regulacion y de 1 sistema de deteccion de Radiacion de Area (con
detectores colocados en todo ¢l edificio en lugares estratégicos). Se encuentran ademas medidores
de parametros convencionales (caudal, conductividad, temperatura de agua, etc) cada uno con su
respectivo disparo de segunidad.

Circuito de Refrigeracion Primario: E| agua desmineralizada circula en sentido ascendente
por accion de bombas centrifugas. Dos torres de desmineralizacion con resinas aniGnicas y
cationicas mantienen el agua en los valores de pureza requendos.

Circuito de Refrigeracion Secundario: Por medio de un intercambiados de calor modular
del tipo de placas, se tranfiere el calor del circuito primario al secundario.

El flujo de neutrones térmicos en el reflector central es 107 n cm? 5™

La relacion entre los flujo rdpido y térmico en la facilidad del criostato es de 1.27 [9].
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Las caracteristicas de bajo ruido térmico y de minimo nivel de vibraciones mecanicas lo
convierten en un Reactor dptimo para los estudios basicos en materiales bajo irradiacion, ya que se
facilita el control de la temperatura de irradiacion y la estimacion del tiempo de irradiacion (dosis).
Cabe recordar, ademas, que la profundidad del tanque es de 2 m, lo que acorta considerablemente la
longitud de las facilidades de irradiacion y facilita el montaje y manipuleo de las mismas®. La Fig. 11.
2. 1 (a) muestra un corte esquematico del Reactor RA-1 y la II. 2. 1. (b) presenta una vista del
nucleo donde la posicion del Criostato se indica con el numero (12).
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Fig. I1. 2. 1 (a) Vista del nucleo del Reactor Experimental RA-1 CNEA vy Fig. II. 2. 1 (b) Corte esquematico
del Reactor. El numero (12) indica la posicion el Criostato en el niicleo del reactor.

La disposicion de los elementos combustibles alrededor del criostato es incorrecta ya que la
misma fue modificada para asegurar que a las probetas llegue el espectro normal de fision.
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§ 1L. 2. 2. El Criostato

El Criostato es basicamente un condensador a reflujo [10]. Consiste en un tubo de alumnio
donde se ubican las muestras de modo que queden en el punto medio de los elementos
combustibles. La ubicacion del criostato dentro del nucleo del reactor asegura la repetitividad de la
forma del espectro neutronico presentado en § 1. 2. 1 en todas las irradiaciones. Los neutrones
rapidos provienen de la corona que forman los elementos combustibles mas proximos al criostato
con una separacion entre si de 1 mm. El resto del espectro proviene de los elementos combustibles
mas alejados, es decir, corresponde a los neutrones que sufren mayor moderacion.

Una vez colocadas las muestras, se hace vacio en el tubo de irradiacion y se inyecta
nitrogeno gaseoso de alta pureza. Este ultimo se condensa en un intercambiador de calor con
nitrogeno liquido comercial que se encuentra por encima del Reactor.

El flujo de neutrones rapidos en el Criostato se determind a partir de la comparacion de la
TCRCy7 de monocristales de Zn irradiados simultaneamente con las probetas de cobre’ con curvas
de TCRC77 vs dosis, previamente publicadas [10a,11].

La Fig. II. 2. 2 muestra un esquema de la facilidad criogénica descripta:

Entroda principal para Entrada de Nitrogeno
dispositivos purogoseoso,vocio PT [
Salido de vopor
EntrododeN, deN, comerciol
Liquido comercial
N, liquido puro
Entroda de vacio SE
NN
\\
\
i Tibo de irradiacitn S
Plonomediode _ N
elementos '
combustibles
Probeto

Fig I1.7 Esquema del Criostato para irradiar a 77K [11].
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Para evaluar la uniformidad de la dosts que llega a las probetas se colocaron, a lo largo de la
cazoleta de irradiacion, 5 hojuelas de Mn a 3 cm de distancia entre si.

La diferencia en la dosis fue menor del 5 % entre las posiciones inferior y superior. De alli
que, cualquier diferencia en el endurecimiento sufrido por las probetas, es consecuencia de las
diferencias en el estado preirradiacion presente en las mismas.

Para las dosis utilizadas en este trabajo ~ 3 x 10" n cm?, las probetas

a) sufrieron un endurecimiento promedio de un orden de magnitud, lo que representa un incremento
promedio de ~ 570 %, respecto al valorde suTCRC7 inicial, T*°,

b) presentaron una TCRC;7 postirradiacion de 10.042 MPa en promedio. Las desviaciones a este
valor fueron menores al 4 %.

La Fotog. II. 2. 1 muestra la boca del reactor RA-1. El tubo horizontal amarillo a la derecha
es la linea de inyeccion de NL, vacio y sistemas de deteccion para las irradiaciones a baja
temperatura. El Criostato se ubica en una posicion equivalente al tubo de inoxidable central que se
muestra en primer plano.

Fotog. II. 2. 1 Vista de la boca del Reactor RA-1. El tubo horizontal a la derecha, de color amarillo, es la linea
de myeccion de NL, de bombeo y de los sistemas de deteccion del Criostato [12].
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§ 11. 2. 3 Decaimiento Nuclear del Cu Irradiado con Neutrones

El Cu tiene dos isotopos estables que reaccionan durante la irradiaccion neutronica. La
Tabla I1. 2. 1 resume las caracteristicas de los mismos:

Isotopo Abundancia | Seccion eficaz | Vida media emision
Cu* ~70% 4.5 bams 12.7h B (0.7 MeV)
Cu® ~30% 2.16 barns 5 min Byy (1 MeV)

Tabla I1.2. | Isétopos estables del Cu [13).

La pnmera cvaluacion que se realiza, lucgo de la irradiacion, es la determinacion de la
actividad de la muestra. Para ello se utilizan las siguientes expresiones [14,15,16]:

R=R, (1-¢™)
R = éc Am
M
A= 0693
TI 2
donde

¢ es el flujo neutronico

o es la seccion eficaz de captura neutronica
m la masa de la muestra irradiada

M Ila masa atomica del Cu (en gr.)

A cl numero de Avogadro

t el tiempo de irradiacion

T12 la vida media de! isotopo

A partir de la actividad, se calcula la dosis de exposicion D [Roetgen g h], dada en la
ecuacion:

ER

D, =
Y 4nd?

udlr(‘

siendo,

E la energia del foton emitido

R la actividad de la muestra

d la distancia a la muestra

Uare €l coeficiente masico de absorcion (~0.03 ¢cm? g")

De este modo se estima el tiempo necesario de decaimiento de las probetas para su
extraccion del Criostato. Los valores se comparan con los medidos por los detectores.

Luego las probetas se almacenan en un termo con nitrogeno liquido, hasta su completo
decaimicnto (- 5 T,,).
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CAPITULO II. 3: EL RECUPERADO TERMICO
§ 11. 3 Los Dispositivos de Recuperado Térmico
§ I1. 3. 1 Descripcion del Equipo de Recocidos Utilizado en esta Tesis

Los recocidos isécronos e isotérmicos (§ 1. 5) se realizaron, inicialmente, en un equipo de
recocidos existente en el laboratorio, disefiado para estudiar las etapas de recuperacion de Mgy Zn,
¢s decir, para realizar pulsos a baja temperatura [11]. Este equipo fue modificado mediante el disefio
de una tapa para evitar la oxidacion de las probetas de Cu durante el estudio de la Etapa V.
Ademas, se agreg6 una via para bombeo y otra para introduccion de gases inertes en el recinto que
aloja a la probeta [17].

Cualquicr recuperado isotérmico presenta inicialmente una disminucion rapida del valor de
la propiedad en funcion del tiempo. Las primeras mediciones son de enorme interés fisico pero el
tiempo de recocido de estos primeros puntos experimentales esta ligado a la relacion existente entre
el tiempo en que la probeta alcanza la temperatura del pulso y la duracion del mismo.

Con el objctivo de mejorar el tiempo en el cual la probeta alcanza la temperatura del pulso,
se disefio un homo, basado en la misma idea del anterior, pero adaptado a la geometria de las
probetas de Cu y con las modificaciones necesarias para optimizar la transmision de calor a la
probeta.

A continuacion sc detallan las caracteristicas funcionales de los equipos utilizados para el
recuperado térmico de las probetas de este trabajo.

IL 3. 1. 1 El Equipo de Recocidos para Recuperados Isécronos e Isotérmicos a Baja
Temperatura

El Equipo de Recocido prototipo para realizar recuperados a baja temperatura se muestra
enlaFig II. 3. 1. Con este dispositivo se midio la Etapa V del Zn (§ IV. 5). El homo esta insertado
dentro de un cilindro de Cu macizo que permite estabilizar la temperatura de la probeta. El
mecanismo de tranmision de calor, a las temperaturas de trabajo, es conductivo. Dada la alta
capacidad calorica del cobre, una vez que el homo esta en temperatura, debido a la enorme
diferencia entre las masas del bloque y del sistema portaprobeta, la inercia térmica hace que el homo
no varie su temperatura. El conjunto se monta dentro de un Dewar al que se hace vacio dinamico,
para aislar el sistema.

La temperatura del bloque se mide mediante una termocupla de Chromel-Alumel,
envainada cn acero inoxidable. Esta temperatura es la sefial que se compara permanentemente con
la temperatura de referencia fijada en el Regulador Eurotherm (con ajuste proporcional-integral y
diferencial), que mude a la centésima de miliVolt (1 °C = 0.039 mV). La temperatura de la probeta
se mide mediante una termocupla, de las mismas caracteristicas que la del homo, colocada en el
punto medio de una de las mitades del homogeneizador partido. E! homogeneizador envuelve al
cuerpo de la probeta mejorando la conductividad térmica a lo largo de la misma y minimizando los
gradientes longitudinales. Durante el pulso de recocido a baja temperatura, la temperatura se regula,
manualmente, mediante la intoduccion de nitrégeno liquido por un embudo colocado
tangencialmente a la pared exterior del bloque y en el punto opuesto a la termocupla de regulacion
del homo.

La probeta, sumergida en NL, se monta sobre el homogeneizador y el conjunto se introduce
en un tubo portaprobeta, rebosante de NL, dentro del horno. De este modo la temperatura de la
probeta pasa de 77 K hasta la temperatura de regulacion prevista para el pulso.
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Fig. 1. 3. 1 Equipo de Recocidos para realizar los recuperados isocronos e isotérmicos a baja temperatura

IL 3. 1. 2 La Modificaciéon del Equipo de Recocidos para el Estudio de la Etapa V

Debido a que la parte superior del horno esta abierta al exterior en el equipo de recocido
descripto, la realizacion de pulsos a alta temperatura (T > 100 °C) ocasiona la oxidacion de la
probeta durante el pulso. Luego fue necesario modificar el sistema. Para ello se disefi6 una tapa de
acero inoxidable con tres entradas independientes una para introducir la probeta, otra para el

bombeo del recinto y una adicional para la inyeccion del gas inerte que se muestra en el esquema
general del Equipo en la Fig. II. 3. 2.



Fig. 1. 3. 2 Esquema del homo especialmente disefiado para realizar los recuperados isocronos e isotérmicos
de la Etapa V, del Equipo de Recocidos utilizado en esta Tesis.

Introducida la probeta por el tubo central, se hace vacio (107 torr). Los tratamientos
térmicos se llevan a cabo a unos pocos milimetros de mercurio de gas inerte. Con este dispositivo

no se observo oxidacion en la probeta presentando ésta el mismo aspecto antes y después del
recocido.

IL 3. 1. 3 Diseiio de un Horno para el Recuperado Térmico de Probetas de Tracciéon entre 70
y 700 K

Los motivos que condujeron a la realizacion de un nuevo horno para el estudio de la Etapa
V, como ya fue mencionado (§ II. 3. 1), se basan en las limitaciones del Equipo precedente y en la
necesidad de optimizar el tiempo de alcance de temperatura de la probeta masiva de Cu. De este

modo se puede medir, en recuperados isotérmicos, la rapida recuperacion de la TCRC7x durante
los primeros instantes del proceso.

El equipo precedente presentaba dos inconvenientes:

1) El tiempo que tardaba el homo en llegar a 300 °C ,temperatura media de la Etapa V, era del
orden de 7 h, al que habia que adicionar el tiempo de estabilizacion.
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2) Con respecto al pulso, el tiempo de alcance de temperatura de la probeta hasta 5 °C por debajo
de la temperatura de referencia, era del orden de 6 min.

Luego, a partir de la curva de potencia del homo prototipo, se disefid un nuevo homo, con
el doble de potencia disipada por unidad de superficie y adaptado a las dimensiones de las probetas
de Cu del presente trabajo. Las modificaciones esenciales consistieron en:

a) disminucion de la masa del bloque de Cu

b) disminuicion del diametro intemo del horno

¢) diminuicion del gradiente de temperatura en la probeta

d) disminucion al maximo del espacio entre las distintas componentes
e) duplicacion de la potencia por unidad de superficie

Todas las mejoras se realizaron a partir del estudio de la respuesta en temperatura del homo
descripto en (§ I1. 3. 1. 1). Por ejemplo, la dependencia de la conduccion del calor con la masa de la
probeta y la influencia de los espaciados entre las paredes homegeneizador-cazoleta se realiz6
mediante estudios con cilindros macizos de cobre de diferentes didametros que simularon probetas.

Algunas de las caracteristicas a destacar son las siguientes:

a) El horno

El homo fue bobinado sobre un cilindro de cobre de 17.8 cm de longitud, y diametro
interior de 9 mm. Este diametro se reduce a 7.5 c¢m en los ultimos 7 cm del homo. Este cambio de
seccion permite apoyar la cazoleta portaprobeta, en forma repetitiva y en la misma posicion, dentro
del homo. La distancia de la pared interior al centro de! alambre calefactor es de 1.5 mm. Sobre el
bobinado se realizé una proyeccion de cobre fundido y luego se maquino hasta un espesor de 5.5
mm. En estas condiciones se lo introdujo en un homogenizador de cobre de 5 mm totalizando asi un
diametro exterior de 30 mm. El homogenizador esta partido a la mitad del homo y consiste de dos
cilindros huecos, el superior abierto por ambos extremos y el inferior cerrado en su base. Cada
mitad se fija al homo con tres tomillos a 120°. Entre ambos homogeneizadores se coloco un anillo
posicionador para termocupla. Este consiste en un toroide de seccion cuadrada de 5 mm de arista.
El homo tiene en su punto medio un agujero pasante para colocar la termocupla. Esta pieza tiene
por objeto obturar el orificio diametralmente opuesto de la termocupla y posicionar a la misma. La
pieza se fija por medio de un tomnillo radial al homo. Un tomillo especialmente disefiado para ser
colocado en forma tangencial permite fijar la posicion de la termocupla en el lugar deseado. La
termocupla se fijo en una posicion que permite el contacto con el borde interior del horno.

b) El bobinado

El homo fue bobinado con un alambre calefactor compacto de 14.05 /m y & =1 mm.
Sobre el cuerpo del homo se maquinaron ranuras de 0.5 mm sobre las que luego se bobinaron las
espiras. En uno de los extremos del homo se colocé un tornillo, con el alambre de bobinado
doblado por la mitad. A partir de alli sc bobinaron espiras dobles. Estc procedimicnto permitc sacar
por la parte inferior del homo, a los dos cables calefactores. El bobinado se realizo en forma
continua sobre una longitud dc 87.5 mm. Luego se rctiro la herramienta, se avanzo 3 mm y sc
continuo con el resto del maquinado. Para extraer el conductor por la parte superior del homno, se
hizo una pieza auxiliar. Para unir cl calefactor con cl conductor (junta calientc) sc disciid un
procedimiento de soladadura ®,

116



¢) La cazoleta porta-probeta

La probeta se introduce por medio de una cazoleta de cobre de 7.25 mm de diamctro
interior y 8.05 mm de diametro exterior (espesor 0.4 mm). En la base y a Smm de la parte superior
de la cazoleta sc maquinaron cuatro aletas que aseguran el centrado, la disminucion del contacto
térmico y la conveccion del calor. El espacio entre el borde exterior de la cazoleta y la pared interna
del homo cs de 0.45 mm. La cazoleta sc introduce y sc extrae del homo mediante dos cintas
delgadas de cobre soldadas a la misma y que llegan hasta la tapa superior. El espacio entre la
cazoleta y la pared interior del homogeneizador de la probeta es de 0.125 mm.

d) El homogeneizador de la probeta

El homogeneizador se encuenta partido en mitades. El largo es de 36.4 mm y & =7 mm. El
mismo rodea el cuerpo de la probeta hasta la mitad de las cabezas.

La termocupla de la probeta es de Chromel-Alumel con conector, de © = 1 mm. La
termocupla pasa por un pasante de termocupla que tiene tres O’rings de sellado y un torillo
cxterior que permite el ajustc mecanico de la misma, en la posicion deseada, evitando
desplazamientos involuntarios

A diferencia del homo prototipo, la termocupla no esta fija al homogeneizador. La probeta
se introduce dentro de la cazoleta y una pieza de cobre soldada en el extremo de la termocupla a
modo de tapa, se introduce en la parte superior de la cazoleta y de este modo se ingresa al homno.

El esquema general del equipo, con estas modificaciones, se muestra en la FigIl. 3. 3. Ef
sistema de calentamiento consiste del homo (H) descripto, ubicado en el interior de un Dewar (D).
La tapa de acero inoxidable, ya mencionada, cicrra herméticamente al homo. La cntrada central
para el ingreso de la probeta, es concéntrica al homno. La entrada lateral izquierda esta destinada a la
evacuacion del recinto y a la introduccion de gases inertes. La entrada lateral derecha se utiliza en
los recocidos a baja temperatura y esta destinada a la introduccion de NL. El cuello del Dewar, se
enfria mediante una serpentina por la que circula agua El sistema de control y regulacion de la
temperatura del horno consiste del controlador de temperatura (Eurotherm) con el tiristor (T) y el
supresor (S) y un amperimetro (A) que mide la comente que llega al homo. Los periféricos para el
registro de la temperatura son el registrador (R) que simultaneamente registra la sefial de la
termocupla del homo y de la probeta. El mismo esta conectado en paralelo al multivoltimetro digital
(Md) que permitec monitorear la temperatura a la milésima de mV. El sistema de inyeccion de
gases incrtes consiste del balon de gas (Ar), de las valvulas de regulacion (Vr), de seguridad (Vs),
de presurizacion (Vp) y del manémetro (M) que mide la sobrepresion de gas (en mm Hg) en el
recinto que aloja a la probeta. Finalmente, el sistema de evacuacion consiste de una bomba
mecanica (Bm) que permite la evacuacion dinamica del Dewar, mediante la apertura de la valvula
Va o del reciento interior mediante la valvula Ve.

El agregado de cilindros huecos de cobre con espesores de pared previamente calculados,
concéntricos al cuerpo del homo, permite la realizacion de pulsos de temperatura entre 77 y 700 K.
De este modo ¢l homo disefiado es versatil para realizar estudios de recuperacion térmica en todas
las etapas de recuperacion, en probetas de traccion, con las dimensiones de las utilizadas en este
trabajo.

La duplicacion de la potencia por unidad de superficie en el nuevo disefio, permite alcanzar
300 °C en 15 min, con una inyeccion de corriente de 1.5A.
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Fig. IL. 3. 3 Diagrama Esquematico del Equipo de Recocidos con el que se realizaron las ultimas mediciones

en este trabajo.
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§ 1L 3. 2 Estudio de los Pulsos de Temperatura

La respuesta en temperatura del Equipo de Recocidos es de suma importancia en este
trabajo ya que, la realizacion de pulsos isocronos e isotérmicos, es el medio por el cual se estudian
las ctapas y se midc la energia dc activacion aparente de los procesos de recuperacion observados.

Cada pulso de temperatura se registra en un registrador de dos canales, en uno de los cuales
sc grafica la scfial de la termocupla del homo y en el otro la de la probeta. Esta dltima sefial sc
visualiza permanentemente en un multivoltimetro que permite aseguar la centésima de mV (0.25
°C). En todos los casos la probeta es introducida dentro de su cazoleta con NL. El criterio clegido
para determinar el origen del tiempo en el pulso, es decir a partir de qué instante se comienza a
medir los 10 min de duracion en el recuperado isécrono, sc establecio en el instantc en el cual la
probeta se encuentra a 5 °C por debajo de la temperatura prevista para el pulso (Tx).

En la Fig 11. 3. 4 se puede comparar la respuesta en temperatura del homo prototipo y del
homo con el que se realizaron las ultimas mediciones. El grafico con cuadrados oscuros
corresponde a un pulso de temperatura de 214 °C realizado con el homo prototipo.

Las curvas con simbolos claros corresponden a la porcion inicial de pulsos realizados con el
horno adaptado a las probetas y a las siguientes temperaturas: 211 °C (triangulos invertidos), 214
°C (cuadrados) y 217 °C (circulos). Los pulsos se muestran desde 0 mV, 0 °C, hasta la temperatura
prevista. El recocido se realizé a una sobrepresion de 40 mmHg de Ar. Durante los primeros 10
segundos se produce la cvaporacion de NL, luego la probeta comienza su calentamiento en forma
lineal (14.28 mV/min 6 ~ 350 °C/min) llegando a 0 °C en 27 seg. Luego, la pendiente continia
disminuyendo gradualmente hasta alcanzar en ~ 3,5 min la temperatura del pulso. Estas
estimaciones corresponden a los valores promedios de medidas realizadas en las condiciones
expenmentales descriptas y varian con la sobrepresion y tipo de gas inerte utilizado.

Todas las curvas ajustan analiticamente a la expresion:

r(y=af(l-e*)+c

siendo ¢ el valor de la temperaturaa /=0, a+ ¢ = Tpuw y b = I un tiempo caracteristico que mide
la demora que tarda la probeta en alcanzar la temperatura del pulso (en 5I" se alcanza el 99 % del
valor deseado). El valor promedio de 5I" para el homo prototipo fue de 6.42 min para las
temperaturas de la Etapa V. Con el homo nuevo este valor se ha reducido a 3.5 min representando
una mejora del 54 % en el tiempo de alcance de temperatura por parte de la probeta. Se considera
que este valor es inmejorable para la concepcion del dispositivo adoptada ya que, como se puede
ver en § 1. 3. 1. 3 se trabaja con espesores y espaciados minimos en las distintas partes del
dispositivo.

En el caso de un recuperado isécrono (§ 1. 4. 1) la probeta recibe sucesivamente pulsos de
temperatura de 10 min de duracion, a temperaturas crecientes dentro de la Etapa V. Luego de cada
pulso se mide la TCRC;7:. A partir de las curvas con simbolos claros en la Fig. II. 3. 4 s¢ desprende
que la repetitividad de la forma del pulso a distintas temperaturas csta determinada por la
geometria y por el mecanismo predominantemente conductivo de la transmision del calor.

Durante los tratamientos isotérmicos, la probeta es sometida repetidamente a pulsos a la
misma temperatura de duracion creciente, luego de cada uno de los cuales se mide la propiedad. La
representacion grafica de un recocido isotérmico corresponde a una funcion que se caracteriza por
una rapida variacion inicial y luego un comportamiento asintotico para tiempos largos (§ I11. 4. 2).
La deteminacion de los primeros puntos experimentales es critica ya que limita el valor al cual
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pueden realizarse los cortes para calcular la energia de activacion por el método de cruce. Lo mismo
ocurre a tiempos largos. Con el nuevo homo se ha mejorado notablemente la relacion entre el
tiempo demorado por la probeta en alcanzar 5 °C por debajo de la temperatura prefijada para el
pulso (tiempo de subida) y la duracion del este tltimo.
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Fig. II. 3. 4 Comparacion de la respuesta en temperatura del homo “prototipo™y del homo con el cual se
realizaron las ultimas medidas. El pulso con simbolos cuadrados oscuros corresponde al primero de los

homos (214 °C), y los pulsos con simbolos claros al segundo. Los pulsos graficados corresponden a las
siguientes temeraturas 211 °C (triangulos), 214 °C (cuadrados) y 217 °C (circulos) respectivamente.

Debido a que el objetivo del presente trabajo de Tesis es demostrar la existencia de una
subestructura de recuperacion dentro de la Etapa V, en Cu irradiado con neutrones, la mayor parte
de los tratamientos térmicos realizados fueron isécronos (10 min), a las temperaturas de interés.
Solamente se realizaron recuperados isotérmicos, con el homo prototipo, para medir la energia de
activacion media de la Etapa V (§ I11. 4. 2. 1).

Sin embargo, el recuperado térmico permite determinar parametros termodinamicos que
posibilitan la identificacion de los defectos o al menos de su naturaleza, comparando los resultados
con datos de la bibliografia. Los parametros mas frecuentes son, la ya mencionada energia de
activacion y el orden de la reaccion. El formalismo para el calculo de estas magnitudes es
completamente analogo al utilizado en la teoria cinética quimica [18].

Cualquier estimacion de parametros asociados a defectos, realizada a partir de los datos
experimentales, requiere la evaluacion del tiempo asignado a cada pulso, debido a que los mismos
no son perfectamente cuadrados, y a que durante el tiempo de subida, los defectos han empezado a
reaccionar. Esto significa elaborar un criterio de correccion del tiempo asignado a cada pulso,
especialmente para los primeros recuperados isotérmicos, de corta duracion, donde el “peso’del

* tiempo de subida no es despreciable frente al tiempo total del recocido.
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IL. 3. 2. 1 Criterio de Correccion para los Pulsos de Temperatura

La elaboracion de un criterio de correccion esta ligada a la adopcion de un conjunto de
hipotesis acerca de la disolucion de los aglomerados de vacancias ocurrida durante la Etapa V. El
modelo mas sencillo, aunque poco realista, es suponer que el proceso de disolucion es uniactivado,
cs decir asumir la presencia de un Gnico proceso, cuando en realidad son muchos , simultaneos, con
diferentes velocidades de reaccion.

Si se supone que un tipo de defecto, distribuido homogéneamente y no interactivo con los
otros defectos presentes, requiere una cierta energia de activacion E para suffir alguna reaccion la
cual se cuantifica en ¢l cambio de la propiedad medida, y que la fraccion de defectos que posee esa
energia esta dada por el factor de Boltzmann, ¢ **7, la velocidad de recuperacion de la propiedad P
(en nuestro caso la TCRCyx;) se puede describir mediante la Ec. II. 1:

dP(1) £
arc) __ " Ec.IL
— == AP() exp[ ”]

donde P(1) es cl cambio en la propiedad remanente luego de un tiempo 7 a T [K], 4 es la constante
de Boltzman, 4 es una constante, la cual para n = 1 es un factor de frecuencia. y “»” es el llamado
“orden de la reaccion”.

Si se asume que E es del orden de la energia de activacion, ~-2 eV, (§II1. 4. 2. 1) yquen =

1 [18], la Ec. 1. 1 se puede integrar y se obtienc la Ec. I1. 2:
r _I:

P()=P, exp \ - At exp(—,") Ec.11.2
] k1

Pero, st la probeta es sometida a un pulso de temperatura no cuadrado, es decir, la
temperatura T de la Ec I1. 2, no es constante, es necesario repetir la integracion anterior teniendo en
cuenta esta dependencia funcional. Luego, para calcular el tiempo equivalente se igualala Ec 1. 2 a
la obtenida integrando el pulso real, para un dado valor de recuperacion. El resultado esta dado en
laEc. 11.3:

’ "E
eXp i
{7k,
__0
teq (’exp) T = °E Ec. 1.3

kT
e x

En la misma t es el tiempo proveniente del formalismo correspondiente al caso “ideal”, y
I €s el correspondiente a la evaluacion del pulso“real”. La temperatura de regulacion del horno,
T., es un parametro fijo en la Ec. Il. 3 y representa un valor asintotico al cual tiende lentamente la
temperatura de la probeta.

La Fig. II. 3.5 (a) muestra los pnmeros 5 min de un pulso de recocido realizado en el hormo
nuevo a la temperatura de regulacion, T, = 573 K. El onigen de tiempo corresponde a la
temperatura inicial de -5.83 mV (nitrgeno liquido). La Fig. 11 3. 5 (b) representa al integrando de la
Ec. II. 3 para el pulso de la Fig.I1. 3. 5 (a). Entre 2 - 4 min se puede ver la desviacion del factor de

Boltzman respecto al caso ideal de una funcion escalén.
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Fig. I1. 3. 5 (a) Representacion grafica de los primeros 5 min del pulso temperatura T = 573 K, realizado con
el homo nuevo: (b) integrando del numerador de la Ec. 11. 3 para el pulso considerado.

Finalmente, la Fig. I1. 3. 6 rcpresenta, en forma grafica, a la Ec Il. 3. Las ordenadas
correponden al tiempo equivalente del pulso cuadrado de temperatura T,. y las abscisas al tiempo
experimental del pulso realizado. La curva con circulos oscuros es para T, = 568 K y la curva con
cuadrados oscuros es para T,, = 573 K.

A partir de esta Fig. 11. 3. 6 se puede ver:

a) La sensibilidad de la Ec. I1. 3 al valor del parametro T... Las rectas mostradas se trazaron a partir
del ajuste por cuadrados minimos a los ultimos puntos experimentales. La pendiente de las rectas
estd dada analiticamente por el cociente entre el factor de Boltzmann correspondiente al
experimento real, evaluado en la temperatura a la que estabilizo la probeta, Tw, con respecto a
exp(-E/kT,). El cnterio adoptado para la correccion de las medidas, en todos los casos, es tomar
T,.

b) La abscisa al origen de ambas rectas esta en 3 min. Esto es esperable a partir de la repetitividad
de.los pulsos de temperatura del homo. Para tiempos de recocido menores a 3 min la correccion no
es lineal. Para las medidas del presente trabajo no se han tenido en cuenta tiempos tan cortos.
Luego, para realizar las correcciones a los tiempos, basta moverse a lo largo de una recta
determinada por la abscisa al origen y un punto evaluado a partir de reemplazar en la Ec. II. 3 el
tiempo experimental correspondiente.
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Fig. II. 3. 6 Representacion grafica de la Ec. II. 3. En la misma se muestra la sensibilidad de la ecuacion a la
variacion del parametro T.. Las rectas mostradas corresponden al ajuste por cuadrados minimos de los
ultimos 6 puntos experimentales. La pendiente de las rectas se indica con la letra m.

¢) Una vez dcterminados los recuperados isotérmicos sc debe calcular la energia de activacion y
comparar el valor obtenido con los 2 eV propuestos a modo de incognita en la Ec. I1. 1. Si los
valores no coinciden sc¢ deberia tomar el determinado experimentalmente como nuevo punto de
partida. Se espera que cuando la evaluacion sea la correcta se debe obtener la reproduccion del
valor dc la cnergia de activacion aparente de la etapa.

d) Un analisis analogo se puede hacer suponiendo un orden n > 1. En este caso la Ec II. 1 debe ser
reemplazada por la Ec. II. 4. De este modo también puede indagarse acerca de si el orden propuesto
es el correcto.

I’(r)=1’0[1—% exp (‘—E]J - Ec.11. 4

0

§ I1. 3. 3 El Recuperado Isdocrono y Ia Tension de Fluencia

El nucleo de esta Tesis es el establecimiento de la existencia de subetapas dentro de
la Etapa V de recuperacion de Cu irradiado con neutrones a baja temperatura. Por lo tanto
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fue necesario evaluar primero si los puntos de inflexion presentes en un dado recuperado
isocrono son introducidos en el proceso de medicion o responden a un proceso fisico
subyacente (disolucion o cambios de configuracion de los aglomerados de defectos que traban
a la dislocacion). Y, segundo, asegurar la repetitividad del fenomeno cn probetas similares.

En las probetas Cu 29-2, Cu 26-1 y Cu 26-2 (§ IIl. 1 y § IIl. 2. 1), en que las
temperaturas de los pulsos estan suficientemente espaciadas, y por lo tanto los valores de carga
son muy diferentres cntres si, la ubicacion global de la Etapa V es muy clara. El ajuste del pico
de las funcion derivada a una funcion gaussiana, permite ver el apartamiento de la simetria
respecto a la campana, formandose hombros u escalones en ¢l lado de las bajas temperaturas.
Este hecho fue el primer indicio de la presencia de una subestructura de la Etapa V.

Pero la determinacion de subetapas presentes en cualquicra de las etapas de
recuperacion y por cualquier técnica, es una tarea tediosa. Requiere barrer un intervalo
estrecho de temperatura con la mayor cantidad posible de mediciones. Las mismas deben ser
equiespaciadas para facilitar cualquier estudio de diferenciacion matematica. Esto implica, en el
presente caso, diferencias de temperatura cntre pulsos menores o del orden de los 5 °C y
diferencias en los valores de carga del orden de las decenas de gramos fuerza. Ambos
requerimientos son cubiertos por los equipos utilizados. La INSTRON-4465 resuelve en el
orden del gramo fuerza y las medidas de temperatura, durante el pulso son altamente estables,
los pulsos son repetitivos y el error en las medidas de temperatura se considera inferior a
medio grado.

La curva de recuperacion isdcrona de la tension de fluencia debe mostrar puntos de
inflexion inequivocos en esos intervalos. Debe permitir el ajuste de la misma, a funciones
analiticas cuya derivada presente extremos dentro de los mismos. Luego, dada lo pequeiia de
las diferencias de carga involucradas, el resultado es un conjunto de puntos experimentales
como el mostrado en la Fig.Il. 3. 7.

En la misma se presenta el recuperado isocrono de la probeta Cu 32-1, realizado con el
homo nuevo. La grafica inferior (circulos claros) corresponde a tomar la carga en ¢l punto de
fluencia D" y la superior (circulos oscuros) en el punto E, de carga maxima sefialados en la
Fig. II. 1. 5. Es decir, ignorando o teniendo en cuenta el efecto perturbativo de cada medicion.
El ultimo caso corresponde a la peor situacion ya que se esta incluyendo en la medida los
defectos producidos durante la medicion.

La mayor diferencia se encuentra en el primer ensayo realizado luego de un pulso a 178
°C. El Ax correspondiente fue de 20.6 um. El comportamiento es similar en ambas mediciones.
Se encuentran tres puntos de inflexion en los recuperados isdcronos. Estas curvas son
ajustables a funciones gaussianas, graficadas dentro de cada intervalo con el unico fin de
ayudar a la visualizacion de los puntos de inflexion. Los ajustes mostrados corresponden al
peor de los casos.
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Fig. 1. 3. 7 Recuperado isocrono de la probeta Cu 32-1, realizado con el homo nuevo. La grafica
inferior (circulos claros) corresponde a tomar la carga en el punto de fluencia D"’ y la superior (circulos
oscuros) en el punto E de carga maxima. Se muestran los ajustes en cada subintervalo a funciones

gaussianas con el solo objetivo de permitir la rapida visualizacion de los puntos de inflexion dentro de
cada uno de los intervalos tomados.



Notas

"En monocristales crecidos sin semilla, se hacen evaluaciones cualitativas de la perfeccion cristalina tomando
diagramas de Laue a largo de toda la crecida. Se han distinguido tres zonas (JH. Wernick and HM. Davis.
“Preparation of High-Purity Copper Single Crvstals, J. Appl. Phys. 27. 2. 149. 1956) segun el orden de
enfriamiento. La barra monocritalina crecida, si bien tiene la misma orientacion, sufre de vanaciones en la
perfeccion a lo largo de la misma. La ultima porcion del material que se enffia es la mas perfecta. El
prolongado recocido a altas temperaturas hace desaparecer el aterismo de los puntos de reflexion de la
primera parte que se enfiia, es decir la de mas baja calidad. La explicacion de este comportamiento reside en
que el grafito no es tan buen conductor térmico como el cobre de modo que la primera porcion que se enfria
esta sujeta a un agudo gradiente de temperatura respecto de la (ltima porcién. En monocristales crecidos con
semilla se encuentra que la calidad cristalina es uniforme a lo largo de toda la crecida.

?E] punto de fusion del Mg es 651 °C y el del Zn 420 °C.

*El tratamiento térmico de las probetas ha sido un tema muy discutido. En los primeros tiempos, la
necesidad de lograr una alta relacion pya/psz de cristales utilizados en mediciones galvanométricas o de
magnetoresistencia Hall (JH. Gnicwek and A.F. Clark. “Preparation of Copper Crystals with Low
Electrical Resistivity". J. Appl. Phys. 36. 3358. 1963), motivo el inicio de numerosos estudios en el tema, que
luego se prolongarian al estudio de otros observables fisicos. Se observaban mejoras notables en funcion de la
presion, de la naturaleza del gas en contacto con las muestras durante el recocido, de la temperatura y del
tiempo en que se prolongaban los tratamuentos.

*El Reactor Experimental RA-1 es optimo para realizar las irradiaciones debido a:

a) El flyjo local, es decir, el que llega a las muestras, es constante durante la irradiacion. Debido a la baja
produccion de venenos, la posicion de las barras de control permanece fija durante el tiempo de irradiacion (6-
3 hs). Este hecho permite asegurar la dependencia lineal entre el flujo y el tiempo de irradiacion.

b) Un flujo de 10 ¥ n cm 7 s se obtiene con una potencia térmica de 40 kW. Esta potencia, y por lo tanto el

bajo calentamiento gamma, se puede comparar con la correspondiente al RA-3 de 5000 kW y sdlo un orden

de magnitud adicional de flujo , 10 " n cm™s”, o la de la Central Atucha -1 de 300.000 kW, de 5 x 10 ® n
2 _-1

cm”s’.

¢) Una buena realcion de flujo rapido a térmico.

*Las calibraciones del flujo neutrénico se realizaron utilizando las medidas de la TCRC 7 en Zn y no en Cu
debido a las siguientes razones:

a) El cinc presenta una TCRCx preirradiacion un orden de magnitud inferior al cobre (~ 0.2 Mpa). Este
valor de tension es despreciable respecto a la tension debida a los obstaculos creados por irradiacion. De este
modo se puede considerar que el incremento At® postirrradiacion , es una medida directa del endurecimiento.
Luego, el Zn permite la obtener una dispersian menor en los valores de dosis respecto al Cu.

b) A diferencia del cobre, la tension inicial de probetas de Zn iradiadas en las mismas condiciones
experimentales se recupera dejando a las probetas 24 hs a temperatura ambiente. En Cu se necesitan
recocidos prolongados, en vacio y a temperaturas superiores a los 800 °C.
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SLas junturas elemento calefactor (NiCr)-elemento conductor de cobre fueron soldadas con alambre de aporte
de aleacion de plata 900. La union fue enhebrada en un cilindro hueco de acero inoxidable AISI 316L de @ =
5 mmy L =50 mm. Este “casquillo”cumple las funciones de:

a} centrar y proteger la union elemento calefactor-elemento conductor de esfuerzos mecanicos,

b) contener el material aislante (0xido de magnesio).

Establecida la corriente eléctrica, la union fue desgasada en vacio dinamico durante un tiempo prolongado.
Una vez obtenida la aislacion adecuada (~ 20 MQ) se introduce una sobrepresion de gas inerte de alta pureza,
se cierra uno de los extremos con un tapén del mismo material y se suelda con plata 600.La Fig. II. 1 muestra
un esquema ilustrativo de lo descripto (H.C. Gonzdlez, C.D. Anello y M. T. Miralles, Dispositivo para
realizarRecuperados Térmicos Postirradiacion de Probetas de Traccion entre 77 y 700 K. presentado y
aceptado al Cso. IBEROMET-V., Rosario, Sept. 1998, Argentina).

Sellado con Plata 600 Calelactor NICr Conductor Cu

Polvo de OMg

Tapébn de sellado

Fig. II. 1 Esquema ilustrativo de la union elemento calefactor-elemento conductor. (a) indica la
direccion de compactado y sellado
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§. I1I. RESULTADOS EXPERIMENTALES

En esta seccion se presentan los Resultados Experimentales obtenidos a lo largo de este
Trabajo de Tesis.
La modalidad de presentacion de los mismos es, en todos los casos, la siguiente:

a) Nomenclatura:

Todos los ensayos de traccion fueron realizados a 77 K, y se expresan, de aqui en
adelante. con los simbolos: t°® (TCRCy preirradiacion), 1° (TCRCry postirradiacion), t° (<
1°) (TCRCy7x luego de un pulso de recocido a temperatura T > 77 K). El endurecimiento
inducido por el dafio neutronico a 77 K es At Imd = (1°-1°°) es una constante para cada
probeta y la condicion inicial a partir de la cual se normalizan los recupcrados isocronos ¢
isotérmicos. El endurecimiento remanente en la probeta luego de un pulso de recuperacion a
temperatura T (> 77 K), se expresa como At* = (1" -1°°).

b) Datos de la probeta:

Una Tabla retine a todos los datos pertinentes de cada probeta. En la misma se detallan
las medidas que caracterizan el estado preirradiacion y postirradiacion, las condiciones de
irradiacion y datos significativos del tratamiento térmico al que fueron sometidas.

c) Representacion grdfica de los puntos experimentales:

Junto a la representacion grafica de los recuperados isocronos e isotérmicos (ejc de
ordenadas a la izquierda y simbolos oscuros) se incluye el grafico correspondiente al médulo
de la derivada de la curva experimental (eje de ordenadas a la derecha, simbolos claros). Esta
representacion es la habitual como surge del § 1. 4. 2 ya que permite la rapida visualizacion del
intervalo de temperatura en el cual la velocidad de recuperacion es maxima para un dado
proceso y permite, a partir de las areas, calcular parametros propuestos en los modelos
teoricos. En todas las figuras del presente trabajo los datos experimentales se uncn con lineas
que no corresponden a ningun ajuste tedrico y se dibujan simplemente para guiar la vista. Las
temperaturas se expresan en grados centigrados. Cuando los recuperados son realizados desde
bajas temperaturas es mas conveniente adoptar la representacion en temperatura absoluta, K.
En estos casos se adjunta, cntre paréntesis, el valor correspondiente en °C para evitar la
discontinuidad en el analisis.

d) Listado de las caracteristicas sobresalientes
e) Comparacion entre probetas semejantes:
El estudio realizado de la Etapa V comprende cinco series de medidas:
La Primera Serie (Cu 29-2 y Cu 26-1) estuvo destinada a:
- reproducir los escasos resultados de la bibliografia referidos a la recuperacion térmica de la

TCRC en monocristales irradiados a dosis por encima de la saturacion y temperatura de
reactor.
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- obtener la ubicacion en temperatura de la Etapa V, en estas condiciones experimentales, pero
con la continuidad y uniformidad de las medidas permitidas por el dispositivo de recocidos
descriptoen § 11.3.1.1.

- observar la sensibilidad de la Etapa V con la dosis
La Segunda Serie (Cu 26-2 y Cu 32-1) tuvo por objetivo:

- repetir la recuperacion de la Etapa V pero cn las condiciones experimentales descriptas cn §
1. 3. 2, es decir bajas dosis y temperatura de irradiacion, iniciando la recuperacion desde 200 K

(Cu 26-2), es decir, pasando por las Etapas previas (111 y [V) (§ .4.4.6y1.4.4.8).

- la insinuacion de la existencia de una subestructura dentro de la Etapa V, puesta en evidencia
gracias a la alta sensibilidad de la TCRCy7x a los aglomerados de defectos producidos por
irradiacion y a las condiciones de irradiacion elegidas, indujeron a la realizacinon de la
recuperacion isocrona cada 10 min y cada 3 °C de la probeta Cu 32-1, semejante a la anterior
e irradiada en las mismas condiciones. La puesta en evidencia de tres procesos, sugerida a
partir de las tres inflexiones de la curva de recuperacion isocrona, a temperaturas coincidentes
con los hombros observados cn el pico de recuperacion de la probeta Cu 26-2, fueron la
primera confirmaciéon obtenida experimentalmente por esta técnica de la presencia de las
subetapas denominadas en este trabajo Va, Vb y Ve.

La Tercera Serie (Cu V-1, Cu V-2 y Cu V-8) consistio en el:

- estudio detallado de la subestructura de la Etapa V. El Cu V-2 fue destinado a la
recuperacion isocrona de la Etapa Va y las dos probetas restantes - Cu V-1 y Cu V-8- al
estudio de la Vb y Vc. Estas probetas fueron crecidas en el laboratorio e irradiadas a baja dosis
ya77K.

La Cuarta Serie (Cu 4 y las 8 probetas restantes) tuvo por finalidad:

- medir la energia de activacion a partir del recuperado isocrono de las Etapas Va, Vb y Vc. El
calentamiento involuntario a temperatura ambiente de este lote de probetas luego de la
irradiacion, condujo a la repeticion del recuperado isocrono de la probeta Cu 4. Debido a que
se observo la evidencia de una nueva subdivision dentro de la Etapa Vc, se destinaron las
restantes probetas a verificar si esta observacion ecra reconfirmada a partir de estudios
isotérmicos realizados en el intervalo de temperaturas de la Etapa Vc. Todas las probetas
fueron crecidas en cl laboratorio ¢ irradiadas simultaneamentc a bajas dosis y temperatura..

- se midio la energia de activacion de la Etapa Vc, en forma fenomenologica, a partir de los
recuperados isotérmicos, suponiendo un proceso uniactivado (§.1. 4.4.9)

La Quinta Serie (Zn 8-2) se centro en:

- el recuperado isocrono de la Etapa V en Zn, con la continuidad de medidas necesaria para
poner en cvidencia la posible existencia de una subestructura de recuperacion, analoga a la del
Cu, dentro de esta Etapa en este metal. Esta estructura no fue observada en la tnica curva de
recuperacion publicada [1] debido al nimero insuficiente de medidas verificadas en el intervalo
correspondiente a la Etapa V.
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§ H1. 1 Primera Seric

§ 111 1. 1 Recuperado Isécrono correspondiente a la Etapa V de Ia TCRC7;;x en Cu
Irradiado con Neutrones a 350 K y Dosis ~ 10” n m™

Sc inicia cl estudio de la Etapa V con la recuperacion de dos probetas monocristalinas
de Cu (Cu 26-1 y Cu 29-2) irradiadas a dosis por encima de la de saturacion y a temperatura
de reactor. El objetivo es obtener por primera vez, mediante esta técnica, el intervalo de
temperatura en el que se produce la recuperacion mas significativa de la Etapa V en estas
condiciones experimentales. La dosis y temperatura de irradiacion, como se explico en § 1.3.2,
no son las mas adecuadas para inducir defectos cuya posterior recuperacion pueda ser
cuantificada a partir de medidas de la TCRC. Pero dichas condiciones de irradiacion
constituyen el dnico antecedente de estudio de la Etapa V existente en la bibliografia, por
plasticidad. Para ello fue necesario realizar el recuperado isocrono con la continuidad de
medidas pertinentes para poder efectuar una diferenciacion de la curva expenimental que
muestre el pico de recuperacion sin ambigiedad.

El Cu 26-1 y Cu 29-2 son probetas que se encontraban en el laboratorio y que fueron
irradiadas cn Argonne afios atras. Es decir, son completamente similares a las utilizadas por
Blewitt y col. [2] en sus experiencias e irradiadas en las mismas condiciones. Estas probetas
fueron almacenadas a temperatura ambiente y en vacio, durante un periodo prolongado.

Los datos de interés de las probetas asociados a las condiciones de irradiacion y

magnitudes pre y postirradiacion se encuentran resumidos cn la Tabla II1.1:

Cu 26-1 Cu 29-2

Seccién (A) 7.749 + 0.327 mm’ 7.644 + 0.304 mm’

(6 =4.22 %) b =39%)
Longitud entre cabezas (1) 31.15+ 0.1 mm 30.76 £ 0.1 mm
eje-plano (111) (x°) 49° 55’ + 1° 58°4° +1°
eje-direcc. [101] (A°) 42°7T +1° 31°58°+1°
Factor de Schimdt 0.4775 0.4567
1°° ~2 MPa ~2 MPa
Tinu 80 °C 80 °C
Dosis (Pt) 1.3 x 10”%nm? 6.33 x 10%nm”
1° 31.4 MPa 49 MPa
AT™ = (1°-1°°) 29.4 MPa 47 MPa
o =
[/(° Ai?f;f;f'o’:)d:"]%g;’“‘r' 1470 % 2350 %
Interv. de recup. isocr. (AT) 100 - 433 °C 134 - 380 °C
1" fin de la recup. 4.5 MPa 6.5 MPa
% recup del dafio
[(r°-z*)7m " 100 91.5% 90.42 %
eje-plano (111) postrecup. 47°3° £ 1° 56°23'+1°
eje-direcc [101] postrecup. 43°35° £ 1° 33°40’ £ 1°
Factor de Schimdt post irrad 0.4948 0.4608

Tabla III. 1 Datos correspondientes a las probetas Cu 26-1 y Cu 29-2
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Se puede observar a partir de la Tabla I11. 1:

- La geometria de las probetas medidas es idéntica a las crecidas para este trabajo de tesis. (§

1.

- La orientacion del eje de traccion dentro del tridngulo estereografico garantiza el

deslizamicnto en un tnico sistema dc los 12 posibles permitidos para el Cu (§1.1.2).

- El valor preirradiacion no fue medido, ya que las probetas estaban irradiadas. E! consignado

en la Tabla I11. 1 es el especificado con el envio de las probetas y coincide con el obtenido para

los monocristales crecidos por la técnica de Bridgman en el laboratorio (§ 11.1.3). Este valor es

indicativo ademas de la alta pureza del metal utilizado (§ 1.1.4.2) (no se disponc de los datos

del estudio espectrométrico).

- La temperatura de irradiacion corresponde a la llamada temperatura de reactor, cuando se

realizan irradiaciones a temperatura ambiente. El valor se debe al calentamiento gamma en los

reactores de fision (~ 80 °C).

- El valor de dosis asignado es el calculado a partir de las curvas publicadas de endurecimiento
vs dosis, obtenidas por el grupo DxR [3]. Es decir, representa la dosis equivalente que

tendrian las probetas si la irradiacion se hubiera llevado a cabo en el reactor RA-1-CNEA (12

dias de irradiacion continuada).

-El valor dec 1° pone en evidencia la alta sensibilidad de la tension de fluencia, medida a 77 K| a

los aglomerados de defectos producidos por la irradiacion neutrénica. (Lo mismo ocurre en

Mg y Zn irradiados a bajas temperaturas [4]).

- El T™ es la variable experimental que se utilizo para cuantificar ¢l dafio. Si bien en estas

condiciones experimentales es discutible la aditividad de las tensiones (§ 1.3.5), se la adopta

para poder entablar comparaciones con las restantes probetas de este trabajo.

Debido a que las probetas sufricron una seric de tracciones, se¢ redetermind la
orientacion al final del recuperado térmico para evaluar si, a pesar de la pequeiia deformacion
resuelta de cada ensayo (§ 11.1.6.3.1), la hipotesis de mantener la orientacion inicial constante
era aceptable. La hipotesis se sostuvo inicialmente dado que el calculo analitico del nimero de
tracciones necesario para que el polo correspondiente al eje de traccion alcance el borde [001]-
[T11] del triangulo estereografico era siempre mucho mayor que el nimero de tracciones
realizadas. Pero debido a lo discutido en (§1.1.2) en el sentido de que se trata de un limite
fisico y no matematico, se decidio la comprobacion experimental. El resultado indica que el
deslizamiento continua siendo simple. La misma conclusion se obtuvo a partir del estudio de
lineas de deslizamiento de la probeta al finalizar el trabajo.

La Fig. III. 1 muestra el recuperado isocrono (10 min) de la TCRC,#, de las probetas
Cu 26-1 y Cu 29-2, en funcion de la temperatura.

Los valores en el eje de las ordenadas estan normalizados en cada probeta, de modo
que el valor “1” corresponde al valor postirradiacion (1" = 1°) y el “0” al de recuperacion total
(1" =1°°).
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Fig IlI. 1 Recuperado isécrono (10 min) del endurecimiento de las probetas Cu 26-1 (circulos oscuros) y Cu
29-2 (triangulos oscuros) a lo largo de la Etapa V (eje de ordenadas a la izquierda) y del modulo de la funcion
derivada correspondiente (eje de ordenadas a la derecha y simbolos claros). Los monocristales de Cu fueron
irradiados con neutrones a dosis por encima del valor de saturacion en Cu (~ 10”n m?) y a temperatura de

reactor.

§ IIL 1. 2 Comparacion de las Probetas Cu 29-2 y Cu 26-1

En la Fig IIl. 1. se puede ver que:

a) ambas probetas presentan un recuperado monotono decreciente con el incremento de la
temperatura siendo la recuperacion mas significativa en el intervalo 220 a 350 °C. Si bien el
namero de medidas es insuficiente para cualquier afirmacion concluyente, la forma del pico en
el lado de las bajas temperaturas sugeriria la presencia de diferentes procesos de disolucion de

aglomerados de vacancias.
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b) La probeta Cu 29-2, presenta indicios de la presencia de un pequefio hombro en el intervalo
225-250 °C.

c) La posicion del pico de recuperacion de la Etapa V se encuentra, en ambas probetas,
alrededor de 314 °C.

d) El endurecimiento promedio recuperado dentro de la Etapa propiamente dicha, es en
promedio, del 80,2 % del valor postirradiacion y se ubica entre - 250-380 °C.

e) En la Tabla I1I. 2 se encuentran discriminados los porcentajes de recuperacion obtenidos a
partir del recuperado isocrono a lo largo del intervalo estudiado, en ambas probetas. En el
subintervalo 132-223 °C, la probeta expuesta a menor dosis presenta un 10 % de recuperacion
mayor que la probeta Cu 29-2, mientras que en el subintervalo 250-350 °C este
comportamicnto sc¢ invierte.

El criterio adoptado para la eleccion de los subintervalos de temperatura de la Etapa V surge
del analisis de los recuperados térmicos del conjunto de todas las probetas restantes irradiadas
a bajas dosis y temperatura.

100-132C 132-223C 223-253C 253-350C T>350C

Cu 26-1 31 % 11.18 % 7% 67.65 % 11.07 %

Cu 29-2 32% 1% 6.6% 79.14 % 10.06 %
A% 10.18 % 11.49%

Tabla I 2 Comparacion de los porcentajes de recuperacian del endurecimiento de las probetas Cu 26-1 y Cu 29-2

f) Ambas probetas quedan con un endurecimiento remanente (~ 10 %).

§ LIL. 2. Segunda Serie

§ 1L 2. 1. Recuperado Isécrono correspondiente a la Etapa V de la TCRCy:¢x en Cu
Irradiado con Neutrones a 77 K y Dosis ~ 4.5 x 10 n m™

Con el objetivo de estudiar la Etapa V, pero en las condiciones experimentales elegidas
para este trabajo, se decidio repetir el estudio anterior con dos probetas (Cu 26-1 y Cu 32-1),
de la mima procedencia que las anteriores, a las que se les realiz6 un recocido previo de 40 min
a 723 K. De este modo las probetas, que presentaban un 1™ de ~ 5 MPa, fueron nuevamente
irradiadas a 77 K y a dosis menores a la de saturacion. La Tabla III. 3 reine los datos
experimentales de las mismas:
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Cu 26-2 Cu 32-1

Seccion (A) 7.804 + 0.388 mm’ 8.247 + 0.250 mm’
Longitud entre cabezas () 314+ 0.14 mm 30.687 + 0.44 mm
eje-plano (111) (x°) 58°5 £ 1° 48° + 1°
eje-direcc. [101] (A°) 32°24’ £ 1° 42° + 1°
Factor de Schimdt 0.4462 0.4915
Tiempo de Recocido 40 min (430 °C)
1°° 4 86 MPa 5.76 MPa
Tirad 77K
Dosis (Pt) 45x10"nm?
1° 18.86 MPa 49 MPa
AT™ = (1°-1°°) 14.0 MPa 47 MPa
o =
g
Interv. de recup. isocr. (AT) | 200 - 729 K(-73 - 456 °C) | 453 - 593 K (180 - 320 °C)
" fin de la recup. 12.5 MPa 13.14 MPa
% recup. del dafio

To_t,)‘/’m 2 100 45.428 % 48.94 %

Tabla III. 3 Datos correspondientes a las probetas Cu 26-2 y Cu 32-1

§ IIL 2. 2 La Probeta Cu 26-2 (Recuperacion desde 200 hasta 623K, (-73 - 350 °C)

La introduccion de dafio en condiciones mas controladas debia permitir clarificar los
rasgos mostrados en el estudio anterior. Con la probeta Cu 26-2. se realizd el recuperado
isocrono (10 min) en el intervalo 200 a 623 K que se muestra en la Fig. 1I1. 2.

En la misma se puede observar:

a) Entre 77-266 K (-196 a -7 °C) se produce la recuperacion del endurecimiento asociado a las
reacciones entre defectos que tienen lugar al final de la Etapa Il y Etapa Il (§ 1444y § 1. 4.
4. 6). Se continia luego con una zona sin recuperacion significativa hasta aproximadamente
460 K (187 °C) en que se inicia la Etapa V. La cual se extiende a lo largo del intervalo 460-
623 K (187-350 °C).

b) El pico de recuperacion de la Etapa V se sitia alrededor de 560 K (287 °C). Es decir, se
observa un corrimiento de ~ 30 K con respecto a las probetas anteriores hacia las bajas
temperaturas.

¢) Lo mismo ocurri6 con la Etapa Ill, localizada alrededor de 205 K (~ 68 °C). Esta Etapa, se
ubica generalmente alrededor de 223 K (-50 °C) (§ 1. 4. 2. 3). Se observa la insinuacion de un
hombro alrededor de 235 K y de un pequeiio pico de recuperacion alrededor de 400 K. En
ambos casos las medidas experimentales son insuficientes para tener certidumbre de los
mismos.
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Fig 1I1. 2 Recuperado isocrono (10 min) del endurecimiento de la probeta Cu 26-2 desde 200 K hasta finalizar
la Etapa V (eje de ordenadas a la izquierda, circulos oscuros) y del modulo de la funcion derivada (eje de
ordenadas a la derecha, circulos claros) respectivamente. La probeta monocristalina de Cu fue irradiada con
neutrones a 4.5 x 10® n m?ya 77 K en el Reactor RA-1-CNEA.

d) En el lado izquierdo del pico de recuperacion de la Etapa V, aparecen dos hombros que sc
apartan del ajuste simétrico a una funcion gaussiana dibujada en linea punteada, con el unico
objetivo de estudiar ese borde. De corresponder a subprocesos de recuperacion estos deberian
esperarse entre 462-509 K (- 189-236 °C), 509-523 K (236-250 °C) y finalmente, entre 523-

600 K (250-330 °C).

§ I1L 2. 3 La Probeta Cu 32-1 (Recuperacion desde 453 hasta 593 K (180 a 320 °C))

Con la probeta Cu 32-1, comparable a la anterior, se estudio la Etapa V en el intervalo
180-320 °C. El recuperado isocrono se llevo a cabo cada 3 °C, con pulsos de 10 min.
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Fig 111. 3 Recuperado isécrono (10 min) del endurecimiento de la probeta Cu 32-1 a lo largo de la Etapa V (eje
de ordenadas a la 1zquierda, circulos oscuros). El modulo de la funcion derivada de 3 funciones gaussianas (eje
de ordenadas a la derecha, circulos claros), ajustadas a los puntos expenmentales en cada subintervalo, se
dibuja al sélo efecto de poner en evidencia las temperaturas alrededor de las cuales ocurren las inflexiones en
el recuperado is6crono respectivamente. Los monocristales de Cu fueron irradiados con neutrones a baja dosis
y a 77 K en el reactor RA-1-CNEA.

En esta Fig. I11. 3 se pueden distinguir:

a) Tres inflexiones en la recuperacion isocrona. Los picos que se muestran corresponden a la
derivacion de la curva promedio que pasa a través de los puntos experimentales en cada
subintervalo. El primer pico (- 213 °C) corresponde al punto de inflexion de la curva de
recuperacion isocrona del intervalo 180-230 °C (10 puntos experimentales). El segundo pico
(- 250 °C) al intervalo 230-270 °C (10 puntos expenimentales) y el tercero (~ 290 °C) al
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intervalo 270-320 °C (10 puntos experimentales). De aqui en adelante, en este trabajo, se hara
referencia a estas subetapas de recuperacion como Va, Vb y Ve respectivamente.

La ubicacion “cxacta” del maximo dc los picos cs funcion del ajustc usado.
Simplemente se dibujan para ubicar alrededor de qué temperatura ocurre la maxima velocidad
de reaccion de los defectos cuya variacion se refleja en un cambio en el incremento de la
propiedad medida. Lo importante es la puesta en evidencia, mediante el recuperado de la
tension de fluencia, de diferentes procesos de disolucion de aglomerados originados durante la
irradiacion neutronica a bajas dosis y temperatura, que no fueron observados anteriormente en
Cu. midiendo esta propiedad.

§ I11. 2. 4 Comparacion entre las Probetas Cu 26-1 y Cu 32-1

a) La ubicacion de los picos de recuperacion en la probeta Cu 32-1 es consistente con los
intervalos de recuperacion observados en la probeta Cu 26-2. En esta ultima no se llevo a cabo
este analisis debido a la escasez de puntos experimentales. Simplemente y al igual que las
probetas Cu 26-1 y Cu 29-2, se usO para tener un primer acercamiento a la Etapa V en las
condiciones cxperimentales de bajas dosis y temperatura.

b) En la Tabla III. 4 se comparan los porcentajes de recuperacion dentro de cada intervalo. En
ambas probetas el endurecimiento remanente es similar y la recuperacion del endurecimiento
durante la Etapa (Va+Vb+Vc ) ¢s menor del 20 %.

c) En Cu 32-1 se observo una disminucion del porcentaje de recuperacion a lo largo de las tres
subetapas. Este comportamiento no aparece en Cu 26-2, recuperada desde 200 K. Es decir, la
recuperacion de la Etapa V seria sensible a los procesos de recombinacion de defectos en las
etapas previas.

% de recuperacion Cu 26-2 Cu 32-1
Va ~4.2 ~ 5.647
Vb ~7 ~5
Vc ~7 ~232
% remanente ~66.5 ~ 65 .82

Tabla II1. 4 Porcentajes de recuperacion en las subetapas

§ HI. 2. 5 Comparacion de la Probeta Cu 32-1 con las Probetas de la Primera Serie (Cu
29-2 y Cu 26-1)

A partir de la comparacion de las probetas se destacan los siguientes rasgos:

a) El decaimiento del porcentaje de recuperacion en la Etapa V con la dosis, pone cn evidencia
que los obstaculos creados durante esta Etapa se oniginaron durante la irradiacion neutronica
(Cu 29-2 y Cu 26-1).

b) Un corrimiento del pico de la Etapa V en 30 °C hacia las bajas temperaturas (Cu 26-2)
respecto a las irradiaciones a mayor dosis y a temperatura de reactor, confirma el item antenior.
Las probetas Cu 26-2 y Cu 32-1 fueron recocidas a una temperatura insuficiente para disociar
a todos los aglomerados creados durante la irradiacion previa, de modo que durante la

139



irradiacion a 77 K estos defectos actuaron como sumideros (radiation annealing) dejando en
consecuencia una estructura de dafio diferente. y recuperable a menor temperatura. Como era
de esperar, el porcentaje de recuperacion a lo largo de la Etapa V fue significativamente menor
que en las probetas Cu 29-2 y Cu 26-1.

c) La disminucion en el porcentaje de recuperacion ocurrida durante de la Etapa V en las
probetas irradiadas a baja temperatura, es esperable dada la menor dosis recibida (dos ordenes
de magnitud menor).

§ 111. 3 Tercera Scrie

I1L. 3. 1. Recuperado Isécrono correspondiente a la Etapa V de la TCRCy5i en
Cu Irradiado con Neutrones a 77 K y Dosis ~ 4.5 x 10°°n m™: Etapas Va, Vb y V¢

Con el objetivo de confirmar la existencia de la subestructura de la Etapa V, observada
en las probetas anteriores, se decidio realizar recuperados isdcronos en cada uno de estos
intervalos. Para tal fin se crecieron en el laboratorio (§ 11.1.3) tres probetas monocristalinas de
Cu -Cu V-1, Cu V-2 y Cu V-8- de baja TCRCsx, que fueron irradiadas a bajas dosis y
temperatura, es decir en las condiciones de las dos probetas anteriores, pero sin sumideros
iniciales.

Los datos experimentales de las probetas se presentan en la Tabla IIl. 5

Cuv-2 | Cu V-8 | Cuva
Seccion (A) 10.619 + 0.175 mm’
Longitud entre cabezas (1) 30 mm
eje -plano (111) (x°) 42° +1°
eje-direcc. [101] (A°) 53° +1°
Factor de Schimdt 0.4488
Recocido preirradiacion 900 °C (5 h)
1°° ~ 2 MPa*
Tirrad 77K
Dosis (Dt) ~4x10°nm?
tiempo de irradiacion 6 h 10 min
7° 13.58 MPa 12.95 MPa 14,98 MPa
AT™ = (1°-1°°) 11.58 MPa 11.95 MPa 13.98 MPa
E/("A?i‘i/r't:o;ji"‘;o'g’]”"' 579 % 596 % 698 %
Interv. de recup. isocr. o o o
estudiado (AT) 218-320°C 227-378 °C 270-440 °C
7’ fin de la recup. 3.03 MPa 5.86 MPa 10.32 MPa
K’tﬂ‘f::’)‘/’;ﬂ]d:"]‘(’)o 54.32 % 34.55 % 35.81 %

Tabla 111. 5 Datos experimentales de las probetas Cu V-1, Cu V-2 y Cu V-8. * no se midi6 para
evitar cualquier deformacion, el valor asignado es el promedio obtenido en crecidas similares.
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§ 111, 3. 2 La Probeta Cu V-2 (Etapa Va)

El monocristal Cu V-2 se destind a reconfirmar la Etapa Va en estas condiciones
cxperimentales, mediante el cstudio isocrono, cada 10 min y 5 °C a partir de 218 °C y
prolongando su recuperacion hacia las restantes Etapas.

Los resultados se muestran en la Fig. 111. 4:
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Fig. II1. 4 Recuperado isocrono (10 min) del endurecimiento de la probeta Cu V-2 destinado al estudio
de la Etapa Va (eje de ordenadas a la izquierda, circulos oscuros) y del médulo de la funcion derivada
(eje de ordenadas a la derecha, circulos claros) respectivamente. ElI monocnstal de Cu V-2 fue
irradiado, junto a las probetas Cu V-8 y Cu V-1, con neutrones a 77 K y 4.5 x 10®° n m?, en el Reactor
RA-1-CNEA.

Se observa:

a) La Etapa Va (9 puntos experimentales) sc extiende entre ~ 177-250 °C, presentando un pico
de recuperacion alrededor de 227 °C.
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b) La Etapa Vb (8 puntos experimentales) se exticndc entre -- 250-287 °C

c) La Etapa Vc sc inicia a partir de 290 °C. La rccuperacion sc¢ pudo seguir hasta 320 °C
cuando se doblo accidentalmente la probeta.

§ 111. 3. 3 La Probeta Cu V-8 (Estudio de Etapas Vb y V¢)
La probeta Cu V-8 se utilizo para estudiar la recuperacion de la Etapa Va y Vb. El

rccuperado sc micio a partir del maximo de la Etapa Va. Los resultados se muestran en la Fig.
Il 3
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Fig. Ill. 5. Recuperado isocrono (10 min) de la carga (P) de la probeta Cu V-8 destinado al estudio de
las Etapas Vb y Vc (eje de ordenadas a la izquierda, circulos oscuros) y modulo de la funcion derivada
(eje de ordenadas a la derecha, circulos claros) respectivamente. El monocristal de Cu V-8 fue irradiado
con neutrones, junto a las probetas Cu V-2 y Cu V-1,24.5 x 10®nm™ y a 77 K, en el Reactor RA-1-
CNEA.
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Dada las presentes condiciones expcrimentales (probetas “idénticas” por construccion ¢
irradiacion conjunta) y a los efectos de reconfirmar la ubicacion de las Etapas Vb y Vc,
podemos comparar directamente los valores de P (carga) vs Temperatura (T) obtenidos
durante los ensayos de traccion uniaxiales de la probeta a lo largo del recuperado isécrono (§
11.1.6.3.1). En la Fig. I11. 5 sc observan dos puntos de inflcxion en la recuperacion isocrona
ubicados alrededor de 273 y 323 °C respectivamente. La separacion de las Etapas se visualiza
claramente alrededor de 283 °C.

§ I11. 3. 4. La Probeta Cu V-1 (Estudio de Etapas Vb y Vc¢)

El cnstal Cu V-1 estuvo destinado a ver las Etapas Vb y Vc en estas condiciones
cxperimentales. La Fig. 111. 6 mucstra los resultados obtenidos:
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Fig. I11. 6 Recuperado isocrono (10 min) de la carga (P) de la probeta Cu V-2 destinado al estudio de
las Etapas Vb y Vc (eje de ordenadas a la izquierda, circulos oscuros) y mddulo de la funcion derivada
(eje de ordenadas a la derecha, circulos claros) respectivamente. El monocristal de Cu V-2 fue irradiado
con neutrones, junto a las probetas Cu V-8 y Cu V-1, a 4.5 x 10 n m?y a 77 K, en el Reactor RA-1-

CNEA.
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Nuevamente se grafica P (carga) vs T (°C). En la Fig. 111. 6 se visualizan dos picos de
rccuperacion ubicados en 284 °C y 305 °C respectivamente. La separacion cntre los mismos
ocurre alrededor de 290 °C.

§ l1L. 3. 5 Comparacion cntre las Probetas Cu V-2, Cu V-8 y Cu V-1

a) En estas probetas se vuelve a confirmar la presencia de las Etapas Va (Cu V-2), Vb y V¢
(Cu V-1y CuV-8).

b) Los porcentajes de recuperacion obtenidos se presentan en la Tabla III. 6:

Probeta |T <223 °C Va Vb Ve Va+Vb+Ve | Remanente
CuV-2 |~3305%| ~84% 3% 23.72% | 35.12%* | 5432 %
Cu V-8 ~34% 5% 10 % 16 % 30 % 34.55%
Cu V-1 ~ 36 - > 6% 22.1% - 35.81 %
promedio | 34.35% 6.7 % 6.3 % 20.6 % 2756 % | 35.18 %

Tabla 111. 6 Porcentajes de recuperacion en las subetapas Va, Vb y Vc a partir del recuperado isocrono
de las probetas Cu V-2, Cu V-8 y Cu V-I: *valor inferido a partir de suponer que el porcentaje
remanente es similar al de las restantes probetas

De la Tabla II1. 6 se deduce que:

a) La recuperacion promedio de las Etapas Vb y V¢ es comparable, siendo mayor ¢l porcentaje
de recuperacion en la Etapa Vc.

b) Durante la Etapa V se recupera un 30 % del dafio.
c) El porcentaje de endurecimiento remanente oscila alrededor del 35 %.

d) En las probetas V-1 y V-8, la Etapa V¢ parece presentar una subestructura.

§ IIL 3. 6. Comparacion con las probetas anteriores

De las tres series de estudios realizados, la recuperacion de la Etapa V presenta rasgos
distintivos segun las condiciones de irradiacion. En el caso de irradiaciones a altas dosis y
temperatura de reactor, al final de la Etapa V la TCRCyxk inicial se recupera totalmente. La
irradiacion a bajas dosis y temperatura representa una situacion intermedia con respecto a la
anterior y al caso de tener sumideros durante la irradiacion. En este ultimo caso los
aglomerados son sumamente estables y dan un alto porcentaje de endurecimiento remanente

Los picos de recuperacion observados ponen en evidencia la existencia de al menos tres
procesos sucesivos en que se producen reacciones de defectos discernibles a partir de la
recuperacion de la propiedad mecanica utilizada en este trabajo.
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§ 111. 4 Cuarta Seric

§ 1Il. 4. 1 Recuperado Isécrono correspondicnte a 1a Etapa V de la TCRCyy de la
Probeta Cu-4 Irradiada con Neutrones a Bajas Dosis y Temperatura (involuntariamente
calentada a temperatura ambiente)

Con el objetivo de determinar la energia de activacion aparente de cada subetapa de la
Etapa V, sc crecieron ¢ irradiaron a 77 K y a dosis por debajo dc la dc saturacion, 12
monocristales de Cu

Dcbido a un imprevisto, finalizada la irradiacion las probetas pasaron rapidamente de
77 K a temperatura ambiente, dentro del reactor. Permanecieron alli hasta su completo
decaimicnto, fueron limpiadas por inmersion en acido nitrico diluido al 50 % y se repitieron las
medidas de las secciones. Luego fueron almacenadas a temperatura ambiente, en vacio,
durante 6 meses.

Las probetas en esta situacion representan un caso diferente a los considerados
previamente. Es decir el estado de los defectos al inicio de la Etapa V no tiene porqué coincidir
con el correspondiente al de un recuperado gradual desde bajas temperaturas (Cu 26-2).
Tampoco sc puede ascgurar que cse estado coincida con el generado a 77 K y mantenido a
esta temperatura hasta el inicio de la Etapa V (Cu 32-1, Cu V-1, Cu V-2 y Cu V-8).

En consccuencia se realizo el recuperado isdcrono con una de las probetas (cada 10
min y cada ~ 10 °C) con el fin de obtener la ubicacion global de la Etapa V.

Los datos cxperimentales de la probeta se muestran en la Tabla I11. 7:

Cu-4 i
"

Seccion (A) 10.27 52(;%26 mm
Longitud entre cabezas (1) 30 mm
eje -plano (111) (x°) 58°+ 1°
eje-direcc. [101] (A°) 33°+1°
Factor de Schimdt 0.4462
1°° 1.48 MPa
Tirrad 77K
Dosis (Pt) 4.5 x 10® nm?
1° 12.16 MPa
AT™ = (1°-1°°) 10.68 MPa
% endur. x daiio neutr.
[(AT™/ 7°°) x 100] 721.6%
Interv. de recup. isocr. (AT) 100-400 °C
1* fin de la recup. 5.276 MPa
% recup del daiio
[(x°-C)/AT™] x 100 50.6%

Tabla II1. 7 Datos experimentales de la Probeta Cu-4

El resultado se muestra enla Fig. II1. 7:
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Fig. I11. 7 Recuperado is6crono (10 min) del endurecimiento (eje de ordenadas a la izquierda, circulos
oscuros) de la probeta Cu-4 irradiada con neutrones a 4.5 x 10° n m? y a 77 K, en el Reactor RA-1-
CNEA pero accidentalmente calentada a temperatura ambiente al finalizar la irradiacion. Se adjunta el
grafico del modulo de la funcion derivada de la curva experimental (eje de ordenadas a la derecha,
circulos claros).

En la mima se puede ver que:

a) El intervalo de recuperacion se extiende entre 230-380 °C. El mismo coincide con el
obtenido para el Cu 26-1 y Cu 29-2.

b) Nuevamente se observan asimetrias en el lado de baja temperatura del pico de recuperacion
de la Etapa V. No se realizaron medidas para determinar la subetapa Va. En el recuperado
isocrono se puede distinguir un hombro ubicado a ~ 250-290 °C (Vb). La Etapa Vc parece
cstar, a su vez, subdivida en dos intervalos de temperatura: 290-325 °C y 325-380 °C
respectivamente.
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La Tabla Il1. 8 presenta el porcentaje de recuperacion del endurecimiento. respecto al
valor postirradiacion a lo largo dc la Etapa V a partir dc la recuperacion isocrona de la probeta

Cu 4:
Probeta 100-274 °C 127-215°C | 215-253°C | 253-353°C | T>350°C
Cu-4 2.4% 10.1 % 6.5% 295% 51.5%
12.5% Va Vb + Ve

Tabla II1. 8. Porcentajes de recuperacion de la probeta Cu-4 a lo largo de la Etapa V, respecto al
endurecimiento postirradiacion.

En la misma se observa:

a) La recuperacion en el intervalo Va coincide con la correspondiente al de las probetas
anteriores irradiadas en las mismas condiciones experimentales, pero mantenidas a 77 K.

b) La recuperacion dentro de la Etapa V corresponde a una situacion intermedia entre las
medidas de la Primera Serie y de la Tercera Sernc.

c) El endurecimiento remanente es igual al 50 %, al final de la Etapa V.

§ I11. 4. 2 Los Recuperados Isotérmicos.

El recuperado isocrono de la probeta Cu-4 presenta evidencias de la, presencia de un
proceso de recuperacion dentro de la Etapa Vc, a ambos lados de 325 °C.

Se decidio profundizar en este aspecto de modo que se realizaron dos recuperados
isotérmicos en 325 °C y a las siguientes temperaturas: 295, 305, 315, 335, 345 y 365 °C.

La Fig. 111. 8 muestra los resultados obtenidos.

En la Fig. II1. 8 la linea punteada corresponde al nivel de recuperacion alcanzado por
los recuperados isotérmicos a 365 °C y a 325, 335 y 345 °C para tiempos que superan los
1200 min. El endurecimiento remanente asociado al mismo es igual al 21 % del valor
postirradiacion.
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Fig. IIl. 8 Recuperados isotérmicos de las probetas crecidas en el laboratorio e irradiadas junto con la
probeta Cu-4, a 77 K y a dosis por debajo de la de saturacion, en el Reactor RA-1-CNEA. Las mismas
se calentaron accidentalmente, a temperatura ambiente, al finalizar la irradiacion.

§ I1L. 4. 2. 1 Determinacion de la Energia de Activaciéon Aparente de la Etapa Ve

Si se acepta en primera aproximacion, que la disoluciéon de los agiomerados de
vacancias ocurrida durante la Etapa V es un proceso uniactivado, se puede estimar la energia

de activacion aparente § 1.4.4.9.
El valor obtenido por este método, a partir de los recuperados isotérmicos 295, 305,

315, 325 y 345 °C, para cruces entre 0.44 y 0.40 de AT/A™™ fue de 2.20 eV (3%). Las rectas

obtenidas se muestran en la Fig. II1. 9.
La energia de activacion para la autodifusion del Cu, obtenida a partir del promedio de

varias medidas experimentales con distintas técnicas es de 1.98 eV [5]. El valor obtenido es
consistente con la migracion de vacancias térmicas.
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Fig. lI1. 9 Calculo de la energia de activacion aparente de la Etapa Vc, por el método de cruce, a partir
del recuperado isotérmico de las 8 probetas irradiadas a 4.5 x 10 *nm?ya 77K, junto a la Cu4 y
almacenadas a temperatura ambiente durante un periodo prolongado.

Otra forma de evaluar si en promedio la recuperacion se puede pensar como un unico
proceso es mediante el siguiente analisis:

Si se acepta, como se hizo en el caso anterior, que a un nivel de recuperacion dado
corresponde la misma configuracion de defectos y que la diferencia para llegar a ese nivel es
simplemente el tiempo involucrado en una dada temperatura, se puede definir el tiempo
equivalente como [6]:

t’=t exp(-E/kT), para el caso de los recuperados isotérmicos, y
t’» = t. Sexp (-E/kT), para el recuperado isécrono, con t. = 10 min.

En este caso, y siempre que esté involucrada una misma energia de activacion, se puede
ajustar la recuperacion en funcion de t* a una unica curva que da cuenta del proceso. La Fig.
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}11. 10 se calculo a partir del recuperado isocrono de la probeta Cu 4 v de los recuperados
1sotérmicos a 295, 305, 315, 325, 335 y 345 °C, utilizando cl valor obtenido de E = 2.20 eV.
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Fig. IlI. 10 Curva de recuperacion de la TCRCyx a lo largo de la Etapa V¢, obtenida a partir del
recuperado isocrono de la probeta Cu-4 y de los recuperados isotérmicos de las 8 probetas irradiadas
conjuntamente con la anterior, a 77K y a baja dosis, pero accidentalmente calentadas a 300 K.

Estas determinaciones de la energia de activacion son sumamente fenomenologicas. Si
se repite ¢l calculo de la cnergia de activacion por el método de cruce separando a los
recuperados isotérmicos en dos grupos alrededor de 325 °C se obtienen los siguientes
resultados: La energia de activacion a partir de los recuperados isotérmicos 335 y 345 °C con
cortes entrec 0.44 y 0.29 % (13 cortes) es igual a 1.83 eV. Si se repite el calculo para los
isotérmicos 305 y 315 °C, con cortes entre 0.6 a 40 % (20 cortes) el valor obtenido es 2.4 eV.
Los resultados se muestran en la Fig. III. 11(a) y Fig. 11 HI (b).
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Fig. III. 11 (a) Calculo de la energia de activacion aparente de la Etapa Vc, por el método de cruce, a
partir del recuperado isotérmico a 305 °C y a 315 °C de las 8 probetas irradiadasa 77 K ya 4.5 x 10
nm* junto a la Cu-4 y almacenadas a temperatura ambiente durante un periodo prolongado.
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Fig. II1. 11 (b) Calculo de la energia de activacion aparente de la Etapa Vc, por el método de cruce, a
partir del recuperado isotérmico a 335 °C y a 345 °C de las 8 probetas irradiadasa 77K ya 4.5 x 10 °
nm”, junto a la Cu 4 y almacenadas a temperatura ambiente durante un periodo prolongado.

Con el objetivo de lograr un mayor esclarecimiento acerca de esta posible subdivision
de la Etapa Vc, a partir de los isotérmicos, se realizo el siguiente analisis. El endurecimiento
por irradiacion es proporcional a la raiz cuadrada de la densidad planar de obstaculos, segun se
expresa en la Ec. 1. 3. 18. De modo que, si se supone que los aglomerados son de un diametro
medio, d, luego, [(t*-1™)/(1 ®-1%)]? es proporcional a Nd. De este modo podemos obtener una
representacion grafica, Fig. III. 12, del decaimiento de la densidad de obstaculos en funcion de
la temperatura. El procedimiento es analogo al usado por los microscopistas cuando realizan el
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recuperado térmico de los aglomerados de defectos en una misma hojuela. Aqui las probetas se
consideran idénticas. y cada observacién se realiza en una probeta distinta.
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Fig. III. 12 Decaimiento de la densidad planar de obstculos con la temperatura a lo largo de la Etapa
Ve.

En la misma se puede ver la presencia de dos procesos scparados por un plateau que
comienza en 325 °C y se diluye a medida que aumenta el tiempo de exposicion a cada

tempceratura .
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§ IIL. 1 Quinta Serie

§ 1. S. Recuperado Isécrono correspondiente a Ia Etapa V de la TCRC;y de la Probeta
Zn 8-2, Irradiada con Neutrones a Baja Dosis y Temperatura

En forma anidloga a lo realizado en las probetas de cobre y para establecer
comparaciones con un metal hexagonal, se irradio a baja temperatura y dosis un monocristal de
zinc.

El objetivo fue repctir las medidas previamente realizadas por el grupo DxR-CNEA [1]
en torno a la Etapa V de recuperacion de la TCRC7 en este metal, pero con medidas menos
espaciadas en temperatura. El Zn presenta similitudes con el Cu respecto al dafio formado por
irradiacion neutronica, de modo que era esperable la existencia de una subestructura dentro de
la Etapa V, aun no observada.

La probeta utilizada fue el monocristal Zn 8-2, de alta pureza y baja tension de fluencia
inicial. Las caracteristicas de la probeta Zn 8-2 se encuentran resumidas en la Tabla I11. 9:

Zn 8-2
Seccion (A) 7.21 £0.176 mm’ (5 = 2.4 %)
Longitud entre cabezas (1) 30.64 £0.] mm
eje -plano (111) (x°) 67° £ 1°
eje-direcc. [101] (A°) 23°+1°
Factor de Schimdt 0.455
1°° 23.322 g/mm’
Tirrnd ' 77K
Dosis (®1) 93 x10” nm?
7° 492.2 g/mm’
AT™ =(1°-1°°) 468 .88 g/mm’
o po
e | s
Interv. de recup. isocr. (AT) 160-230 K
1* fin de la recup. 108.49 g/mm’
% recup del dano [(°- 82 %
7%)/At"™] x 100

Tabla III. 9 Caracteristicas de la probeta Zn 8-2.

El resultado del recuperado isécrono (10 min) desde 160 K se muestra en la Fig. II1.
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Fig. III. 13 Recuperado isocrono (10 min) del endurecimiento de la probeta Zn 8-2 irradiada a bajas
dosis y temperatura (eje de coordenadas a la izquierda, circulos oscuros) y modulo de la funcion
derivada (eje de coordenadas a la derecha, circulos claros).

Se puede observar:
a) La presencia de un pico de temperatura alrededor de 190 K y un hombro en ~ 205 K.
b) El porcentaje de recuperacion a lo largo de la Etapa V fue 82 %.

¢) El endurecimiento remanente es de 20 % respecto al valor sin irradiar.
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§ IV. DISCUSION DE LOS RESULTADOS EXPERIMENTALES

La Etapa V de recuperacion de la Tension Critica Resuelta de Corte, medida a 77 K, en
monocristales de Cu, se ubica entre ~ 220-380 °C (~ 500-700 K), para las irradiaciones con
neutrones de fision a dosis por encima de la saturacion (¢t > 4.5 x 10* n m?) y temperatura de
reactor (~ 80 °C = 350 K), (probetas Cu 29-2 y Cu 26-1).

Este intervalo de recuperacion es coincidente con el determinado a partir del
recuperado tsocrono de los aglomerados de defectos observados por MET en especimenes
pre-adelgazados irradiados con neutrones de fision a 350 K 'y 2.7 x 10 n m? [1] que se
muestran en la Fig. 1V.1:
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Fig. IV. 1 Recuperado isocrono por MET, en Cu
irradiado con neutrones de fision a 2.7 x 10’ n m?
ya350K [1].

En este intervalo se observo la desaparicion simultinea de los aglomerados de
vacancias y de intersticiales causada por la liberacion y la absorcion de vacancias térmicas
respectivamente.

El centro de la Etapa V en las probetas Cu 29-2 y Cu 26-1 se ecuentra a ~ 314 °C (~
587 K). Este valor de temperatura tiene un corrimiento de catorce grados hacia el lado de las
altas temperaturas, con respecto al centro del pico de recuperacion de aglomerados, como se
muestra en la Fig. IV.1 (=573 K).

Este hecho ya es un nuevo ejemplo de la fuerte dependencia con la dosis de la Etapa
V en Cu puesta en evidencia mediante la recuperacion de la TCRC; en las condiciones
experimentales elegidas para el presente trabajo.

Las probetas de traccion mencionadas, al igual que las hojuelas analizadas en [1],
fueron irradiadas a dosis superiores a la de saturacion en Cu. En particular, las del presente
trabajo fueron irradiadas a dosis un orden de magnitud mayor que aquéllas. El corrimiento del
centro de la Etapa es consecuencia de la mayor densidad de aglomerados de defectos,
especialmente de tipo vacancia, introducida durante la irradiacion neutronica.



En las probeta Cu 29-2 se observo el pnimer indicio de la posible existencia de un
proceso de recuperacion alrededor de 230 °C (~ 500 K) que fue tomado con cautela debido a
que solo se contaba con tres puntos experimentales.

Un programa de recuperado isocrono cada 3 K y 10 min en Cu irradiado a baja
dosis y a 77 K (§ 111. 2), permitio poner en evidencia la existencia de al menos tres procesos
de disolucion de los aglomerados de defectos a lo largo de la Etapa V, que se denominaron
Va, Vb y Vc (Cu 32-1) situados entre ~ 200-250 °C, ~ 250-290 °C y ~ 290-325 °C
respectivamente.

o La subetapa Va

En la Fig. IV.1 se observa que en el intervalo ubicado entre 373-523 K (100-250 °C),
es decir, en el que se encuentra la subetapa Va, se produce la aparicion de aglomerados de
vacancias de pequefio tamafio los cuales crecieron a partir de un tamafio submicroscopico a
temperaturas por encima de la Etapa Il y los que desaparecen completamente a temperaturas
superiores a 573 K (~ 300 °C). Este intervalo de recuperacion coincide con el mostrado en la
Fig. 1. 4. 13 (b) [2] correspondiente al recuperado isocrono de la resistividad eléctrica en Cu
irradiado con electrones que se extiende hasta 600 K.

A partir de la comparacion de ambos trabajos es evidente que los aglomerados de
vacancias que se recuperan por encima de 600 K se onginaron en las cascadas de
desplazamientos atomicos, ausentes en el caso de la irradiacion con electrones, y que en el
intervalo ocupado por la subetapa Va tiene lugar un bajo porcentaje de recuperacion (8 %)
asociado a los aglomerados de vacancias nucleados a temperaturas por encima de la Etapa 111
y con una menor estabilidad térmica que los originados en las zonas diluidas.

El seguimiento de la correlacion angular perturbada de fotones y, PAC, durante el
recuperado isocrono de monocritales (99.999 %), dopados con '''In e irradiados con protones
(1 x 10" p/cm?) a 8 K, permitié identificar dos tipos de defectos en el intervalo de temperatura
de la Etapa V [3,4].

Esta técnica ha permitido observar la natualeza y dinamica de los defectos puntuales

que migran a la misma temperatura.
La Fig. IV. 2 muestra los seis diferentes complejos “defecto '''In” en Cu asociados a

las Etapas I, IIl y V respectivamente [3,4]). Los complejos se distinguen por los parametros v,
(constante de acople cuadrupolar) y el parametro de asimetria 1.
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Fig. IV. 2 Complejos “defecto '''In” en Cu irradiado observados por PAC.
Los complejos se distinguen por sus parametros caracterisitcos v, y 1. Se
grafica la poblacion de los diferentes complejos f; en funcion de la
temperatura de recocido (T,). Las areas punteadas indican las posiciones de
las etapas de recuperacion de los defectos correspondientes [3].

La configuracion de defectos vo; = 52 MHz y 11 = 0 se asocia con anillos de defectos
sobre los planos {111}, cuyo mdximo se encuentra alrededor de 250 °C (525 K). Estos
defectos extendidos se forman por el reiterado atrape de vacancias en los sitios con '''In. El
proceso de aglomeracion en Cu, segun los resultados de esta técnica, seria el descripto en la
Fig 1V.3:
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Fig. IV. 3 Crecimiento de complejos vacancia-'"'In en Cu modelado a partir de
lo observado por PAC y por canalizacion de iones. Las vacancias y los atomos
""In se representan con cuadrados y circulos respectivamente. Se desconoce el
namero de vacancias necesario para transformar la configuracion 3 a la 4 [3].

E!l complejo caracterizado por vo; = 54 MHz y n = 0.48 no ha sido identificado el
mismo aparece cuando se irradia a dosis altas con iones pesados.

El pico encontrado alrededor de 227 °C (500 K) en el Cu V-2 y en el Cu 32-1 ¢
insinuado en el Cu 29-1, coincide con el correspondiente al maximo de los aglomerados de
defectos colapsados sobre planos {111}.
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De este modo, a partir de los trabajos presentados, la recuperacion de la subetapa
Va puede ser el resultado de un cambio en la configuracion espacial -de tridimensional a
bidimensional- de los aglomerados de vacancias que han crecido a partir de aglomerados
submicroscopicos durante el proceso de recuperacion térmica a temperaturas por encima
de la Etapa IIl. La densidad de estos aglomerados es muy pequefia comparada con la de
los aglomerados de vacancias formados a partir de la recombinacion de defectos en las
zonas desnudas originadas en las cascadas de desplazamientos atomicos durante la
irradiacion neutronica

e Las subetapas Vby Vc

Dentro del intervalo 250-350 °C, se observaron las subetapas Vb (~ 250 - 290 °C) y
Ve (~ 290 - 350 °C) (Cu Tercera Serie).

De los datos aportados por MET ya presentados [1] surge que durante la Etapa Vb se
observa la desaparicion simultanea de aglomerados de intersticiales y de vacancias mientras
que, a partir de 350 °C, solo se observa la disolucion de los aglomerados de naturaleza
vacancia mas estables.

La temperatura a la que se encuentra el centro de cada una de estas subetapas en las
probetas Cu V-8 y Cu V-2 se haya desplazada hacia el lado de las altas temperaturas respecto
a la determinada en la probeta Cu 32-1.

Nuevamente este hecho pone en evidencia que el origen de los defectos que se
recuperan térmicamente a lo largo de estas subetapas se puede asociar a los defectos
producidos durante la irradiacion ya que las tres probetas fueron irradiadas a dosis similares y a
77 K, pero la dltima presentaba sumideros debido a que no fue recocida a la temperatura
requerida para eliminar todos los aglomerados presentes en la misma favoreciendo la
recuperacion de los defectos durante la irradiacion. Este corrimiento del centro de la Etapa en
el sentido de las bajas temperaturas es similar al ocurrido en la Etapa III, el cual al igual que el
corrimiento en la Etapa V, es fuertemente dependiente de la dosis.

La temperatura que separa a las subetapas Vb y Vc, es ~ 290 °C en ambas probetas. A
esta temperatura en Cu se produce el mayor atrape de positrones [2].

La Fig.IV. 4 muestra el recuperado térmico a las temperaturas de la Etapa V medido
por aniquilacion de positrones, PAC, y por dispersion difusa de rayos X en Cu irradiado con
neutrones a 320 K.

El maximo de recuperacion se encuentra alrededor de 287 °C (560 K) temperatura a la
que se encontro el maximo de recuperacion de la Etapa V en la probeta Cu 26-2. A esta
temperatura se produce la maxima disociacion de los aglomerados de vacancias en
aglomerados de menor tamafio 0 en monovacancias.

Luego se puede asociar la subetapa Vb con la disolucion simultinea de
aglomerados de vacancias y de intersticiales. Estos ultimos, y siempre a partir de estudios
por MET, se presentan en menor densidad y son de mayor tamario [6]. La subetapa Vc
estaria asociada primariamente a la disolucion de aglomerados de vacancias.

]
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Fig. IV. 4 Recuperado térmico caracteristico en
monocritales de Cu irradiados con neutrones
rapidos a 320 K, medido por aniquilacion de
positrones y por dispersion difusa de rayos X [5].

e Evidencia de Subestructura de la Etapa Vc
Todos estos estudios ponen de relieve la gran sensibilidad de la TCRCy a las
reacciones entre los defectos ocurridas en el intervalo de temperatura de la Etapa V.

En particular, para las probetas que fueron irradiadas a bajas dosis y temperatura que
involuntariamente se calentaron desde 77 K hasta la temperatura ambiente (Cuarta Sere), el
resultado fue la aparicion de un hombro en la Etapa Vc alrededor de ~ 313 °C.

Este tipo de comportamiento es similar al encontrado durante la recuperacion térmica
(300-600 °C) de aglomerados creados por neutrones de fision (3.1 x 10% n cm?, 60 °C) en Cu
dopado con pocas ppm de Be (0.001 % en peso) [7], que se muestra en la Fig. IV. 5.

Si bien' las condiciones de irradiacion son diferentes, se observa un rapido
decrecimiento entre 350-450 °C, en donde aumenta sensiblemente el radio medio de los
aglomerados, para permanecer constante hasta ~ 500 °C y comenzar un nuevo proceso de
recuperacion, en el que se produce el decrecimiento de los aglomerados y de las fallas de
apilamiento tetrahédricas que son mas estables que los lazos de dislocaciones.
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Fig. IV. 5 Representacion grafica de la vanacion de la
concentracion total de aglomerados con la temperatura de
recocido, para una aleacion diluida de Cu-Be (7).

La Fig. I1I. 12 muestra un comportamiento similar, se puede observar que el plateau
comienza en 325 °C.

Los resultados experimentales de esta Serie sélo se han podido comparar con los
obtenidos por MET en Au irradiado con nuetrones de 14 MeV a 6.8 x 10° nm?y a 20 K
pero dejados a 300 K durante mas de medio afio [8]. Las similitudes encontradas en estudios
comparativos entre Au irradiado a baja temperatura con neutrones de 14 MeV y Cu irradiado a
baja temperatura con neutrones de fision y de 14 MeV, legitima esta comparacion [1,8,9].

En la Fig. IV. 6 se muestra el recuperado isocrono de la Etapa V por MET, en Au
irradiado con neutrones de 14 MeV a 6.8 x 10°nm? a 20K [8].

El recuperado térmico de los aglomerados de vacancias presenta un pico de
recuperacion a 280 °C, el inicio de un hombro a partir de 327 °C y un segundo pico de
recuperacion centrado en 377 °C. Este comportamiento coincide con el observado en el
espectro de recuperacion de la probeta Cu 4 de la Cuarta Serie.

Con respecto a la disolucion de aglomerados de intersticiales que también se muestra
en la Fig. IV. 6 se puede notar que aparece un pico de recuperacion alrededor de 227 °C, que
se extiende en el intervalo de temperatura ocupado por las Etapas Va y Vb del presente
trabajo, mientras que la Etapa Vc se puede asociar completamente a la disolucion de
aglomerados de vacancias. Cabe recordar que la energia de autodifusion del Au, 1.76 eV, es
menor que la del Cu, 2.2 eV [10].
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Fig. IV. 6 Resultados del recuperado
isocrono en Au irradiado con nuetrones
de 14 MeV a 6.8 x 10" n m? a 20 K.
Este espécimen fue dejado a 300 K
durante mas de medio afio [8].

En probetas de Cu irradiadas con neutrones de fision a bajas dosis y temperatura
que involuntariamente alcanzaron la temperatura ambiente, se observa la aparicion -en el
intervalo entre 325 °C y 360 ° C- de un nuevo proceso de recuperacion que, a partir de lo
discutido, se lo puede asociar a la disolucion de aglomerados de vacancias.

o Deteminacion fenomenoligica de la energia de activacion

La energia de activacion calculada en forma fenomenolédgica a partir de recuperados
isotérmicos desde 295 °C hasta 365 °C, en las probetas de la Cuarta Sere, arrojo el valor
global de 2.20 eV para la recuperacion de la Etapa Vc. Este resultado coincide con las
determinaciones previas presentadas en III. 4. 2. 1, es idéntico al valor de autodifusion
utilizado en Ref. 1 y es mayor que 1.98 eV, valor de la energia de activacion obtenido al
promediar las diferentes medidas realizadas en Cu por distintas técnicas [10].

Utilizando los recuperados isotérmicos a 305 °C y a 315 °C se calculo
fenomenologicamente el valor de 2.4 eV para la energia de activacion asociada al intervalo
295-325 °C, Fig. 11I. 11. (a). Analogamente con los recuperados isotérmicos a 335 °C y a 345
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Critical Shear Stress.

°C. se obtuvo el valor de .83 eV para la correspondiente a procesos asociados a T > 325 °C,
Fig. 111 11. (b).

El primer valor esta incluido en el intervalo de energias de activacion dado por Blewitt
y col. [11]: 2 a 2.5 eV, utilizando la mima técnica y el mismo método de calculo. Las
determinaciones se realizaron en monocristales de Cu irradiados a temperatura ambiente y a
dosis por encima de la de saturacion, una de las cuales se muestra en la Fig. 1. 4. 15.

Debido a la falta de paralelismo entre las rectas obtenidas, Blewitt y col. sugirieron que
el proceso debia ser multiactivado con energias crecientes a medida que se avanza en la Etapa.

Makin y col. [12], repitieron el estudio eligiendo las mismas temperaturas de

recuperacion y condiciones de irradiacion que Blewitt y col. Los resultados se muestran en la
Fig. 1V. 7.
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Fig. IV. 7 Recuperado Isotérmico de la TCRC a 275, 306 y 336 °C en Cu irradiado a 27 °C y ¢t = 2.5
x 10" n cm™: (a) para deformaciones a temperatura ambiente; (b) a 77 K {12].

Los valores de la energia de activacion medidos se muestran en la Tabla IV.1

TCRC (Kg mm?) E (eV) a 195°C E (eV) a 20°C
6.0 1.8 -
5.0 1.9 -
4.0 2.0 -
3.0 2.2 2.2
2.0 2.3 2.2
1.0 2.5 2.2

Tabla IV. 1 Energias de activaciéon a partir de la recuperacion de la
TCRC en Cu [12].

El resultado se opone al de Blewitt y col., es decir, al deformar a 20 °C Makin y col.
obtuvieron un proceso uniactivado, con una energia de activacion cuyo valor coincide con la
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medida en el presente trabajo, pero al deformar a 77 K obtuvieron energias de activacion
crecientes.

A partir de los resultados obtenidos en este Trabajo de Tesis, es indudable que a lo
largo de la Etapa V se suceden y se superponen diferentes procesos, discernibles en las
condiciones experimentales elegidas utilizando la TCRC para el estudio de la disolucion de
los aglomerados de defecto creados por irradiacion neutrénica. La aproximacion de un
proceso uniactivado solo permite conocer el valor promedio de la energia de activacion
global de la etapa.

El valor de la energia de activacion para los procesos a T >325 °C -obtenida por el
método de cruce- de 1.83 eV debe ser revisado, ya que se esperaria un valor mayor a 2.4 eV.
Pero no deja de ser curioso que en cinc la determinacion -por esta técnica y en las mismas
condiciones experimentales que las del presente trabajo- de la energia de activacion asociada a
la Etapa V, también arroj6 un valor algo menor que el esperado [13].

La reelaboracion de los datos experimentales de los recuperados isotérmicos realizada
en este trabajo a partir de postular un espectro de energias de activacion [14-18], no incluida
en esta discuston, reconfirma todo lo analizado.

e Recuperacion de la Etapa V en Zn

El resultado obtenido a partir del recuperado isocrono de la probeta Zn 8-2 (Quinta
Serie) presenta un espectro de recuperacion con un maximo alrededor de 200 K, no visto
anteriormente. E! (inico trabajo previo existente en la bibliografia, realizado por el grupo DxR-
CNEA [13], presenta unico pico alrededor de ~210 K, Fig. IV. 8:
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Fig. IV. 8 Recuperado isocrono de la TCRCyx de un
monocrital de Zn irradiado a 3.4 x 10°nm?ya 77K
[13].
A esta temperatura, la probeta Zn 8-2 presenta un hombro que indica una posible
subestructura, no determinada, como consecuencia del tamafio del intervalo de temperatura

elegido para realizar las medidas de recuperacion.

En el trabajo de Ref 13, las condiciones experimentales fueron similares a las
presentes, es decir dosis a las cuales los defectos son estables a la deformacion plastica 'y a 77
K, en monocritales de alta pureza y baja tension de fluencia. La energia de activacion,

determinada en el trabajo mencionado, fue de 0.71 + 0.03 eV, y se obtuvo a partir del
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recuperado 1sotéermico de probetas “idénticas” entre 200 y 217 K, Fig. 1V. 9, por el método de
cruce. Fig. IV 10. es decir. luego de completado el proceso responsable del pico a 200 K. Este
valor es menor al de autodifusion en Zn como ya se menciono.

1
) 50 100 150 200 250 300
to(mln)—’

Fig. 1V. 9 Recuperados isotérmicos de la TCRCx en
monocritales de Zn irradiados con neutrones rapidos a 2.3
x 10®n m ? a 77 K. Un espécimen fue usado en cada
€aso. O1= Toux [13].
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Fig. 1V. 10 Determinacién fenomenoldgica de la energia
de activacion mediante el recuperado de la TCRC7x en
monocritales de Zn irradiados a 2.3 x 10°n m™. t, es el
tiempo de recocido para los valores de la TCRCrx
seleccionados, T, es la temperatura de recocido [13].
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La energia de autodifusion para este metal es ~ 0.95 eV para la difusion paralela al eje ¢
y 1 eV par la difusion en el plano basal [10]. El proceso de recuperacion se atribuyo a la
disolucion de aglomerados submicroscopicos. -Este resultado es analogo al observado en Cu y
es consistente con el hecho que luego de la Etapa Vb se produce la mayor disociacion de

aglomerados de vacancias.

o El recuperado térmico desde 200 K

El recuperado isocrono de la probeta Cu 26-2 (Segunda Serie) permite observar el pico
de recuperacion asociado a la Etapa I11. Si bien las medidas realizadas fueron insufiecientes
para determinar completamente dicho pico, el centro de la recuperacion es cercano a los 200
K. Este resultado coincide con el obtenido a partir del recuperado isocrono del incremento de
la resistividad eléctrica en cobre irradiado con neutrones de fision [19] que se muestra en la
Fig. IV. 11. El comportamiento observado entre 235 y 300 K muestra la influencia de los
neutrones térmicos [20] ya que, en irradiaciones donde predomina este tipo de espectro la
Etapa 111 presenta un pico importante de recuperacion alrededor de 225 K, Fig. IV. 12.
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Fig. IV. 11 Recuperado isocrono y su correspondiente espectro de recuperacion vs el
logaritmo de la temperatura (K) en Cu irradiado a 4.5 K y 2 x 10" n cm™ (E>0.1
MeV) [19].
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NOTAS

'Estudios realizados por MET en Cu irradiado con neutrones de fision y de fusion (14 MeV), hacen
referencia a los llamados “defectos tipo cascada” (cascade defects) consistentes de grupos pequefios de
defectos con tendencia a formar arreglos regulares. Cada grupo se asocia a una cascada, de modo que al
incrementar la dosis, aumenta el nimero de grupos y también el tamanio de los aglomerados pequefios
que se encuentran en su interior. A 4 x 10 n m”, el tamafio medio de los aglomerados pequefios es de
30 nm. La Fig. IV. I (a) muestra estos defectos en Cu luego de irradiar a temperatura de reactor y a 4 x
10 n m™ con neutrones de fision [Y. Shimomura, H. Yoshida. M. Kiritani, K. Kitawa and K.
Yamakawa, “FElectron Microscopic Studies of Damage Evolution in Fission Neutron Irradiated
Metals . J. Nucl. Mater. 133&134, 385-389. 1985] y la Fig. IV. 1. (b) para nuetrones de fusion,
observados a 143 K, en Cu irradiado a 20 K (4.23 x 10" n em™) [Y. Shimomura. M.W. Guinan. and
M. Kiritani. ~Low Temperature D-T Neutron Irradiation and Cryvotransfer Observation of Cascade
Defects of Metals . J. Nucl. Mater. 133&134, 415-419. 1985):

Fig. IV. 1 Defectos tipo cascada en Cu: (a) irradiado a 350 K y 4 x 10 n m*(¥,
Shimomura, H. Yoshida y col); (b) en especimenes irradiados con neutrones de fusion
por debajo de 20 K y criotransferidos a un microscopio electronico, sin calentamiento,
observados a 138 K(¢t = 4.23 x 10”°n m™) (Y. Shimomura. M. W. Guinan y col).

En ambos casos aparece la mima estructura de defectos. En general el dafo con neutrones de
fision es mas simple que el producido con neutrones de 14 MeV.

Si se supone que todos los PKAs de alta energia crean defectos tipo cascada, se puede calcular
el rango de energia dentro del cual se producen cascadas de defectos observables. Para Cu el intervalo
estimado es de 30 keV < E.< 130 keV.

Si se compara el intervalo de energias de los PKAs dado, con lo discutidoen § I. 2. 4,
inmediatamente se advierte que debe existir una enorme poblacion de defectos submicroscopicos ya que,
para energias menores a 4 keV se producen colisiones colectivas en Cu., que dan lugar a zonas diluidas.
Si bien los aglomerados de defectos que en ellas se originan no son visibles por microscopia, pueden
actuar como obstaculos al movimiento de las dislocaciones y reflejarse en el espectro de recuperacion
del metal cuando se realiza el recuperado térmico de la TCRC;7 desde las bajas temperaturas.
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CONCLUSIONES

e Para irradiaciones a dosis por encima de la de saturacion (> 4.5 x 10°' n m™) y temperatura
de reactor (~ 80 °C = 350 K), en Cu irradiado con neutrones de fision, la Etapa V de
recuperacion de la Tension Critica Resuelta de Corte, medida a 77 K, en monocristales
99.999 %. se ubica entre 220-380 °C (500-700 K). Este intervalo de temperatura coincide
con el de la recuperacion de los aglomerados de vacancias e intersticiales observada por
MET. tanto para irradiaciones con neutrones de fision como de fusion (14 MeV).

e La irradiacion neutronica a bajas dosis y temperatura, produce el cormmiento de la Etapa V
hacia al lado de las bajas temperaturas. La magnitud del corrimiento depende de las
condiciones de trradiacion. Para las probetas utitilizadas en el presente trabajo, el mismo
fue de 30 K. La recuperacion de la Etapa se completo a alrededor de 325 °C.

e Un programa de recuperado isdcrono cada 3 K y 10 min, permitid poner en evidencia la
existencia de al menos tres procesos de disolucion de los aglomerados de defectos a lo largo
de la Etapa V. Los mismos se denominaron Va, Vb y Vc respectivamente y fueron
reconfirmados, cada uno de ellos, en forma independiente en otras probetas.

La ubicacion del centro de estas subetapas es sensible a las condiciones de irradiacion. Para
probetas irradiadas a bajas dosis y temperatura, los intervalos de recuperacion
correspondientes se sitian entre 200-250 °C, 250-290 °C y 290 325 °C.

El proceso de recuperacion Va seria consecuencia de un cambio de configuracion espacial
de tridimensional a bidimensional de los aglomerados de vacancias que crecieron a partir de
aglomerados de defectos submicroscopicos a temperaturas superiores a las de la Etapa III.
Los procesos correspondientes a las subetapas Vb y Vc estarian asociados primariamente a
la disolucion de aglomerados de naturaleza vacancia. La temperatura de separacion de
ambos procesos, ~288 °C, es aquella a la que se produce la mayor disolucion de los
aglomerados de mayor tamafio en monovacancias o en aglomerados mas pequefios

® Aparicion, en todas las probetas irradiadas a baja dosis y temperatura que involuntariamente
se calentaron a temperatura ambiente, de indicios de una subestructura en la Etapa Vc con
energias de activacion de 2.4 y 1.83 eV (3 %) respectiva mente.

¢ En Zn se encontro evidencia experimental de la existencia de una subestructura en la Etapa
V. Se observaron dos procesos de recuperacion en esta Etapa situados alrededor de 200 K
y 210 K respectivamente.

A partir de este trabajo queda demostrado en forma concluyente, que la Etapa V es,
desde el punto de vista cinético, una etapa multiactivada, altamente sensible a las
condiciones de irradiacion y a la historia térmica postirradiacion a temperaturas menores a
450 K, en la que, debido a la alta sensibilidad de la TCRC;;; a los aglomerados de defectos,
se puede determinar el espectro de recuperacion de al menos tres subetapas.
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PERSPECTIVAS FUTURAS

Este Trabajo de Tesis ha servido para poner en evidencia la potencialidad de la
TCRCy7 en el estudio de la disolucion de los detectos aglomerados. Estos defectos se
originaron en las cascadas de desplazamientos atomicos durante la irradiacion con neutrones
de fision, a bajas dosts y temperatura.

En particular, el mostrar por primera vez la subestructura de recuperacion de la Etapa
V. en Cu, el metal mas estudiado de la tabla periddica, abre toda una linea de investigacion
destinada al estudio de cada uno de estos subintervalos de recuperacion.

La determinacion fenomenologica de las energias de activacion de las subetapas Va y
Vb es el proximo paso en el estudio de la Etapa V, a realizarse en probetas monocristalinas de
Cu en las condiciones experimentales del presente trabajo.

El analisis de los resultados se realizara desde diferentes enfoques para poder
determinar parametros cinéticos tales como el orden de la reaccion y las constantes
caracteristicas.

Las condiciones de irradiacion (dosis, temperatura de irradiacion y el estado inicial de
la probeta) constituye otra linea de enorme interés para evaluar la sensibilidad de la Etapa V .

Una vez completados los estudios de la Etapa V en cobre, se pueden iniciar los
correspondientes a las etapas previas 111 y 1V.

El éxito obtenido en Cu, invita a repetir los estudios de las Etapas I1I, IV y V en
metales hexagonales. En Zn la ubicacion de estas etapas y su correspondiente energia de
activacion fueron determinadas por el grupo DxR-CNEA, pero nunca con la continuidad de
medidas que permitieran discriminar subetapas. En Mg esta todo por hacer.
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