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Resumen

La irradiación con particulas energéticas 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 fisicas de los materiales.
Si se eligen obsen'ablesfisicos lo suficientemente sensibles a estas estructuras de defectos. se
puede obtener información acerca del tipo. de la configuración espacial. de la concentración. y
de las cineticas de reacción. entre los mismos.

La aplicación de tratamientos térmicos postirradiación permite proprocionar. en forma
gradual. las energias de activacion necesarias para lograr la recombinación de los defectos _vla
consecuente recuperación de la propiedad fisica elegida. De este modo se obtienen las llamadas
“Etapas de Recuperación" del observable fisico en cuestión. cuyos rasgos generales. si bien
son comunes a todos los metales. identifican en forma univoca a cada uno de ellos.

EI tema del presente Trabajo de Tesis es: “El Recuperado Térmico (T > 450 K) de
los Aglomerados de Defectosproducidos por Irradiación .Veutrónica a Bajas Dosisy a 77 K
en Cu de alta pureza. a través de Ia Tensión Critica Resuelta de Corte, medida a 77K

El recuperado termico mencionado corresponde a la ultima etapa de recuperación del
Cut la Etapa V. la cual ha sido muy poco estudiada. La misma se asocia generalmente a la
disociación de los aglomerados de vacancias con la aniquilación sistemática de los
aglomerados de intersticiales por vacancius térmicas.

Pero los detalles de este proceso no estan bien establecidos y su esclarecimiento. desde
un punto de vista basico. es de fundamental importancia para la comprensión y predicción de
los fenómenos asociados a las inestabilidades estructurales que ocurren en los materiales
expuestos a severos entornos de radiación.

En este trabajo. los aglomerados de defectos se introducen en las probetas de tracción
monocristalinas de cobre. mediante la irradiación neutronica en el criostato instalado dentro del

reactor R.-\-| de la CNEA. a 77 K y dosis inferiores a la de saturación (4.5 n 10'" n cm'z). Esta
elección de las condiciones experimentales asegura la no superposición de las cascadas de
desplazamientos atómicos y la estabilidad de los defectos creados a la deformación plastica
(ausencia de canalización de dislocaciones).

La Tensión Critica Resuelta de Corte medida a 77 K. TCRC-w. es un obsen'able
fisico ideal para el estudio de la Etapa V Los aglomerados de defectos actuan como
obstáculos al movimiento de las dislocaciones dando lugar a un enorme incremento de esta
propiedad. conocido como fenomeno de endurecimiento El 75 % del daño introducido
durante la irradiaicón es recuperado en la Etapa \'. medida por esta propiedad. mientras que
sólo el eli °o es retenido en esta Etapa cuando la recuperación se mide a traves del
incremento de la resistividad electrica

.4 partir de los recuperados iso'cronos e ¡sotérmicos de la TCRC-m en el presente
trabajo. se pudo establecer. por primera re: y con esta tecnica. lu existencia de. ul menos.
tres subetapas de recuperacion ubicadas en los inten'alos de temperatura: s 220-250 °C
(I'u). e 250-290 °C (I'b) y » 290-325 °(_'.demostrando en forma concluyente. que el
proceso de disolución de los aglomerados que tiene lugar en esta etapa es multiactii'ado.

Palabras claves: Endurecimiento. lrradiacion. 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 thennal annealings provide the activation energies necessaries to
recombine defects and the consequent recovery of the choosed physical property. ln this way,
the so called “Recover Stages” of the physical observable could be obtained, whose general
characteristics 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 ResolvedShear Stress mesured at 77K, CRSSm'".

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

lt 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 materials
exposed to severe irradiation environments.

ln the present work, the defect clusters were introduced into copper single crystals by
neutron irradiation at liquid nitrogen in the RA-l reactor of the Comisión Nacional de Energía
Atómica (CNEA) up to a fast neutron dose of 4.5 x lOl6n cm'z. These experimental conditions
prevent any superposition of the atomic displacements cascades and the stability of the plastic
defonnation of the defects (abscence of dislocation channeling).

The CRSSm is 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 CRSSm, it was possible to
establish ¡n the present work,for the first time and with this technique, the existence of at
least three recovery substages in the temperature intervals: w 220-250 °C (Va), w 250-290
°C (Vb)y N 290-325 °C. In this way, it is conclusively demonstrated that the disolution of
the clusters process of this stage is multiactivated, Le, exists a spectrum of activation
energias.

Keys words: Radiation Hardening, Copper Single Crystals, Annealing, Recovery Stages.
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En esta Primera Parte se presenta la fundamentación teórica a lo realizado en
Desarrollo Experimental. Segunda Parte. y en Resultados Experimentales. Tercera Parte.

El orden seguido en esta Introducción coincide con el de las etapas sucesivas del
presente trabajo.

En el Capítulo I. l se presenta la caracterización del Estado Preirradiaciún.
Se define:

el observable fisico utilizado. es decir. la Tensión Critica Resuelta de Corte medida a 77 K
(TCRCwK). l. I. l.

las condiciones de orientación requeridas para asegurar la activación de un unico sistema
de deslizamiento durante la deformación plastica de un monocristal de Cu sometido a un
ensayo de tracción uniaxial a 77 K. que son las buscadas en este trabajo. 9 l. l. 2.

la Deformación Resuelta de Corte. 5 I. l. 3.

.-\ panir de la dependencia de la TC RC con la foresta de dislocaciones iniciales se
fundamentan los recocidos preirradiación. l. l. 4. l . _v.a partir de su dependencia con la
pureza del material. la elección de cobre (99 999 ° o) como maten'al base. l. l. 4. 2.

El estado preirradiación se caracteriza a partir de las curvas de tensitín-defirrmacion
resuelta. g I. l. 5. que sirven de referencia para caracterizar. luego. al estado postirradiación.

Se presentan los estudios de micro y macroplasticidad en monocristales de Cu.
similares a los utilizados en el presente trabajo. l. l. 5. l _vI. l. 5. 2. que fundamentan el
criterio elegido para la introducción de la menor perturbación posible en los ensayos realizados
durante el recuperado térmico de las probetas.

La validez de la realización de los recuperados isócronos e ¡sote'rmicos para estudiar la
disolución de los aglomerados de defectos introducidos durante la irradiación neutrónica se
presenta en g I. l. 6.

En el Capitqu I. 2 se fundamenta la necesidad de introducir los defectos en la red
cristalina mediante Ia irradiación neutrónica a baja temperatura para lo cual es necesario
conocer Ia distribución de la energia de los neutrones en un reactor similar al R.-\- l-CN EA. 5 l.
2. l. y el camino libre medio de los neutrones en Cu. g I. 2. 2

Discutida Ia elección del proyectil. se continúa luego con el analisis de las cascadas de
desplazamientos atómicos. inicializadas por los átomos desplazados primarios (PKAS).
originados por los neutrones g l. 2. 3.

El proceso de disipación de la energia cinetica de un atomo de la red al que le ha sido
transferida suficiente energia. pasa por distintas etapas de frenado (disipación inelastica. fase
balistica _vetapa 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. fi l. 2. 4.
para el calculo de estas energias umbrales.

En el Capítqu l. 3 se presenta el fenomeno de endurecimiento a partir de la
modificación ocurrida en las curvas de Tensión Resuelta-Deformación Resuelta de

monocristales de Cu irradiados con neutrones a dosis crecientes y a temperatura de reactor 5 l.
3. l '

La inestabilidad de los defectos creados por irradiación neutrónica a la deformación
plastica. canalización de dislocaciones. se manifiesta en la indefmición de la Tensión Critica
Resuelta de Corte a dosis por encima de la cual se inicia el fenómeno de canalización (dosis de
transición). Luego es necesario analizar la dependencia del endurecimiento con el tiempo de
irradiación en cobre irradiado a baja temperatura. 9‘I. 3. 2



Para las condiciones experimentales de este trabajo. el modelo teórico que mejor
explica el endurecimiento a bajas dosis y temperatura es el de endurecimiento debido a las
zonas desnudas. de Seeger. 5 l. 3. 4. En l. 3. 4. l se presentan las predicciones mas
importantes del mismo y las contrastaciones experimentales. en Cu.

La baja tension de fluencia inicial requerida para los monocristales producidos para este
trabajo. ya analizada en el capitulo l. l. es necesaria para que valga la aditividad simple de los
mecanismos de endurecimiento y sea licito el uso de los resultados teón'cos adoptados en este
trabajo. 5 l. 3. 5.

El Capítulo l. 4 corresponde a las Etapas de Recuperación Térmica en Cu irradiado
con neutrones. En el presente trabajo la atención está dirigida a la disolución termica de los
aglomerados de vacancias originados durante la irradiación neutrónica. que ocurre en el
intervalo de temperatura correspondiente a la Etapa \' Se presentan. g l. 4. l. conceptos
básicos referidos a la naturaleza de estos aglomerados con el único objetivo de fundamentar la
alta estabilidad termica de los mismos. Los recuperados isócronos de alguna propiedad fisica.
sensible a los defectos creados por irradiación. permiten determinar las distintas etapas de
recuperación en los metales. Una presentación general de los mismos se realiza en g l. 4. 2 que
permite fundamentar la mayor parte de Io realizado en la Tercera Parte de este trabajo _vla
elección del cobre como el metal ideal para el estudio de la misma. En 5 I. 4. 3 se fundamenta
la elección de la TC RC para el estudio de esta Etapa V.

Debido a que la Etapa V es la última etapa de recuperación. en g l. 4. 4 se realiza una
revisión 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 atención
al efecto de saturación que está íntimamente ligado a lo discutido en fi I. 3. 2.

El Capitulo finaliza con la presentación de la Etapa V en Cu. la cual ha sido muy poco
estudiada. Se muestran. para su comparación. los resultados de Ia recuperación isócrona del
incremento de la rcsistividad eléctrica y de la TCRC obtenidos en dos trabajos clásicos.
independientes. El ultimo. en particular. fue realizado en las condiciones experimentales que
Fueronseriamente discutidas en el capitqu I. 3.

Cada capitulo presenta los aspectos relevantes de cada uno de los temas necesarios
para lajustilicación y comprensión de lo realizado en el presente Trabajo.

A Io largo de los mismos. y para agilizar su lectura se ha incluido:

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

o Abundancia de figuras a partir de las cuales se presentan o discuten distintos conceptos y
resultados

.-\l linal de esta Primera Parte se encuentra la fundamentación del presente trabajo. 5 l.
5. que incluye la importancia del tema de estudio. los antecedentes _vaspectos discutidos de la
Etapa \'. la elección de las condiciones experimentales y el Plan de Trabajo Las referencias
bibliográficas -indicadas en el texto con números entre corchetes- cierran la sección.
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CAPITULO l. 'l: LAS PROPIEDADES MECÁNICAS EN MONOCRISTALES
METALICOS CUBICOS CENTRADOS EN LAS CARAS

g l. l. l La Tensión Crítica Resuelta de Corte

Para un monocristal ensayado unitaria/mente en tensión. el deslizamiento comienza
cuando la tensión de corte. sobre el plano de deslizamiento. alcanza un valor umbral llamado
Tensión Crítica Resuelta de Corte. r. Esta magnitud se expresa analiticamente mediante la Ec.
l. l. l [l]r

p

r = :cma} cos/1 Ec. l. I. l.

Siendo:

P la carga externa aplicada
A el área de la sección transversal del cristal

gbel angulo entre la normal al plano de deslizamiento y el eje de tracción

zi.el angulo que forma la dirección de deslizamiento con el eje de traccion.

La Fig. l. l. l. muestra un esquema ilustrativo del cálculo de la Tensión Resulta de
Corte en monocristales. expresada en la Ec. l. l. l.

l
D

Fig. l. I. I. Diagrama ilustrativo del calculo de
r eii probetas de traccion monocristalinas [la]

La dependencia angular de la Ec. l. I l. es el llamadofactnr de Shmidr. m. Representa
el cociente entre r _vla tensión axial.

El analisis de la relación general entre r 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 = :OOOI: t = (l lÏO). donde T indica planos de traslación fundamentales y t

direcciones de traslación. La influencia de la orientación para el caso del cinc se ilustra en la

Fig l l 2 (a)

Los puntos marcados con cruces representan los valores obtenidos experimentalmente.
_vlos angulos indicados en las abscisas se refieren a los valores correspondientes al angulo 7.“.



complementario a d)°.que varian entre cero y 90° Aceptada la constancia de t. los valores de
P/.-\ vs m. caerán sobre una hiperbola equilatera hasta 1° = 45°. la que luego se reproducirá
invertida hasta 1° = 90°. El factor de Shmidt varia desde cero hasta alcanzar el valor máximo
de 0.5. a partir del cual vuelve a cero nuevamente.

/mm2

¡ze/ly

¿I'm/{ede¿xfa/rafa

53/710casio 7'70 ,, ‘

Fig. l. l. 2 Relación entre el limite de extensión _vel factor de Shmidt (P/'.-\ vs m) para (a)
monocristales hexagonales y (b) cristales cúbicos centrados en las caras [2]

En los metales cúbicos centrados en las caras. ecc. no se puede obtener una relación
tan sencilla entre la r y m. como la representada. En estos metales pronto aparecen los
restantes sistemas de deslizamiento equivalentesl

La Fig. l. l 2 (b) muestra un modelo para el sistema T/t = (l l I)¡'[OI I], del triángulo

limitado por las caras [TIO]. [OIO] y [Ï l l] Las curvas de nivel trazadas en este modelo

representan el lugar geométrico de las direcciones para las cuales m es constante. A partir de la
Ec. l. l l. el punto señalado como cota máxima. 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 señalan valores

decrecientes. o sea que P."\ aumenta. hasta alcanzar el maximo absoluto en la direccion [Ï l l].

de la diagonal del cubo en que el valor es 0 27 Si se llevan estos resultados a una figura sólida.
que represente en coordenadas polares la variación de Px’.—\.el resultado se muestra en la Fig l
l 3
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Fig. l. l. 3 Sólido que representa en
coordenadas polares la variación del límite de
extensión (P/A) en la celda primitiva de un
cristal ccc [23].

En ella se ven los máximos correspondientes a las diagonales del cubo. <l l l>, los que
corresponden a las diagonales de las caras, <l 10>t y a las aristas <lOO>, que señalan las tres
direcciones límites del triángulo. Si se divide 0.50 por 0.27. se obtiene la relacion de l.84, que
se atribuye entre los valores máximo y minimo de P/A en este sistema. Esta relación es muy
inferior a la del sistema hexagonal. donde para el'caso del cadmio (Cd) y el magnesio (Mg) el
factor llega a 404

g l. l. 2 La Deformación en Monocristales CCC. Favorablemente Orientados para el
Deslizamiento Simple en Tensión

De los l2 sistemas de deslizamiento posibles para los metales ccc, el sistema de
deslizamiento primario será aquel de los T={ l l l z t=<l lO> que maximice el factor de Shmidt,
es decir. minimice la relación P/A según lo explicado en fi IAl. l. La determinación del mismo
se realiza ubicando el polo del eje de tracción. cuya direccion es la del eje de la probeta. en el
correspondiente triángulo esférico de la proyeccion estereogratica “standard” para el sistema
cúbicoz.

La Fig. I. la 4. ilustra el caso en que el polo del eje de traccion cae en el triangulo

formado por los polos [OOI]. [Ï l l], [O] l]. El mismo tiene por sistema al plano (l l l) y la

dirección [T01] que se indica (l l l)/[Ï0l]. Los polos A. B. C y D representan las normales de

los planos {l l l }r Las direcciones están indicadas de l a lV. En el caso particular ilustrado. con
el polo del eje traccion ubicado en el punto P. el sistema operativo es B-lV. Los ángulos tb° y
P. estan dados por los grandes circulos B-P-IV. A medida que progresa el ensayo. el
especimen se alargar El eje P alcanza el borde [OOl]-[Ï l l] en P‘. Ahora se vuelven operativos

dos sistemas de deslizamiento, el primario y el cnnjugadn (ÏÏI)[Ol l], En este punto la

deformación procede en dos sistemas de deslizamiento simultáneos produciendo el llamado
deslizamiento doble 0 múltiples Alcanzado el punto medio entre las dos direcciones
operativas. [Ï l 2] l el especimen se angosta y fractura. La introduccion del deslizamiento doble

interrumpe la rotacion libre del sistema de deslizamiento.
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Fig. l. l. 4 Esquema que representa el avance de la
deformación plastica, sobre la proyección
estereográfica [00l] de cristales orientados
favorablemente para el deslizamiento simple en
tensión [la].

g l. l. 3 La Deformación Resuelta en Monocristales CCC

Debido a que las mordazas deben permanecer alineadas cuando Ia probeta esta en
tensión. el especimen no deforma libremente por deslizamiento uniforme. En su lugar los
planos de deslizamiento rotan hacia el eje de tracción que permanece lijo. El aumento de
longitud medida en el especimen. para una dada cantidad de deslizamiento. dependerá de la
orientación del plano de deslizamiento _vde la dirección del eje del especimen como se explicó
enel l 2

La medida fundamental de deformación plastica en un monocristal. es la De 'nrmación
fi

Resuelta (le Corte. y. dada por la Ec. l l ..‘..

La misma puede determinarse a partir de cb: . ¡.3 y de la extensión L. = L.. - Al La
deducción de esta expresión se puede ver en [la] Si es posible determinar la orientación

.¡

durante la deformación. 3/se calcula a partir de la Ec. l l 9

uni. L'UJÍ‘." ,: _' _,__ Ec l. l o
un; l Mix"



g I. l. 4 Otras Dependencias de la Tensión Crítica Resuelta de Corte

El valor de t en monocristales depende. ademas de la geometria de la probeta. de la
orientacion del eje de tracción y de la carga externa aplicada. como ya se discutió a partir de la
Ec. l. l I. de la densidad de dislocaciones presentes en el monocristal. y de la pureza del
material. El resultado se refleja en importantes variaciones del valor de la Tension Critica
Resulta de Corte que va desde valores tan bajos como 50 (¡z/mm2hasta centenas de g/mm2
(MPa)

l. l. 4. l Dependencia de la Tensión 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. Nr. ajusta a
la expresion analítica dada en la Ec l .l 4 [3].

r"" = r'"" +a”(ih {.V, Ec. | _|. .1

Siendo:

t"' = ó gïmm'
(1.. = 0762

G el Módulo de Corte

b el vector de Burgers.
rm“ corresponde a Nl-= 0. es decir. la componente de t no ligada a la tbresta y debida a
impurezas o tensiones de fricción. El pequeño valor de esta contribución no es sorprendente.
ya que se sabe que en cobre las dislocaciones se mueven a Tensiones Resueltas de Corte de l
g/mm: [4]. La Fig. l. l. 5 ilustra esta dependencia.
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Fig. I. l 5 Relacion entre la Tensión

Resuelta de Corte L. (que en el

presentetrabajo se denota como r'”) y la
foresta de dislocaciones .\',-'' [3].

l. l. 4. 2 Dependencia de la Tensión Critica Resuelta de Corte con la Pureza del
Material

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



La Fig. l. l. 6 muestra la dependencia con la pureza de dos monocristales de Cu. con
orientaciones similares. cercanos al polo [I lO]. La primer etapa de deformación. es mas
prominente en los metales menos puros.

Stress,“ZM”:

53-99.999'/.Cu
34-9938 ‘loCu

I
‘n

l l l

5mm i-i x--|

Fig. l. l. 6 Curvas de r vs 7 °o para cristales de Cu.
similarmenteorientados. y de diferente pureza [5].

fi l. l. 5 Curvas de Tensión Resuelta vs Deformación Resuelta para Monocristales de Cu
Deformados a 77 K.

.-\ partir de las curva de carga (P) vs ehmgación (Ax). que se obtienen en un ensayo de
tracción. se representa. usando las Ec. I. l l _vEc. l. l 2 la de Tensión Resuelta de Corre vs
Defiirmución Resuelta. r vs 7.a partir de la cual se obtiene el valor de la Tension Critica. que
es el observable utilizado en esta TesisJ La Fig. l l. 7 muestra la dependencia de las distintas
regiones de la curva con la orientación del cristal.

S

Sluull‘/¡.M¡I

Fig. Ii l. 7 1:vs ‘_/“o para cristales de Cu
0° 08°o de diferentes onentacnones [Sli



Para el presente trabajo. debido a las bajas deformaciones que se introducen en Ia
probeta. sólo es de interes la primera etapa (etapa l) llamada de deslizamiento fácil. En esta
etapa el cristal sufre muy poca endurecimiento por trabajado. Las dislocaciones son capaces
de moverse distancias relativamente grandes sin encontrar barreras. El bajó endurecimiento
por trabajado implica que la mayor parte de las dislocaciones alcanzan la superficie del metal
(aparición de lineas de deslizamiento). Durante esta etapa en el cobre el deslizamiento ocurre
en un unico sistema. de los l2 posibles.

.-\ continuación se presenta el comportamiento general de monocristales de Cu.
similares a los utilizados en este trabajo. Se parte del estudio del comportamiento plastico a
pequeñas deformaciones (microplastícídad) para luego presentar el comportamiento en
ensayos similares a los realizados en el presente trabajo

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

La tensión requerida para producir la deformación plastica de 2 x III“ (10" 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 y descargar sucesivamente la probeta. con
cargas crecientes. medir la deformación mediante la señal dada por extensómetros de alta
sensibilidad colocados en los extremos de la probeta hasta observar una deformación
permanente. Para analizar la dependencia con la densidad de dislocaciones se introduce una
predeforrnación en las probetas. La Fig. l. l. 8 muestra la tensión de fluencia “l0"' Yield" en
cristales de Cu. y Al y en material policristalino.

400
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Fig. l. l. 8. El lO“ \ teld en monocristales de .-\l _vCu v
en Policristales [6]



La Tabla l. l. l muestra los valores hallados del ¡04’ Yield. el Módulo de Young (E) y
la relacion entre los valores de Yield (Y) _vel modulo E para ensayos a temperaturas del
nitrógeno liquido (-l96 °C) y ambiente (25 3C) de probetas poli _vmonocristalinas de alta
pureza [ó].

10'“ Yield (psi) E (l0 ° psi) Y(_196)/Y(25) E(_l96)/E(25)
25 °C -l06 °C 25 ’C -I°ó °C

Cu
(99.999"«.) 600 750 ISS l0_4 .3 ¡.05

olicrst.
Cu

(99.9990/0) 27 32 2¡.6 27 .2 I .06
monocrist.

Tabla l. l.l [6].

Se observa que para estos monocristales los valores de lO" Yield (0.02] kgf/mm") son
de un orden de magnitud menor que los obtenidos para policristales de alta pureza"

La influencia sobre la Tension de Corte Resuelta del cargar y descargar repetidamente
la probetas se muestra en la Fig. l. l. 9.

l4C
l 1 l l l l I l

á '20 l/l H_z /'/ Crvs'ol,/
3 ¡oo - 2’ gif/4' H . -’ —a . -’

. 80-5" 3 Í“ —o g »a , x

É 40;?" “
3; y 5 ri

o, 2Q_ É É É ._
cr . e}

.5 .l _I I " ' . I I '-e

o 4o 80- ¡20 leo 200 240 280 320
Ploslic Stroin ( lO'G)

Fig l, l 0 Efecto de aumentar progresrvamente la defonnacrón
en monocristales de Cu a 35 °C [6]

353

resuelta

El l0"' Yield aumenta de 30 psi a oO psi luego de una delbrmacion plastica resuelta. '¡’=
lol) « lO'" Si se continúa la delbrmacion plastica mas alla de este valor. no se observa ningún
incremento adicional. L'n rasgo interesante es el escalOn en la temprana porcion de la cuna La
región de deslizamiento facil (easy glide) se observa a valores de ¡00 psi (0.07 [ig/7mm").
Luegoen mvnm'rislu/es muy ¡mms y a 25 °Cpara afirmaciones del orden de 7 = 2 x NI"
se está en la región de deslizamiento simple y es alli donde se toma el valor clásico de la
Tensión Critica Resuelta de Corte.



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

La Fig. l. l. l0 muestra la Tensión Resuelta de Corte vs Ia Deformación Resuelta de
Corte para un par de monocristales de Cu. de alta pureza. crecidos en forma similar a los de
este trabajo. Una deformación se realizo a 77 K y la otra a 300 K [7].

Para ilustrar la transición de la zona microplastica a la plastica la parte inicial de la
curva se muestra en una escala expandida para pequeñas deformaciones. Las curvas de la parte
inferior se muestran en el rango completo. es decir desde el inicio del ensayo hasta la tensión
resuelta de corte correspondiente a la tension de fractura (Ultimate Critical Shear Stress). Se
indican con flechas los puntos donde debe ocurrirel deslizamiento doble.

CURVES
t RIGH‘I’ SCALES)

----t75A Al’SOO'K
—tTSB AT78°K

SHEAÑSTÑCSSllqImm’)

SHEAR STRAIN

Fig. l. l lO. Curva de t vs 3/de los cristales |75A y l7SB. La
probeta |75A Fue defomtada a 300 K y la |7SB a 78 K. Las
flechas indican la defomtación de corte a la cual el eje del
especimen entra en el plano dodecahedricov Las lineas de puntos
verticales denotan la deformación de corte a la cual se realizaron

medidas de resistividad a temperatura ambiente [7]

A partir de estos ensayos se concluye que

a) la Tension Critica Resuelta de Corte. es independiente de la temperatura de ensayo en el
rango entre 78 K _v300 K. El valor medio obtenido para toda la serie de cristales estudiados es
0.237 kgf/mm" para 78 It' _v0.269 kgf/mm: para 300 K. Aqui se puede observar que el valor
de 'Ces mucho mas alto que el correspondiente a los cristales usados en los estudios de
microplasticidadl l J l

b) para deformaciones de corte y ' 0 25. 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 kgflmmJ/x



c) la mayor velocidad del endurecimiento por trabajado y el valor mas bajo de la tensión de
fractura. se da en especímenes en los que el polo del eje de tracción esta mas cerca del plano
dodecahedrico (é l. I. 2).

d) el deslizamiento doble se inicia. dependiendo de la on'entación de la probeta. para valores de
y > 0. ¡0.

Lo interesante es que la relación entre tensión _vdeformación de corte resuelta. durante
la primera porción de Ia curva. es lineal. Para el caso de deformaciones a 78 K. este
comportamiento persiste para deformaciones mas altas que para 300 K. La relación lineal
extrapola al origen. como lo muestra otro estudio realizado a 78 K _v4.2 K también presentado
en la Ref. [7]. La curva es lineal mientras ocurre deslizamiento. pero cuando se ha introducido
un 60 9:6 de elongación (1/ = l.35) el especimen deforma por otro mecanismo que tiene
caracteristicas similares al maclaje y finalmente fractura por clivaje. luego de una elongación de
¡20 %.

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

5 I. l. 6 Los Recuperados Térmicos _vla TC RC en Monocristales de Cu

En este trabajo se haran recuperados isócnmos e ¡sotérmicox de monocristales de Cu.
irradiados con neutrones de lisión a 77 K. Por lo tanto. la t sera sucesivamente medida en los

mismos. luego de cada tratamiento termico. La hipótesis implícita en estos experimentos es
que el arreglo de dislocaciones del estado preirradiación dentro del especimen. es el mismo al
comienzo de la segunda extensión que al final de la primera y que el cambio observado en I
esta asociado unicamente a los defectos creados por irradiación. Ello significa que no se debe
producir ningun tipo de rearreglo de las dislocaciones durante la descarga del especimen o en
los sucesivos ensayos en que media el recuperado termico de la probeta.

La justificación experimental que valida la hipótesis mencionada se presenta a
continuación. La Fig. l. l l I muestra la curva de 1’vs y para un monocristal de Cu (99 999
9ta).sin irradiar ensayado a 77 K y a ó xlO'i seg 'l. con la orientacion cristalogratica indicada en
el extremo superior izquierdo

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

Respecto a repetir un ensa_vo pero luego de un tratamiento termico a diferentes
temperaturas (estudios isócronos). en Ia Fig l I IZ se muestra la dependencia del cociente
entre el valor de th. despues del tratamiento termico. con respecto al valor previo al mismo t...
(Ïh /1:..)vs temperatura de recocido

La misma presenta un pozo profundo desde 0 980 a O978 entre -l80 3C _v—|20 3C,
luego se mantiene constante a 0.978 hasta temperaturas del orden de los ¡00 ÉC. para retomar
tinalmente los valores esperados. Como se puede apreciar las diferencias son muy pequeñas a
baja temperatura



Fig. l. l. l2 Curvas de t vs 3/9'ode cristales ensayados a 77 K. (a) ensayo
continuo. (b) ensayo interrumpido [8].
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Fig. l. l Il. Relacion wn. obtenida a 77 K luego de 30 min de
recocido a las temperaturas más altas [8].

Para lajustificacion de estudios iwtérmicus. es decir las medida a lo largo del tiempo a
una temperatura fija. la Tabla l. I 2 (a) muestra que la relación (th/m es independiente del
tiempo de recocido. para el caso de 20 "‘C.pero el resultado es completamente general y válido
para bajas temperaturas como lo muestra la Tabla l. l 2 (b)

Time of nnneuling at 20’0 in hours Ratio of stresses

0-977 (19 results)
0-978 (8 results)
0-977 (4 results)
0-977 (ll results)slsl(Au.­4..­

(a)

t Stress kg; mm2

0-983
0-976
0-979
0-976
0-978
0-978
0-977

Ratio cagao ‘

Tabla l. I 2 (a) IndependenCia de la relacnon Mt... medida a 77 K para diferentes tiempos de recoc¡do.
a 20 "C. (b) Efecto de la tensión sobre la reIaCion rw’t. a -l°6 "C luego de un tratamiento temuco
durante 30 min a -78 °C [8|
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CAPITULO I. 2: LA PRODUCCIÓN DE DEFECTOS EN MONOCRISTALES DE
COBRE IRRADIADOS CON NElÍTRONES DE FISIÓN, A BAJAS DOSIS Y
TEMPERATURA

g l. 2. l El Espectro Neutrónico

En un Reactor los neutrones de fision sufren interacciones con los materiales

estructurales del nucleo y el moderador. modificando sus energias. El flujo diferencial
neurm'nico 46’.hace referencia al numero de neutrones que atraviesan una esfera de area
unitaria. por unidad de tiempo. con energías comprendidas entre En _vEn + dE". De este modo
el flujo total o fluencia es:

q) :I (bl/2'" )¿ÍÍ'.'” Ec |_ :_ |

La unidad de al es (neutrones crn'J seg"). La davis7 se define como ah. siendo t el
tiempo total de irradiación y, por lo tanto. su unidad de medida es n cm":

En el presente trabajo la dosis elegida fue e 4.5 n |0"’ n cm'z La eleccion de la misma
se fundamenta en los estudios de dependencia con la dosis del endurecimeinto por irradiación
en Cu. que se presentan en g“l. 3. 2.

La Fig. l. 2. I muestra la representacion grafica de d) vs log (En). para un medio
absorbente bastante parecido al que corresponde a un reactor moderado con agua como el
reactor RA-I (á ll. 3|).
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Fig. l 2. l Distribucion de la energia neutronica para un medio altamente absorbente [0].

De izquierda a derecha se puede ver

a) La zona térmica (E,l < 0.5 el'). Los neutrones termicos estan en equilibrio termico con los
atomos del medio en el cual ellos se estan moviendo En un medio m) es absorbente de



neutrones- un neutron termico puede ganar o perder energia durante una colisión 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
estadísticamente acorde a la distribucion de velocidad de las moleculas en la teoria cinética de

los gases (Maxwell-Boltmann). Esta distribución se señala explícitamente en el grafico. La
velocidad más probable para un neutron termico esta dada por kT _ves igual a 2200 m/seg a 20
°C _vla energia promedio de los neutrones termicos es 3/2 kT (0.038 eV a 20 °C). Si la
temperatura del medio es inferior 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 absorción neutronica que está ocurriendo a bajas energias.
Como resultado el pico se ensancha y se extiende hasta 0.5 eV.

b) La Zona epitérmica o de resonancia. (0.5el-" < E, < 0.18 Mel/l Esta zona recibe su
nombre de los neutrones con energias entre l-lOO e\' debido a que. en este rango. muchos
nucleidos experimentan una fuerte absorción neutronica a energias bien definidas. Es una zona
de energias intermedias en la cual los neutrones con energias menores a 0.l MeV se denominan
genéricamente.neutrones lentos

c) La zona rápida, (0.18 MeV < E,. < 10Mel'). Las energias de los neutrones defisión estan
distribuidas. segun una ecuacion estadistica. llamada “espectro de fision" que también se indica
en la Fig. l. 2. l. El máximo de la distribución se encuentra alrededor de I Mel". y la energia
promedio. en 2 MeV (solamente el 5 % de los neutrones de fision tiene energias mayores 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 y los neutrones
rapidos con energias mayores que 0.18 MeV hasta lO MeV Ambas clases corresponden a las
zonas sombreadas de la Fig l. 2. I. Las caracteristicas del RA-I y los valores correspondientes
a los flujos de neutrones termicos _vrapidos en el lugar de su nucleo donde se irradian las
probetas a baja temperatura (Criostato) se presentan en é ll 2 l La grilla del reactor RAI en
donde se ubican los elementos combustibles se modifico para alojar el criostato de forma de no
alterar el espectro descripto en la Fig l. 2 l. Conociendo la energia a Ia que llegan los
neutrones se puede calcular el numero de atomos primarios desplazados _vestimar el número
de aglomerados de defectos inducidos en la red cristalina del metal. mediante la ecuacion [IO]

N=Ko_,d>t.\'u Ec [.372

siendo

K el numero de barreras por cada colision elastica
6.. la secciOn eficaz de desplazamiento atómico para colisiones elasticas de los neutrones con
los atomos del blanco

(bt la dosis de neutrones rapidos
N.. la densidad atómica del Cu



5 l. 2. 2 El Camino Libre Medio de los Neutrones en Cu

El camina libre medio es la distancia que viaja una partícula entre colisiones sucesivas.
Esta distancia esta dada por'

l=,—-— EC.[.13
N"0'(E.T)

MT)

donde el denominador es el producto entre la densidad atómica Nn y la sección eficaz de
desplazamiento atómica para que una partícula de energia E. pueda desplazar átomos
transfin'endoles una energia T:

r... “¿ÍO' (Ii. Ï) a
Ü(E.T)=J: (ll EC. _.4

En la Tabla l. 2. l se muestran valores del camino libre medio de desplazamiento para
neutrones rápidos en Cu. Los mismos fueron calculados a partir de la Ec. l. 2. a. El valor de
T(keV) se obtiene a partir de la Ec. l. 2. 6.

En(MeV) T (keV) o (barn) N.,[x ¡0”cm'ü x [cm]
l 63 3.2 0.33 3.75

0.2 3_l 5.5 0.83 2.2

Tabla l. 2. l Cálculo de valores de h en Cu para energias neutrónicas caracteristicas [l l].

El orden de magnitud de Ia longitud del camino libre media de los neutrones en Cu es
del cm. Esta magnitud indica que. a diferencia de la irradiación con iones. la interacción de
los neutrones con la red cristalina de Cu es débil. Dado que la creación de átomos desplazados
primarios (ver g‘I. 2. 3) es un proceso estocastico. se puede considerar la distribución de daño
_vpor lo tanto la distribucion de cascadas de desplazamientos atómicos, homogénea dentro del
material. Como cada neutrón solo colisiona con un atomo de la red“. las cascadas o grupo de
átomos desplazados se encuentran aleatoriamente distribuidas. La distancia entre las mismas es
funcion de la dosis o del tiempo de irradiación.

La Tabla l. 3 2 muestra las secciones eficaces total or. elástica oc. e inelastica o de

absorción 0....para el Cu. expresadas en barn [l l]:

En[Mevl oi [barri] 0.. [barnj o, [barn
¡0.50000-6 5000 3 70 2. I0 O040
05000040000 3 90 2.30 0.0|4
4 00000-2.5000 3 40 l 94 O005
3 SOOOO-l4000 3,20 2.39 0.006
l.40000-0.8000 3.50 3.29 0.0|O
0.80000-0 4000 3 20 4. [9 0 0l4
0 40000-0 2000 5.00 4.98 0.020
O 20000-0 IOOO S 20 5 l7 O 028

0 lOOOO-O0465 6 OO 5.96 0,040

0 04565-002l5 8 00 7 QI 0 000

Tabla l. 2. 3 SeCCIoneseficaces de desplazamiento neutronico en Cu [l l|.

IS



A partir de la misma se puede ver que. para los neutrones rapidos del espectro de fisión
(E < IO MeV). la sección eficaz de desplazamiento dominante es la elástica. Este hecho
justifica el modelo aceptado de esferas rígidas para la dispersión del neutrón por los átomos del
metal [[2]. La Fig. l. 2. 2 muestra las secciones eficaces para neutrones de hasta 32 MeV [l3].
En las misma se puede observar el Fuerte decrecimiento de la componente elástica a partir de
IOMeV debido al advenimiento del comportamiento inelástico.
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Fig l. 2. 2 Secciones eficaces calculadas para neutrones
rápidos. en Cu [IS].

g l. 2. 3 El Átomo Desplazada Primario

El primer paso en la producción de daño en una red metálica cristalina, es la generación
de un átomo desplazado primario -Primar_vKnock-on Atom: PKA- EL PKA es un átomo que
ha sido desplazado de su sitio normal en la red como consecuencia de la interacción con un
neutrón energetico. Se considera como desplazado a aquel que queda en reposo lo
suficientemente lejos de su sitio original en la red _vno puede retornar espontáneamente a su
sitio de origen. Este proceso conduce. para un PKA de baja energia. a la formación de un Par
de Frenkel (PF), es decir. una vacancia (el sitio de la red vacante) y un átomo intersticial (el
átomo desplazado)

Si la energia del PKA aumenta. los atomos con los cuales este colisiona frecuentemente
reciben suficiente energia cinética (átomos desplazados secundarios) para. a su xez. producir
atomos desplazados adicionales. El resultados es una cascada de desplazamientos atómicox
(CDA) en la cual el PKA disipa su energia en. IO": s [l-l] _vproduce un gran número de
átomos moviéndose a velocidades cercanamente termicas _vcon algun grado de excitación
electronica que. en los metales. se disipa en forma de calor.

La Fig l 2 3(a) es un esquema de la primer CDA propuesta por Brinkman en IOS-l
para un PK.-\ de energia entre 5-20 keV [lilól La alta densidad de colisiones a lo largo del
camino del PKA produce un volumen rico en vacancias rodeado de una capa formada por los
atomos ¡ntersticiales evectados hacia el exterior Brinkman llamo a este modelo de cascada
pico de desplazamiento (displacement spike) [lo] Seeger [|7] elaboró la cascada de Brikman
definiendo mecanismos que permiten el transporte de los atomos eyectados a distancias
mayores (Secuencias de Colisiones de Reemplazo. Focalizacion. (Ïrmvdions Dinamicos) El

IQ



rasgo distintivo es la mayor separacion de la capa anular de intersticiales respecto al nucleo
central de vacancias. llamado por Seeger zona desnuda o zona ¿li/«¡da (ZD). La Fig. l. 2. 3
(b) ilustra la cascada de Seeger indicando los conceptos mencionados. Desde ese entonces. la
simulacion por computadora ha tratado de entender la producción de CDA en cristales
suficientemente grandes para contener atomos desplazados primarios (5 a lOO ke\') [[3] y
secundarios. ha permitido obtener una imagen semicuantitativa de los parámetros que
caracterizan los procesos predecidos por Seeger asi como tambien sugerir nuevos mecanismos
[IS]. Las predicciones de Brinkman [lo] relativas al tamaño del pico de desplazamiento. a la
similitud entre las zonas desnudas en Cu y Zn y al hecho que en Mg deberian ser de menor
tamaño que en estos últimos. fueron confirmadas experimentalmente a traves de medidas de
plasticidad en probetas simultaneamente irradiadas con neutrones a bajas dosis y temperatura
[lO].
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La Fig. l. 2. 3 (c) muestra un esquema de la imagen actualizada de una CDA.
resumiendo muchas de las predicciones de las simulaciones [IS]. La ZD esta rodeada de una
capa rica en mono-. di-. tri-, etc. intersticiales o incluso pequeños aglomerados. (Rd) _v<R.>
indican el radio promedio de la ZD y la distancia promedio a la cual se concentran los
intersticiales respecto del centro de la CD.-\ respectivamente. Los posibles efectos de las
movilidades entre defectos son: la recombinación intracascada (R). reacciones de aglomeración
(C) y deslizamiento de pequeños aglomerados de intersticiales hacia la ZD (G), que conducen
a una recombinación o la evitan conduciendo a intersticiales que logran escapar de la cascada.
Con El y EV se denota a los intersticiales y a las vacancias que logran escapar de la cascada
respectivamente. Comparando con los anteriores esquemas se observa que en los ultimos 40
años se ha avanzado muy poco con respecto a la representación de la cascada original.
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Fig. l. 2. 3 (c) Representacuón Esquemática del
arreglo de defectos en una CD.-\. mostrando un
nucleo rico en vacancnas (DZ) y una capa de
intersticiales conteniendo monox di-. tri-. etc.
intersticiales y pequeños aglomerados El
significado de las letras se detalla en el texto [l8]

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

Los nentmnes térmicav producen desplazamientos atomicos mediante la produccion
de reacciones (my) Cuando un neutrOn termico es capturado por un núcleo. queda ligado con
una energia de 8 MeV Esta energia es radiada. luego. en forma de fotones La energia cinetica
de un átomo desplazado luego de emitir un tbtón 3/de energia E. es”

T:E._.-‘.»:_\ic-‘ Ec l 2. 5

El calculo de la energia del atomo desplazado es complejo. debido al hecho que luego
de la captura termica. los núcleos emiten una serie de fotones con diferentes correlaciones
angulares y temporales En general se supone que la emision es isotropica _vdescorrelacionada.

La mayor fuente de producción de PKAs se origina en la dispersión elástica de los
ncutmncs rápidos por los átomos del blanco que da lugar a las denominadas reacciones (mn).
La energia cinética transferida a los atomos desplazados del blanco es

‘l



T = (I-u) tan/2= T... sin2(0/2) = t 1-“) m2 Ec. l. 2.6

donde:

u = cos 9, siendo 9 el ángulo de dispersión medido desde el sistema centro de masa
T.“ es Ia energia maxima transferida dada por

Tm=4AEJtt+Ai3 Ec. l. 2. 7

La distribucion angular de neutrones dispersados elasticamente muestra el siguiente
comportamiento general:

Para En< l MeV. la distribución es típicamente isotropica o sea. todos los valores de u
son igualmente probables. a medida que aumenta la energia del neutron. los neutrones
dispersados se distribuyen en una direccion incidente, o sea, u e l. La energia cinética media
es

<T> = ijz Ec. l. 2. 8

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

A modo de ilustración se presentan el caso de un PKA de 50 eV'
La Fig. l. 2. 4 muestra el movimiento de los átomos sobre el plano ( IOO) de una red

ccc. originado por un PKA de 50 eV (E,=l.5 keV). _vuna dirección de lOC respecto a la
direccion [l lO]. El PKA sombreado en su posición 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 finaliza la Secuencia de Colisiones de Reemplazo. SCR”

9- -- ¡”0| .\ d
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Fig l 2 4 Desplazmlentos originados por un PKA de 50 e\' en Cu [|83|

Primero se produce la distribución en forma aleatoria de Ia energia del PKA entre los
atomos mas cercanos En esta region la cual representa una ¿tp/mid" local. las SCR se
establecen. como ondas de choque viajando a velocidades supersonicas (Mach Z) a lo largo de
una lila atómica. En Cu el atomo intersticial estable tiene configuracion de dumbcll. en la cual
dos átomos comparten un sitio de la red. cuyo eje para los metales ccc. es el IOO' [IO] La



Fig. l. ‘ 4 tambien muestra a los átomos que estaban frontales al sitio en el cual el
autointersticial fiJe depositado por la SCR. estos relajan hacia atras a sus sitios originales. este
movimiento colectivo forma el llamado “focusorf'”

Para simulaciones de dinamica molecular (DM) en Cu. con PKA de energias por debajo
de los 20 eV no se forman defectos permanentes [IS]. El volumen de recombinación
espontánea. Vw. se define como el ocupado por todos los sitios de Ia 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 50-100
volúmenes atómicas 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 interacción de muchos cuerpos, similares a los que
ocurren bajo condiciones térmicas. Los defectos inestables se reacomodan en configuraciones
mas estables, aniquilandose o formando aglomerados. La duracion de estos procesos de
recombinacion dependen de la concentracion de defectos. dosis. y de la temperatura del
blanca. _ves de algunos picosegundos ( IO": s) hasta e l s [l8c]. El valor de los parametros
espacio-temporales que caracterizan a las distintas fases de la CD.-\ fueron determinados a
partir de medidas experimentales de trazas de fragmentos de fision en aislantes durante la
decada del 50‘

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

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

Las caracteristicas de la cascada depende fundamentalmente de la forma en Ia cual el
PKA disipa su energia cinética inicial. En forma esquematica y desde el punto de vista de la
disipación de la energia de un PKA altamente energetico. se puede hablar de tres fases
sucesivas en la formación de una cascada [l-l]:

i) fase disipativa inelústica' el PKA inicialmente pierde energia en forma continua. por
¿rc-¡tación electrónica 0 ionización de los atomos del medio o de si mismos. sin produccion
de desplazamientos. es decir. sin producción de daño

ii) fase balística elástica El PKA inicia la serie de colisiones binarias discretas con los
átomos del blanco. produciendo los desplazamientos atomicos. Esta etapa. representa la fuente
principal de daño en la red cristalina. Durante la misma se acepta la conservacion de la energia
durante las colisiones

iii) fase colisional cooperativa (spika) Cuando la distancia entre colisiones sucesivas
de un átomo desplazado con los átomos de la red estacionaria se aproximan a la distancia
interatato'mica. se inicia la fase cooperativa. El PKA comienza a colisionar en forma colectiva
con los atomos de la red. dando lugar a la zona demuqu

9‘l. 2. 4 Mecanismos de Disipación de la Energia del PKA: El Modelo LSS

La forma en la cual el PKA disipa su energia en la red metalica determina la ('D-\ Las
tres fases presentadas en el parrafo precedente deben ser precisadas dando valores de energias
umbrales para el inicio de cada una de ellas



A continuación se calculan esos valores para la cascada en Cu a partir del modelo LSS
(Lindhard- Scharflï Schiott) [nota |3.l3]. Este modelo se basa en la definición de tres
variables reducidas adimensionales:

energia: a = E/EI Ec. l. 2. 9

/lele:\ “TAN
conE¡=;-—- ' 5 Ecl.‘ lO

' a” / K /

distancia; p = x/R, Ec. l. 2. ll

v\
l+A ' ‘conRl Ec.l.2.[2

1 4A j n 7ta;_./

tiempo: 1:= t/TI Ec. l. 2. l3

I!

conT R Ecl3 l-ll. I . .
donde.

Z. y M¡ son el numero atómico _vla masa atómica de los átomos. i=l para el proyectil y 2 para
el átomo blanco

A = :\«‘l¿/M.

“e” es la carga del electrón (e3= l .4399 eV nm)
n es la densidad atómica del blanco

au es una longitud de apantallamiento dada por'

r ‘
9'13 Ï—‘a".—) Ecll l5

'\(Z;‘+Zs‘)"/

‘
donde a“ = 52.03 pm es el radio de Bohr. La Tabla l. 2. J muestra los valores de los
parametros LSS para pares de átomos de Cu"

l Átomo I z I Erlkt‘VJ I RLan} L T,,[rs*1 I k ll

Cu F :9 l 2:5 | 32,3 1 39.6 l 0153 Í

Tabla l. 2 3: Parámetros LSS para Cu [IS]. v l rs = i0"‘ s)

l. 2. 4. | Poder Frenador Electrónico y Nuclear

La velocidad a la cual un atomo desplazado se frena en el material se detine como el
pmlcrfremulor El mismo se forma a partir de la contribución debida a la disipacion



electrónica y a la pérdida de energia por colisiones elásticas. Usando las variables
adimensionales LSS. el poder ¿lefrenudo electrónico se define como:

Í \ ,lili: =k.e"
“lp/j;

donde

W. f V" “A” .. .
kl=i: me) ( ) :4 2;.zl‘_

371: \M2 (zii-‘+Zí‘) '

con mi la masa del electrón.

El poder defrenado nuclear se define como:

v

(¿É :(9/35) {¡n[¿+(|+¿’)"]—íll +5) li}de/ n

donde

.­La Fig.

energia LSS. e.
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Fig. l. 2. 5 El poder de frenado electronico y nuclear
segun el Modelo LSS Ver el texto para la defimcrón
de las vanables adnnrensronales e y p El coeficiente
k. es un valor tipico [13]

Ec. l 2. l9

2. 5 muestra el poder de frenado electronico y nuclear en función de la

EI máximo ocurre para e s 0.3. que en Cu representa 67.5 ke!" La figura tambien
muestra el poder de frenado electrónico para el valor tipico. k. —-0 IS Para energias menores
a e —I. la mayor parte del frenado prox-¡ene del termino nuclear pero. para e > 3 domina el



término electrónico. La intersección de ambas curvas en Cu ocurre a « 60 keV. Este valor
define el llamado umbral de ionización. E.. Es decir. cuando un PKA muy energético haya
disipado su energía hasta este valor. se inicia lafase balística.

Si se representa el poder de frenado electrónico en función de la potencia '«2de la
energia del PKA. se obtiene una recta. La misma pone en evidencia que la disipación de
energia en forma inelástica aumenta a medida que aumenta la velocidad del PKA.

Cuando un neutrón transfiere a un PKA suficiente energía para ionizarlo. este
interactúa en forma coulombiana con los electrones del cristal y disipa su energia
principalemnte por colisiones inelásticas. En este caso para los calculos se utiliza la sección
eficaz diferencial de desplazamiento de Rutherford. dada por la Ec. l. 2. 20:

(¡7.:pm.(Z.de’): ¿I'l‘—. Ec. l. 2. 20
d'I‘ E 'l"

debido al factor T" aumentara la tendencia a desplazar un mayor numero de átomos a las
energias transferidas mas bajas.

La fórmula de Rutherford solamente se aplica mientras la partícula desplazada se
comporta como un núcleo desnudo, En Cu esta consideración sólo es posible a energias
mayores que la expresada en la Ec. l. 2. 2| [20]:

Í: \ . .
Q: = 5%” a“) M. z: ‘ =[24‘800kev].w. zf‘ Ec. l. 2. 2|

A energias por debajo de 0;. el proyectil es capaz de capturar electrones que apantallan su
interacción con los átomos del nucleo cambiando la sección diferencial de dispersión
paulatinamente hacia la.de la esferas rígidas (151€)dada por:

4/0” .. ¿I'I'II =A- 2 2:
(H. c E Ec. l. .

a partir de este momento el PKA interactúa por medio de colisiones elásticas con los átomos
de la red Se puede demostrar. a partir de la Ec l. 3. 2| que la energía a la cual el ión se vuelve
neutro. es igual el numero masico del elemento. expresado en keV Esta relación fiie deducida
por Dienes y Vineyard en la decada del 50'

Q: e .-\ (ke\') Ec. l. 2. :3

Luego. para el Cu. este valor coincide con el umbral de ionización definido por el
modelo LSS. a partir de la intersección del poder de frenado electrónico y nuclear (Fig. l. 3.
5)

La Figl. 2. ó representa el camino libre medio. }.. para átomos desplazados con energia
T en Cu A partir del calculo realizado por Brinkman [l5] se demuestra que hay un amplio
rango de energia de los PKAs donde i. es menor a una distancia atómica.
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Fig. l. 2. 6 Camino libre medio para átomos de Cu
desplazados con energia T [l5].

Para bajas energias se calcula 2‘.utilizando el modelo de esferas duras (representado en
la curva de la izquierda de la Fig. l. 2. ó). Para Cu es interesante observar que entre 50 y
23.000 eV el camino libre medio es menor que la distancia interatómicnl Este último valor
fiJe corregido por Brinkman quien estableció que para k = l. curva de la derecha de la Figl l. 2,
ó. el valor correcto era 4 keV.

En la Fig l. 2. 7 se ilustra el espectro de tisión 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 (w 4 keV) se puede estimar tambien a partir de la Figl
l 2. 3.

Figl la 2o 7 Esquema del daño en cobre [l l.3 l]
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CAPITULO I. 3: EL ENDURECIMIENTO POR IRRADIACIÓN NEUTRÓNICA

5 l. 3. l El Fenómeno de Endurecimiento: Las Curvas de Tensión Resuelta-Deformación
Resuelta de Monocristales de Cobre lrradiados con Neutrones Rápidos

Los primeros estudios de la variación de las propiedades mecánicas en monocristales de
Cu. debida a la irradiación neutrónica. se llevaron a cabo en el Oak Ridge National Laboratory
en los años 50 [22]. El experimento original consistió en irradiar monocristales de Cu durante
dos semanas. a temperatura de reactor. hasta alcanzar una dosis de lO” n cm": Luego se media
la Tensión Critica Resuelta de Corte. El resultado fiJe un endurecimiento de un orden de

magnitud en esta propiedad. de 2 kgf/mm: a 20 kgf/mml. lo que representa un aumento del
¡000 9-6respecto del valor pre-irradiación.

El enorme incremento postirradiacion en la tensión de fluencia en policristales o en la
TCRC en monocristales. se llamó endurecimiento por irradiación neutrónica (Rudiation
Hardening) [23]. El fenómeno condujo a intensas investigaciones en una gran variedad de
condiciones. Sin embargo. casi medio siglo después. todavia hoy no hay acuerdo respecto a los
mecanismos de endurecimiento que operan en los distintos casos. especialmente a altas dosis y
temperatura.

El efecto de incrementar la dosis sobre las curvas de Tensión Detbrrnación Resuelta (9'
l. l S). en monocristales de Cu expuestos a la irradiación neutrónica. se muestra en la Fig. l. 3.
l (a) [24]. Las curvas son representativas de los trabajos pioneros realizados en Cu. a alta
dosis y temperatura de reactor. La Fig. l. 3. l (b) presenta la curva carga-elongación de un
monocristal de Cu detbnnado a temperatura ambiente, luego de ser irradiado a temperatura de

X .‘ .
reactor y a 2.5 - lOl n cm '[23].

Los rasgos característicos de estas curvas son;

a) el notable aumento de la Tensión Critica Resuelta de Corte con el incremento de la dosis

(Endurecimiento por lrradiación. correspondiente a y = Oen la. Fig. l. 3. l (a)).

b) la evidencia de un valor de tensión maximo _vminimo (upper _vlower yield point). a
elongaciones menores a 0 Ol. Fig. I. 3. l (b).

c) la aparición de unn región de endurecimiento suave. por trabajado, cerca del origen
(Propagación de Bandas de Luder. Fig. l 3 l (b)).

d) la aparición de un endurecimiento similar al del cristal no irradiado (siguiendo a la región
anterior. Fig l 3 Item.

e) la reducción de la Detbrmación Resuelta de Corte a la Fractura con el incremento de la
dosis (disminución de la ductilidad),

De todas las caracteristicas mencionadas las tres ultimas son irrelevantes para el
presente trabajo _vaque en el mismo se mide la TCRCm sólo en la primera etapa de
deformación de las curvas completas de t vs 1/mostradas en la Fig. l 3 | (a) (ver nota 4).
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Fig. l. 3. l (a) Curvas de Tensión-Defarmación Resulta para monocristales de Cu. irradiados a dosis
crecientes _va temperatura de reactor [2-1]. Los cristales no tienen la misma orientacion — sm
. . . - .» l' .: -: ­irradiac10n;-- - 1.4 IOl ncm'.-'- '-6 lO n cm . - - - l_l 10'in cm ;" ° - ° '10 IO'xn
cm". - - - - - l IO'" n cm”. (b) Curva carga-elongaCion de un monocristal de Cu. defonnado a
temperatura ambiente e ¡rradiado a temperatura de reactor _v3.5 l0”n cm': [25].

La aparicion. en todos los casos mostrados en la Fig. l. 3. l (a). de los llamados "lower
y upperyieldpoint" en las curvas de Tension-Deformación Resuelta pone en evidencia que. a
estas dosis. Ia deformación es notablemente inhomoge'nea

En el año 1958. (‘ottrell [26] propuso que. como resultado de la interacción de una
dislocación móvil con los defectos creados durante la irradiación. se produce la desaparición de
parte de los mismos _vse facilita el pasaje de las siguientes dislocaciones El resultado es la
aparición de una banda angosta de deformación. en la que tiene lugar una avalancha de
dislocaciones (canalización de dislocaciones). Esta banda se traslada a una region vecina
cuando los mecanismos de endurecimiento detienen el proceso

BICWÍII_vcol [24] observaron que la deformación plastica en ('u era inhomogenea con
bandas gruesas en donde la deformación era importante. separadas por regiones sin deformar.
Este hecho contrastaba con la deformación en Cu sin irradiar. en donde las lineas de

deslizamiento se extendian uniformemente por todo el cristal. En estudios posteriores de
recuperación termica del daño. los autores mencionados adoptaron el criterio de identificar la
TCRC con el valor correspondiente al Ioweryield point

En .\|g la formación de canales libres de defectos es espectacular. como lo muestra la
curva carga-elongación indicada con la letra u de la Fig l 3 2 [27] La misma corresponde al
monocristal .\lg 0 3. deformado a 77 K e ¡rradiado a 77 K _va dosis de l 7 < IO"- n cm‘: Las
curvas señaladas con las letras h _vc corresponden a dosis menores a la de la curva u. poniendo
en evidencia la existencia de una dosis de transición a partir de la cual los defectos creados
por irradiación no son estables a la deformación plastica. Cada una de las caidas de tension se
asocia a la formacion de una nueva banda de lineas de deslizamiento Este resultado es general
v se lo puede hacer extensivo a los restantes metales hcp a5i como ¿i los ccc En ('u _va partir
dt: la Fig. I. 3 l (al. se puede mferir que Ia dosis de transición debe ser inferior a LJ x 10’- n em".

:9
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Fig. l. 3. 2 Curvas tensión-elongación post­
irradiación, medidas con una máquina dura a 77 K
y 3 x IO" s'l de tres monocristales de Mg. La
probeta u. Mg 0.3. Fue expuesta a una dosis de 1.7
x IO " n cm'í la h. Mg. 7. a 8 l io'" n cm" _vla

probeta c. Mgl0.2. a 4.3 x lO'"n cm" [27].

De lo analizado es evidente que Ia elección de Ia dosis es decisiva si se quiere realizar
cualquier estudio en material irradiado a través de una propiedad mecánica, como lo es la
TCRC. ya que es necesario evitar el fenómeno de canalización de las dislocaciones. A
continuación se discute la dependencia con la dosis del Cu irradiado a baja temperatura y se
Fundamenta la elección de la dosis y de la temperatura de irradiación adoptadas para este
trabajo

g l. 3 2 Dependencia de la TCRC-ak- con la Dosis en Cu lrradiado con Neutrones de
Fisión a 77 K

La Fig. l. 3. 3 muestra tres representaciones graficas de los datos experimentales
correspondientes a medidas de la TCRCm (denominada o) de la probeta Cu 2 3 irradiada a 77
K en el reactor [LA-l y apuesta a tiempos crecientes de irradiación (d)= 7 2 - lOl| n cm': s")
[I ll

La curva Ao = o - 0., vs t"S (0.. es la TCRCm preirradiación) muestra que la relación
funcional entre la variable (0' - a.) y Ia potencia ’/zde Ia dosis es lineal hasta la dosis (ó!=
4.5 x ¡0 Mn cm': [28]. El apartamiento a esta ley. para dosis por encima de este valor. se
conoce como "¿fect" de saturación" _ven Cu aparece a una dosis inferior a la de transición

Diehl _vcol. [29] explicaron la dessiación a Ia ley lineal. en terminos de un mecanismo
especial de recuperado durante la irradiación (radiarion «nuca/ing). consistente en las captura
de “cmwdions dinámicos" por otras zonas diluidas (i l. 2. 2). Este mecanismo reduce el
numero de sitios vacantes en una zona diluida. disminuyendo asi su tamaño efectivo como
barrera. De este modo. el tiempo de irradiación es indicativo de la dosis a la cual la distancia
entre las cascadas de desplazamientos es comparable al rango de los crowdionslJ
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Fig. l. 3. 3 Dependencia con la dosrs del endurecimiento inducido por
irradiación neutrónica a 77 K de la probeta Cu 2.3 [ll]. El significado de
cada una de las representaciones a. b _vc se explica en el texto.

Aumentando la dosis progresivamente hasta s IOl'n cm'l. se alcanza un valor maximo
de endurecimiento [3017

Para explicar las desviaciones a esta ley a altas dosis se propusieron otros modelos que
contemplan la desaparición de zonas desnudas y permiten alcanzar un estado estacionario. en
los que el numero de obstáculos es constante [3 l.32]. Dado que este fenómeno ocurre a dosis
Fueradel interes del presente trabajo esos modelos no seran analizados

. . . - l u -.Ï
Las dos¡s elegidas. para el presente trabajo. no superaron el valor 4.) - lO 'n cm De

este modo se garantiza

a) la independencia de las casacadas de desplazamientos atómicos entre Sl. es decir. se
desprecia cualquier interacción entre las mismas durante la irradiación (dosis inferiores u lu de
saturación)

b) la estabilidad de los defectos creados por irradiación a la deformacion plastica (dosis
in_L'rínres u la ¿le transición)

La representación grafica de los datos experimentales mostrada en la curva e de la Fig
l 3 3. esta intimamamente relacionada a la controversia respecto de si la dependencia del
endurecimiento con la dosis seguia la ley de la potencia _ Ao r; (dm: "i.como sostema el

grupo de investigación del laboratorio de Argonne [24] o la de la potencia lo r. ltbt)
defendida por el grupo del .\la.\' Planck lnstitut [20]”



Los trabajos mencionados requerian estudios complementarios para esclarecer
definitivamente la Iev de dependencia del endurecimiento con la dosis. Desde un punto de vista
fisico esclarecer si el exponente de esta dependencia es ó /_‘ es equivalente a elucidar el

problema dela aditividad de los mecanismos de endurecimiento. es decir. la forma en la cual
los obstaculos creados por irradiación afectan al movimiento de las dislocaciones. Este aspecto
sera analizado en _\\'l 3 5. luego de la presentación del mecanismo de interacción entre las
barreras creadas por irradiacion _vlas dislocaciones móviles

g l. 3. 3 Mecanismo de Fricción de Corto Alcance

La fuerza responsable de resistir el movimiento de una dislocación a través del cristal
puede expresarse como [3 I]'

1: = Im +I¡.R Ec. l. 3 l

donde 1: es la tension de fricción de la red _vlos subindices LR y CR indican largo _vcorto
alcance respectivamente. r es aproximadamente igual a la Tensión Resuelta de Corte en
cualquier punto de una curva Tensión-I)efi)rmacián Resuelta.

Las fiJerzas de largo alcance surgen a partir de la interacción repulsiva entre la
dislocacion que se esta moviendo _vlas distintas componentes de Ia red de dislocaciones del
sólido (ver Ec. l. I.3)_ Luego.

’g Ecl.32
Z'tl

siendo.

G el módulo de corte

b el veCtor de Burgers
| una longitud relacionada a la densidad de dislocaciones del material. 9.. . dada por:

/ . \
í 9 1 alïj — EC I J J
\ pd /'

Es evidente. a partir de la Ec l 3 3. que cualquier proceso que aumente la densidad de
dislocaciones del material (por ej el trabajado en frio). produce la disminución de "l" _vel
aumento de las tensiones de largo alcance sobre la dislocación movil. Este hecho enfatiza aun
mas. la necesidad de partir de probetas de baja densidad de dislocaciones iniciales. sin
predeformación _vbien recocidas (ver 5*l 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 movimiento de la dislocación móvil

Lasfuerzas de corro alcance se deben a obstáculos que se encuentran en el plano de
deslizamiento de la dislocación (barreras planares) Estas Fuerzas se vuelxen activas solo



cuando la dislocación se encuentra muy próxima al obstáculo o se pone en contacto con este y
tienen una componente térmica _votra (¡térmica

La componente atérmica es independiente de la temperatura y contempla normalmente
el doblado de la dislocacion alrededor de un obstáculo ¡mpenetrable

En un proceso activado térmicamente. sobrepasar un obstáculo requiere que la
dislocación móvil corte a o salte sobre Ia barrera. Cualquiera que sea el mecanismo en este
ultimo caso. la energia debe ser suministrada parcialmente por fluctuaciones térmicas. A
medida que aumenta la tetnperatura la componente térmica de la tension de corto alcance
disminuye _vlos aglomerados de menor tamaño son transparentes para la dislocaciOn.
Luego. cuanto más baja es la temperatura del ensaro. mayor es el valor de 'l.’y. por lo
tanto, mayor es la sensibilidad del ohscn’able a los aglomerados pequeños. Esta es la razon
por la cual en este trabajo se mide la TCRC a 77 K cuando se realizan los recuperados
isócronos e isotermicos de esta propiedad en el rango de temperaturas de la Etapa V (T > 450
K) (á lll. I-4). aun en las probetas irradiadas a temperatura de reactor.

La tensión de fricción. It." . depende de la distancia promedio de separacion de las

barreras en el plano de deslizamiento en que se mueve la dislocacion. La Figr l. 3. 4 muestra la
unidad de área de un plano de deslizamiento intersectada por porciones de objetos est'éricos de
radio r. los cuales están aleatoriamente distribuidos a traves del sólido con una concentracion

N cm'i Cualquier esfera que tenga su centro dentro del paralelepipedo de volumen 3r centrado
en el plano de deslizamiento intersecta el plano de deslizamiento. El numero de obstáculos en
este volumen elemental es ZrN. que coincide con el numero de intersecciones por unidad de
área sobre el plano Luego
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Fig l. 3 4 Arreglo de las barreras planares. mencnonadas en el
texto. formado por la mterseCCIonde obstaculos esféricos con un
plano de deslizamiento [3 la]

La irradiaciOn neutronica introduce una distribucion uniforme de estas barreras en el

tolumen de la probeta (9; l 2. 2) El modelo que mejor explica el endurecimiento en Cu
irradiado a bajas dosis y temperatura se explica tt continuación



5 l. 3. 4 Endurecimiento por Zonas Desnudas (Modelo de Seeger)

En Cu cuando un PKA alcanza una energia de s 4 keV -_vasea por transferencia directa
o ya sea luego de un proceso de disipación previo- disipa su energía dando lugar a una zona
rica en vacancias. rodeada de una periferia de intersticiales zona desnuda). Seeger sugirió
que estas zonas desnudas o diluidas impiden el libre paso de las dislocaciones [17], Las zonas
diluidas son modeladas como esferas de radio r e ll) Á "Í

El parametro central en el modelo de Seeger es la energia requerida para que la
dislocación corte a traves de la región aproximadamente circular del plano de deslizamiento
intersectado por la zona diluida esférica y se denota L'Ï

La variación de esta energia con la distancia de penetración de la linea a través de la
zona diluida, en ausencia de tensiones aplicadas, se muestra en el esquema de la Fig. l, 3. 5 (a).
La energía aumenta una cantidad L",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 intersección 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 intersección de la
zona diluida y del plano de deslizamiento esta dado por:
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Fig. l. 3. 5 Perfiles de energia correspondientes a una linea de
dislocacrón cortando a traves de una zona diluida. (a) sm tension.

(b) con tensron de corte en la dneccrón -x [3 lb}



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. l. 3. 5 (b). La tension de corte ejerce una fuerza de
magnitud tmb por unidad de longitud de linea de dislocación. en la dirección -\

Dado que los obstáculos estan separados por una distancia lomedida sobre la linea de la
dislocación. la Fuerza ejercida sobre cada obstáculo por la tension aplicada es Irkbl” ’

La fuerza debida a la tension aplicada en cualquier punto del obstáculo durante su
corte. sera:

_ (AChan“) _ _ (1U(.\'.0)
a
( ;\' Fx

IFRblu Ecl 3. 6

donde

ULL.“ )es la forma del pertil mostrado en la Fig. l. 3. 5(b) y L’(x.0) la forma del mismo en

ausencia de tension aplicada

Integrando Ec. l. 3. o se obtiene:

L7(x.1:(.k) = U(x.0) —IFR bl“ x +cte Ec. l. 3. 7

A partir de la Figl. 3. 5 (b) se puede calcular L7"

U' = U(r'.r(_R)— U(—r'.I(.R) Ec. l. 3.8

Seeger [l7] asume que U(.\'.O)tiene la forma:

——— . 39
hexph/r) ECl

. . l
L(.r.0)=U" l

3 0 en la Ec. l. 3 7 y calculando la diferencia expresada en el
8. se obtiene

Reemplazando la Ec. l
miembro derecho de ln Ec l 3

l ' 4p“ bl” r'ï.
L“=L..i\l——l.—; EclJIO

n

Cuando IFR es lo suficientemente grande. la dislocación puede cortar el obstaculo sin

ninguna asistencia termica. La tensión a la cual se anula el termino entre paréntesis. QR.
representa la tensión requerida para mover la dislocación a traves de un obstáculo a 0 K y se
puede e\prcsar como
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Este valor de la L.“ predice el maximo endurecimiento debido a las zonas diluidas de

radio r. presentes en el sólido en concentración volumétrica

Para evaluar la dependencia del endurecimiento originado en las zonas desnudas con la
temperatura del ensayo. es necesario expresar la velocidad de deformación. é . en Función de
U' [30];

é =plbvexp(UÁT) Ec l 3 l3
siendo

p la densidad de dislocaciones móviles

vla frecuencia de vibración de la dislocación que está golpeando contra el obstáculo en cada
vibración

a partir de esta última expresión _vhaciendo las sustituciones convenientes. se deduce

T Í­
rm =r;'. l-[—i Ec. ¡.3 ¡3Tc/

siendo T.- una temperatura caracteristica dada por

11-45 Ec¡.3¡4
Ikln- pbvl,

i;(2rN)

La temperatura T.- no es constante _vaque depende de la velocidad de deformación. á. a la
cual el metal esta siendo deformado _vde la concentración de zonas diluidas. N. la cual aumenta
con el tiempo de irradiación (dosis). Sin embargo. estas cantidades aparecen en un termino
logaritmico. _vel efecto de su variación sobre T.- es lo suficientemente pequeño como para
poder ser despreciarlo

A partir de la dependencia con \' : de rm. el modelo de Seeger predice Ia
dependencia del endurecimiento inducido por irradiación neutrónica con la potencia '; de la
dosis. mostrada en la Fig l 3 3 El modelo puede ser adoptado como una descripcion
simplificada pero al mismo tiempo explicativa del endurecimiento de las probetas del presente
trabajo debido a las condiciones experimentales elegidas.



I. 3. 4. l La Teoría de Seeger y la lrradinción Neutrónica en Cu

La prueba experimental de que las zonas diluidas son las responsables del
endurecimiento se obtuvo irradiando Cu con electrones de 4 MeV [33]. Las condiciones
experimentales se ajustaron para poder producir el mismo número de Pares de Frenkel que el
calculado a partir del modelo de cascada lineal de Kinchin-Pease [34]. Se concluyó que en el
caso electrónico no se formaban zonas diluidas. consistiendo el daño solamente de defectos
puntuales y obteniéndose valores muy bajos de endurecimiento. recuperables estos a muy bajas
temperaturas. Los defectos originados a partir de las zonas desnudas son estables hasta los 600
K y el mayor porcentaje de su recuperación ocurre en el rango de temperaturas de la llamada
Etapa V, que se presenta en á l. 4. 5. cuyo estudio constituye el tema central de esta tesis.

a) Dependencia de IFRcon 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.
l. 3. 6 muestra el endurecimiento debido a la irradiación neutrónica a bajas dosis en Cu y Ni
[32]. Ambos conjuntos de datos estan graficados en las coordenadas sugeridas por la Ec. l. 3.

, . , . . I ‘ . . .,
la. En Cu la relacion lineal predicha entre(1:(‘k) Jy T”J se exhibe con alta precmon. Esto
sugiere que las cascadas son de tamaños semejantes. con poca dispersión de sus diámetros.
(ver nota ¡6)
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Fig. l. 3. ó Endurecimiento por irradiación en Cu y Ni
graficado acorde a la teoria de Seeger. (bt = 7 « IO")
ncm". T." = IOO°C. -200 °C < Tam" < 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 irradiación”



EI tipo que predomina a bajas dosis (tipo A) tiene una U0 más baja y por lo tanto más
baja Tc. respecto a las del tipo B predominante a dosis más altas.

Un estudio mas detallado realizado en Cu [35]. mostró que el ajuste al modelo de
Seeger es mejor luego de un recocido a 306 °C de los especimenes. como se muestra en Fig. l.
3. 7. Cuanto más baja es la temperatura de ensayo. 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 tamaño no ofrecen resistencia.
Luego del recocido los aglomerados pequeños se disocian y desaparecen. dando lugar a un
juego de barreras mas unitbnne en tamaños.
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Fig. l. 3. 7 Representación grafica de t": vs T“ para
cristales irradiados mostrando el mejor ajuste a la teoria
de Seeger de los cristales recoados a 306 °C [35].

b) La Dependencia de trk con N":

La correlación entre la TCRC con la densidad de aglomerados visibles fue investigada
por Makin y col [35]. A partir de la irradiación neutrónica (27 °C y 2 5 - IO” n cm‘:) de
alambres policristalinos y monocñstales de Cu (99999 9/0) pusieron en evidencia la
dependencia del endurecimiento con la potencia ' z de la densidad planar de los aglomerados de
vacancias creados por irradiación de diametro d < 50 Á. La Fig. l. 3 8 (a) muestra los



resultados para las tres temperaturas de deformación 4.2. 77 y 293 K de probetas recocidas
postirradiación a 275. 306 y 336 °C.
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Fig. l. 3. 8 (a) TCRC a 4.2‘ 77 y 293 K en Función de la potencia '/: de la densidad de aglomerados
de defectos de diámetro d < 50 Á; (b) TCRC a 4.2 K en función de la potencia '/: del numero de
aglomerados de diámetro d < 50 Á que intersectan al plano de deslizamiento. La densidad de
aglomerados se varia mediante tratamientos térmicos realizados a 275. 306 y 336 °C. (ot = 2.5 x
io" n cm". 27 °C) [35].

Las curvas presentan:

a) un pla/can que aumenta su extensión a medida que aumenta la temperatura de deformación.
Este plalcau pone en evidencia que se puede reducir considerablemente la densidad de
obstáculos, a estas temperaturas. sin afectar el valor de la TCRC.

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

c) El comportamiento lineal de la TCRC con la potencia ": de la densidad planar de obstáculos
de diámetros d <150 Á.

Para los aglomerados de diámetros mayores. d 5' SOÁ. el comportamiento no es lineal
(Fig. l. 3. 8 (a)).

A partir de estos resultados Makin y col. concluyeron que los aglomerados de defectos
de diámetro d < 50 Á eran los responsables principales del endurecimiento por irradiación y
que estos se originaban en las zonas desnudas de las cascadas de desplazamientos atómicos _v
que era razonable suponer la existencia de un espectro de zonas diluidas con variaciones de
tamaños (r) _venergias (LL).

A partir de la dependencia dercon la temperatura del ensayo y de la velocidad de
deformacióné .se modificó la expresión original de Seeger. Se dedujeron nuevas estimaciones
para el valor de Uoy se definió el concepto de volumen de activación del proceso [36] que dió
lugar a una nueva serie de trabajos experimentales para contrastar con el modelo [37.38].

Los resultados son consistentes con lo ya analizado. Las barreras efectivas mas
pequeñas. creadas durante la irradiación. son obstáculos para las dislocaciones cuando el



ensayo se realiza a muy baja temperatura. Despues del tratamiento termico. las barreras son
homogéneas en tamaño _vla dependencia con la temperatura del ensayo disminuye.

9‘l. 3. 5 El Problema de la Aditividad de los Mecanimos de Endurecimiento

La forma en la cual los obstáculos creados por irradiación contribuven al
endurecimiento fue un tema sumamente discutido [39_-lO].

En _\\'.l.3 ‘3 se presentó el endurecimiento considerando tesiones de corto _vlargo
alcance. t = tr“ -I,R. en el cual se basa el modelo de Seeger de endurecimiento para
irradiaciones a bajas dosis y 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 obstáculos de corto alcance. en el cual la
fiierza y la concentracion de los obstáculos son las variables relevantes a considerar. El análisis
se puede dividir en dos casos [28]:

a) Los dos obstáculos son de fuerza similar v la dislocación no puede distinguir entre ellos.
Entonces. el parámetro de interes es el espaciado promedio entre obstáculos:

l ­ll=—l—fi ECl 3 i)
(NI ‘\') A

Dado que.

l I l

'7=—_""— ECI.;IÓ
l I." l

se obtiene

15‘.“:t,T -tÏ Ec l. 3 l7

donde t, _v1’. son las tensiones que se requeririan en el caso en que los obstáculos de tipo l.

_vde tipo 3 hubieran actuado separadamente
Suponer este mecanismo conduce a la representacion de la dependencia con la dosis

a s
mostrada en la curva h de la Fig | o a

b) Lgs_d_osobstaculos de corto alcance tienen fuerzas diferentes (este es un caso particular. del
caso general. que contempla un espectro de fuerzas debido a los obstáculos) [4|] Como la
linea de dislocacion se debe mover en un plano de deslizamiento bajo la tension aplicada.
ambos obstáculos se interpondran en su movimiento Aqui se debe considerar sinutltaneamente
el numero de defectos de cada tipo v la fuerza de cada uno de ellos. Las situaciones posibles
varian desde una transicion monotona de t| a tt la medida que aumentan las barreras de tipo

Z frente a las del tipol ) hasta un caso extremo. en el cual las barreras menos numerosas son las
mas fuertes _\ las muv proximas entre si son las mas debiles El resultado es parecido al

‘ v
analizado en á l .v 3 en el que t -: t. - .t

4‘)



Las condiciones experimentales mas adecuadas para lograr algun progreso en la
comprensión de procesos tan complejos y que produzcan resultados contrastables con las
predicciones de los modelos teóricos. requerían la introducción de defectos en las condiciones
mas “limpias” posibles. es decir. irradiando a dosis por de debajo de la de saturación (y por lo
tanto de la dosis de transición) y a baja temperatura, para minimizar todo efecto termico
durante la producción de daño en la red cristalina real más perfeclu posible (cristales de alta
pureza).

Los estudios. que fueron concluyentes al respecto, en monocristales Cu [28], fueron
realizados con una micromaquina de tracción [42] que fimciona in sim en el criostato instalado
en el reactor RA-l y cuyos resultados se presentan a continuación:

La Fig l. 3. 9 (a) muestra tres representaciones gráficas distintas de las medidas
realizadas en dos probetas de Cu. En las dos curvas superiores. indicadas como Cu 1.3 ( ) _v
Cu 2.3 (O). se representa ovs t. El monocristal Cu 1.3. (0”: 3_l5 MPa) Fue irradiado a

décima de potencia (d) = lOIl n cm'zs") para estudiar el proceso de endurecimiento desde su
origen (tiempo de irradiación del orden de minutos). El endurecimiento comienza a ser
apreciable a dosis de 4 i lOls n cm": Con el reactor en potencia se prosigue el estudio con el
especimen Cu 2.3 (cu = 4.72 MPa). es decir. un cristal con una predeformación del 7 % (que

.‘
se muestra en la Fig. l. .a. 3). Las curvas centrales corresponden respectivamente a la

representación ya discutida en a) de (o2 -oj)1° vs t. y finalmente. las de la parte inferior. a

(o - cro ) vs t

A partir de estos resultados se grafica. para cada probeta(0' —o“ ) vs tl 3 La linea/¡dad

existente en esta relación para el Cu ¡.3. cuya ordenada al origen es nula. se muestra en la Fig.
l. 3. 9 (b) y lo mismo ocurre para la probeta Cu 3.2 en Ia que puede ver una pequeña
incubación en el origen ya presentada en Fig. l. 3. 3.

Estos estudios se extendieron a cristales hexagonales de Mg [|0,27] y Zn [28]")
En particular. el Zn para el cual el valor de la tensión inicial es despreciable respecto al

valor postirradiación (la que aumeta 40 veces el valor inicial a 4 x l0"'n cm" en pocos minutos
de irradiación en Atucha-l. a NL) permite identificar el incremento de la tensión de fluencia
directamente con la debida a los obstáculos creados durante la irradiación.

Óf(nar/from]crnÏ'—‘

36'70!“ Jo'u'o' ión/0” ¡gn/(1”36'70”

¡o ,1)" w" 7.1,?" '
“mi”

(a)

Fig. l. 3 0 (a) Efecto del tiempo de IrradIaCIon neutrónlca en o para dos monocristales de Cu

medidos con la micromaqtuna de traccron a 78 l\' (grafico log-log): Cu l 3 ( _) _vCu 3.3 (0). En (b)

se representa (0' - o" ) vs tI ‘ para ambas probetas [38]
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A partir de todos estos resultados. se concluye que:

a) el incremento de tensión debido exclusivamente a los defectos creados por irradiación a
bajas dosis es proporcional a(t1>t)l2,

b) el mecanismo de endurecimiento debido a los obstáculos creados por irradiación se adiciona
algebraicamente a la componente ate'rmica de la tensión de fluencia inicial (probeta Cu 1.3).

c) 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 transición gradual desde un tipo
dc obstáculos a otro tipo de obstáculos.

Las probetas monocritalinas de alta pureza. crecidas para este trabajo de tesis (fi ll. l)
tienen las tensiones de corte iniciales más bajas posibles alcanzables por el método de
Brigdman y son menores a la de la probeta Cu l.3. Se asume, en consecuencia, la validez de
aditividad simple entre las tensiones de largo alcance y las tensiones debidas a los obstáculos
creados por irradiación.

Este rasgo, sumado a las condiciones de irradiación ya discutidas (á l. 3. 2), permite
vincular el endurecimientoAr = r —I" inducido durante la irradiación neutrónica a baja

temperatura. con la densidad planar de obstáculos de diámetro medio d . Nd. mediante la
siguiente relación analítica [28]:

Arza‘=ob(Nd)‘= Ec. 1.3. l8

siendo
G el Módulo de Corte

b el módulo del vector de Burgers
a = F/ZT. una medida de la intensidad de la fiterza F del obstáculo. medida en unidades del
doble de la tensión de linea T
N la densidad volumétrica de barrreras creadas durante la irradiación
d el diámetro medio de los obstáculos

Si los obstáculos son infinitamente Fuertes. la tensión aplicada causará que la
dislocación rodee completamente al obstáculo y. por Io tanto. que el ángulo o entre los brazos
opuestos de la dislocación tienda a cero cuando el segmento llegue a la ruptura.

Si el obstáulo es muy débil. el segmento de la dislocación permanecerá casi recto y el
angulo tendera a l80"

Luego el espaciado entre los obstáculos a lo largo de la linea de la dislocación será:¡'2Ñ
l. ):

dondeB es un factor relacionado a la flexibilidad de la linea de la dislocación que para el caso

de irradiaciones a baja dosis [3= a " [IQ-13.44].
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C.-\PITL'LO l. 4: LAS ETAPAS DE RECUPERACIÓN TERMICA EN CU IRRADIADO
CON NELÏTRONES

g l. 4. l La Naturaleza de las Barreras Planares: Los Defectos Aglomerados

A dosis lo suficientemente bajas. es decir donde se verifica el comportamiento lineal del
endurecimiento con la potencia 'm’;de la dosis (é l. 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 [l7] (á l. 3. 4) se considera que los obstáculos creados por
irradiación. que impiden el movimiento de las dislocaciones. tienen un diámetro medio de 20 Á. es
decir. el número de defectos puntuales aglomerados es mucho mayor que el correspondiente a las
configuraciones más simples de mono-,di- o tri- intersticiales (ver nota 16). Este valor surge de
observaciones por MET. limitadas a Ia resolución del microscopio [46].

Cuál es el tamaño minimo de un aglomerado para que se lo pueda considerar como un
obstáculo para una dislocacion es un problema dificil de responder.

A partir de estudios de microdureza y microscopía electrónica de transmisión en Cu
irradiado a 25 °C con neutrones de l-‘l MeV [47] se determinó que al menos el 70 0/0 de los
aglomerados de defectos son submicmscópicos (de tamaños menores a e l nm) lo que provee
evidencia experimental de la existencia de un espectro de obstáculos de corto rango. predichos a
partir de los estudios ya mencionados en fi l. 3. 5 relacionados a Ia dependencia con la dosis de la
TCRC [28]. Los resultados de Makin _vcol. [35]. Fig. l. 3. 8 (a). muestran que la recuperación del
endurecimiento comienza a partir de un tamaño medio “umbral” de obstáculo.

Los aglomerados se originan a partir de la condensación de vacancias 0 intersticiales en
un plano cristalino. La formación de discos groseramente circulares se continúa con el colapso de
los planos atómicos adyacentes produciendo como resultado final los denominados anillos 0 lazos
de dislocaciones [3l], es decir, regiones delimitadas por dislocaciones de borde circulares. La
formación de un lazo de vacancias se muestra en la Fig l. 4. I (a) y (b) y la correspondiente a un
lazo de intersticiales. se muestra en la Fig. l. 4. l (c) y (d).

En la estructura ccc. los lazos se forman sobre los planos l l l l l
Cuando un plano es añadido o quitado de la red mediante la aglomeración de un disco de

intersticiales o de vacancias respectivamente. la secuencia de aplilamiento de la red perfecta se
altera. Se forma. entonces unafalla de apilamienro. Los lazos mostrados en la Fig. l. 4. l (b) y
(d) se llamanlazos ¡nmóviles "fa/lados de Frank

El vector de Burgers de un anillo de Frank es:

"j [l I I].
J

siendo su módulo igual a la distancia de separacion entre planos ( l ll) consecutivos: h = u__/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: formado por vacancias (-l
o por intersticiales (-)

La dislocacion de borde solo puede deslizar 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

hr:



dirección de deslizamiento <l |O> Por lo tanto. la dislocación no se puede mover en la direccion
de su vector de Burgers y permanece inmóvil.

CONDENSATION OF
VACANCIES lN

CRYSTM PLANE VACANCY LOOP

COLLAPSE

illl J
CONDENSATION OF

INTERSTITIALS BETWEEN
CRYSTAL PLANES INTERSTIUAL Loop

COLLAPSE ‘­——‘

¡(I («Il

Fig. l. 4. l. (a) _v(b) Formación de lazos de vacancias; (c) y (d)
formacion de lazos de intersticiales. [3|].

Los lazos de dislocaciones pueden cambiar de diametro absorbiendo o emitiendo defectos
puntuales La adición neta del mismo tipo de defecto puntual provoca el crecimiento del lazo
mientras que la absorción del tipo opuesto. la disminución de su tamaño.

La falla de apilamiento puede ser eliminada moviendo la porción del cristal por encima
del lazo con respecto a la porción del sólido que esta en la parte inferior del mismo

Este arreglo se realiza mediante el pasaje de una dislocacion de Shock/ey [48] a traves de
la zona tallada. La dislocación de Schocklev v la de Frank reaccionan para formar un lazo de
dislocación en la misma posición que el lazo de Frank original. pero ahora con la parte interna del
lazo en perfecta correlación de apilamiento con los planos vecinos (l I l).

Los lazos profil/lados tambien se encuentran presentes en las redes ccc En este caso el
vector de Burgch es

u
b _ : -;—'[l l l]

Este vector esta orientado adecuadamente para deslizar en la red ccc. por lo tanto el lazo
es móvil A medida que este lazo desliza. barre una superficie cilindrica inclinada respecto al plano
( l l l). Debido a la forma particular de deslizamiento estos lazos se llaman lazos prismúticos L'n
lazo de este tipo se distingue respecto de un lazo no prismatico por la dirección del vector de
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Burgers con respecto al plano del lazo: en los lazos prismáticos el vector de Burgers yace Fuera
del plano del lazo. Para estos lazos. el movimiento de la dislocación a lo largo de su plano de
deslizamiento deja a los átomos 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. y se llaman, lazos de dislocaciones “imperfectos”

En Cu [49] para irradiaciones a 1.3 r 103'n cm'3 y 80 °C se encontró que el 87 91ode los
lazos eran de Frank. dentro de los cuales el 8 % presentaban evidencias de disociación hacia la
falla de apilamiento tetrahe'drica, y un 8 % eran lazos perfectos, donde un 20 9-0de éstos ultimos
eran de mayor tamaño que los lazos de Frank. Observaciones similares se realizaron en Cu
irradiado con iones Cu' [50.5 I].

Estos resultados demuestran concluyentemente que la población mayoritaria de
aglomerados corresponde a los lazos de Frank.

Tampoco se discute la presencia de ambas naturalezas -vacancias o intersticiales- de
aglomerados. aunque no hay acuerdo en cuanto a la proporción entre las mismas en materiales
irradiados [46.52.53]. si bien hay mayor evidencia experimental a favor de que los aglomerados de
diámetro medio. d < 60 Á. son de naturaleza vacanciaz0 [49].

La evidencia experimetal provista por imágenes de microscopía electrónica por transmisión
de la tendencia a la disociación de los lazos de Frank en dislocaciones parciales y estudios de
simulacion por computadora de la morfología de aglomerados de vacancias [54] puede explicar la
inesperada estabilidad térmica de los aglomerados mencionados.

Los estudios de recuperación térmica postirradiación realizados para este trabajo de Tesis.
precisamente se centran en el estudio de la disociación de estos aglomerados a partir de la
recuperación del endurecimiento en monocristales de Cu irradiados con neutrones a baja dosis y a
77 K. El intervalo de temperatura en que ocurren estos procesos define a la última etapa de
recuperación 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 recuperación se estudia en la Tercera Parte de este trabajo se
originaron a partir del rearrreglo de defectos durante el enfriamiento de las cascadas de
desplazamientos atómicos que como eventos espacio-temporales individuales se formaron
durante Ia irradiación neutro'nica y
h) estos obstáculos son mayoritariamente laZosde Frank. de naturaleza vacancias y con poca
dispersión en los diámetros.

5 l. 4. 2 Las Etapas de Recuperación Térmica en Cobre irradiado con Neutrones a Baja
Temperatura

El daño producido en la red cristalina metalica por la irradiación con particulas energéticas
a bajas temperaturas. en las cuales los atomos autointersticales y las vacancias estan inmoviles.
puede ser reparado mediante tratamientos térmicos espec¡ficos.

El suministro gradual de energia termica a los defectos creados durante la irradiación
posibilita la ocurrencia de reacciones. en el transcurso de las cuales se produce la recombinación
de los átomos autointersticiales y 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 daño con la
temperatura. Lïna vez completado el programa termico. el observable recupera el valor
correspondiente al estado preirradiacion.

La Fig. l. 4. 2 muestra un esquema general del recuperado isócnmo del incremento de
una propiedad fisica. P. sensible a los defectos creados por irradiación a baja temperatura (4 2 K)
en Cu. La Etapa l se ubica a temperaturas menores a los 65 K. la Etapa ll se extiende entre s 230­
330 K. la Etapa lll entre \ 330-450 K y la Etapa V a partir de 450 K

Recovery(°/o)

bNoO

8
80

o ¡00 200300400 500600nm

Fig. l. 4. 2 Esquema general que muestra la
recuperación térmica del incremento del observable
P. en Cu irradiado con neutrones [55].

L'n recuperado isácnmu consiste en someter a la probeta a pulsos de temperatura
sucesivos. de duracion lija. 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 perturbación fundamental de la red.
sensible a la temperatura

.-\ partir de las inflexiones de la curva isOcrona medida. se pueden distinguir diferentes
intervalos de temperatura en los cuales se producen las reacciones mencionadas entre los defectos
que dan por resultado la recuperacion significativa del observable. Se definen. de este modo. las
llamadasEtapas de Recuperación del cumbia en el ohscn'ablefisico P

Las caracteristicas y extensiOn de cada una de estas etapas depende de la energía de
activación. E. del defecto reactivo. de la distribucion espacial de estos defectos en la red cristalina
y de la correspondiente a sus sumideros



Desde el punto de vista experimental de:

a) las condiciones de la irradiación (tipo de proyectil -masa y carga-. energía- dosis.
temperatura de irradiación).

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

c) la sensibilidad del observable fisico a los defectos creados. (naturaleza y estado de
aglomeración).

en la mayoria de los metales se presentan las cinco etapas de recuperación sucesivas que se
muestran en la Fig. l. 4. 2.

Las etapas impares (l, Ill y V) ocurren en intervalos angostos de temperatura y se
asocian a la migración de defectos. Las etapas II 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 recuperación del incremento del observable fisico.
AP. usando el módulo de la función derivada de la fimción monotona decreciente de

recuperación isocrona. es decir:

- dá P rs'dT
T

De este modo se obtiene. a partir de los máximos de la Función. una rápida
visualización de los intervalos de temperatura en los cuales la recuperación del incremento de
la propiedad es significativa (espectro de recuperación) y permite evaluar el porcentaje
relativo de recuperacion entre las mismas. comparando las áreas 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 te'rmicamente activado y puede reaccionar con otros defectos
provocando. en consecuencia. la disminución de la propiedad fisica medida.

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

L'na vez individualizadas las etapas. se determina la energia de activación 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 isote'rmicos en probetas consideradas “idénticas”
y que fueron 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 y 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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A PT' = A PT- (r)

La energía de activación se puede calcular a partir de las curvas isotermicas mediante
el llamado “Método de Cruce" (cross-cut):l [56-57]. La utilización de este metodo requiere de
al menos dos probetas. cada una de las cuales recibe un tratamiento isotérmico a temperatura
diferente.

En la Fig. l. 4V3 se ilustra el procedimiento. La energia de activacion se determina a
partir de las pendientes S. _vSg. trazadas por el punto cu_vaordenada es Ap. en cada una de las
curvas experimentales

Fig. l. 4. 3. Esquema que ilustra la
determinación de la energia de activación por
el Método de Cruce [57].

El Cu es un metal ideal para estudiar reacciones de defectos, debido a la claridad de
todas sus etapas de recuperación. A diferencia del Cu [58]:

a) el Pt y el Al se recuperan completamente al final de la Etapa lll.
b) el Au no presenta Etapa l.
c) la Ag y el Ni no tienen subetapa lt. dentro dela Etapa l.

El conocimiento detallado de las distintas etapas de recuperación del Cu permite
establecer similitudes v diferencias 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]

9‘l. 4. 3 Las lrradiztciones 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 daño mas simple. es decir. ¡rradiaciones
con electrones. a baja dosis. a 4 2 K. en Cu monocristalino de alta pureza. En estas
condiciones los defectos producidos son Pares de Fran/tel [59].

La resitividad eléctrica es un propiedad fisica altamente sensible a la concentracion de
defectos puntuales. de modo que Ia recuperacion de su incremento debido a la irradiación. Fue
el observable inicialmente mas utilizado. que permitió revelar la ¿tistencia de las etapas.
medir energías de activación. calcular parámetros cinéticos asociados a los defectos en
cada una de ellas (orden de reaccion _vfrecuencia caracteristica) v poner en evidencia a. en
particular. la .s'ubcstructura de cinco subctapas. de la Etapa l
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La irradiación con neutrones rápidos a bajas dosis y temperatura. como las que se
realizan en el presente trabajo. debido al espectro de energias de los neutrones (5 l. 2. l) y a la
consecuente producción de cascadas de desplazamientos atómicos (g; l. 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 recuperación.

El daño por irradiación neutrónica indudablemente es mas complejo que el producido
con electrones y que el originado en irradiaciones con iones. En este ultimo caso. la
distribución espacial de las cascadas de desplazamientos atómicos es inhomogenea y se limita a
una franja determinada por la superficie de la muestra. cuyo espesor depende del alcance del
proyectil [50,Sl].

Sin embargo y como se discutió en 9' l. 2. 2. la irradiación neutrónica representa:

a) el único medio de garantizar una distribución homogénea de defectos en el volumen de las
probetas de tracción destinadas al estudio de las etapas de recuperación del endurecimiento. y

b) el punto de partida en la comprensión de los fenómenos asociados a inestabilidades
estructurales (crecimiento. hinchazón. fragilización. etc) debidas a la presencia de los
aglomerados de defectos inducidas por irradiación neutrónica en metales de interes nuclear
[60] y tecnológico en general, expuestos a altas dosis y temperaturas de trabajo.

En Ia Figl. 4 4 se muestra un esquema comparativo de la recuperación isócrona de la
resistividad eléctn'ca y de la Tensión Crítica Resuelta de Corte en Cu irradiado con neutrones
a baja temperatura. En el primer caso, durante la Etapa I se recupera el 80 % del daño
mientras que en el segundo queda un remanente mayor al 75 % a temperaturas mayores de
450 K (Etapa P).

Luego, cualquier estudio de la Etapa Vdebe ser llevado cabo con observables sensibles
a estas configuraciones de defectos y por lo tanto la recuperación de la Tensión Cn'tica
Resuelta de Corte se presenta como óptima, dada su alta sensibilidad para la caracterización de
esta Etapa [6| ].

Iroctmremaining

temperature ('K)

Fig. l. 4. 4 Diagrama esquematico del efecto de la
temperatura sobre la Tensión Resuelta de Corte
medida a 25 K y sobre la Resistividad Electrica
medida a 4 K en Cu irradiado con neutrones a dosis

de lO"n cm" y a l-l K Las lineas punteadas entre
80-200 K indican que la forma de la curva de
endurecimiento todavia no estaba determinada pero
se esperaba que ésta cayera entre estas lineas de
puntos [25].
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En la Tabla l. 4. l se presenta. a partir del incremento de la resistividad electrica en
metales irradiados a baja temperatura con electrones. la descripción comunmente aceptada de
los procesos que tienen lugar en cada una de las etapas y la temperatura -norma|izada al
correspondiente punto de Fusión-a la que ocurren los mencionados procesos [55]

Etapa TempJTemp. de fusión Descripción
l\-lu 0.02 Rccombinación de Pares de Frenkel cercanos.

¡F “025 Migración libre de intersticiales que conduce a la formación de
' aglomerados de mtersttcmlcs.

Crecimiento dc aglomerados de intelcrsticiales conduciendo
ll 0.02.0.: eventualmente a lazos que son visibles por me'todosde obsenación

directa.

Migración libre de mono o di-vacancias. que sc aniquilan en
lll 0. 124).: aglomerados de intersticiales o conducen a la formación de

aglomerados de vacancias.
IV 0. Il-(H Crccimicnto de aglomerados dc vacancias.

v U5 Disociación de aglomerados remanentes dc intersticialcs y de
mcancras.

Tabla l. 4. l Descripción 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
comente entre la temperatura que caracteriza a la ubicación de la etapa indicada en la primera columna
respecto a la temperatura de fusión del metal [55].

Se presenta. a continuación. una breve ampliación de los procesos descñptos en la
tercera columna de la Tabla l. 4. l para cobre de alta pureza.

El objetivo es comparar entre si los recuperados térmicos de monocristales de cobre
irradiados con electrones con los análogos obtenidos a partir de irradiaciones con neutrones y
poner en evidencia cómo se modifica el espectro de recuperación cuando las cascadas de
desplazamiento atómico se superponen y se produce una importante recuperacion de defectos
durante la irradiación (efecto de saturación) (á l. 3. 2),

g l. 4. 4 Comparación de las Curvas de Recuperación en Cu lrradiado con Electrones y
con Neutrones

l. 4. 4. l La Etapa I en ('u

La Etapa l es Ia mejor estudiada en la mayoria de los metales y permite mostrar el
alcance que tienen los estudios de recuperación termica en metales irradiados

La recuperación del incremento de lu resisrívidad eléctrica (Ap) en Cu irradiado con
electrones a baja temperatura. se sitúa por debajo de 65 KV

El rasgo mas notable es la presencia de cinco subetapus de recuperacion designadas
como I._ l". lc. In y IE. Las mismas se muestran en la Fig. l 4. 5 con linea punteada [(32] El
espectro de recuperación mostrado se obtuvo a partir del recuperado isócrono de la
resistividad electrica en monocristales de cobre irradiados con electrones de l MeV a 4 2 K
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Fig. l. 4. 5 Curvas que muestran el espectro de
recuperación de la resistividad eléctrica de la Etapa
l, en cobre irradiado con electrones (linea
punterada) y con neutrones (linea continua) [62].

Las tres primeras etapas se asocian a la recombinación 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.

En la Tabla l. 4. 2 se resume la ubicación en temperatura, la energia de activación, y la
frecuencia de salto característica [63]. Estos parámetros 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 recuperación.

Eta a AT(K) [(eV) vo(s-l)
l\ bill-24.0 ()_()5()t (HH 0.8 ( l 03.“­

In 24.0-2ï5 0.085 t 0.0| 0.3 Y l 012-”I(- (lun“.
Tabla l. 4. 2 Lbicación en temperatura. energia de activacion _vFrecuencia
caracteristica de salto de las tres primeras subetapas de recuperación de la
resistividad eléctrica en Cu irradiado con electrones [63].

La dependencia de las Etapas l_\, lu y l(_-en Cu con la energia máxima transferida por
los electrones incidentes. permite elaborar conclusiones acerca del valor de la energia umbral
requerida para el desplazamiento atómico de los Pares de Frenkel en las distintas
configuraciones presentes en cada una de las etapas [57].

.-\ medida que aumenta la temperatura. los intersticiales. activados térmicamente.
comienzan a migrar en forma aleatoria dando lugar a las dos etapas de recuperación restantes
mostradas en la Fig. l. 4. 5.

La Etapa lp (33-48 K) se atribuye a los intersticiales que se recombinaron con su
propia vacancia (recombinución correlacionada). mientras que la Etapa Ig (48-65 K) a
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aquellos que lo hicieron con vacancias distintas a la nativa (recombinación
desconelacionada). Ambos tipos de recombinación se ilustran en la Fig. l. 4. ó.

La incompletitud dela recuperación del daño al final de la Etapa l se explica a partir
de otros mecanismos que evitan las recombinaciones mencionadas y que tambien se ilustran en
la Fig. I. 4. ó.

Durante su migración. un intersticial puede combinarse con otros intersticiales si el
proceso es energéticamente favorable. y formar di-intersticiales. aglomerados de mayor tamaño
o quedar atrapado en las impurezas presentes en la red cn'stalina del metal.

uncorreluted
recombination

trapping at
impurities

clustering
(di-ínterstiticls, etc.)

correlated
recombination

Fig. l. 4. 6 Esquema que muestra las reacciones de intersticiales migrando
libremente en las Etapas lo y IE. El intersticial (*) fue creado inicialmente a la

distancia Rp de su vacancia (Ï‘). Pc es la fracción de intersticiales que se
recambmaron en forma correlacionada. R“ R. y R. represemtan los radios de
reacción de la vacancia. de Ia impureza y de un intersticial respectivamente. Si
un intersticial ingresa dentro del la esfera delimitada por algunos de estos
radios. se produce la reacción correspondiente en forma espontánea. [64].

La probabilidad de ocurrencia de las distintas reacciones se expresa mediante el uso de
radios de reacción. dibujados en la Fig. l. 4. 6. que representan la distancia a la cual el
intersticial no puede escapar a la recombinación. Estos radios son una medida de la ñJerza con
la cual el intersticial es atraído por su compañero de reacción bajo la influencia de las
fluctuaciones térmicas a la temperatura de migración T

Del estudio detallado de estas etapas [65] se concluye que la energia de migracion del
átomo intersticial en ambos casos es 0.!20 t 0.005 eV

Como se indica en la Fig. l 4 5 en esta se compara el espectro de recuperacion de la
resistividad eléctrica en Cu irradidado con neutrones de fisión [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) las suberapus I ¡. lay IC 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
mayor dispersión en el valor de su energia de activacion y por ello mayor probabilidad de
interactuar fuertemente con los defectos vecinos O bien que existan configuraciones de Pares



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

b) La Etapa Ip es la más prominente mientras que la IE,en Cu, no está bien definida

Para poder observar las Etapas lu y lg es necesario que el camino libre medio del
intersticial que migra y se recombina en forma correlacionada. sea mucho menor que el
correspondiente a la migración descorrelacionada. Esta condición sólo 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 número de saltos mucho mayor que el correspondiente a
irradiaciones con electrones. Luego. el concepto de “recombinación correlacionada” de Pares
de Frenkel no es aplicable al caso neutrónico. Cuando se tienen casacadas de desplazamientos
y se habla de “recombinación correlacionada” se incluyen a todas las aniquilaciones de
vacancias e intersticiales que ocurren luego del enfriamiento de la cascada y que involucran a
defectos provenientes de la misma cascada. El porcentaje de recuperación durante la Etapa ll)
depende de la energia del PKA que inicializa a la cascada. Esta energía determina el tamaño de
Ia cascada y condiciona Ia distribución final de los defectos en la red cristalina perturbada.

Luego de irradiar con neutrones (4.6 x lo” n cm'z, 4.2 K) monocristales de Cu y medir
el cambio en: la resistividad electrica. el parametro de red. la dispersión de rayos-X de bajo
ángulo y la intensidad “Huang”. durante el recuperado isócrono ( lO min a 8 K. 32 K y 68 K)
se determinó, que entre 30 y 40 K. aglomerados de intersticiales con forma de “nube”
pasaban a la configuración de lazo [67]. La distn'bución de tamaño de estos lazos aumentaba
con el aumento de la temperatura. A 70 K los lazos tenian aproximadamente 90 intersticiales
con diámetros medios de N 30 Á.

c) La retención de defectm'es mucho más alta por encima dela Etapa I

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

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

l. 4. 4. 2 La Etapa l luego de irradiar con Neutrones Térmicos

El espectro de un reactor se caracteriza por el flujo de nuetrones rapidos y térmicos
Como se describió en 9' l.2.l. a la captura de los neutrones térmicos por los átomos del
blanco. le sigue Ia emisión de cuantos de alta energia. y. El átomo desexcitado puede adquirir
entre lOO y 500 ev Esta energia es suficiente para iniciar eventos de desplazamientos
produciendo Pares de Frenkel.

La Fig. l. 4. 7 muestra el módulo de la función derivada de la recuperación isócrona del
incremento de la resistividad electn'ca de la Etapa l en Cu. luego de irradiar con neutrones
termicos(8.l - lOll ncm'zs")33.5 K [68].
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Fig. l. 4. 7 Espectro de recuperación del Cu irradiado con neutrones
térmicos a 3.5 K. Apu = 0.072 chm. Las flechas indican el pico de
temperatura observado para las distintas subetapas en Cu irradiado con
electrones [68].

La reaparición de la Etapa l¡._es el rasgo más destacable de la recuperación.
El porcentaje de recuperación de la Etapa l es mayor luego de la irradiación con

neutrones térmicos (50 %). respecto a la correspondiente con neutrones rapidos (30 °/o). Pero.
en ambos casos. el porcentaje retenido de defectos es mucho mayor que el correspondiente a
irradiaciones con electrones22 (80 °/o).

l. 4. 4. 3 lrradiación a Altas Dosis cercanas a la de Saturación

A medida que aumenta la dosis las cascadas se superponen (fi l. 3 l) En estas
condiciones la Etapa l se modifica sustancialmente. La Fig. l. 4. 8 (a). muestra la influencia de
la saturación de defectos en la recuperación de la Etapa l en Cu irrudiudu con electrones de 3
MeV a 4 5 K y la Fig l. 4. 8 (b) en Cu ¡rradiado con neutrones rápidos a 4.5K.

En la Fig. l. 4. 8 (a) se puede ver que

a) las Etapas ln y lc se reducen notablemente a medida que aumenta Ia saturación.

b) lc se elimina a dosis relativamente bajas.

c) la puede reconocerse aun a dosis tan altas como l. l « IO'" e/cm'

Cuando la densidad de defectos se acerca a la de saturación. el numero de saltos

necesarios para que un intersticial encuentre a una vacancia se reduce notablemente Se pierde
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la distinción entre recombinación correlacionada y recombinación no correlacionada v se
observa un único pico.

A medida que aumenta la densidad de defectos. debido a la disminución en el número
de saltos que un autointersticial debe realizar para su recombinación. este pico se debe correr
hacia las bajas temperaturas.
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Fig. l. 4. 8 Influencia de la saturación de defectos sobre el recuperado termico de la Etapa l 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 4.5 K. con el Ap" indicado [57].

Para el caso neutrónico la Etapa l.) se altera poco a medida que la dosis se acerca a la
de saturación

A partir de todo lo analizado surge que Ia aparición de una subestructura es el rasgo
característicodela Etapa l

EI contenido original de este trabajo de Tesis consiste en mostrar la existencia por
primera vez._t‘por plasticidad. de al menos tres subetapas en la Etapa 1'. en monocristalcs
de cobre irradiados con nautrones. a bajas dosisy temperatura.

l. 4. 4. 4 La Etapa ll en Cobre

En (‘u la Etapa ll se extiende desde - 05 K hasta el inicio de la Etapa Ill. alrededor de
230 K. es decir -desde el punto de vista de los detbctos- desde la finalización de la migracion

libre de intersticiales en la Etapa l. hasta el comienzo de la migración de vacancias
característico de la Etapa Ill

La Etapa ll es altamente sensible al tipo de irradiación. dosis y contenido de impurezas
del material

VI UI



Se recupera del ll) al 20 "o del remanente que deja la Etapa l en irradiaciones con
electrones

Los procesos de recuperacion intrinsecos son dominantes en muestras puras. y se
deben al rearreglo de los aglomerados de intersticiales formados durante la Etapa l. En Cu. la
recuperación del incremento de Ia resistividad electrica luego de la irradiacion con electrones.
es un proceso continuo. En Ni puro se observan subetapasz‘:

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 disociación y rearreglos de complejos intersticial-impureza y
comparando luego con resultados experimentales.

La conclusión general mas importante que surge de los distintos estudios realizados con
electrones en esta Etapa l. es que los defectos (li-intersticiales no se pueden disociar
térmicamente a la temperatura de Ia misma. Si se disociaran seria esperable una subetapa de
recuperacion similar a la l¡ en muestras dopadas por irradiación donde hay abundancia de
sumideros de vacancias o de intersticiales ya atrapados. y dicha subetapa no ha sido observada.

En particular en Cu esta conclusion se puede extender a temperaturas por encima de la
Etapa lll. Hay medidas de energias de ligadura del di-intersticial tan altas como l eV y de alli.
la sugerencia de configuraciones de alta estabilidad para di-intersticiales en Cu [57]

La comparacion de los recuperados isócronos alrededor de la Etapa ll en Cu ¡rradiado
con neutrones a 4.5 K. se muestra en la Fig l. 4. 9 Se puede ver una recuperación continua.
es decir. sin subetapas en ambos casos.
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l. 4. 4. 5 La Etapa ll en Cobre a Dosis Cercanas a la de Saturación

La recuperacion de la Etapa ll con electrones a dosis cercanas a la de saturación se
parece al caso neutro'nico o con particulas cargadas donde. a medida que aumenta la dosis.
aumenta el porcentaje de recuperacion.

El recuperado de los defectos es un proceso intrínseco _vdepende de la alta densidad
de defectos iniciales sin tener en cuenta si éstos están altamente localizados. como en el caso
neutrónico o distribuidos homogéneamente 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 módulo elástico en Cu irradiado con
neutrones [69 a 73] se encontraron diferencias respecto a lo observado por resistividad
ele'ctn'ca.La evidencia de la presencia de procesos de rearreglo de defectos se recontirma.

A partir de todos estos resultados se concluye que:

a) el proceso principal intrínseco en la Etapa Il es el crecimiento. rearreglo y aglomeración
de intersticiales a arpensas de los de menor tamaño. y

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

I. 4. 4. 6 La Etapa Ill en Cu.

La Etapa lll es la más prominente luego de la Etapa l en los metales ccc. En Cu
irradiado con neutrones. se extiende entre e 220 K a 300 K.

Esta Etapa se asocia a la migración de defectos tipo vacancia [74.75]. La temperatura
de recuperacion coincide con la correspondiente a muestras templadasJJ [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 formación de
aglomerados estables de pequeño tamaño [76.77]

Su rasgo mas característico 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 número de defectos
producido por la irradiación.

La Fig l. 4 lO muestra a la subetapa lu. ya discutida. y a la Etapa lll en Cu irradiado
con neutrones a bajas dosis y a 4.5 K. Se presentan dos subetapas obtenidas a partir de la
recuperacion de la resisitividad electrica [57] y cuya interpretación es análoga a la
correspondiente a las Etapas l.) _vl¡. ya analizadas

La primera de las subetapas (x-230 K) se atribuye a la recombinacion correlacionada
de la vacancia que migra con su propia cascada nativa. estimandose que el número de saltos
difusivos es pequeño debido a la alta densidad de defectos en el interior de la cascada.

La segunda subetapa (» 300 K). se atribuye a la recombinacion (ÍL'SL'III'I'L’ÍaCÍUn“dll.
donde la aniquilacion ocurre fuera de la zona nativa. y el número de saltos es mas grande _v
decrece con el aumento de la dosis

.-\ medida que aumenta la dosis la subetapa de alta temperatura se corre y se funde con
el de baja temperatura en forma análoga al caso con electrones analizado en la Fig. l. 4 8. (a)
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Fig. I. 4 IO Espectro de recuperacion en Cu irradiado con neutrones rápidos a 4.5 K

(Apo=2 nQ cm): a traves de los puntos experimentales se dibuja una curva suave que
promedia los resultados de dos irradiaciones independientes [57]

La Tabla l. 4. 3 resume las determinaciones experimentales de la energia de activacion.
U. de la Etapa lll a partir del recuperado del cambio en la resistividad eléctrica. Api". para
distintos casos de irradiación en Cu. Para neutrones rápidos y particulas a de 30 MeV. el valor
alcanzando es 0. 72 el” [78]. El proceso de recuperacion es uniactivudn y su cinética es de
orden dos [70]
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Type ol"irrsidiution (Siiipcralure (:v)( k)

clcclium l 2 McV 30 0.60 1 U0|

clcclrum | McV ‘)U 0,67

electro“) l 5 McV lÜO 0.7| z U 03

elcclruns l.S McV ll] 0.69 z 0.05

a-particlc 35 MeV [20 0.72
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Tabla I. 4. 3 Energias de activaCion. L'. de la Etapa lll en Cu a partir del recuperado termico de
la resustivndad electrica. Am". para IrradiaCiones con distintas particulas por los metodos
menCIOnados en la ultima columna (ver 3*;l. 4 3 _\'nota 2 l )|57|
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El 51% del daño al comienzo de la Etapa III se retiene luego de irradiar con
neutronex. Esta retención fraccional es independiente de la dosis En cambio. para
irradiaciones con electrones a dosis altas en Cu. si la temperatura de irradiación es 4 K se
retiene el ¡5%. _vsi la temperatura de la irradiación es mayor que 65 K. el 25%.

l. 4. 4. 7 Las Etapas I. ll y lll en Cu. a partir de la Recuperación de la Tensión 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 años 50 y su numero nunca es
comparable al alcanzado con medidas equivalentes de resistividad eléctrica.

En la Fig. l. 4. ll se muestra Ia única curva de recuperación isócrona junto al
espectro de recuperación correspondiente. que muestra las Etapas L [l y [ll por esta tecnica.
La curva fue trazada a partir de la recuperacion de la TCRCtgg de tres monocristales
(señalados con los numeros ll. 9 y ó) de Cu (99.99 cla) irradiados simultaneamente a l.2 <
lO'7n cm": y a 4.2 K [29]. Los puntos experimentales (*) corresponden a medidas previas de
Blewitt y col [24] a la misma dosis.

Crystal No.tt, (“-190 ¡ig/mm?
2fl ­

Crystal Na9, TW-J.97,adoptod Ohm-IO cm

Crystal No.6, , to No.” at 96'K

ï Blowitt u ot.,1960;Ot-I.6-I0”cm'2
N [0
5 ï

N

É ° 3p
3 6 \°\, P
k° ¿
4\
¡.9 2
<1

0
0 ¡00 200 300 ¿00

Annealt’ng Temperature Ta [°K] —>

Fig. l. 4 ll Recuperado ISÓCl'OflOdel incremento de la TC RCi ¿k-luego de irradiar con neutrones

rapidos a | 2 - IO'-n cm" La duracion del pulso por debajo de l00 K es de 5 min y por encnma de
lOO K es de IO min La probeta n" | l Fue irradiada a 4 2 K y las n'“ 6 _v° a |4 K. 1:...indica el valor
de la TCRC. 1 antes del recuperado Las curvas de los cristales b y ° se adaptaron a la del cristal n"
l I mediante la eleccron de t... [2°]

La Etapa l se ubica a e 40 K. la Etapa Il se extiende entre 65 _v200 K y la Etapa lll
entre 200 y 300 K El valor dela TCRCuk disminuye 5 °o en la Etapa l. lO °o en la Etapa ll y
|0°o en la Etapa llII

Los estudios por plasticidad dedicados a estas Etapas se agotan con estos dos estudios
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l. 4. 4. 8 La Etapa IV en Cu

El intervalo de temperatura ocupado por la Etapa lV en Cu.. e 300-450 K. facilitó su
estudio. Los primeros trabajos de recuperación del incremento de la resistividad electrica se
iniciaron al comienzo de los años 50 [80-83]. pero al igual que la Etapa V. paradójicamente.
nunca Fueuna Etapa estudiada tan sistemáticamente como lo fueron las Etapas l y lll.

La Etapa lV es una etapa de recuperación monótona de la resistividad electrica en la
que. al igual que en la Etapa ll. no se ha observado ninguna subetapa de recuperación.

Este hecho experimental se opone a la predicción dada por el Modelo de Dos
lntersticiales. que atribuye la migración 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 y de vacancias. Los siguientes resultados se
consideras concluyentes [56]:

a) La concentración. distribución de tamaños y naturaleza de los aglomerados depende de la
temperatura de irradiación. En Cu el tamaño promedio es mucho menor si se irradia a 4 K _v
luego se hace un recocido a 300 K. que si se irradia directamente a 300 K.

b) La distribución de tamaños de los aglomerados no depende fuertemente del tipo de
irradiación a 4 K.

e) La cantidad total de daño retenida en forma de lazos por encima de la Etapa lll respecto al
daño total producido. depende del tipo y de la temperatura. de irradiación.

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

Fig. l. 4. ll Distribucion de
tamaños de los lazos de
dislocaCiones en Cu. irradiado a 4 K

con neutrones. a partir de medidas
de disperSIón de rayos-X realizadas
n temperatura ambiente. luego de
varios pulsos de recocndo [56].
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Las observaciones realizadas en Cu ¡rradiado con electrones a 4.2 K. en hojuelas
tratadas termicamente a las temperaturas de la Etapa [V muestran que la concentración total de
lazos disminuye. pero la de lazos de vacancias aumenta. Para Cu ¡rradiado con neutrones a 4.2
K _vluego del estudio de la distribución de tamaños de los lazos utilizando medidas de
dispersión de rayos-X. que se muestran en la Fig. l. 4. 12. se verificó que la concentración total
de lazos decrecia pero que la concentración correspondiente a los lazos de mayor tamaño. que
en ese experimento se identificaron como de naturleza intersticial. aumentaba.

l. 4. 4. 9 La Etapa V en Cu

La Etapa V (T > 450 K) se asocia a la disociación termica 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 irradiación son
eliminados

La alta estabilidad de los aglomerados presentes en la Etapa V (T > óOOK) sólo puede
surgir. como ya se mencionó en fi l. 4. I. a partir de las cascadas de desplazamientos atómicos
creadas por los átomos desplazados primarios (PKAs).

Los trabajos sistemáticos con distintas tecnicas de la Etapa V en Cu y en los restantes
metales. son escasos. Un estudio clasico es el de W. Schilling y col. [83] a partir del
recuperado isócrono del incremento de la resistividad eléctrica en Cu ¡rradiado con electrones.
particulas pesadas y neutrones rapidos. Los autores concluyen que:

a) La ubicación en temperatura de la Etapa V. es la misma para irradiaciones con electrones o
con particulas pesadas. Fig. l. 4. l3 (a).

b) En Cu ¡rradiado con electrones a 5 K. la dependencia con la dosis es pequeña y se verifica
un corrimiento del centro de la etapa hacia las altas temperaturas con el aumento de la dosis.
Fig l. 4 l3 (b)7 Este corrimiento se atribuye a los procesos de aglomeración de las Etapas lll
_vlV que. al aumentar la dosis. son mas importantes y dan lugar a aglomerados mas estables.

c) Las energias de activación. Q. medidas en la parte central de la Etapa V. son cercanas a la
de autodifusión. Q“). Fig. l. 4. l3 (c).

A partir de este resultado. se identifica a la energia de activación de esta Etapa con la

de autodifiisión de una vacancia. EL —E7} = Q,‘\'.’ Los valores promedio de cada una de estas

magnitudes. a partir de diferentes mediciones son [781'

EL. 21.28 : 0.05eV

El"; = 0.70 : 0.o: ev

de modo que su suma es igual I. 98 el '. mientras que la energia media asociada al centro de la
Etapa \' es del orden de e 2.! cl’y es unaftmción creciente a Io largo de toda la Etapa. El
valor de la energia de autodilusión dado en la bibliografia mas actualizada es 2.06 el ' [78]

La energia de activación dc la Etapa V.se interpreta como la energia dc activación
para la disociación de una vacancia del aglomerado al cual está ligada máx la energia de
activaciónpara Ia migración dela misma hasta el aglomerado de intersticiales en el cual se
aniquila
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Esta interpretación está avalada por el valor de la energía de activacion medida a partir
de estudios por MET de la disminución de tamaño de los lazos de vacancias en metales

templados y en metales irradiados. valor que coincide con el de la energía de autodifusion [56].
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Fig. l. 4. l3 Espectro de Recuperacion del incremento de la resistividad electrica en el intervalo de

temperatura de la Etapa V en Cu: (a) ¡rradiado con electrones, particulas a y neutrones rapidos. Apy es
el incremento de la resistividad al comienzo de Ia Etapa V; (b) ¡rradiado con electrones a 5 K y a
diferentes dosis. ¿punk- es el incremento en la resistividad presente al comienzo de Ia Etapa ( 420 K); (c)
Medidas de las energias de activación. Q. por el Metodo de Cambio de Pendiente en Cu. La curva
inferior representa a un recuperado isócrono tipico y se Incluye para facilitar la comparación [83].
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Fig l 4 I-l Recuperados tsoténnicos de la TCRC de monocrttales de Cu ¡rradiados con neutrones
rapidos a l0'"n cm': y a temperatura de reactor: TCRC medida a (a) a 78 K y (b) a 300 K [24]

La energia de activacion de esta Etapa tambien fue calculada luego de la recuperaciOn
isotermica del incremento de la TCRC“ en un coniunto de probetas y de la correspondiente a
la TCRC.“ en otro conjunto de probetas -todas ellas. probetas de traccion monocristalinas­



irradiadas a lO") n cm'2 y a temperatura de reactor. El tratamiento termico se realizaba
sumergiendo a las probetas en sales a temperaturas pretijadas: 305. 325. 345. 365 _\'385 °C
Los resultados se muestran en la Fig. l. 4. I-l (a) y (b).

A partir de la integración de Ia expresiOn para la velocidad de reaccion clasica [84.8517
dn q I­

Izn ¡.HL,LI Ec. l.-l,l

siendo.
n el numero de defectos.
v, la frecuncia caracteristica de salto.
a el orden de la reaccion.

E la energia de activación.
k la constante de Boltzmann,

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

y suponiendo que:

a) la TC RC es una Función univaluada del numero de defectos.

b) el numero de defectos introducido durante la irradiación es el mismo en todas las probetas
(irradiación simultánea en probetas idénticas).

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

la energia de activacion se puede calcular gráficamente mediante la representación de ln t. vs
l/T. para cada valor de recuperación elegido. siendo t¡ y T¡ el tiempo _vla temperatura para
alcanzar dicho valor de recupración en el recocido isotermico y analiticamente a partir de la
pendiente de la recta determinada por:

ln t¡—RET. z constante Ec. l. 4. 2

el resultado obtenido para el caso de la TCRCum . se muestra en la Fig. I. 47 IS

Figl 4. [5 Detenntnacion fenomenologtca de la energia de
activacion de la Etapa V en Cu a partir de medidas de la
recuperacrón isoténnica de la TC RC zm»; Los tiempos
corresponden a los valores relativos de recuperacnon 0 3. 0.7.
0 o. O 5 _v0.-l respecto a la tensron postlrradlaCion (24]
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Las pendientes de. las rectas trazadas por los puntos experimentales mostradas en Ia
Fig. l. 4. l5 corresponden a energias de activacion entre 2 y 2.5 el" .EI hecho que la energia de
activación aparente de la Etapa V aumente a medida que aumenta la recuperacion sugiere la
existencia de un espectro de energias de activación.

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

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

Los trabajos citados en esta presentación conceptual de la Etapa V. seran discutidos en
la Cuarta Parte de este trabajo a la luz de los resultados experimentales obtenidos. junto a
otros trabajos aun no mencionados.



NOTAS

lPara los metales ecc. hay 4 conjtmtos de planos octalzédricns ,’lII,’ en la celda primitiva Cada uno de
ellos tiene 3 direcciones <IIII> (diagonales de las caras). De modo que corresponden l2 sistemas de
deslizamiento equivalentes a esta estructura cristalina En la Fig l. l se muestra la celda elemental con
los dos ejes coordenados a y b en el plano del dibujo y el tercero, c, con su semieje positivo hacia el
observador. Sobre esta celda aparece. la proyeccion de las cuatro caras superiores del octahedro
formado por los átomos de las caras del cubo. Cada una de estas cuatro caras lleva los indices dc Miller
del plano que le corresponde. A su 'cz estan indicados los indices de las rectas constituidas por las
aristas del octaliedro. con sus signos respectivos segun el sentido señalado por las flechas Estas cuatro
caras representan los planos dc traslación T ftmdamentalcs y sus tres aristas las tres direcciones. t. para
cada una de esas caras.

[0101+b

wa

[no]

Fig, I. l. Sistemas dc deslizamiento T = {lll} t = <l lOï‘ del Sistema cubico
centrado en las caras (5'. .«l lle/¡icdi "líx'H'irc'Hri‘U_\' lleréirmavmn ¿le lux
Mein/ev". lid. A/A'i’lh'l.Bueno; Aires. rig. IX. [MÍ/'IJÏJ),

:La proyecmón estereografica "standard" para el sistema cúbico se ilustra en la Fig. l, 3 La experiencia
señala que para cualquier punto en que la prolongación del eje de la barra corte a la esfera de referencia.
todos los polos que caen dentro de un mismo triangulo poseen un Sistema de traslaCion comun. Dentro
de cada uno de los 2-1triángulos estereograficos equivalentes. mostrados en la Fig. l. 3.. se ha indicado
el sistema de traslación correspondiente

‘- m, 10.,
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Fig. l. 2 Proyección estereografica estandard [00l] para el sistema
cúbico, indicando en el interior de cada triangulo el sistema de
deslizamiento correspondiente (S. A. Delpech. “Estructura y
qubrmación dc los Mula/cs lïcl. Alsina. Buenos Aires. ‘fig. [9.
108. [952).

’En el caso de deslizamiento doble. 3/se expresa mediante la Ec. l. l:

r 7. 1
¡,zfilnlmi Ec.“
donde ,8 es el ángulo entre el eje de tracción y el borde [OOl]-[ l l l] . La deducción de esta expresión

como aSl también los calculos correspondientes para el deslizamiento doble en tenSión y compreSIÓn
para cristales cúbicos centrados en el cuerpo se encuentran eri D. K.Bowcn and .l K('ri'.rmm: “ TI.“
calculan'on (¿LS/war Stress am! .S'hear .S'Iramfiir Double Glide m Ïem‘mn am! ( Ynnprus'xion Phil.
Mag. ¡3. 36‘). {965.
El comportamiento de los cristales cuando el eje alcanza el plano dodecaliedrico y lo sobrepasa es un

tema de investigacion en si mismo. ya que en muchos casos hay desviaciones al comportamiento
predicho para este caso (.J. l”. Bell and R. [:Í Green. .Iri. "An Erpcrimenml .S'mdi'ofthe Double Slip
Ihf/Órmalitm H1])()ít’.ïl.\'lbl‘[hee-("entrch ( ‘uhlc' ("nit/als l’liil. :llag. [5. 469. 196f)
Para cristales cuyo eje cae en orientaciones coincidentes a los bordes del triángulo cstcreográfico. la

t será la misma para más de un sistema de deslizamiento. La deformación plástica comenzara en mas de
un plano de deslizamiento e inicialmente defomiara por deslizamiento doble. La Fig. l. 3 muestra el
número de sistemas de deslizamiento operativos en un cristal cúbico con aquellas orientaciones.
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[in] 3 planes
2 directions in each

2 directions
in 1 plane

2 planes
[0”] 2 directions in each2 planes(«0‘ .

¿b J 1 directions in each
4 planes
2 directions in each

Fig. l. 3 Sistemas de deslizamiento operativos a lo largo dc los

bordes del triángulo estereográñco de vértices [00l]-[Ïll]­
[0| I] ((i. lz'. Dic/cr. .lícchamca/ .l'IL'Ia/lugl'”. AIC(¡raw HI/l.
London/ig 4-26. [35. 1976/.

JSe puede realizar una generalización de estas curvas para todos los metales ccc. Se divide
habitualmente a la grafica en tres zonas. Las mismas se muestran en la Fig. l. 4

I l :I
' I z:

.. I ¡

37's 1 .

1' l I

:7. l I

E ' |
fi I I
'D I i

É I
3 I ’0,2 [-­
mro__— I,

I

7: ’3
2.a: 2-9? -- ¡

Fig. I. 4 Esquema general dc la cun-a r vs ‘f paral Amonocristalcs ccc ((2.15.llicu-r. "¿l/caminar. Maa/link.
.\ÍL' (¡ruli‘ HI/Í. Í,i)Ilt/(.'n._fig 4-39. [-1- Iii-Ó).

Los mecanismos quc controlan el comportamiento observado constituye. en si mismos. un campo de
estudio especifico. cn cada etapa.

‘Con el objeto de esclarecer los Factores que controlan el inicio del flujo plastico en mon0cristales y
policristales _vdec1dir entre las distintas teorias vigentes en los años 50 (Fuerzas de PeireIs-Navarro.
Fuentes de Frank-Read. mterseccron de la dislocaCion que desliza con la foresta de dislocaaones
prcscntc en el matcnal). la variable dec:s¡va para difercncxar los mecanismos. era la temperatura del
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cnsqva. En el caso de los dos primero modelos, se esperaba una dependencia similar a la que tienen las
constantes elásticas. mientras que cn el último la dependencia con la temperatura deberia ser función de
Ia tensión aplicada y depender del número de dislocacioncs presentes en el momento que se establece el
flujo.

6 Las propiedades mecánicas de los policristales de Cu de alta pureza. también han sido extensamente
estudiadas y son interesantes para establecer comparaciones y diferenciar los mecanismos que subyacen
en las distintas etapas de deformación (1.)..4. 'I'humas um/ B. I.. Avcrbach. “Ïhv Ear/y Magm- ql'l’lusnc
Dtjtiu'malum m ( 'oppcr". Acla Mel. 7.69. I 959).

7Para comparar los efectos producidos por la irradiación neutrónica en distintas facilidades (L. R.
Greenwood: "Num-nn Inlcraclinnx and Atomic Recnii Specrra .I. Nucl. Mar. 2/6. 29. l 994) se utiliza
usualmente un parametro de exposicion llamado desplazamiento por átomo (dpa). Este parametro
incorpora. en primera aproximación. la dependencia de la respuesta del material al espectro neutrónico
al que ha sido expuesto.

La expresión analitica del dpa se basa en el modelo modificado de Kinchin-Pease (ver la .s-cnc
de trabajos publicat/0x en Nucl. Iz'ng.Design 33. I-93. [975):

dpa = [K (o En)/2Ed] d)t= Ga Ót Ec. [.2

siendo:

K = 0.8

E4la energia umbral de desplazamiento
d)el flujo de la radiación incidente
t el tiempo de irradiación
0., la seccion eficaz de desplazamiento (ver 9‘l. 2. 4)

(o En) es la sección eficaz de daño o energía de ¡[uña especifica (M. 'I'. Robinson. "'I'hc Thcmji'QI"

Radium)" Int/¡(cul I )c/¿'cl I’rm/ucli'im Racha/um Damage m Mula/x. lid. N. I,. I’ 'lcmen. S. A.
Atlf/(I1L'.\'.\'.'Am Soc. MCL. lñ’. [975):

I. l

(o En) =L,‘o(E)q(E)dE¡Enmpm(/7' Ec I 3

pl E) es el espectro de atomos desplazados primario normalizado a un desplazamiento
En es la energia de daño (ver g l. 2. 4)
T,..(E) es Ia energia maxima transferida por una partícula de energia E

olE) es Ia secaon eficaz de desplazamiento para particulas incidentes de energia E
qlE) es cl espectro de energias de Ia radiacion incidente nomializado a una particula.

La Tabla l. l presenta las energias de daño especificas calculadas a partir de tres diferentes
espectros neutrónicos de fision y el valor para neutrones térmicos en un blanco de Cu.

[Bianco ÏTérmicos [Fisión Eisión lFisnon
ru lo ¡2 la 02 la3: W7 Í

Tabla l. l Cálculos de la energia especifica de daño en Cu para distintos espectros

(o En) (ev-cm: - IO”) a partir del trabajo de MT. Robinson citado.
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Tomando el valor de la energía específica de daño. a partir de esta tabla y considerando una
dosis de « 4 x l0"' n/cmz, las írradíacíones llevadas a cabo en este trabajo a 77 K corresponden a e NI"
dpa.

El parametro dpa Sl bien es muy usado no es un buen cuantificador del daño. Dos muestras
pueden tener el mismo dpa a partir de la irradiación cn distimas facilidades pero ello no significa que
tengan la misma estructura de defectos. (L. S. Harbison and .4. L. Lowe. Jr.. ":l-Ieta/lurgical
Considera/tom" tn the Application of"DI’A to Reactor l'esse/ Analisis". Effects of" Radtatton on
Materia/x: lólh Im. .Sii'mp.AS'I'A'I.S'I'I’ l l 75. A. S. Kumar. D. S. (ie/les. R. K. Nastad. Ii. ,1. Little.
lic/x. Am. Soc. for Testing (¡lu/ÍWGICI‘Ífl/S.Philadelphia. 538. [993).

'La producción de daño por desplazamientos en una red metálica, depende de la musa y de la carga de
la partícula elegida para la irradiación. El número de átomos desplazados primarios y las energías de
los mismos (espectro de átomos desplazados pnmanos) son característicos de cada eleccrón.

El espectro de átomos desplazados primarios por una partícula energética, en el presente caso
un neutro'n, hace referencia al número de colisiones en las cuales la partícula transfiere una energía
entre T y T + dT. Una forma conveniente de expresar este espectro es mediante la función norrnalímda
P(E,T) (R. S. Aver/mk "Atomic Disp/acemem Processor in Irradt'atcd Ah’tals". J. Nucl. Mat. 2/6. 4‘).
Í 994):

d ¡3.7'

P(E,T)=N¿Il—°(grl EC“

que representa al cociente entre el número de átomos desplazados con energias entre la energía umbral
de desplazamiento Tú (ver nota 9) y T. N es el número total de átomos primarios y dó(E.T) es la sección
eficaz diferencial para que una partícula de energía E pueda crear una partícula con energía T

La Fígl 5 ilustra. en términos cualitativos, el espectro de átomos desplazados primarios para
diferentes partículas de l MeV. en Cu. Se observa el número mayor de átomos desplazados así como la
mayor energía transferida cuando se bombardea con iones pesados respecto a la irradiación con iones
livianos. Para el caso neutro'nico. cada neutro'n produce un único PIM y T, g —45 keV (este
paramero se explica en relación a la Fig. l. 6). En este caso la interacción queda bien definida con el
modelo de esferas rígidas.

Con referencia a la producción de defectos, no es el número de PKA de una dada energía la
que importa. sino la fracción de defectos y la energía de daño que producen los átomos desplazados
primarios. De este modo se define el espectro de átomos desplazados primario promedio ponderado.
W (E. 1) para partículas con energía E. W(E.T) pondcra el espectro primario con el numero de defectos
o con la energía de daño producidos en cada desplazamiento (R. S. Avcrback. Atomic Dtxp/acemcnt
I’rocc.s‘.s't.s'¡n Irrtu/iatedIllera/s".1 Nttcl. :llut. 3/ 6. 4‘). [994)

¡3.7'
W(E.T):——| d'r——d°(l_. EHH') Ec. l.5

E“(E) dl

donde E.,(T) es la función daño creada por un átomo desplazado de energía T que. a su vez. es
proporcional al número de defectos producidos
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Es interesante examinar W (E.T) para dos casos extremos de interacción.

PRlMARY RECOIL SPECTRA
FOR l-MeV PARTICLES

Tuz
25

500

l.000

9.000

50.000

45,000
(a)

Fig l. 5 Representación cualitativa del espectro de
átomos desplazados primarios para diferentes
particulas de l MeV, incidiendo en la red de Cu. Los
circulos indican los sitios donde se producen los
desplazamientos y el tamaño la energia transferida al
átomo desplazado T. ¿ hace referencia a una energia
de desplazamiento tipica que sera definida
posteriomiente (R. S. .li't'rhack. ".lmmlc
Í)L\'p/UCCINCHII’I'nct'.v.s'c.\'U1 Irmdmlcd Meta/x .l.
Nllt'l. .Uul. 3/6. 4'). l'l‘l-l)

La interaccion coulombinna se extiende a infinito _vaumenta lentamente a medida que las particulas
colisronantes se acerquen entre si. Para la interaccion de esferas duras las particulas no interactúan
hasta que ellas alcanzan el radio de la esfera. punto en el cual la fuerza repulsiva es infinita. Las
secciones eficaces de desplazamiento para ambos tipos de interaCCiOnestan expresadas por las Ecs l 2.

20 y l 2. 22 del Capitulo l 2 Si se ignoran las excrtacienes electronicas y se tema En = T. ambas
ecuaciones se pueden integrar usando las expresiones de las secciones eficaces diferenciales y se
obtiene

' ' l i

w m ,,',!‘_L__'I¡.¿..__
| l ‘Ill"“‘ h] rnun

T‘ —TÏ
T : _ _nun_

l ( ) Irlltl.l\

Ec. l. 6



Estas se ilustran en la Fig. l. 6 para la irradiación con particulas de l MeV en Cu. El potencial
Coulombiano es una buena aproximación para la irradiación con electrones, mientras que la
interacción dc esferas duras representa muy bien alos neutrones rápidos. Es notable la diferencia en
el espectro de átomos desplazados primarios por protones que por neutrones. Aproximadamente todos
los defectos producidos por irradiación neutrónica se encuentran en cascadas originadas por PKAs de
alta energía, mientras que los defectos producidos por protones se deben a PKAs de baja energia. Se
muestran también irradiaciones con otras particulas para establecer comparaciones. Los iones pesados
como el Kr. proveen un daño mucho más parecido al de Ia irradiación neutrónica que el
correspondiente a iones livianos. corno protones o partículas a.. Es práctica comun caracterizar el
espectro de átomos desplazados primarios promedio ponderado con el parámetro T, 2. Este es el valor de
la T para el cual W(T) = 0.5, es decir la mitad de los defectos son producidos en cascadas con energias
mayores que T, ,ay la otra mitad en cascadas con energias menores

W(T)

IO io2 ioJ io‘ ¡os lO
T(eV)

Fig. l. 6 Espectro de átomos desplaudos primarios
promedio ponderado. para particulas de l MeV en
Cu. Las curvas que representan protones y
neutrones se calculan a partir de las Ecs. l. 6. El
W(T) para Ne y Kr se calcula utilime las
secciones eficaces de Lindhard. incluyendo la
excitación electrónica.

"La energia minima requerida para producir el desplazamiento de un átomo de la red de fomia
irreversible hacia una posición intersticial se denomina Energía Umbral de Desplazamiento. Ed. El
valor de esta magnitud depende de la direCCIonen la cual el atomo es desplazado (.l. B. (¡i/non. A. N.
(¡o/und. M. Mi/gram and (i. H. I'mqmrd. Pin-x. Rev. [20. ¡329. ¡960). Para energias menores que la
umbral. un átomo se mueve alejándose de su Sitio natural. pero eventualemnte retorna al mismo. Para
energias mayores se fomia un defecto de larga vida consistente de una vacancia en el sitio inicial _vde
un átomo intersticial. El intersticial puede ser el átomo que originalmente estaba en el sitio vacante. pero
este átomo frecuntementc hace una colisión de reemplazo (SCR) (ver nota ll). de modo que el
intersticial es otro átomo. La posibilidad de hacer colisnones de reemplazo depende de la dirección en la
cual el átomo abandona su sitio inicial en la red y la longitud de una secuencia de colisiones de
reemplazo. de la dirección cristalografica que tenga su movimiento. La irradiación con electrones
pemiite medir experimentalmente la denominada superficie umbral de desplazamiento. La Fig. l. 7
muestra las mediciones realizadas en Cu (W. I-.'.King. K. 1,. Mer/dc and M. Mex/ni: .l. Nucl. Mat. / l 7.
¡39. I 983).
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Fig. l. 7 Energias umbrales de desplazamiento
obtcmidas experimentalmente en Cu (W. I-.'.King. K.
I.. Allerk/e and M. Max/111; .l. Nucl. Mal. I I Ï

¡391983)

La figura superior muestra los valores de Ed encontrados en cada una de las 4| regiones
angulares. las cuales cubren el espacio de direcciones de un cristal ccc. Se observa que E4es mas baja
en las direcciOnes compactas [l lO] y [lOO] debido a la alta probabilidad del establecimiento de SCR a
lo largo de estas direcciones La energia umbral más alta se encuentra cerca de la dirección [l l l]. es
decir en la dirección perpendicular a los planos mas compactos de la estructura. La figura inferior
muestra v(E) vs E(e\’). numero de atomos desplazados vs energia del PKA. deducida a partir de estas
mediciones. En lugar de la función escalón originalmente asumida por el modelo de Kinchin-Pease ( (i.
H. ch/nn und R. S. I’cuxc. "Thu I)I.s'p/uccmcnl (¿fui/mm"m Sohch hy Radiulmn" I’rog. I’h_i'.v.IX. l­
.íl. ¡955) aparece un gran escalón entre 20 _v30 eV. una region relativamente plana hasta 50 eV. y un
segundo escalonamiento gradual entre 50 _v70 eV. El evento seguro. es decir la formacion de un defecto
estable de larga vida. ocurre para 80 eV Estas determinaciones se hacen con haces monoenergéricos
dc electrones. _vsi bien los blancos son monocristales. el daño es prominente en el cono alrededor de la
dirección de incidencia. Pero para irradiaciones cn las cuales todas las direcciones son igualmente
probables. como es el caso presentado en esta Tesis. la cantidad relevante es la energia dc
desplawmíenro umbral promedio sobre todas las direcciones cristalinas. y es en un factor l.5 a 2.2.
siendo el valor experimental LJ. de Em... En Cu los umbrales minimos estan entre 20-25° desde
cualquier direccion del cristal. Para este metal se asume Em=l9 cV de donde <E,¡>.u.* 27 cV.

En fomia equivalente a E... se puede definir un volumen de inestabilidad dc radio r.. alrededor
de una vacancia. De este modo un átomo que queda en reposo en este volumen se recombina con la
vacancia _v5| queda excluido del mismo se fomia un Par dc Frcnkcl estable.

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



6-‘cu o 'n ="‘Cu i- Q (¡2.3 h) Ec. l.
7

Si E., = 526 eV. Q = 7.9 l6 MeV y la energia del átomo desplazado promedio, es <T> = 374 eV (M. 'l'.
Robinson. "Basic Physics ol'Rat/mnon Damage I’rodncnon J. Nncl. Mal. 3/6. lll. l 994).

“La secuencias de colisiones de reemplazo (SCR) consisten en una serie de choques Frontales a lo
largo de filas compactas en Ia cual cada átomo colisiona con su vecino en la fila. Estas colisiones
pueden ser de dos tipos: por debajo de una energia umbral cada atomo sucesrvo de la serie se mueve en
una dirección ma's cercana a la fila que su predecesor. Este comportamiento recibe es nombre de
secuencia focalizada y al umbral de energia , energía defocalización (ll) a 100 eV). Por encima de la
energia de focalimción los sucesivos miembros de la secuencia se mueven a ángulos crecientes con
respecto a la dirección de la fila y eventualmente la secuencia puede terminar con el ultimo átomo
moviéndose al aur en el cristal. A partir de estudios de dinámica molecular, DM. se predijo que los
restantes átomos colaboraban en la secuencia de focalización (RS. Nelson aml M. W. Thompson.
"Atom/c ('ollr'sr'on chne'nccs ¡n (‘rjvsralx of ('oppcr. Silver and Gold Revcalccl by S'pulrcrr'ng m
líncrgcnc Ion Bcams".l’roc. R. Soc. London A259. 458. [96]) y que las SCR era el mecanismo
dominante en el desarrollo de cascadas de baja energia (J. B. Gibson. A. (Io/and. M. ¡Vilar-am and
(í. H. l'i'ncj'nrd. l’hj-x. Rev. [20. [229. 1960) y que éstas jugaban un rol importante en la determinacion
del valor de la energia umbral de desplazamiento.

Izlílfocuson se define como una secuencia de colisiones en la cual todos los átomos desplazados,
retoman a sus sitios originales, 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 originaron
pero, a diferencia de las SCR, los focuson no transportan momento cinético. Ambos son mecanismos
para disipar la energia de un átomo desplazado rápido con poca o ninguna producción de daño. En una
SCR, la energia eventualmente se vuelve lo suficientemente baja, como.para producir desplammientos
adicionales y se convierte en un focuson. Las SCR frecuentemente terminan en un átomo intersticial
seguido por un Focuson. el cual disipa la energia cinética remanente.

"¡A partir de la aproximación LSS se pueden mejorar las predicciones respecto al numero de PF
formados por un PKA energetico dado por el modelo de Kinchin-Pease ((í. H. chhm and R. S. l’ 'axc.
"'I'hc Í.)I.\‘[)ÍUCL'ML’HIo/‘AIomx in Sola/x hy Rílc/llllll)" " l’rog I’hjw. l-5l. /‘/55). Para evaluar el daño
se realiza la particion de la energia del siguiente modo:

Sea \I¡ la energia cinética media total disipada en todos los desplazamientos atómicas _vm Ia
energia media total disipada en excitación electrónica e ionización durante el desarrollo de la cascada.
Luego

C. — Vl " n. EC. 3

que conduce a definir la Energía de Daño (E,,) como

El) = Vj El EC o

A partir de los cálculos de LSS. Ia energia de daño puede ser aproximada por



donde. Ec. li lo

¿4; )= ;¿—0.40244 + 3.4008'1;I"

Es de suma importancia conocer En para los distintos materiales en fiJncion de la energia
transferida a! PKA. (también llamadas fimcíones daño). Pero la detemiinación experimental de estas
funciones no es sencilla El metodo mas importante para detemiinar el numero de defectos en los metales
cs mcdir el incremento en la resistin'dad electrica:

Ap _ pm; CH. EC. I l

donde pu- es la resistividad por unidad de concentración de PFs.
Cuando los defectos esta'n aglomerados. como ocurre en las cascadas. pm. se hace dependiente

del tamaño _vde la configuración del aglomerado. El error en estas mediciones puede llegar al 30 °o. La
función daño se puede obtener a partir de la medición de la velocidad de produccion de defectos para
distintos iones:

kl'

di-p,_1. Ec.l.ll
(Id) N“ t

siendo la densidad del blanco _vtsu espesor.
La desviación de los resultados experimentales respecto a los valores teóricos prcdíclws por

Kinchin-Peasese mamifica mediante el llamado Factor de Eficiencia del Daño.
La cantidad E.y’Eó v(T)/v""'(T) = se denomina la Eficiencia del Daño. La Fig. l. 3 (a)

muestra las eficiencias de daño en Función de la energia del PKA para distintas redes monoatómicas.
Segun este modelo puede notar que aun para energias tan bajas como III el". un III ‘fnde la energia del
átomo primario se pierde en ¿vc-¡lación electrónicaLa Fig. l. 8 (b) muestra la eficiencia en Función de
T: ; para el Cu

Ill l l IIHII l
'° I Iiiliin I iilirm I ¡Hum I ¡”inn “"‘l l lr“ l
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oo _ ...

) I_O—- __.
Y _ 2' _.
‘i‘ oo U _S 0.8- .
a | __ C _W 04 _ N _
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T I(a) ua¡a
Fig l 3 (a) La Eficiencia del Daño E.y’E para distintos blancos monoatómicos. calculada a partir del
modelo LSS (M Í' Rnblnxon. "Buxic I’lri'xu'v ufRua/¡u/mn lhmursc l’rndm'nun" .l .\'uc.’.Mu! 3/6.
/. I'Í'NI; Fig. l 3 (b) La Funcion EfiCIencia de Daño para la produccnon de defectos en Cu .IR. .S'
.lvcrbuk. ".1Immcl)I.\'pluccnn'm I’rncc.\'.vc.\-:Ir [mu/It:chMau/x '. .l .\"uc/ .l/ulv 3/6. J‘l. ."l'N. I‘ll}
.x')



Para energias menores de 5 keV la eficiencia decrece desde l a 0.3. Este decrecimiento es dificil
de explicar y esta siendo intensamente investigado por DM. En el extremo de las altas energias la
eficiencia es constante. Este comportamiento es consecuencia de la formación de subcascadas. De todas
fomias. si bien este modelo representa una mejora respecto al original de Kinchin Pease. el daño sigue
estando sobrestimado. Por ejemplo, para irradiaciones en Cu con iones livianos y autoiones de 500 keV
y tomando pp = 2.0 A 10" Q cm", los valores de eficiencia son 0.58 y 0.42 respectivamente y son
similares a los valores obtenidos en irradiaciones con neutrones.

A partir de todo lo analizado hasta aqui. se puede evaluar el numero de PF producidos por un
PKA de Energia de Daño E“:

¡(o para T<Td
l

vKr(E)=í'] para Td<T<15Td Ec.l.l3
I¡(085 T\
{I D“! para T>25Td
[K a) /

siendo En la Energia de Daño asociada a la energia dc desplazamiento T
0.8 el factor correctivo de la aproximación a la dispersión por esferas rígidas
<E.,> la energia umbral de desplazamiento promedio ('- 24 eV) para neutrones incidiendo en todas
direcciones

y T4 es una energia umbral caracteristica.

HSi se estima el orden de magnitud de la distancia entre las barreras. A , producidas por irradiación
. . . - 7 .‘ . . .

neutronica en cobre. para ima dosrs de 3 x lO| n cm ' mediante la expresron:

A =(p,‘) " = (Nuo 4,1) " Ec. l. ¡4

siendo.

ph la densrdad de barreras creadas por irradiación [numero de barreras! unidad de volumen]

Nn Ia densidad atómica del cobre (8.5 - ¡0:3 at/cm:)

0' Ia sección eficaz de desplazamiento para neutrones en Cu (3.2 bam = 3.2 x lO'ZJcm!)

dpt = 5 n IO|7 n cm':

la distancia entre barreras resulta igual a 175 A. o equivalentemente a 75 unidades atómicas (b = 2.55
A) Es decrr. .'\ es dcl orden de magnitud del alcance de los crowdions dinámicos. Este resultado se
puede interpretar como el inicio de la aniquilación dc vacancras de una zonas desnudas por el ambo de
átomos intersticiales provenientes de otras zonas desnudas

El calculo realizado corresponde a la aproximación menos favorable. Si la estimación se realiza
a partir de la Ec.l 3 4,

¡_ _'___
(Ndl’

donde Nd es cl numero de defectos de tamaño d por unidad de area (ver Fig. l. 3. 4). la distancra entre
barreras es ahora de 700 A . es decir. 275 unidades atómicas.
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|"La relacion analítica entre r y (bt. Fue objeto de reiterados estudios y mediciones. La razon Fue que la

misma. en un rango considerable de dosis (5 X ¡0" a ¡ x ¡Own/i'm"). para monocristales irradiados a
temperatura de reactor y defonnados a 300. 77 _\'472 lx respectivamente. era proporCionaI a la potenCia
l/3 de la dosis (TH. Blciw'll. "Low 'IL'm/n'ruliu'i: lrrm/ialmn Sim/¡cx".I’mc. Summer .S'c/m/l Enrico
Fenni XXVIII/1 ( 'mirxe.‘ ¡(admiran I Mirmgc in fio/¡du Academic I’r'cxx. Nui: York. 630. 196."):

(t—02)=K(óQI

EIAS‘IO"
cm] K=4280xl0"

I

{380n|0"

Los resultados se muestran en la Figl 9 (a).donde log I está graficado en Funcionde logtbt :
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Fig. l 9 (a) El log de ta distintas temperaturas de ensayo vs cl log de la dos¡s. La linea de pendiente I/3
está dibujada a traves de cada conjunto de puntos (Í'H‘ B/cu'm. R. R. ( 'alimun. R. 12'..lamixnn and .l K.
Rec/man. "Rat/¡unan Hurt/cmng of ( 'nppcr Sing/c ( 'r_‘.'.vum.’v".I Nut'.’ 3. 3" I'M-4'). (b)

Dependencia de r en monocristales de Cu con el tiempo de irradiación. La escala superior da la desxs
correspondiente en (bt. (4) puede diferir en los dos conjuntos de mediciones en un ' 20 °o) T. es la
temperatura de irradiaCIon y Td es la temperatura de defonnauon {J Dic 7/. ( 'li. 1.:“: ¿md ll" .S'chillmg
"Hurt/¿"Ningnf'( 'nppcr Smgnt' ( "(twin/x by .\"c.':.'mn Irma/¡unan ul [.(m' 'I'cin/wmmrtw" I’lrrx' [en J.
_*_:._ jung,

En la misma se puede ver cl buen ajuste a la potenc:a I/3. salvo para las muestras irradiadas a
dOSisaltas para las que t s l-l kgf/mm2 y defonnadas a 4 2 Ix'donde hay un cambio elocuente

Este resultado es sorprendente ya que se espera que Ia probabilidad que una dislocamon
remonte un obstaculo dependa de la poteIICIa ': de la dosns (asumiendo que el numero de obstaculos es
proporcmnal a Ia dosns)



RELATIVEFREOUENCVY.

En la Fig. l. Q (b) se muestran los resultados experimentales obtenidos por Diehl y col. a dosis mas
bajas y hasta lOlo n/cm"_ en Cu irradiado y medido a 4.2 K. En la misma se incluyen los resultados de
Rukwied y Diehl (J. Dieh/ "Raa'i'aIion Damage in .S'()iir.l'.\"'Vai 1'. Imern. AMM/c. Energi' Agent}:
Vienna. l_"/. [902) para IrradiaCIones a temperatura de reactor. 80 °C, y temperaturas de ensayo de 00
K (curva intermedia) y 295 K (curva inferior). En este caso los resultados experimentales Fueron
ajustados a la dependencia con la raíz ("um/nula (le la dosis­

Los estudios de Diehl ponen en evidencia que el mecanismo de endurecimiento es el mismo
independientemente de la temperatura de irradiación.

En todas las curvas. la desviación a la ley(tbt)i‘ ocurre a la misma dosis. lo que demuestra que

el efecto de saturación no es un fenómeno controlado por la difiisión termica (que está practicamente
ausente a 4.2 K).

'° El valor tomado por el Modelo de Seeger para el radio de las barreras surge de las medidas realimdas
por MET en hojuelas de cobre, irradiadas con neutrones. La Fig. I. lO (a) muestra un resultado
representativo para irradiaciones en Cu. a alta dosis y temperatura de reactor. En la misma se apreCIa
que el 87 % de los aglomerados observados son de tipo vacaneía. estando el valor medio de la
distribución de tamaños alrededor de los 20 .3.(( L4. English. "Í.0u' Dm‘e ¿Vemrnn lrradiamm Damage
m F( '(‘ and B('( ' Mera/x .l. .Vucl. Mal. [08 K- [09. I 04-! 23. 1932). Los restantes aglomerados son
de naturaleza intersticial y de mayor tamaño. con una considerable dispersión en sus diámetros.

El irradiar a baja temperatura favorece la formación de aglomerados de menor tamaño como se
puede ver a partir de la Fig. l. |0 (b) (B.I.. livre. "'I'ranxmis's'MN Iz'leclron .‘l/ÍCI'OXCOP'I'Sim/¡ex afl’mm
Dealer ( 'luxrers in I"( '( ' and B( '( ' Meta/x .l. Phyx. I-Í'Metal Php: vol 3. 433. .’973).

VACANCY

NTERSTITIAL

75 IOO IIS ISO ¡75 200
Del-cv Dior-¡ver lA.)

(a) (b)
Fig le IO (a) Distribucion de tamaños de los aglomerados de tipo de vacancias _vde interstiCIales en cobre

puro irradiado a 80 °C y a dosis de l.3 - lO:l n m': (E > l MeV) ((ÏA. [ing/¡s11 "Law Dave Nemron
Irn'Ia'IaImnm Damage In I-'('(' and B('(' .‘\Ít’l('l/.\'N.lv Nuei. Mal. ¡lh‘i‘d'- iU‘). [IN-¡33. ¡"1831; (b)
DlStl'IbUClOflde tamaños de los aglomerados vusrbles en Cu irradiado con neutrones a diferentes
temperaturas (H I.. livre. "ÏI'UHA'IHISXIUII¡{leen-nn .lllern.s‘eup_r Sim/lex ufpnml Irhf/eel ( 'luxlers' H1l"( '( '
am/ H( '(ÏWUIu/v N ./ Í’/1_|'\' Í"' :Wt'lu/ Í’Ír_\'\' \'n/ 3 v1.73 ¡(Í-3,1

35 SCL

IMAGE WIOTH lnml

Se encuentra tambien que a medida que aumenta la dos¡s hay un progreswo aumento en el número de
aglomerados vrsnblcs‘El número dc defectos de diametro d s estima a partir de la expre5ión.



N(d) = exp(-%‘_) Ec. l. l6

N.. _vd.. son parametros que dependen de las condiciones de irradiación (dosis y temperatura) y de la
pureza de la muestra/ver B.l.. livre).
El valor de estos parámetros para monocritales de Cu (00.908 9'oat)irradiados a 40 °C con neutrones (E
> l MeV) a dosis similares a las usadas en el presente trabajo (5 A l0"‘ _v5 A lO” n cm'3) fue = l.5
x IO” y 5 n IO": aglomerados visibles por cm: respectivamente. siendo d..= 33 A. para ambas dosis. (M.
[po/mr.ka um/ LM. Brown. "A Sim/y in'chn-on Damage H7Bc-dopccl Copper": l’hyl. ¡ll/ag. 33. 93/.
IQ'IH

l7Elmecanismo de avance de una dislocación moviéndose en un plano de deslizamiento que contiene una
distribucion uniforme de barreras planares, no es arbitrario (I). R. Olander. "I’mulamemal ASpUCIS
of Nuclear ¡(mc/or I-iw/ lf/enn'nrx", 'li't'lmim/ [afin-mario" ( 'emer Ene/gy Research am]
Development ¡lc/minislrarion. California. 43I. [976).

El plano del dibujo de la Fig. l. ll representa el plano de deslizamiento de la dislocación. la cual se
muestra como una linea sólida presionando contra los obstáculos A. B y C bajo una tension aplicada.
La tensión neta disponible para mover la dislocación a traves de las barreras o arquearla. es la
diferencia entre la tensión aplicada. t. y la tension necesaria para mover la dislocación contra las

fuerzas de largo rango de la red, Im El movimiento de cada línea de dislocación es suave y la linea no

avanza completa al mismo tiempo. La Fig. l. l l (a) muestra el progreso de una linea de dislocación que
avanza de izquierda a derecha. La linea se frena en A. B _vC pero. con la ayuda de fluctuaciones
térmicas. la dislocación adquiere la energia suficiente para sobrepasar el obstáculo B. Cuando esto
ocurre la linea se mueve rápidamente hacia la posición mostrada por la linea punteada y presiona a los
obstáculos .-\. D y C. El área del plano de deslizamiento barrida durante este proceso elemental se
muestra cn la zona punteada. En general la distancia |.. entre puntos de anclaje de la dislocación es
mayor que I (|..> I). La distancia que la dislocación avanza cuando se remonta el obstáculo B se expresa
con h. En cualquier arreglo de puntos sobre un plano. cuanto mayor sea l... menor será h ya que las
distancias están relacionadas por:

l’=hl._ Ec.l.l7

El valor de |.. se determina mediante cl requisito que Ia curvatura dc cada segmento de Ia linea de
dislocación entre puntos de anclaje. dependa del balance entre la tension de la linea _vIa tensión
aplicada. El radio de curvatura será:

b
93=G_ Ec_l |8

Tik

.\ partir de la Fig l ll (b)

:ii‘ = i; -(‘Jl’ —h)’ Ec. l. ¡o

combinando las tres ecuaciones precedentes _vasumiendo h/JR << l se obtiene:
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Fig. l. ll Esquema que muestra a una linea de
dislocacion prcsionando contra zonas diluidas cn su
plano dc deslizamiento. A. B. C y D son los puntos dc
anclaje. (l). R. (Nam/er. "l’am/amenla/ Aspecls of
Nuclear Reactor ¡"nel Iz'lemems". Tec/mica]
Infornmlion ('enler Iz'nergv Research and
Development Administration. ( 'a/ifornia. 43/.
l‘)"6_ l-ig. [Al-IN, p. 433)

La linea de la dislocación ajusta su orientación en el plano de deslizamiento de modo que avanza
seleccionando posiciones entre los obstáculos cuyas separaciones I,,satisfagan Ia Ec. I 20
La Fig. l. ll (c) muestra la Forma dc la linca cuando la separación cntrc los puntos dc anclajc no
satisfacen la relacion dada en Ec. l. 20

Cuando l.,' < I., no se alcanza el obstáculo De La linea permanece entre los puntos B y D. De este modo
sc duplica cl valor l..'. cs dccir. cl cambio va cn la direccion adecuada para satisfacer la Ec. I 20 Si I.,'
> I,,. la dislocacion rodea al obstáculo y alcanza D antcs dc cortar a B Por lo tanto la configuración
cstablc dc Ia linca cs ADBC y no ABC En la linea solida dc la Fig. l. l l (c) l..' cs igual a las distancias
.-\D o BD que son mas pequeñas que la longitud original. Nuevamente la linea de la dislocacion
rcacomoda su posicion dc una manera quc conducc a la distancia inter-obstácqu dada por la Ec. l. 20.

Hay una tensnón para la cual la Ec. l. 20 deja de ser valida: cuando 1',.Res lo suficientemente grande

para que l = I... A esta tensión critica la dislocacion solamcntc sc mucvc a traves dc un arreglo dc
obstáculos rodeando a estos últimos.
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l“En primera proximación U.. se puede considerar proporcional al area del circulo de intersección de la
zona desnuda con el plano de deslizamiento. es decir, L", ac r: Luego las zonas desnudas de tipo .-\
deben crearse mas frecuentemente en colisiones de neutrones con el metal que las del tipo B dado que el
endurecimiento a O K es mayor para las del tipo A que para las del tipo B.

l"El ancon l-lO ppm de impurezas) presenta un daño por irradiación similar al del Cu pero su tensión
inicial a 77 K. es 0.2 MPa. o sea es de un orden de magnitud menor que la del Cu (con ¡0-50 ppm de
impurezas).
El Mg tiene una tensión de fluencia intemiedia entre la del Zn y la del Cu (con s 50 ppm dc impurezas)
-0.8 MPa- y Fue elegido ya que los aglomerados de defectos responsables del endurecimiento por
irradiación son dc menor tamaño (H.( ' (¡n/mile: ¿md (ÍJ. Iriarl. "Thc Mee/mmm! Propcrlicx o,"
.‘llagm'siiim Irrmlicricd by I'kïxr. ’cmronx a! 77 K. Phil. Mag. 53. 343. [985)

:"El estudio de la naturaleza de los aglomerados pequeños lia cobrado nueva relevancia en los recientes
años en los intentos de hallar evidencia experimental de la existencia de lazos de intersticiales. muy
pequeños, tbnnados en las cascadas de desplazamientos atomicos en cobre irradiado con neutrones de
I-l MCV (H. I'iikii.s'/1inm. M. I.. .ÍL'IIL’INS¿md ¿Ud-l. Kirk. "Un ÏÍIL' Dcrcrmmannn of'N'amrc of'lh'fi'c:

(‘lm‘lcrs produced by Dupluccmcm ('axcuclcx l’url l y II l’hil. Mag. .4 75. [567. ¡997). Estas
observaciones son confirmadas mediante simulaciones por computadora en las cuales se predice la
aglomeración dc este tripo de defectos en las cascadas individuales ('I'. Dia: de la Rubia ¿(ml M1 i.
(iiiinnn. "Noir MCU/mmm] of llcfi'c'l I’I'udncimn ¡n Meta/x: .4 Molecular-I{mamicx Sim/y of
lmun‘liliul-l)i.\'lnculimi-Limp I-brmalum ¡n High-límnhqv l.)i'.\'pluccmem (haran/Lev". l’h_i‘x.Rev. 66.
37'66. /9‘)I).

“Hay otros metodos para determinar la energia de activación a partir de los recuperados isócronos e
isoténnicos.

Si se dispone de una sola muestra se la puede someter a un abrupto cambio en la temperatura. La Fig. l.
12 (a) ilustra el cambio mencionado para las temperaturas T. y T;. La energia de activación se obtiene a
partir dc las pendientes Sl y S_.trazadas cn el punto A de la curva. Este metodo se llama de “cambio de
pendiente" (slope-change method) y asegura que la configuración de defectos presente en la probeta es
Ia misma a las dos temperaturas.

"'._ Isodvoml mm

¡”HW"meAr' 0' "Mature
I

Ap

IsolherI-nal al
’c

—..

MI Isothe'mal Iii-ne
isocmonal temperature(a) (b)

Fig. l. [2. (a) DctcnmnaCión de la energia de activaCión por cl Método del
Cambio de Pendiente En el punto .\ la temperatura aumenta rapidamente desde
un valor constante T¡ a un nuevo valor constane T;. (b) Determinación de la
energia dc activación por el Metodo de Mccchan-Brinkman. a partir de un
recuperado isoténnico a temperatura T.. _vde un recuperado isócrono con
constante de tiempo A: [57]
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El error introducido en la determinación de las pendientes es dificil de evaluar y se han desarrollado
programas dc recuperacion para mejorar este aspecto del metodo.
Si se dispone de al menos dos probetas. como en el metodo de cruce. la energia de activación se puede
calcular a partirdel recuperado isócrono en una de ellas y del isotemiico en la otra (Método de
Meechan-Brinkman). La energia de activación se obtiene a partir de la relacion:

ln At.- lnAt =(E,’k) (l T..-Ifl'.) Ec. l. ll

donde A: es el intervalo temporal que se mantiene constante en cl recuperado isdcrono. T., es la
tempertura constante del recocido isotemiico y el An corresponde a cada intervalo de tiempo necesario a
la temperatura del isotermico T“. para obtener la misma recuperación durante el recuperado isocrono a
temperatura T. (W. .S't-/::.’,’:’ng.(,3.Bin-gar. K. lxchck and H. ll’unzl. "Annan/mg .S'Iagcx m Ihc ¡{luv/rica!
Ri.‘.\'¡.)'lh'll_l'of" lrrnditrlcd HT ¡l/cm.’.v" m "l'acanciex and Imcrxriimlx .‘n Mera/5" 355. North­
Holland. .-l.'.‘l.\'h.'rL/(II.'!.l 969/

¿’La irradiación con particulas cargadas pesadas representan una situación intermedia a la
correspondiente con electrones y con neutrones.

La Fig. l. 13 muestra el modulo de la Función derivada del recuperado ISÓCI’OI'IOde la

resistividad electrica de la Etapa l en Cu irradiado con particulas a de 5 MeV y a temperaturas menores
a IO K.

6.

5.

r—\
<l! L.'P

en
_i_ A9.,

l A l

io zo JO ¿o so ' so

ï [°KJ

Fig. I. I3 Representación grafica de la curva correspondiente al
modulo de la Funcion derivada del recuperado isócrono de la

rcsrstividad electrica en Cu irradiado con particulas a por debajo
de IO K. Apu ' ¡.3 chm (ll' sehr/[mg (i. Hunger. K. Ixchck. ("14/
H ll'..'n:/. "Armed/¡ng .S'Iugcx :n Ihi.’ {/ccrrrm.’ R;'\'¡’.\'H‘¡'H_l'o,"
l.".":IL/I(IIL'LII"('(' .‘l/t'!LI./.\" 1/1 "lin'um'lm‘ um! ÍNIU."\'!IIIUÍ.\' In

.lÍt'li'r/v” 355. iVan/ï-HU/Íuml. Anixlcrdum. [969/751 3.1.") .Ï'l/¡l

Los picos correpondicntes al maximo del modulo de la derivada de las Etapas |\. l“ y li son mas
pronuncmdos que para las irradiaCIones con neutrones temucos. Se observa la presenCia dc la Etapa lI

Sl



para bajas densidades de defectos. La recuperacion ocurrida durante esta estapa es intemiedia a la
correspondiente a irradiar con electrones y con neutrones.

3':La Fig. l. I-l muestra las srl/¡etapas intrínsecas del espectro de recuperación del Ni irradiado con
electrones de 3 MeV a 20 K. Aparecen cuatro picos bien diferenciados que también se observan en
irradiaCIones con neutrones _v particulas cargadas (W. .Sc/Ii/ling. (7. Burger. K. Ixchc/r uml H.
ll'm:.'. "Anncu/¡ng .S'Iugcx ii: the {i’t‘c'i'ricu/Revisi'ivii'j."rif'li'i'treli'alcd ¡"(‘(Ï ¡Hem/x ¡n "l licunc'wx ¿mt-l
lnrurxnnu/x m Mula/x 355. .'V(N‘!Í‘.’-H()/.lul1L/..4.’.’l.ïIL'I'L/UIH.[969. Hg. .38. I’. 3M).

Ni

Í'I-l

_L.nA2ayaal
8

0

zo n msoanaom 2m no sm

Tl°Kl

Fig. l |4. Espectro de Recuperación de Ni
irradiado con electrones de 3 Me\' a 20 K (Ap..=54
chm) Se observan cuatro subetapas intrínsecas
dentro de la Etapa ll (W .S'cln/lmg. (i. Burger. K.
lxchck am] H Wen:/. "Aimar/mg .S'Icrgt'x¡n llic
lilccrrit'a/ RL’.\'.'.\‘II\'¡I_‘¡'nf Irrtu/uilctl I-'('( ' ¡Uvm/x".
¡H "HIL‘uncuw ¿mil ÍHIL’I'.\‘IIII4.7Í.\'m Mula/x". 355.

Nnrl/i-Hul/uml. Amvlcnlum. I‘M‘) I-ig. .38. I’
EN)

"El Mudela de L'n Interstícía/ considera que el defecto que migra libremente durante la Etapa l es el
intersticial. mientras que el correspondiente a la Etapa lll es de naturaleza l'ucuncíu.
El analrsrs de las Etapas l y ll presentado en las 9' l. 4 4 corresponde a aceptar este modelo
Cuando se midio la energia de activacrón de la Etapa lll su valor no coincidia con el obtenido a altas
temperaturas en las expenencnas de templado (I'Íll' l'mmg .lr. "lh'fi'cl .‘lHHL't/ÍIILL'I’rnt'c.\'.\'i.‘.\‘:n
llum/rin "Rut/mmm llunulgc m :l-IcIu/x Am. Soc .lIL'I..llclulx I’ark. Ohm. p. l ¡5. Iil'ól
La discrepancra en las energias de activacron en ('u. Ni y Ag. junto a la retencrón del daño por encmia
de la Etapa lll en estos metales. a diferchIa del Pt y Al. llevaron a la Fomwlación de un modclo
explicativo altemativo conocudo como .l-Imlcln dc I)0.\' Inrcrsriciulcs Este modelo ha sufrido



modificaciones desde su fomiulación original (W. .S'cliülc. "The Modified Ïn‘()-ÍnlL’r.\'I.'IÍ(IÍMac/cl. ¡l

Review". Z. ¡UU/al/Íal. 8:7. 7X. [994) pero las ideas basicas son la aceptación de;

a) una configuración mctucsrablc en la cual los intersticiales pueden migrar libremente en la Etapa l.
b) un mecanismo (le conversión que pennite a estos intersticiales pasar a fonnar una configuracion
mas estable a las temperaturas de la Etapa ll. Esta ultima configuración permanece inmóvil hasta e
comienzo de la Etapa lll donde los intersticiales pueden migrar libremente por activacion termica.
El modelo asocia al defecto migrante durante la Etapa lll con el defecto llamado split-dumbclls / 100/.
Esta forma es la más estable desde el punto de vista teórico para los autointersticiales en los metales ccc
(I’.H. l)c¿lcr."chs. .l. Lehmann and A. .S'c/ml: "Rcsum: tec Models aflnrcr.x'rirml .rlmmx ."n_,‘¿'cMera/x "
I’l1_i'x.Rev. Len. vol. 3/. lx. p. {/31}. [975).
Este modelo es motivo actual de controversia.

La contrastacion experimental requiere de experimentos basados en aquellos procesos que estan
presentes en el Modelo dc Dos lntcrsticiales y no en el Modelo de Un lntersticial. Por ejemplo. la
ruptura de los di-intcrsticialcs cn monointersticiales o la evidencia dc la conversion termica. Dc este
ultimo mecanismo hay una unica confirmación. a partir de mediciones de fricción interna. la cual es
muy discutida (DU. 'I'hnmpxon am/ 0. Buck. "Evidence _!¿)ra Def/¡JC!( 'nni'crxirm .Illlt'c/unnxm m
(,‘uppcr"; pin-x. mn. ml. 37. 53. [970) pero es a la que se aferran los defensores del Modelo (A.
.S'ccgcr. "l)firx.wn¡1an¿l 'I'lu'nnu/ ( 'onvcrxmn UH 'ron-¿lmnx p/1_i'.\'..v/al. ml. 38. 3.35, [97(1)
Los puntos mas criticos del Modelo son:

a) No explica bien la Etapa ll en Cu. Las observaciones de rearreglos y crecimiento de aglomerados de
intersticiales cn la Etapa ll hacen imposible aceptar una configuración inmóvil de intersticiales hasta la
Etapa Ill.

b) Predice la migración dc vueancias en Cu irradiado con electrones entre 400 y 500 K (Etapa IV) la
que daria origen a una subetapa de recuperacion que no Fueobservada.

c) No explica la retención de defectos observada por encima dc la Etapa lll.
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g l. 5 Fundamentación del Presente Trabajo de Tesis

5 l. 5. l Importancia del Tema

Las etapas de recuperación de los metales, 5 I. 4. 4 constituyen un medio muy
utilizado, desde el punto de vista experimental, para la medición de parámetros cinéticos
(energías de activación, órdenes de reacción, factores de frecuencia) asociados a las reacciones
entre los defectos producidos por irradiación neutrónica.

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

La comprensión de los procesos de producción de defectos, de la dinámica de
interacción entre los mismos y de las cinéticas de disolución de los aglomerados de
defectos, es la clave para:

o predecir la ocurrencia defenómenos presentes en los materiales irradiados [86]. Son de
particular interés tecnológico aquellos fenómenos asociados a la variación dimensional
ocum'da en los metales sometidos a severos entornos de radiación en los reactores

nucleares (crecimiento, hinchazón, formación de cavidades, etc) [87,88].

o la producción de nuevos materiales.
La estructura de defectos producida por los neutrones de fisión es comparable a la originada
por neutrones de fusión (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
irradiación exigidas por las futuras tecnologías de reactores de potencia. Luego, a partir de
todos estos nuevos emprendimientos, la irradiación neutrónica y la evolución térmica de los
defectos originados en las cascadas de desplazamientos atómicos, desde un punto de vista
básico, ha cobrado un creciente impulso en los últimos años. En particular, los resultados
surgidos a partir del cambio en las propiedades mecánicas [90,91] son los más utilizados
para establecer comparaciones entre los distintos tipos de radiación neutrónica.

g l. 5. 2 Antecedentes en el Tema del Grupo Daño por Radiación (DxR-CNEA)

El éxito obtenido por el grupo de Daño por Radiación (DxR-CNEA) en el estudio de
los metales hexagonales Mg y Zn, en cuanto a la ubicación de las etapas de recuperación lll,
IV y V,. por primera vez y por plasticidad [10,1 l,27,28] y a la medición de las energias de
activación asociadas a las mismas en Zn [92], demostró que, trabajando en las condiciones
experimentales adecuadas, el recuperado térmico de metales irradiados a bajas dosis y
temperatura, era un campo promisiorio de investigación.

El tema del presente Trabajo de Tesis es: El Recuperado Térmica (T > 450 K) de los
Aglomerados de Defectosproducidos por Irradiación Neutrónica a 77Ky a Bajas Dosis en
Cu de Alta Pureza, a través de la Tensión Crítica Resuelta de Corte medida a 77 K,
TCRC77A'.

La elección 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 la TCRCrrA-crm la dosis de Cu irradiado a
bajas dosis y temperatura. realizadas en el grupo mencionado. demostraron en forma
concluyente que

o la dependencia de la tensión de fluencia -o Tensión Critica Resuelta de Corte en
monocristales- es lineal con la raíz cuadrada de la dosis ( t e (450“) [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
tei'mperaturas de Argonne [24.25] que sostenia la dependencia t e abr)": en un amplio
rango de dosis contradiciendo. de este modo. la teoria clasica de dislocaciones _vel grupo
Max Plank Institut [20.93] que afirmaba la dependencia r e un)” El problema para las
dosis altas sigue abierto;

o la desviación a la le_vanterior (fenómeno de saturación) ocurre en Cu. a la dosis de e 4.: r
lO'h n cm'2 [28]. siendo este valor dos órdenes de magnitud menor que los obtenidos en
otros estudios realizados en Cu irradiado con neutrones. como se puede ver en los
múltiples ejemplos presentados en el capitulo I. 4‘.

o por encima de la dosis anterior se produce el fenómeno de canalización de dislocaciones.
es decir. la formación de canales libres de defectos [27]. En estas condiciones. los defectos
no son estables a la deformación plastica dando lugar a la aparición de un upper _vun lower
yield point [25]. que hace disucutible el uso de la plasticidad como observable
macroscópico para la caracterización de los defectos. En Zn. la desviación ocurre a la
misma dosis que para Cu [28]. y en Mg el mecanismo es tan marcado que imposibilita el
uso de la plasticidad como observable para la medición de cinéticas de defectos [27 '.

o la componente atermica de la tensión 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 predet'ormadas) [28];

o existen similitudes en el tamaño de los aglomerados defectos producidos por irradiación
neutrónica en Zn (deslizamiento basal) y el correspondiente en Cu. lo que permite realizar
analogías entre ambas estructuras cristalinas. siempre que se trate de monocristales de Cu
orientados de modo tal que se facilite el deslizamiento en un unico sistema de los l2
posibles en la estructura ccc [43]

g l. 3 Aspectos Discutidos de la Etapa V

.\ partir de I. J. 4. 9 la Etapa \' (T - 450 K) es una etapa insuficientemente estudiada
Esta Etapa se asocia generalmente a la disociación de los aglomerados de vacancias

con la aniquilación sistematica de los ug/unu'rtu/ns ¿le IIIIL’I'.\‘IÍ('IUÍU.\‘por vacancias térmicas.
Pero los detalles de este proceso no estan bien establecidos. La resistividad electrica _vla .\lET
fueron tradicionalmente las tecnicas mas usadas para el estudio de la recuperación termica en
metales irradiados Pero. para el rango de temperatura de la Etapa \' hay que considerar que

o La festividad eléctrica es un medidor eficiente de la concentración de pares de Frenkel
Permite individualizar los distintos procesos de recombinación de defectos puntuales
dentro de la Etapa I (T (JS K) en la cual se recupera el 80 '34.del valor postirradiación
Pero. en la Etapa \' (T ' 450 K). los defectos estan aglomerados La resistividad electrica



es indiferente a su naturaleza _v configuración y. en consecuencia. el porcentaje de
recuperación durante esta Etapa sólo es del ¡5 % del valor postirradiación.

o Las numerosas observaciones por MET de los aglomerados presentes en las distintas
etapas de recuperación de materiales irradiados realizadas a partir de los años 60'.
actualmente son discutidas y estan siendo revisadas a la luz de los resultados obtenidos en
experimentos a muy bajas temperaturas y de las predicciones surgidas en estudios de la fase
dc enfriamiento de la cascada.

o Existen inferencias de la existencia de un espectro de energias de activación y por Io tanto.
de que el procesa de recuperación es multiaetivado con energias de activación entre l.8 y
3.5e\' [24].

Los unicos antecedentes de bibliográficos que estudian la Etapa V por esta tecnica. son
los trabajos de Blewitt y col. [24] y de Makin y 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. Im, e ó MPa. a dosis por encima de Ia de
saturación a temperatura de reactor _vsumergiendo las probetas en sales.

g l. 5. 4 Elección de las Condiciones Experimentales del Presente Trabajo

El objetivo del presente trabajo fue estudiar la Etapa \" mediante el recuperado
isócrono e isotérmico de la Tensión Critica Resuelta de Corte medida a 77 K en monocristales

de Cu de alta pureza. irradiados con neutrones de tisión en el reactor R.-\-l de la Comisión
Nacional de Energia Atómica (CNEA).

.-\ partir de lo analizado a lo largo de toda la Parte l. las condiciones experimentales
elegidas Fueron:

i) Elección de blztiiC(_)

Probetas de tracción manocritalinas de Cu de alta pureza y baja tensión de fluencia
inicial. orientadas de modo de des/¡zar en un único sistema durante la de urmaeión
plástica en un ensayo de tracción uniaxial.

ii) Condiciones de irradiación;

o Irradiaeián con neutrones

La irradiación crm neutrones defisión permite la introducción de defectos en las redes
metálicas enforma controlada y sin variar los parámetros fisicos de referencia. Es decir.
los defectos creados por irradiación se adicionan al estado inicial. el cual debe ser
recuperado cuando se elimina el daño
Por su parte y debido a que el camino libre medio de un neutrón en cobre es del orden del
centimetro. el daño se distribuye en forma homogénea a lo largo del volumen de la
probeta. Esta es la razón mas fuerte por la cual se eligen los neutrones de tisión. para la
creación de defectos en probetas masivas. La irradiación iónica. dependiendo de la masa . la
carga y energia de los proyectiles. es tambien muy utilizada. pero el daño es superficialy
altamente ¡”homogéneo



o Dosis < 4.5 x ¡”mn/cm" (cercana pero inferior a las dosis de saturación y de transición)

.-\ esta dosis la TCRC sera proporcional a la raiz cuadrada de la densidad planar de
obstaculos creados por irradiación. Luego:

l) las cascadas de desplazamiento son independientes entre si durante la irradiación. y
estan distribuidas homogeneamente en volumen.

2) los defectos creados por la irradiación son estables a la deformación plastica
(ausencia de canalización de dislocaciones).

3) se verifica la aditividad simple de la tensión de fluencia debida a los obstáculos
creados por irradiación con la tensión pre-irradiación.

Temperatura de irradiación: 77K

Cuanto menor es la temperatura menor es el peso de los procesos térmicos.
La interacción con los neutrones excede en varios órdenes de magnitud a la energia termica
kT De modo que en primera aproximación la temperatura del blanco no es importante en el
tiempo en que se producen las cascadas (picosegundos). Pero la temperatura de irradiación
se vuelve decisiva durante la etapa de enfriamiento de la cascada ya que los defectos
creados estan en equilibrio termico con el medio y sus cinéticas dependen de la temperatura
del mismo (* exp(-E/kT))v
A 77 K y segun el modelo de un intersticial. durante la irradiación sólo migran intersticiales
mientras que las vacancias están inmóviles hasta Ia Etapa lll (250 K).
De alli que. desde el punto de vista de los aglomerados. se puede considerar que la
estructura formada por los neutrones ha sido muy poco perturbada por activación termica.
Por su parte los aglomerados que se disocian durante la Etapa V son de menor tamaño que
si la irradiación se verifica a temperatura de reactor

iii) Elección del observable fisico:

La Tensión Crítica Resuelta de Corte medida a 77 K (TCRC--¡\-).

La alta sensibilidad ¿la la TCRC a los defectos creados por la irradiación asegura que
durante el proceso de recuperación termica los defectos que se estan estudiando son los
originados durante la irradiación.
La temperatura elegida para los ensayos dc tracción unitaria/es fue de 77 K La
sensibilidad de la TCRC a los aglomerados de defectos aumenta cuanto mas baja es la
temperatura del ensayo Por debajo de 77 K ha_v un marcado apartamiento al
endurecimiento predicho por la teoria de endurecimiento de Seeger ya que. a diferencia de
un obstáculo de tamaño medio. la dislocación ve un espectro creciente de diámetros

9' I. 5. 5 Plan de Trabajo

El estudio de la Etapa V se realizo a lo largo de las siguientes Series:

87



l) Realizar del Recuperado Termico de la TCRCmt-J. en monocristales de Cu en las
condiciones de irradiación dadas por los escasos trabajos de la bibliografia. Mostrar asi por
primera vez. en forma detallada (abundancia de puntos experimentales). el espectro de
recuperación de esta Etapa _vcomparar con los resultados previos de .—\rgonne[24.25

2) Realizar el recuperado termico de la TC RC77Kdesde 200 K. luego de irradiar a 77 K. en
probetas monocristalinas de Cu que contenían sumideros para los defectos creados por la
irradiación. El objetivo es determinar:

a) La influencia de la temperatura de irradiación con respecto al caso presentado en l).

b) La sensibilidad de la Etapa V a los defectos introducidos por irradiación.

c) La resolución de la técnica respecto a las etapas previas lll _vl\'

3) A partir del recuperado isócrono de la TC RC77K.determinar si se encuentra evidencia
experimental de la existencia de suebetapas en la recuperación que revelen un proceso
multiactivado durante la disolución de los aglomerados de defectos.

4) Determinar la energia de activación que caracteriza la Etapa en forma fenomenológica. es
decir. a partir del recuperado isotermico de la propiedad a distintas temperaturas
representativas de la Etapa V _vcomparar con los resultados previos.

Para llevar a cabo este plan de trabajo fue necesario:

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

a) se puso a punto el equipo de crecimiento por la tecnica de Bridgman de monocristales
existente en el laboratorio. Fue necesan'o el aprendizaje de tecnicas generales de vacio. de
detección de perdidas. de bobinados de hornos. etc;.

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

Se obtuvieron probetas con una tension inicial. 1"""i 2 .\lPa_ que es el minimo valor que se
puede lograr con esta tecnica de crecimiento y utilizando Cu de alta pureza.

2) Poner a punto el sistema de medición de la TCRCm en nitrógeno liquido (tracción
invertida)

La adaptación. en una primera fase del trabajo. se llevó a cabo en una maquina de ensayos
universales electromecánica. y en una segunda fase en el modelo lnstron 4-165 .\ esta ultima
maquina se le instaló ademas la interfase para la adquisición 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 fusión

4) Estudiar el funcionamiento del crisotato de irradiación a baja temperatura instalado en el
reactor R.-\-l. para tener una participación activa durante las irradiaciones .

Se realizaron estudios de su funcionamiento _vde las normas de radioproteccion requeridas
para el trabajo con material irradiado



5) Modificar 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 y en vacio o
con una sobrepresion de gas inerte.

.-\ partir de los resultados experimetales obtenidos en los estudios ¡socronos del
presente trabajo se diseño. construyo y puso a punto un equipo de recocidos. 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.

g l. 5. 6 Aporte Original más Relevante del Presente Trabajo de Tesis

En las condiciones experimentales elegidas se determinó que en el intervalo de
recuperacion conocido como Etapa \' (T > l80 °C) se puede distinguir un espectro de
recuperacion que presenta. al menos. tres subetapas ubicadas entre s 220 y 250 °C (Va). s 250
y 290 °C (Vb) y n 290 y 325 °C (Ve).

Se demostro experimentalmente que el proceso de disolución de aglomerados que tiene
lugar durante la Etapa V es multiactivado y que los procesos son distinguibles utilizando la
recuperacion de la tensión de fluencia.
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ll. SEGUNDA PARTE: DESARROLLO EXPERIMENTAL

Debido al carácter experimental del presente Trabajo de Tesis esta sección está dividida cn
tres capitulos íntimamente ligados a la Primera Parte, introductoria del trabajo, que firndamenta lo
realizado en el laboratorio y a cuyos temas se hará pemtanente referencia.

En el Capímlo II. I se desarrolla cl proceso de fabricación de las probetas monocristalinas y
su caracterización preinadiación. Se presenta, en forma detallada, la medición de TCRCnK, es
decir, el cómo se midió el único observable fisico utilizado en el trabajo. En el Capítulo ".2 se
describe la forma en la que se introducen los defectos, es decir, el daño neutrónico a baja
temperatura. Se presentan las caracteristicas del Reactor RA-l y del Criostato para realizar las
irradiaciones a 77 K. Lo central de este capitulo es la disposición experimental del Crisotato dentro
del Reactor RA-l para asegurar que a las probetas le llegue un espectro normal de fisión. La
calibración del flujo que llega a las probetas se realiza mediante monocristales de Zn,
simultánemcnte irradiados con los de Cu. En el Capítulo II. 3 se trata la forma en la que sc
realizaron los recuperados isócronos e isote'rmicos.Las escasas mediciones análogas encontradas en
la bibliografia de la TCRC en cristales irradiados, se realizaban mediante la inmersión de las
probetas en sales a temperaturas prefijadas. La necesidad de realizar recuperados con la continuidad
de temperaturas requerida para el estudio dc las etapas de recuperación por plasticidad, llevó al
diseño y desarrollo en el laboratorio, de un Equipo de Recocidos concebido inicialmente para el
estudio dc las Etapas lll, 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 “más cuadrados”, fisicamente posibles, fire diseñado y construido, un horno nuevo, basado
en el anterior, pero dimensionado a la geometria de las probetas del presente trabajo. En el Capitulo
3 se describen los Equipos de Recocido utilizados para realimr 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 recuperación isócrona son fisicamente existentes y no introducidas
durante el proceso de medición o por la particular forma de cálculo del observable

Al final de esta sección se encuentra una serie de notas, señaladas con suprar'ndices
numéricos en el texto, que son ilustrativas y complementarias, a muchos de los puntos tratados. Se
cierra este Capítulo con el listado bibliográfico correspondiente.



CAPITULO ".1: LAS PROBETAS MONOCRISTALINAS DE COBRE

g ll. l La Fabricación delas Probetas

g ll. l. l El Material de Base

Las probetas monocristalinas de Cobre utilizadas en este trabajo, se crecieron a partir de
barras cilindn'casde Cobre (o = 4.5 mm) provistas por Jhonson Matthey & Co, Limited. El valor
especificado de purem fue 99.999%. El contenido de impurezas presentes en el material,
detenninado a partir del exámen espectrográfico, se resume en la Tabla II.l [l].

Plata 5

Hierro l
< I

< l

Tabla ll.l Exámen espectrográfico del Cu utilizado para este trabajo [l].

En el análisis químico, no se detectó ni selenio ni telurio por encima del límite de detección
0.0002 %. El exámen metalográfico no reveló presencia de oxígeno ni de ningún otro elemento
dentro dcl limite de resolución del análisis [l].

Dada la dependencia de la TCRC con la pureza del material (QI. l. 4. 2), es necesario
utilizar Cu de alta pureza para mimimizar el valor de la TCRC preinadiación. La temperatura de
irradiación del presente trabajo (77 K) corresponde a la Etapa Il. (é l. 4. 2. 2). Las impurezas
representan posibles centros de nuclcación para átomos intersticiales que están migrando libremente
y por lo tanto tienen influencia en la formación de aglomerados de intersticiales y en la evolución
ténnica de los mismos. Luego, cuanto menor sea el contenido de impurezas, más limpio será el
daño y por el ello la necesidad adicional de utilizar material de alta pureza.

gli. l. 2 Los Crisoles

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

Tapa Interior Cuerpo del Crisol Tapa superior;J
ul ll lL___l| 4
Semllla Monoortstal1 Monoorlstal2 Mamen.“ 3 Mateus] de Carga

Fig.ll. l. l Esquemadeunadelasmitadesdelcrisoldegrafitoutüizadoparaelcrecimianodelasprobaas
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Visto de izquierda a derecha, el crisol dispone de un volumen para la colocación de una
semilla, el cuerpo de las tres probetas de tracción, con sus respectivas cabezas, y el volumen donde
se introduce el material de carga.

La semilla no sólo garantiza la repetitividad de la orientación 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 único sistema (él. l. 2).

Los mrmwrisralcs crecidos tienen forma de probetas de tracción de sección cuadrada y dos
cabezas esféricas (e = 6.35 mm). La Fig. Il. l. 2 muestra un esquema de las mismas. La sección es
de 9 mm2y su largo, de cabeza a caben, de 30 mm. Estas dimensiones aseguran que, en la longitud
de trabajo (l), es decir, la parte de la muestra de sección constante, comprendida entre las cabezas,
se establezca durante el ensayo uniaxial, un estado de tensión lineal de tracción, dirigido
estrictamente a lo largo de su eje longitudinal.t:

Fig. ll. l. 2 Esquema de un monocristal er forma de probeta de tracción. Esc. lzl.

El material dc carga consiste de. banas de 5 cm de largo y 8 mm de diámetro, que se
crecen previamente en un crisol diseñado para tal fin siguiendo el mismo procedimiento que para el
crecimiento de las probetas descripto en fi ll. l. 3. Las dimensiones de estas barras, se calculan para
cubrir el volumen de material necesario para el crecimiento de las probetas, y la presión de carga
adicional requerida para lograr un buen llenado. De estas banas se corta, con una Siena ácida, la
última porción fundida, para eliminar cualquier impure7a. Las barras se limpian con una solución de
ácido nítrico y agua destilada al 50 % y a O °C. Estas barras son monocristalinas. La Fotog. II. l
muestra uno de estos monocristales luego de un pulido quimico con una solución de ácido nítrico:
30 ml, ácido fosfórico: 15 ml, ácido acético: 55 ml y glacial: 55 mg, a 85 °C.

La obtención de monocristales está sujeta a muchas variables. En particular y aún en
condiciones óptimas de trabajo, cs frecuente obtener barras policristalinas, con nítidos granos .

El hecho de que el crisol esté formado por dos mitades no solamente permite el facil
vaciado del mismo, sino que tiene 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 vacío, a temperaturas superiores a la de
trabajo, es decir, T > l 100 °C, para liberar gases absorbidos.

En el crisol desgasado y limpio se introduce la semilla y se lo ciena mediante tapas roscadas
en sus extremos. Luego, debido a la expansión térmica del metal líquido se ata el crisol con alambre
Kanthal a intervalos regulares para evitar el denamamiento del material durante la crecida. Las
barras del material de carga se introducen por la parte superior, gracias a un orificio practicado en la
tapa que cierta al crisol en ese extremo y que finalmente se obtura con un tapón de grafito.
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Fotog. II. l. l Morrocrital de 5 cm de largo y e = 8 mm, utlilimdo como material de carga para el crecimiento
de las probetas de tracción mmocristalinas de este trabajo.

g II. l. 3 El Equipo de Crecimiento de Monocristales

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

El equipo debió 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 fiisión respecto al
Cu (1086 °C)2. Luego de la puesta a punto del sistema de vacío, de los dispositivos de seguridad, de
la fabricación del homo con el perfil de temperatura requerido, del reemplazo de terrnocuplas y de
la adaptación de los crisoles a la geometría 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. l. 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 móvil.

El material a fimdir se introduce en la parte posterior del crisol. Se fiinde con el homo
colocado inicialmente en la posición superior A y lentamente se va bajando manualmente, fimdiendo
el material, hasta B. Todo el procedimiento se realiza en vacío dinámico del orden de 10'5mm Hg
mediante una bomba difirsora ad hoc. Desde esta posición se inicia la crecida propiamente dicha, es
decir, se conecta el motor del homo para que éste se desplace automáticamente hacia la posición A
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EQUIPO DE CRECIMIENTO DE MONOCFIISTALES

Válvula de

presurlzadón Válvulas de

alslaclón

Manovacuómetro

Reguladores

de presión
Cabezal Pennlng

Crisol de
grafito

Termocupla

Motor
Temowpla de

¡a
Bomba
d¡fusora

: Controlador detempemtura T I TGmPO'IZGÓOf R : Registrador de temperatura

A : Amperímeu’o S ySI z Válvulasde seguridad V: Medidorde vaclo

Fíg.II. 1. 3 Esquema del Equipo de Crecimiento de Monocn'stales utilimdo para el crecimiento de las probetas
del presente trabajo.

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

El control de temperatura se realiza mediante tres termocuplas:
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i) la tennocupla del horno o Termocupla de Regulación, TC“, de Ni-Cr, se encuentra
ubicada en la zona dc máxima tcmpcrtaura y se utiliza como señal quc el regulador (C) compara
permanentemente con el valor de referencia cercano a l 120 °C.

ii) La tennocupla del crisol o Termocupla Interior, TCc, se encuentra ubicada en el punto
medio de la semilla y la señal ingresa a un registrador (R) que grafica la evolución de temperatura de
este punto a lo largo de la crecida. Esta señal además es simultáneamente monitoreada en mV, en
un multivoltímetro conectado en paralelo con el registrador.

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

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

Una vez crecido el material, el cn'sol se abre, y es vaciado cuidadosamente en una cama de
acn'lico 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 mostró alteración alguna luego de repetidas
crecidas. Las superficies del cristal se obtuvieron limpias y brillantes.

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

5 ll. l. 4 Caracterización delas Pmbetas

La TCRC, según lo expresa la Ec.l. l. l (fi l. I. l) depende de la orientación de la probeta y
dc la sección de la misma. Luego, es necesario medir cl valor de ambas magnitudes.

g Il. l. 4. l La Orientación delas Pmbetas

La orientación de las probetas se determinó a partir de los diagramas de rarorreflexión de
Laue (i 1°). El polo correspondiente al eje de tracción quedó en el interior del triángulo
estereográfico de modo que, en todos los casos, las probetas deslimron en un único sistema de
deslizamiento (QI. l. 2).

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

El cálculo de la posición del polo del eje de tracción en el triángulo estereográfico, se
realizó, inicialmente, a partir del procedimiento descripto en [3]. Luego, se utilizó un programa de
cálculo desarrollado por el Dpto de Materiales de la CNEA, que determina los indices de Miller del
polo, luego de la coincidencia de más de 16 puntos experimentales [4].

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

Il. l. 4. 2 Medición de las Secciones

La sección de las probetas se midió con un error de 0.005 mm con un sistema de medición
micrométn'co. La longitud de cabeza a cabeza de las probetas se midió con un error 0.5 mm.
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5 ll. l. 5 El Recocido Preirradiación

Dada la dependencia de la TCRC con la foresta de dislocaciones presentes en el material (9‘
l. l. 4. l), los cristales fueron recocidos a 900 °C durante tres horas en vacío (10'5 mm Hg), en un
equipo Veeco RG-31X. De esta fonna las dislocaciones se arreglan en el material en la llamada red
de Frank [5]. La densidad de dislocaciones no fire medida, pero es típicamente de 10° a lO7mm'2 y
aumenta rápidamente con la deformación plástica. El tratamiento de recocido descripto es el
habitualmente utilizado en la bibliografia?

5 II. l. 6 La Medición de laTensión Crítica Resuelta de Corte

Los primeros ensayos de tracción uniaxiales se realizaron en una Máquina de Ensayos
Universales electromecánica INSTRON/ITM, con celda de carga de 100 kgf. En una segunda
etapa del trabajo se utilizó el nuevo modelo INSTRON 4465 con celda de carga de 500 kgf y con
sistema de control y adquisiciónde datos computarizado.

ll. l. 6. l El Ensayo de Tracción a 77 K

La necesidad de llevar a cabo las tracciones uniaxiales a temperatura de nitrógeno
liquido (NL) requirió -en ambas Máquinas de Ensayos- el diseño de mordazas. Para la
INSTRON 4465 fiJe necesario, además, la modificación del cabezal de la misma. La celda de
carga de 500 kgf fue trasladada del carro móvil al barra] superior. Se montó un tubo de acero
inoxidable en la parte inferior del carro móvil y concéntrico con éste se montó 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 posición vertical, el par de mordazas que se muestra en la Fig. Il. l.
4 (a), sujeta la cabeza esférica. El conjunto queda contenido en una pieza cilíndrica roscada
que se fija a la varilla dela INSTRON. Esta pieza se indica con el número 3 en el esquema de
conjunto de la Fig. ll. l. 4 (d). Las mordazas inferiores, Fig. II. l. 4 (b), sujetan la cabeza
inferior y quedan posicionadas por encastre. El sistema de mordazas queda centrado mediante
la acción de un tubo cilíndrico mostrado en la Fig. II. l. 4 (c). La base de las mordazas
inferiores esta diseñada de modo que la pieza cilíndrica, 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 tracción. A esta disposición experimental se la denomina
“tracción invertida”.

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

II. l. 6. 2 La Velocidad de Deformación

En un ensayo de tracción uniaxial la velocidad de deformación de la probeta es
constante. En todos los casos el valor elegido fue de 200/1m/min (3.2 x 104 min"). Este valor
es caracteristico de ensayos de probetas monocristalinas y es coincidente con el utilizado en la
bibliografia.
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Fig. ll. l. 4 Esquema de las mordazas para realizar la tracción invertida: a) mordam superior (4) vista
de arriba, b) mordaza infen'or (l) vista de arriba, c) tubo guía (2) vista isométrica, d) corte del conjunto.
El número (3) corresponde a la pieza cilíndrica roscada que se ajusta a1 la varilla fijada al carro móvil
de la lNSTRON.

IL l. 6. 3. La Tensión Crítica Resuelta de Corte Preirradiación

La TCRCm- preirradiación (t°°) de los cn'stales crecidos para este trabajo estuvo entre 1.95
y 2.5 MPa, valores que coinciden con los de bibliografia, para cn'stales 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 mertalúrgico inicial (fi I. 1.4). Se puede afirmar
que cl valor medio obtenido de r°° es e 2.25 MPa, con un error < 15 % en todos los casos.

ll. l. 6. 3. l Análisis de un Ensayo Tipo
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A continuación se presenta el ensayo de tracción a 77 K de la probeta Cu 32-].
irradiada a baja dosis y a 77 K (fi ll. 2) realizada luego de un pulso a 270 °C (fi ll. 3. 2)
durante el recuperado isócrono.

El ensayo es simultáneamente registrado en dos periféricos. La gráfica carga (P) vs
elongación (Ax) se registra a una velocidad de Iüym/cm (l000x) en un registrador “Flatbed
Recorder”, de alta sensibilidad, calibrado en mV. Este alto factor de amplificación permite un
buen control de la elongación de la probeta cuando inicia el comportamiento plástico. 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 graficación. La reproducción gráfica de la curva de tracción a partir
de sus valores inatantáneos permite el mejor análisis de cada uno de los ensayos y la
comparación entre los mismos.

La Fig. ll. l. 5 muestra la representación gráfica de los datos adquiridos por PC del
ensayo de tracción correspondiente al pulso de 270 °C, durante el recuperado isócrono de la
probeta Cu 32-1 (9' lll. 3. 2. 2). La región comprendida entre los puntos A y E, se encuentra
amplificada, a la derecha.

La región OA no debe ser confundida con la zona elástica de una probeta virgen. La
pendiente de la recta no coincide con el módulo de Young. El ensayo se lleva a cabo en una
máquina dura y por lo tanto, el valor obtenido es aparente y representa a la resultante elástica
de todo el sistema. Para el espécimen Cu 32-l se obtuvo el valor 348.06 kgf/mmz. El intervalo
característico dado para el módulo de Young en monocristales de Cu es 6.825 x lO3- 1.96 x
lO4 kgf/mm2 [6].La pendiente OA es la resultante del módulo elásico del sistema total
(probeta-máquina) y de la deformación microplástica de la probeta.

La región AC corresponde a la llamada zona de microplasticidad (5 I. l. 5.1). Si se
descarga por ejemplo en el punto B, perteneciente a esta zona, se obtiene una recta con la
misma pendiente que 0A, pero en la probeta queda la deformación permanente OB-OA. Si
Al/L,se mide con una sensibilidad de lOó en esta zona, se observan lazos de lristéresis entre la
carga y la descarga. Si se carga nuevamente, la zona microplástica es ahora OB. A medida que
progresa la deformación, por ej. en el punto C, las dislocaciones comienzan a llegar a la
superficie del cristal, y aparecen líneas de deslizamiento. Las ordenadas de los puntos D y D’
representan fuerzas de fluencia.

El punto D, indica el inicio de la zona de deformación plástica. Este es un punto
crítico y muy dificil de medir experimentalmente de allí que sea necesario definir criterios para
normalizar los ensayos (51. l. 5. 2). El punto D’ representa un estado intermedio y el E al
cristal perturbado en su valor metalúrgico inicial por el efecto de la medición. Se puede decir
que representa a la fuerza de fluencia inicial del cristal para el próximo ensayo.

En el presente trabajo, el cálculo del valor de la carga cuando la probeta inicia la
fluencia, D, se estimó a partir del punto de intersección, D”, de las rectas correspondientes a la
región de comportamiento microplástico y plástico respectivamente. Dichas rectas se ajustaron
a los puntos experimentales usando programas de regresión lineal, basados en el cálculo de
cuadrados mínimos.

De este modo, en cada ensayo se cuantificó el valor de la carga y de la extensión en el
punto de fluencia D” y en el momento de la descarga, E, es decir, el valor máximo alcanzado
durante el ensayo. Dichos valores también son almacenados en la memoria de la máquina y
pueden ser leídos en el tablero de comando al finalizar el ensayo.
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Fig. ll. l. 5 Curva de carga vs elongación del ensayo de tracción uniaxial, a 77 Kde la probeta Cu 32-1.
El ensayo es simultáneamente 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
visualización. La explicación de cada punto señalado en el gráfico se encuentra en el texto.

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

A medida que progresa el recuperado térmico, se espera que aumente la pendiente en la
zona plástica con respecto al valor casi hon'zontal postirradiación. Es necesario, por lo tanto,
evaluar en cada ensayo la minima deformación 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:

Al/l, 210"
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El mismo surge de un estudio realizado por Blewitt et al [7] en monocristales de Cu sin
irradiación. A partir de toda una secuencia de ensayos de carga y descarga dcfinc la zona dc
micro y macro deformación para probetas similares a las de este trabajo (9' l. l. 5. 2).

Para un Al del orden de los 20pm, y eligiendo una escala de 0 a SOkgf se obtiene una
clara visualización de la entrada de fluencia de la probeta. Este valor es algo menor al del
criterio mencionado. La longitud de tracción efectiva de las probetas es de 30 mm, y por lo
tanto el valor predicho a partir de este criterio sen'a de alrededor de 30 um. Si se calcula la
Deforrnación Critica Resuelta de Corte (y), mediante la Ec. l. l. 2 (fi l. l. 3), se obtiene que el
y promedio es alrededor de 0. l 16 x 10“.

Respecto a la pendiente de la zona plástica 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 midió efectivamente en la zona plástica, 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 irradiación que actúan como
obstáculos al movimiento de las dislocaciones.

c) la perturbación introducida durante la medida de la TCRC es la mínima posible.



CAPITULO u. 2: LA PRODUCCIÓN DE DEFECTOS

g ll; 2 Facilidades de lrradiación

5 Il. 2. l El Reactor RA-l

Las irradiaciones se realizaron en el Cn'ostato instalado en el Reactor RA-l de la CNEA a la

temperatura de 77 K. i
El RA-l es un Reactor de Investigación, de tipo tanque abierto, con un núcleo de U2"a

(material fértil) enriquecido al 20 % con Ur‘5 (núcleo 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 fimción es fi'enar los
neutrones de gran energia procedentes de la fisión principalmente por medio de colisiones elásticas)
es agua liviana y el refrigaume (extracción del calor que se genera en el núcleo debido a las
fisiones nucleares) es agua desmineralizada. Otras caracteristicas de interés se listan a continuación
[8]:

El Núcleo está fomiado por 228 elementos combustibles distribuidos en 5 circulos
concéntn'eos, formando una geometria anular de 153 mm de diámetro interno y 335 mm de
diámetro externo.

Los Elementos combustibles son barras cilindricasde UO¿ y grafito de 549 mm de longitud
activaUn reflector de grafito en cada extremo de las barras las prolonga a una longitud total de 660
mm. El óxido de uranio está encapsulado en vainas de aluminio de l mm de espesor y lO mm de
diámetro extcmo.

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

La Insnumentaciár consta de 2 Canales de Arranque; 3 Canales de Marcha de Protección;
2 Canales de Marcha de Regulación y de l sistema de detección de Radiación de Area (con
detectores colocados en todo el edificio en lugares estratégicos). Se encuentran además medidores
de parámetros convencionales (caudal, conductividad, temperatura de agua, etc) cada uno con su
respectivo disparo de seguridad.

Circuito de Refrigeración Primario: El agua desmineralizada circula en sentido ascendente
por acción de bombas centrifugas. Dos torres de desmineralización con resinas aniónicas y
catiónicas mantienen el agua en los valores de pureza requeridos.

G’rcuito de Refrigeración Secundario: Por medio de un intercambiados de calor modular
del tipo de placas, se tranfiere el calor del circuito primario al secundario.

Elflujo de neurona lérmicosen el reflector central es 1012n cm'2s'l

La relación entre losflujo rápidoy tá'mico en lafaa’lidad del críostato es de 1.27 [9].
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Las caracteristicas de bajo ruido térmico y de mínimo nivel de vibraciones mecánicas lo
convierten en un Reactor óptimo para los estudios básicos en materiales bajo irradiación, ya que se
facilita el control de la temperatura de irradiación y la estimación del tiempo de irradiación (dosis).
Cabe recordar, además, que la profundidad del tanque es de 2 m. lo que acorta considerablemente la
longitud de las facilidades de irradiación y facilita el montaje y manipuleo de las mismas“. La Fig. ll.
2. l (a) muestra un corte esquemático del Reactor RA-l y la Il. 2. l. (b) presenta una vista del
núcleo donde la posición del Criostato se indica con el número (l2).
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Fig. II. 2. l (a) Vista del núcleo del Reactor Experimental RA-l CNEA y Fig. II. 2. l (b) Corte esquemátioo
del Reactor. El número (12) indica la posición el Criostato en el núcleo del reactor.

La disposición 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 fisión.
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g ll. 2. 2. El Criostato

El Criostato es básicamente un condensador a reflujo [lO]. Consiste en un tubo de alumnio
donde se ubican las muestras de modo que queden en el punto medio de los elementos
combustibles La ubicación del cn'ostato dentro del núcleo del reactor asegura la repetitividad de la
forma del espectro neutrónico presentado en {5I. 2. l en todas las irradiaciones. Los neutrones
rápidos provienen de la corona que forman los elementos combustibles más próximos al criostato
con una separación entre sí de 1 mm. El resto del espectro proviene de los elementos combustibles
más alejados, es decir, corresponde a los neutrones que sufren mayor moderación.

Una vez colocadas las muestras, se hace vacío en el tubo de irradiación y se inyecta
nitrógeno gaseoso de alta pureza. Este último se condensa en un intercambiador de calor con
nitrógeno líquido comercial que se encuentra por encima del Reactor.

El flujo de neutrones rápidos en el Criostato se determinó a partir de la comparación de la
TCRCm; de monocn'stales de Zn irradiados simultáneamente con las probetas de cobre5 con curvas
de TCRCnK vs dosis, previamente publicadas [ l0a,l 1].

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

Entrada principal pam N Entrada de Nitrógeno
dispositivos ‘

Entrada de N2
Liquidocommial

Entradade vacío

//////////,l

//////////lmmmm

Planomedio de____
elanentos
combustibles

Probeta

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

La diferencia en la dosis fiie menor del 5 °/oentre 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 preirradiación presente en las miSmas.

Para las dosis utilizadas en este trabajo N 3 x 1016n cm'z, las probetas

a) sufiieron un endurecimiento promedio de un orden de magnitud, lo que representa un incremento
promedio de -- 570 %, respecto al valorde suTCRCnK inicial, 1‘”,

b) presentaron una TCRCm- postirradiación 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-l. El tubo horizontal amarillo a la derecha
es la linea de inyección de NL, vacío y sistemas de detección para las irradiaciones a baja
temperatura. El Criostato se ubica en una posición equivalente al tubo de inoxidable central que se
muestra en primer plano.

Fotog. H. 2. l Vista de la boca del Reactor RA-l. El tubo horizontal a la derecha, de color amarillo, es la línea
de inyección de NL, de bombeo y de los sistemas de detección del Criostato [12].
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g ll. 2. 3 Decaimiento Nuclear del Cu lrradiado con Neutrones

El Cu tiene dos isótopos estables que reaccionan durante la inadiacción neutrónica. La
Tabla ll. 2. l resume las caracteristicas de los mismos:

lsótopo Abundancia Sección eficaz Vida media emisión
Cu"3 a 7o % 4.5 bams 12.7 h p (0.7 MeV)

Cu65 40% 2.16barns Smin By'y(l MeV)

Tabla ll.2. l lsótqaos estables del Cu [l3].

La pn'mera evaluación que se realiza, luego de la irradiación, es la detenninación de la
actividad de la muestra. Para ello se utilizan las siguientes expresiones [l4,lS,l6]:

R: RU(1 —e*”)

R“ z (poAm
M

A z 0693
Tl Z

donde

d)es el flujo neutrónico

o es la sección eficaz de captura neutrónica
m la masa de la muestra irradiada

M la masa atómica del Cu (en gr.)
A cl número dc Avogadro
t el tiempo de irradiación
Tn la vida media del isótopo

A panir de la actividad, se calcula la dosis de exposición DE [Roetgen g'l h'l], dada en la
ecuación:

E Rl)”=_
i. 4nd1 “aire

siendo,
E la energia del fotón emitido
R la actividad de la muestra
d la distancia a la muestra

pm el coeficiente másicode absorción(4.03 cm2g")

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

Luego las probetas se almacenan en un termo con nitrógeno liquido, hasta su completo
decaimiento (-- 5 Tuz).
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CAPITULO ll. 3: EL RECUPERADO TÉRMICO

g ll. 3 Los Dispositivos dc Rccupcrado Térmico

g ll. 3. l Descripción del Equipo de Rccocidos Utilizado en esta Tesis

Los rccocidas isócronos c isménnicas (5 l. 5) se realizaron, inicialmente, en un equipo de
recocidos existente en el laboratorio, diseñado para estudiar las etapas de recuperación de Mg y Zn,
es decir, para realizar pulsos a baja temperatura [l l]. Este equipo fire modificado mediante el diseño
de una tapa para evitar la oxidación de las probetas de Cu durante el estudio de la Etapa V.
Además, se agregó una via para bombeo y otra para introducción de gases inenes en el recinto que
aloja a la probeta [l7].

Cualquier recuperado isotc'miico presenta inicialmente una disminución rápida del valor de
la propiedad en función del tiempo. Las primeras mediciones son de enorme interés fisico pero el
tiempo de recocido de estos pn'meros puntos experimentales está ligado a la relación existente entre
el tiempo en que la probeta alcanza la temperatura del pulso y la duración del mismo.

Con cl objetivo de mejorar cl tiempo en el cual la probeta alcanza la temperatura del pulso,
se diseñó un horno, 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 transmisión de calor a la
probeta.

A continuación sc detallan las caracteristicas fimcionales dc los equipos utilizados para el
recuperado termico de las probetas de este trabajo.

Il. 3. l. l El Equipo de Recocidos para Recuperados lsócronos e lsotérmicos a Baja
Temperatura

El Equipo de Recocido prototipo para realizar recuperados a baja temperatura se muestra
en la Fig. II. 3. l. Con este dispositivo se midió la Etapa V del Zn (5 IV. 5). El horno está insertado
dentro de un cilindro de Cu macizo que permite estabilimr la temperatura de la probeta. El
mecanismo de tranmisión de calor, a las temperaturas de trabajo, es conductivo. Dada la alta
capacidad calórica del cobre, una vez que el homo está en temperatura, debido a la enorme
diferencia entre las masas del bloque y del sistema portaprobeta, la inercia térmica hace que el horno
no van'e su temperatura. El conjunto se monta dentro de un Dewar al que se hace vacío dinámico,
para aislar el sistema.

La temperatura del bloque se mide mediante una termocupla de Chromel-Alumel,
envainada en acero inoxidable. Esta temperatura es la señal que se compara permanentemente con
la temperatura de referencia fijada en el Regulador Eurotherm (con ajuste proporcional-integral y
diferencial),que mide a la centésima de miliVolt (l °C = 0.039 mV). La temperatura dela probeta
se mide mediante una tennocupla, de las mismas características que la del horno, colocada en el
punto medio de una de las mitades del homogeneizador partido. El 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 intoducción de nitrógeno liquido por un embudo colocado
tangencialmente a la pared exterior del bloque y en el punto opuesto a la tennocupla de regulación
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 homo. De este modo la temperatura de la
probeta pasa de 77 K hasta la temperatura de regulación prevista para el pulso.
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[11]

II. 3. l. 2 La Modificación del Equipo de Recocidospara el Estudio dela Etapa V

Debido a que la parte superior del horno está abierta a1exterior en el equipo de recocido
descripto, la realización de pulsos a alta temperatura (T > 100 °C) ocasiona la oxidación de la
probeta durante el pulso. Luego file necesario modificar el sistema. Para ello se diseñó 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 inyección del gas inerte que se muestra en el esquema
general del Equipo en la Fig. II. 3. 2.
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Fig. ll. 3. 2 Esquema del homo especialmmte diseñado para realizar los recuperados isócronos e isotérmicos
de la Etapa V, del Equipo de Recocidos utilime en esta Tesis.

Introducida la probeta por el tubo central, se hace vacío (10'3 torr). Los tratamientos
térmicos se llevan a cabo a unos pocos milímetros de mercurio de gas inerte. Con este dispositivo
no se observó oxidación en la probeta presentando ésta el mismo aspecto antes y después del
recocido.

II. 3. 1.3 Diseñode un Horno para el Recupeme Térmico de Probetas de Tracción entre 70
y 700 K

Los motivos que condujeron a la realización de un nuevo horno para el estudio de la Etapa
V, como ya fiie mencionado (5 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 rápida recuperación de la TCRCnK durante
los primeros instantes del proceso.

El equipo precedente presentaba dos inconvenientes:

l) El tiempo que tardaba el horno en llegar a 300 °C ,temperatura media de la Etapa V, era del
orden de 7 h, a] que había que adicionar el tiempo de estabilización.
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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 horno prototipo, se diseñó un nuevo horno, 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) disminución de la masa del bloque de Cu
b) disminuición del diámetro interno del horno
c) diminuición del gradiente de temperatura en la probeta
d) disminución al máximo del espacio entre las distintas componentes
e) duplicación de la potencia por unidad de superficie

Todas las mejoras se realizaron a partir del estudio de la respuesta en temperatura del horno
descripto en (fi II. 3. l. l). Por ejemplo, la dependencia de la conducción del calor con la masa de la
probeta y la influencia de los espaciados entre las paredes homegeneizador-cazoleta se realizó
mediante estudios con cilindros macizos de cobre de diferentes diámetros que simularon probetas.

Algunas de las caracteristicas a destacar son las siguientes:

a) El horno

El horno fue bobinado sobre un cilindro de cobre de 17.8 cm de longitud, y diámetro
interior de 9 mm. Este diámetro se reduce a 7.5 cm en los últimos 7 cm del homo. Este cambio de

sección permite apoyar la cazoleta portaprobeta, en forma repetitiva y en la misma posición, dentro
del homo. [a distancia de la pared interior al centro del alambre calefactor es de 1.5 mm. Sobre el
bobinado se realizó una proyección de cobre fiJndido y luego se maquinó hasta un espesor de 5.5
mm. En estas condiciones se lo introdujo en un homogenizador de cobre de 5 mm totalizando así un
diámetro exterior de 30 mm. El homogenizador está partido a la mitad del horno y consiste de dos
cilindros huecos, el superior abierto por ambos extremos y el inferior cerrado en su base. Cada
mitad se fija al horno con tres tornillos a 120°. Entre ambos homogeneimdores se colocó un anillo
posicionador para termocupla. Éste consiste en un toroide de sección cuadrada de 5 mm de arista.
El horno tiene en su punto medio un agujero pasante para colocar la termocupla. Esta pieza tiene
por objeto obturar el orificio diametralmente opuesto de la tennocupla y posicionar a la misma. La
pieza se fija por medio de un tomillo radial al homo. Un tornillo especialmente diseñado para ser
colocado en forma tangencial permite fijar la posición de la termocupla en el lugar deseado. La
terrnocupla se fijó en una posición que permite el contacto con el borde interior del homo.

b) El bobinado

El horno fiJe bobinado con un alambre calefactor compacto de 14.05 Q/m y Q -l mm.
Sobre el cuerpo del horno se maquinaron ranuras de 0.5 mm sobre las que luego se bobinaron las
espiras. En uno de los extremos del horno se colocó un tomillo, con el alambre de bobinado
doblado por la mitad. A partir de alli sc bobinaron espiras dobles. Este procedimiento pcrmitc sacar
por la parte inferior del horno, a los dos cables calefactores. El bobinado se realizó en forma
continua sobre una longitud de 87.5 mm. Luego se retiró la herramienta, sc avanzó 3 mm y sc
continuó con el resto del maquinado. Para extraer el conductor por la parte superior del horno, se
hizo una pieza auxiliar. Para unir cl calefactor con cl conductor (junta calientc) sc diseñó un
procedimiento de soladadura 6.
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c) La cazoleta porta-probeta

La probeta se introduce por medio de una cazoleta de cobre de 7.25 mm de diametro
interior y 8.05 mm de diámetro exterior (espesor 0.4 mm). En la base y a 5mm de la parte superior
de la cazoleta se maquinaron cuatro aletas que aseguran el centrado, la disminución del contacto
térmico y la convección del calor. El espacio entre el borde exterior de la cazoleta y la pared interna
del homo es de 0.45 mm. La cazoleta se introduce y se extrae del horno 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 Q =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 Q = l mm. La
termocupla pasa por un pasante de termocupla que tiene tres O’rings de sellado y un tomillo
exterior que pennite el ajuste mecánico de la misma en la posición deseada, evitando
desplazamientos involuntarios

A diferencia del homo prototipo, la termocupla no está 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 homo.

El esquema general del equipo, con estas modificaciones, se muestra en la Fig.ll. 3. 3. El
sistema de calentamiento consiste del horno (H) descripto, ubicado en el interior de un Dewar (D).
La tapa de acero inoxidable, ya mencionada, cierra hennéticamente al homo. La entrada central
para el ingreso de la probeta, es concéntrica al homo. La entrada lateral izquierda está destinada a la
evacuación del recinto y a la introducción de gases inertes. La entrada lateral derecha se utiliza en
los recocidos a baja temperatura y está destinada a la introducción de NL. El cuello del Dewar, se
enfiia mediante una serpentina por la que circula agua El sistema de control y regulaa'ón de la
temperatura del horno consistedel controlador de temperatura (Eurotherm) con el tiristor (T) y el
supresor (S) y un ampen'metro (A) que mide la corriente que llega al homo. Los periféricos para el
registro de la temperatura son el registrador (R) que simultáneamente registra la señal de la
termocupla del homo y dela probeta. El mismo está conectado en paralelo al multivoltímetro digital
(Md) que permite monitorear la temperatura a la milésima de mV. El sistema de inyeccion de
gases ¡narra consiste del balón de gas (Ar), de las válvulas de regulación (Vr), de seguridad (Vs),
de presurización (Vp) y del manómetro (M) que mide la sobrepresión de gas (en mm Hg) en el
recinto que aloja a la probeta. Finalmente, el sistema de evacuación consiste de una bomba
mecánica (Bm) que permite la evacuación dinámica del Dewar, mediante la apertura de la válvula
Va o del reciento interior mediante la válvula Ve.

El agregado de cilindros huecos de cobre con espesores de pared previamente calculados,
concéntricos al cuerpo del homo, permite la realización de pulsos de temperatura entre 77 y 700 K.
De este modo el homo diseñado es versátil para realizar estudios de recuperación térmica en todas
las etapas de recuperación, en probetas de tracción, con las dimensiones de las utilizadas en este
trabajo.

La duplicación de la potencia por unidad de superficie en el nuevo diseño, permite alcanzar
300 °C en 15 min, con una inyección de corriente de 1.5A.

ll7



Vp: Válvula de presurización
Vs: Válvula de segun'dad
Ve:Válvuladeevacuación[:lMdg
Vr: Válvula de regulación 3 l
C: Connolador de tempemnm
T: Tírístor S: Supresor

Md: Mulumeuo digital Vs Vp
M: Manómetro
ch: Junta fría
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Bm C2: Cab. Vacío 2

Fig. ll. 3. 3 Diagrama Esquemático del Equipo de Recocidos con el que se realizaron las últimas mediciones
en este trabajo.
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g ll. 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 realizaciónde pulsos isócronos e isafá'micos, es el medio por el cual se estudian
las etapas y se mide la energia de activación aparente de los procesos de recuperación observados.

Cada pulso de temperatura se registra en un registrador de dos canales, en uno de los cuales
se grafica la señal de la termocupla del horno y en el otro la de la probeta. Esta última señal se
visualiza permanentemente en un multivoltímetro 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 elegido
para determinar el origen del tiempo en el pulso, es decir a partir de qué instante se comienza a
medir los lO min de duración en el recuperado isócrono, se estableció en el instante en el cual la

probeta se encuentra a 5 °C por debajo de la temperatura prevista para el pulso (Tao).
En la Fig. ll. 3. 4 se puede comparar la respuesta en temperatura del horno prototipo y del

horno con el que se realizaron las últimas mediciones. El gráfico con cuadrados oscuros
corresponde a un pulso de temperatura de 214 °C realizado con el horno prototipo.

Las curvas con simbolos claros corresponden a la porción inicial de pulsos realizados con el
horno adaptado a las probetas y a las siguientes temperaturas: 211 °C (triángulos invertidos), 214
°C (cuadrados) y 217 °C (círculos). Los pulsos se muestran desde 0 mV, O°C, hasta la temperatura
prevista. El recocido se realizó a una sobrepresión de 40 mmHg de Ar. Durante los primeros lO
segundos se produce la evaporación de NL, luego la probeta comienza su calentamiento en forma
lineal (14.28 mV/min ó e 350 °C/min) llegando a O °C en 27 seg. Luego, la pendiente continúa
disminuyendo gradualmente hasta alcanzar en N 3,5 min la temperatura del pulso. Estas
estimaciones corresponden a los valores promedios de medidas realizadas en las condiciones
experimentales descriptas y varian con la sobrepresión y tipo de gas inerte utilizado.

Todas las curvas ajustan analiticamente a la expresión:

To) = a (1—e"")+c

siendo c el valor de la temperatura a I = O, a + c = TP.“ y b'l = I“ un tiempo caracteristico que mide
la demora que tarda la probeta en alcanzar la temperatura del pulso (en SF se alcanza el 99 % del
valor deseado). El valor promedio de 51" para el horno prototipo fue de 6.42 min para las
temperaturas de la Etapa V. Con el horno 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 concepción del dispositivo adoptada ya que, como se puede
ver en fi Il. 3. l. 3 se trabaja con espesores y espaciados minimos en las distintas partes del
dispositivo.

En el caso de un recuperado ísócrono (5 l. 4. l) la probeta recibe sucesivamente pulsos de
temperatura de lO min de duración, a temperaturas crecientes dentro dela Etapa V. Luego de cada
pulso se mide la TCRCm. A partir de las curvas con simbolos claros en la Fig. II. 3. 4 se desprende
que la repetitividad de la forma del pulso a distintas temperaturas está determinada por la
geometría y por el mecanismo predominantemente conductivo de la transmisión del calor.

Durante los tratamientos isoténnicos, la probeta es sometida repetidamente a pulsos a la
misma temperatura de duración creciente, luego de cada uno de los cuales se mide la propiedad. La
representación gráfica de un recocido isoténnico corresponde a una función que se caracteriza por
una rapida variación inicialy luego un comportamiento asintótico para tiempos largos (5 III. 4. 2).
La deteminación de los primeros puntos experimentales es crítica ya que limita el valor al cual
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pueden realizarse los cortes para calcular la energía de activación por el método de cruce. Lo mismo
ocurre a tiempos largos, Con el nuevo horno se ha mejorado notablemente la relación 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 duración del este último.

10 . ¡ . I . l
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Fig. II. 3. 4 Comparación de la respuesta en temperatura del homo “prototipo”y del homo con el cual se
realizaron las últimas medidas. El pulso con símbolos cuadrados oscuros corresponde al primero de los
homos (214 °C), y los pulsos con símbolos claros al segundo. Los pulsos graficados oonesponden a las
siguientes temeraturas 211 °C (triángulos), 214 °C (cuadrados) y 217 °C (círculos) respectivamente.

Debido a que el objetivo del presente trabajo de Tesis es demostrar la existencia de una
subestructura de recuperación dentro de la Etapa V, en Cu irradiado con neutrones, la mayor parte
de los tratamientos térmicos realizados fueron isócronos (10 min), a las temperaturas de interés,
Solamente se realizaron recuperados isoténnicos, con el horno prototipo, para medir la energía de
activación media de la Etapa V (5 HIt 4. 2. l).

Sin embargo, el recuperado térmico permite determinar parámetros tennodinámicos que
posibilitan la identificación de los defectos o al menos de su naturaleza, comparando los resultados
con datos de la bibliografia. Los parámetros más frecuentes son, la ya mencionada energía de
activación y el orden de la reacción. El formalismo para el cálculo de estas magnitudes es
completamente análogo al utilizado en la teon'a cinética química [18].

Cualquier estimación de parámetros asociados a defectos, realizada a partir delos datos
experimentales, requiere la evaluación 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 significaelaborar un criterio de corrección del tiempo asignado a cada pulso,
especialmente para los primeros recuperados isoténnicos, de corta duración, donde el “peso”del

“ tiempo de subida no es despreciable frente al tiempo total del recocido.
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ll. 3. 2. l Criterio de Corrección para los Pulsos de Temperatura

La elaboración de un criterio de corrección está ligada a la adopción de un conjunto de

hipótesis acerca de la disolución de los aglomerados de vacancias ocunida durante la Etapa V. El
modelo mas sencillo, aunque poco realista, es suponer que el proceso de disolución es uniactivado,
cs decir asumir la presencia de un único proceso, cuando en realidad son muchos , simultáneos, con
diferentes velocidades de reacción.

Si se supone quc un tipo de defecto, distribuido homogéneamente y no interactivo con los
otros defectos presentes, requiere una cierta energía de activación E para sufrir alguna reacción la
cual se cuantifica en el cambio de la propiedad medida, y que la fracción de defectos que posee esa
energia está dada por el factor de Boltzmann, e MT, la velocidad de recuperación de la propiedad P
(en nuestro caso la TCRCm) se puede describir mediante la Ec. II. l:

%=— AP(r)" exp[-1=H] Ec.¡1.1

donde P(r) es el cambio en la propiedad remanente luego de un tiempo l a T [K], k es la constante
de Boltzman, A es una constante, la cual para n = l es un factor de frecuencia. y “n” es el llamado
“orden de la reacción”.

Si se asume que E es del orden de la energia de activación, w 2 eV, (fi III. 4. 2. l) y que n =
l [18], la Ec. ll. l sc puede integrar y sc obtiene la Ec. Il. 2:

r ­

P(t)=l’u exp l —Ar exp(’—Ï) Ec. 11.2L k!

Pero, si la probeta es sometida a un pulso de temperatura no cuadrado, es decir, la
temperatura T de la Ec ll. 2, no es constante, es necesario repetir la integración anterior teniendo en
cuenta esta dependencia fimcional. Luego, para calcular el tiempo equivalente se iguala la Ec ll. 2 a
la obtenida integrando el pulso real, para un dado valor de recuperación. El resultado está dado en
la Ec. ll. 3:

, —E
exp . :r".

I e k l (t) d,
_ 0

teq (lexp) TL ————_E Ec.II.3
kT

e T.

En la misma t.“Ies el tiempo proveniente del fonnalismo correspondiente al caso “ideal”, y
te“,es el correspondiente a la evaluación del pulso-“real”. La temperatura de regulación del horno,
To, es un parámetro fijo en la Ec. II. 3 y representa un valor asintótico al cual tiende lentamente la
temperatura de la probeta.

La Fig. II. 3.5 (a) muestra los primeros 5 min de un pulso de recocido realizado en el horno
nuevo a la temperatura de regulación, TQ = 573 K. El on'gen de tiempo corresponde a la
temperatura inicial de -5.83 mV (nitrógeno liquido). La Fig. II 3. 5 (b) representa al integrando de la
Ec. II. 3 para el pulso de la Fig.II. 3. 5 (a). Entre 2 - 4 min se puede ver la desviación del factor de
Boltzman respecto al caso ideal de una fiJnción escalón.
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Fig. ll. 3. 5 (a) Represaitacic'n gráfica de los primeros 5 min del pulso temperatura T = 573 K, realime con
el homo nuevo; (b) integrando del numerador de la Ec. ll. 3 para el pulso considerado.

Finalmente, la Fig. ll. 3. 6 representa, en forma gráfica, a la Ec ll. 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 círculos oscuros es para Tm= 568 K y la curva con
cuadrados oscuros es para T,n= 573 K.

A partir de esta Fig. Il. 3. 6 se puede ver:

a) La sensibilidad de la Ec. ll. 3 al valor del parámetro TW.Las rectas mostradas se trazaron a partir
del ajuste por cuadrados mínimos a los últimos puntos experimentales. La pendiente de las rectas
está dada analíticamente por el cociente entre el factor de Boltzmann correspondiente al
experimento real, evaluado en la temperatura a la que estabilizó la probeta, Tap, con respecto a
exp(-E/kT,). El cn'tcrio adoptado para la corrección de las medidas, en todos los casos, es tomar
T,.

b) La abscisa al origen de ambas rectas está en 3 min. Esto es esperable a partir de la repetitividad
delos pulsos de temperatura del homo. Para tiempos de recocido menores a 3 min la corrección 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
detemiinada por la abscisa al origen y un punto evaluado a partir de reemplazar en la Ec. ll. 3 el
tiempo experimental correspondiente.
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Fig. ll. 3. 6 Represartación gráfica de la Ec. ll. 3. En la misma se muestra la sensibilidad de la ecuación a la

variación del parámdro Ta. Las rectas mostradas conesponden al ajuste por cuadrados mínimos de los
últimos 6 puntos experimentales. La pendiente de las rectas se indica con la letra m.

c) Una vez dctenninados los recuperados isotérmicos se debe calcular la energía de activación y
comparar el valor obtenido con los 2 eV propuestos a modo de incógnita en la Ec. ll. l. Si los
valores no coinciden se deben'a tomar el detenninado experimentalmente como nuevo punto de
partida. Se espera que cuando la evaluación sea la correcta se debe obtener la reproducción del
valor dc la energía de activación aparente de la etapa.

d) Un análisis análogo se puede hacer suponiendo un orden n > l. En este caso la Ec II. l debe ser
reemplazada por la Ec. Il. 4. De este modo también puede indagarse acerca de si el orden propuesto
es el correcto.

A(l-n)t —E —_'—nP(Í)=}’0|:l-Texp(fi]:|'

QIl. 3. 3 El Recuperado lsócrono y la Tensión de Fluencia

El núcleo de esta Tesises el atablecimiento de la existencia de subetapas dentro de
la Etapa Vde recuperación de Cu irradiado con neutrones a baja temperatura. Por lo tanto
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fiJe necesan'o evaluar primero si los puntos de inflexión presentes en un dado recuperado
isócrona son introducidos en el proceso de medición 0 responden a un proceso fisico
subyacente (disolución o cambios de configuración de los aglomerados de defectos que traban
a la dislocación).Y, segundo, asegurar la repetitividad delfenómeno en probetas similares.

En las probetas Cu 29-2, Cu 26-1 y Cu 26-2 (5 lll. l y 5 lll. 2. l), en que las
temperaturas de los pulsos están suficientemente espaciadas, y por lo tanto los valores de carga
son muy diferentres entres si, la ubicación global de la Etapa V es muy clara. El ajuste dcl pico
de las fimción derivada a una fimción gaussiana, pennite ver el apartamiento de la simetría
respecto a la campana, formándose hombros u escalones en el lado de las bajas temperaturas.
Este hecho fiJe el primer indicio de la presencia de una subestructura de la Etapa V.

Pero la determinación de subetapas presentes en cualquiera de las etapas dc
recuperación 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 diferenciación matemática. Esto implica, en el
presente caso, diferencias de temperatura entre pulsos menores o del orden de los 5 °C y
diferencias en los valores de carga del orden de las decenas de gramos fiierza. 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 cl error en las medidas de temperatura se considera inferior a
medio grado.

La curva de recuperación isócrona de la tensión de fluencia debe mostrar puntos de
inflexión inequivocos en esos intervalos. Debe permitir el ajuste de la misma, a funciones
analíticas cuya derivada presente extremos dentro de los mismos. Luego, dada lo pequeña de
las diferencias de carga involucradas, el resultado es un conjunto de puntos experimentales
como el mostrado en la Figll. 3. 7.

En la misma se presenta el recuperado isócrono de la probeta Cu 32-1, realizado con el
horno nuevo. La gráfica inferior (circulos claros) corresponde a tomar la carga en el punto dc
fluencia D” y la superior (circulos oscuros) en el punto E, de carga máxima señalados en la
Fig. ll. l. 5. Es decir, ignorando o teniendo en cuenta el efecto perturbativo de cada medición.
El último caso corresponde a la peor situación ya que se está incluyendo en la medida los
defectos producidos durante la medición.

La mayor diferencia se encuentra en el primer ensayo realizado luego de un pulso a 178
°C. El Ax correspondiente fue de 20.6 pm. El comportamiento es similar en ambas mediciones.
Se encuentran tres puntos de inflexión en los recuperados isócronos. Estas curvas son
ajustables a funciones gaussianas, graficadas dentro de cada intervalo con el único fin de
ayudar a la visualización de los puntos de inflexión. Los ajustes mostrados corresponden al
peor de los casos.
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Fig. ll. 3. 7 Recupeme isócrono de la probeta Cu 32-1, realizado con el horno nuevo. La gráfica
inferior (circulos claros) corresponde a tomarla carga en el punto de fluencia D” y la superior (circulos
oscuros)en el punto E de carga Se muestran los ajustes en cada subintervaloa fiinciones
gaussianas con el solo objetivo de permitir la rápida visualizacion de los puntos de inflexión dentro de
cada uno de los intervalos tomados.



Notas

lEn monocristales crecidos sin semilla, se hacen evaluaciones cualitativas de la perfección cristalina tomando

diagramas de Laue a largo de toda la crecida. Se han distinguido tres zonas (JH. Wemick and HM. Dam.
"Preparador? q/"High-Puriry (.‘opper Single ('Ijm'tals. J. App]. Phys. 27. 2. N9. ¡956) según el orden de
enfriamiento. La bana mmocritalina crecida, si bien time la misma orientación, sufre de variaciones en la

perfección a lo largo de la misma. La última porción del material que se a1fi1'a es la más perfecta. El
prolongado recocido a altas temperaturas hace desaparecer el aterismo de los puntos de reflexion de la
primera parte que se enfría, es decir la de más baja calidad. La explicación de este comportamimto reside en
que el grafito no es tan bum conductor térmico como el cobre de modo que la primera porción que se enfría
está sujeta a un agudo gradiente de temperatura respecto de la última porción. En monocristales crecidos con
semilla se mcuentra que la mlidad cristalina es uniforme a lo largo de toda la crecida.

2Elpunto de fusión del Mg es 651 °C y el del Zn 420 °C.

3El tratamiento témiico de las probetas ha sido un tema muy discutido. En los primeros tiempos, la
necesidad de lograr una alta relación pum/p; 1.; de cristales uülimdos m mediciones galvanomém'cas o de
magnetoresistencia Hall 61H. Gniavek and AF. Clark. “Prepararion of Copper Ccvstals with Low
Electrical Resistiviry J. Appl. Phys. 36. 3358. 1965), motivó el inicio de numerosos estudios ai el tema, que
luego se prolorigarian al estudio de otros observables fisicos. Se observaban mejoras notables en función de la
presión, de la naturalen del gas en contacto con las muestras durante el recocido, de la temperatura y del
tiempo en que se prolongaban los tratamiartos.

4El Reactor Experimental RA-l es óptimo para realimr las irradiaciones debido a:

a) El flujo local, es decir, el que llega a las mustras, es constante durante la irradiación. Debido a la baja
producción de venenos, la posición de las barras de control pemianece fija durante el tiempo de inadiacit'n (6­
8 hs). Este hecho permite asegurar la quendencia lineal entre el flujo y el tiempo de inadiación.

b) Un flujo de lO '2 n cm '2s'l se obtiene con una potencia ténnica de 40 kW. Esta potmcia, y por lo tanto el
bajo calentamiarto gamma, se puede comparar con la correspondiente al RA-3 de 5000 kW y sólo un orden
de magnitud adicional de flujo, lO '° n cm'2 s", o la de la Cama] Atucha -l de 300.000 kW, de 5 x10IS n

-2 -l
cm s .

c) Una buena realción de flujo rápido a témlico.

’Las calibraciones del flujo neutrónico se realizaron utilizando las medidas de la TCRC 77Ken Zn y no en Cu
debido a las siguientes razmes:

a) El cinc presenta una TCRCm; preinadiación un ordm de magnian inferior al cobre (- 0.2 Mpa). Este
valor de tensión es despreciable respecto a la tensión debida a los obstáculos creados por inadiación. De este
modo se puede considerar que el incremento At° postimadiación , es una medida directa del aidurecimiento.
Luego, el Zn pemiite la obtener una dispersión maior en los valores de dosis respecto al Cu.

b) A diferencia del cobre, la tensión inicial de pmbetas de Zn irradiadas en las mismas condiciones
experimentales se recupera dejando a las probetas 24 hs a temperaqu ambiaïte. En Cu se necesitan
recocidos prolongados, ai wcio y a temperaturas superiores a los 800 °C.
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6Lasjummas elemaIto calefactor (NiCr)-elemento conductor de cobre fueron soldadas con alambre de aporte
de aleación de plata 900. La unión file enhebrada en un cilindro hueco de acero inoxidable AISI 316L de (Z =
5 mm y L = 50 mm. Este “casquillo”cumple las funciones de:
a} centrary protegerla Lmic'melementocalefactor-elementoconductordeesfuerzos
b) contener el material aislante (óxido de magnesio).
Establecida la corriente eléctrica, la unión fiie desgasada en vacío dinámico durante un tiempo prolongado.
Una vez obtenida la aislación adecuada (n 20 MQ) se introduce ima sobrepresión de gas inerte de alta pureza,
se cierra uno de los extremos con un tapón del mismo material y se suelda con plata 600.La Fig. II. l muestra
un esquema ilustrativo de lo descripto (HC. González. C.D. Anello y M T. Miralles, Dispositivo para
realizarRecupemdos TérmicosPosrirradiación de Probetas de Tracción entre 77y 700 K presentado y
aceptado al Cso. IBEROAÍET-V.Rosario, Sept. 1998, Argentina).

SelladoconPlata600 “dm mc, WW C“

Polvo de OMg
Tapóndesellado

Fig. ll. l Esquema ilustrativo de la unión elemento calefiactor-elemenm conductor. (a) indica la
dirección de compactado y sellado
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g. lll. RESULTADOS EXPERIMENTALES

En esta sección se presentan los Resultados Experimentales obtenidos a lo largo de este
Trabajo de Tesis.

La modalidad de presentación de los mismos es, en todos los casos, la siguiente:

a) Nomenclatura:
Todos los ensayos de tracción fiJeron realizados a 77 K, y se expresan, de aquí en

adelante. con los simbolos: ‘l’°°(TCRCm; preirradiación), 1:° (TCRC-nx postirradiación), 1:a(<
1°) (TCRCm; luego de un pulso de recocído a temperatura T > 77 K). El endurecimiento
inducido por el daño neutrónico a 77 K es At 'm" = (1:°-‘C°°)es una constante para cada
probeta y la condición inicial a partir de la cual se nonnalizan los recuperados isócronos c
isotérmicos. El endurecimiento remanente en la probeta luego de un pulso de recuperación a
temperatura T (> 77 K), sc expresa como Ar' = (r' -‘r°°).

b) Datos dela probeta:
Una Tabla reúne a todos los datos pertinentes de cada probeta. En la misma se detallan

las medidas que caracterizan el estado preirradiación y postirradiación, las condiciones de
irradiación y datos significativos del tratamiento térmico al que fueron sometidas.

c) Representación gráfica de lospuntos experimentales:
Junto a la representación gráfica de los recuperados isócronos e isotérmicos (eje de

ordenadas a la izquierda y símbolos oscuros) se incluye el gráfico correspondiente al módulo
de la derivada de la curva experimental (eje de ordenadas a la derecha, símbolos claros). Esta
representación es la habitual como surge del fi l. 4. 2 ya que permite la rápida visualización del
intervalo de temperatura en el cual la velocidad de recuperación es máxima para un dado
proceso y permite, a partir de las áreas, calcular parámetros propuestos en los modelos
teón'cos. En todas las figuras del presente trabajo los datos experimentales se unen con lineas
que no corresponden a ningún ajuste teón'co y se dibujan simplemente para guiar la vista. Las
temperaturas se expresan en grados centígrados. Cuando los recuperados son realizados desde
bajas temperaturas es más conveniente adoptar la representación en temperatura absoluta, K.
En estos casos se adjunta, entre paréntesis, el valor correspondiente en °C para evitar la
discontinuidad en el análisis.

d) Listado de las características sobresalientes

e) Comparación entre prabetas semejantes:

El estudio realizado de la Etapa V comprende cinco series de medidas:

La Primera Serie (Cu 29-2y Cu 26-1) estuvo destinada a:

- reproducir los escasos resultados de la bibliografia referidos a la recuperación térmica de la
TCRC en monocn'stales irradiados a dosis por encima de la saturación y temperatura de
reactor.
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- obtener la ubicación en temperatura de la Etapa V, en estas condiciones experimentales, pero
con la continuidad y uniformidad dc las medidas permitidas por el dispositivo dc rccocrdos
descripto en á ll_3.l.l.

- 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 recuperación de la Etapa V pero en las condiciones experimentales dcscriptas en 9‘
l. 3. 2, es decir bajas dosis y temperatura de irradiación, iniciando la recuperación desde 200 K
(Cu 26-2), es decir, pasando por las Etapas previas (lll y IV) (9‘1.4.4.6 y l.4.4.8).

- la insinuación de la existencia de una subestructura dentro de la Etapa V, puesta en evidencia
gracias a la alta sensibilidad de la TCRCm; a los aglomerados de defectos producidos por
irradiación y a las condiciones de irradiación elegidas, indujeron a la realizacinón de la
recuperación isócrona 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 recuperación isócrona, a temperaturas coincidentes
con los hombros observados en el pico de recuperación de la probcta Cu 2.6-”, fireron la
primera confirmación obtenida experimentalmente por esta técnica de la presencia de las
suberapas denominadas en este trabajo Va, Vb y Vc.

La Tercera Serie (Cu V-I, Cu V-2y Cu V-8) consistió en el:

- estudio detallado de la subestructura de la Etapa V. El Cu V-2 fire destinado a la
recuperación isócrona de la Etapa Va y las dos probetas restantes - Cu V-l y Cu V-8- al
estudio de la Vb y Vc. Estas probetas fueron crecidas en el laboratorio e irradiadas a baja dosis
y a 77 K.

La Cuarta Serie (Cu 4y las 8 probetas ratanta) tuvo por finalidad:

- medir la energía de activación a partir del recuperado isócrono de las Etapas Va, Vb y Vc. El
calentamiento involuntario a temperatura ambiente de este lote de probetas luego de la
irradiación, condujo a la repetición del recuperado isócrono de la probeta Cu 4. Debido a que
se observó la evidencia de una nueva subdivisión dentro de la Etapa Vc, se destinaron las
restantes probetas a verificar si esta observación era reconfirrnada a partir de estudios
isotérmicos realizados en el intervalo de temperaturas de la Etapa Vc. Todas las probetas
fiJeron crecidas en el laboratorio e irradiadas simultáneamente a bajas dosis y temperatura.
- se midió la energia de activación de la Etapa Vc, en forma fenomenológica, a partir de los
recuperados isoténnicos, suponiendo un proceso uniactivado (5.1. 4.4.9 )

La Quinta Serie (Zn 8-2) se centró en:

- el recuperado isócrono de la Etapa V en Zn, con la continuidad de medidas necesaria para
poner en evidencia la posible existencia de una subestructura de recuperación, análoga a la del
Cu, dentro de esta Etapa en este metal. Esta estructura no fue observada en la única curva de
recuperación publicada [l] debido al número insuficiente de medidas verificadas en el intervalo
correspondiente a la Etapa V.
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g lll. l Primera Serie

g 111.1. l Recuperado lsóerono correspondiente a la Etapa V de la TCRC77K en Cu
lrradiado con Neutrones a 350 K y Dosis N 10:2 n m"

Se inicia cl estudio de la Etapa V con la recuperación de dos probetas monocn'stalinas
dc Cu (Cu 26-1 y Cu 29-2) irradiadas a dosis por encima de la de saturación 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 recuperación más significativa de la Etapa V en estas
condiciones experimentales. La dosis y temperatura de irradiación, como se explicó en fi 1.3.2,
no son las más adecuadas para inducir defectos cuya posterior recuperación pueda ser
cuantificada a partir de medidas de la TCRC. Pero dichas condiciones de irradiación
constituyen el única antecedente de estudio de la Etapa V existente en la bibliografia, por
plasticidad. Para ello fue necesario realizar el recuperado isócrono con la continuidad de
medidas pertinentes para poder efectuar una diferenciación de la curva experimental que
muestre el pico de recuperación sin ambigüedad.

El Cu 26-1 y Cu 29-2 son probetas que se encontraban en el laboratorio y que fueron
irradiadas en Argonne años atrás. 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 vacío, durante un pen'odo prolongado.

Los datos de interés de las probetas asociados a las condiciones de irradiación y
magnitudes pre y postirradiación se encuentran resumidos en la Tabla 111.1:

Cu 26-1 Cu 29-2

Sección (A) 7.749 1 0.327 mm2 7.644 i 0.304 mm2
(6 = 4.22 %) (8 = 3.9 %)

Longitud entre cabezas (l) 31.15 i 0.1 mm 30.76 i 0.1 mm
eje-plano (1 l l) (f) 49° 55’ i 1° 58° 4‘ i- 1°
eje-direcc. [101] (1°) 42° 7’ i 1° 31° 58‘ i 1°
Factor de Schimdt 0.4775 0.4567
t°° N 2 MPa N 2 MPa

Th.“ 80 °C 80 °C

Dosis (tbt) 1.3 x 1022n m'2 6.33 x lOnn m'2
1° 31.4 MPa 49 MPa

Arm“ = (1%“) 29.4 MPa 47 MPa
o, ­

[1°A:?g;‘;¿o:)dj"¿gïu"- 147o % 2350 %
Interv. de recup. isocr. (AT) 100 - 433 °C 134 - 380 °C
t“ fin de la recup. 4.5 MPa 6.5 MPa
% recu del daño

“104321 m]x 100 91.5 % 90.42 %
eje-plano(111) postrecup. 47° 3’ i 1° 56° 23’ i 1°
eje-direcc [101] postrecup. 43° 35’ i 1° 33° 40’ i 1°
Factor de Schimdt post irrad 0.4948 0.4608

Tabla 111.l Datos correspondientes a las probetas Cu 26-1 y Cu 29-2
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Se puede observar a partir de la Tabla lll. l:

- La geometria de las probetas medidas es idéntica a las crecidas para este trabajo de tesis. (á
ll. l).
- La orientación del eje de tracción dentro del triángulo estereográfico garantiza el
deslizamiento en un único sistema de los 12 posibles permitidos para el Cu (fi l. 1.2).
- El valor preirradiación no fue medido, ya que las probetas estaban irradiadas. El consignado
en la Tabla lll. l es el especificado con el envio de las probetas y coincide con el obtenido para
los monocn'stales crecidos por la técnica de Bridgman en el laboratorio (5 ll. l .3). Este valor es
indicativo además de la alta pureza del metal utilizado (fi I. 1.4.2) (no se dispone de los datos
del estudio espectrométrieo).
- La temperatura de irradiación corresponde a la llamada temperatura de reactor, cuando se
realizan irradiaeiones a temperatura ambiente. El valor se debe al calentamiento gamma en los
reactores de fisión (-w80 °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

tendrían las probetas si la irradiación se hubiera llevado a cabo en el reactor RA-l-CNEA (12
dias de irradiación continuada).
-El valor de 1° pone en evidencia la alta sensibilidad de la tensión de fluencia, medida a 77 K, a
los aglomerados de defectos producidos por la irradiación neutrónica. (Lo mismo ocurre en
Mg y Zn irradiados a bajas temperaturas [4]).
- El rima es la variable experimental que se utilizó para euantificar el daño. Si bien en estas
condiciones experimentales es discutible la aditividad de las tensiones (9‘ 1.3.5), se la adopta
para poder entablar comparaciones con las restantes probetas de este trabajo.

Debido a que las probetas sufrieron una serie de tracciones, se redetenninó la
orientación al final del recuperado térmico para evaluar si, a pesar de la pequeña deformación
resuelta de cada ensayo (fi Il.].6.3. l), la hipótesis de mantener la orientación inicial constante
era aceptable. La hipótesis se sostuvo inicialmente dado que el cálculo analítico del número de
traceiones necesario para que el polo correspondiente al eje de tracción alcance el borde [001]­
[Ïl l] del triángulo estereográflco era siempre mucho mayor que el número de tracciones
realizadas. Pero debido a lo discutido en (51.1.2) en el sentido de que se trata de un límite
fisico y no matemático, se decidió la comprobación experimental. El resultado indica que el
deslizamiento continúa siendo simple. La misma conclusión se obtuvo a partir del estudio de
líneas de deslizamiento de la probeta al finalizar el trabajo.

La Fig. lll. l muestra el recuperado isócrono (10 min) de la TCRCm, de las probetas
Cu 26-1 y Cu 29-2, en fimción de la temperatura.

Los valores en el eje de las ordenadas están normalizados en cada probeta, de modo
que el valor “l” corresponde al valor postirradiación (1' = 1°) y el “0” al de recuperación total
(1' = 1:°°).
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Fig lll. l Recuperado isócrono (lO min) del endurecimiento de las probetas Cu 26-1 (circulos oscuros) y Cu
29-2 (triángulos oscuros) a lo largo de la Etapa V (eje de ordenadas a la izquierda) y del módulo de la función
derivada correspondiente (eje de ordenadas a la derecha y símbolos claros). Los monocristales de Cu fueron
irradiados con neutrones a dosis por encima del valor de saturación en Cu (N lO22n m'z) y a temperatura de
reactor.

g lll. l. 2 Comparación de las Probetas Cu 29-2 y Cu 26-1

En la Fig IIl. l. se puede ver que:

a) ambas probetas presentan un recuperado monótono decreciente con el incremento de la
temperatura siendo la recuperación más significativa en el intervalo 220 a 350 °C. Si bien el
número de medidas es insuficiente para cualquier afirmación concluyente, la forma del pico en
el lado de las bajas temperaturas sugen'n'a la presencia de diferentes procesos de disolución de
aglomerados de vacancias.
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b) La probeta Cu 29-2, presenta indicios de la presencia de un pequeño hombro en el intervalo
225-250 °C.

c) La posición del pico dc recuperación 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 postirradiación y sc ubica entre -- 250-380 °C.

e) En la Tabla lll. 2 se encuentran discriminados los porcentajes de recuperación obtenidos a
partir del recuperado isócrono 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 recuperación
mayor que la probeta Cu 29-2, mientras que en el subintervalo 250-350 °C este
comportamiento se invierte.

El criterio adoptado para la elección de los subintervalos de temperatura de la Etapa V surge
del análisis de los recuperados térmicos del conjunto de todas las probetas restantes irradiadas
a bajas dosis y temperatura.

100-132C l32-223C 223-253C 253-350C T>3SOC
Cu 26-1 3.1% ll.|8% 7% 67.65% 11.07%
Cu 29-2 3.2 % 1% 6.6% 79.14 % 10.06 %

¿8% lO.l8% ¡1.49%

TablalIl.2Comparació1delosporoentajesderearperaciárdelmúnedrnimtodelasprobetasCuZó-lyCu29-2

t) Ambas probetas quedan con un endurecimiento remanente (N lO %).

g lll. 2. Segunda Serie

5 lll. 2. l. Recuperado lsócrono correspondiente a la Etapa V de la TCRC77K en Cu
lrradiado con Neutrones a 77 K y Dosis N4.5 x 102°n m'2

Con el objetivo de estudiar la Etapa V, pero en las condiciones experimentales elegidas
para este trabajo, se decidió 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 realizó un recocido previo de 40 min
a 723 K. De este modo las probetas, que presentaban un t°° de e 5 MPa, fueron nuevamente
irradiadas a 77 K y a dosis menores a la de saturación. La Tabla III. 3 reúne los datos
experimentales de las mismas:
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Cu 26-2 Cu 32-1

Sección (A) 7.804 i 0.388 mm: 8.247 i 0.250 mm2
Longitud entre cabezas (l) 31.4 i 0.14 mm 30.687 i 0.44 mm
eje-plano(l l 1)(x°) 58° 5’ i 1° 48° i 1°
eje-direcc. [101] (1°) 32° 24’ i 1° 42° i 1°
Factor de Schimdt 0.4462 0.4915

Tiempo de Recocido 40 min (430 °C)
r°° 4.86 MPa l 5.76 MPa
TW, 77 K

Dosis (<Dt) 4.5 x 102°n m'2
t° 18.86 MPa 49 MPa

Ar“ = (1:°-t°°) 14.0MPa 47 MPa
% endur. x daño neutr. o
[(At¡"'d/ 1:°°) x 100] N 288 % ” 247 A

lnterv. de recup. isocr. (AT) 200 - 729 K(-73 - 456 °C) 453 - 593 K (180 - 320 °C)
t‘ fin dela recup. 12.5 MPa 13.14 MPa
% recu . del daño

10433136,, x 100 45.428 % 48.94 %

Tabla lll. 3 Datos correspondientes a las probetas Cu 26-2 y Cu 32-1

g lll. 2. 2 La Probeta Cu 26-2 (Recuperación desde 200 hasta 623K, (-73 - 350 °C)

La introducción de daño en condiciones más controladas debía permitir clarificar los
rasgos mostrados en el estudio anterior. Con la probeta Cu 26-2. se realizó el recuperado
isócrono (10 min) en el intervalo 200 a 623 K que se muestra en la Fig. III. 2.

En la misma se puede observar:

a) Entre 77-266 K (-196 a -7 °C) se produce la recuperación del endurecimiento asociado a las
reacciones entre defectos que tienen lugar al final de la Etapa ll y Etapa lll (5 1.4.4.4 y 5 I. 4.
4. 6). Sc continúa luego con una zona sin recuperación 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 recuperación de la Etapa V se sitúa alrededor de 560 K (287 °C). Es decir, se
observa un corrimiento de N-30 K con respecto a las probetas anten'ores hacia las bajas
temperaturas.

c) Lo mismo ocum'ó con la Etapa lll, localizada alrededor de 205 K (N 68 °C). Esta Etapa, se
ubica generalmente alrededor de 223 K (-50 °C) (5 I. 4. 2. 3). Se observa la insinuación de un
hombro alrededor de 235 K y de un pequeño pico de recuperación alrededor de 400 K. En
ambos casos las medidas experimentales son insuficientes para tener certidumbre de los
mismos.
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Fíg lll. 2 Recuperado isócrono (lO mín) del endurecimiento de la probeta Cu 26-2 desde 200 K hasta finalizar
la Etapa V (eje de ordenadas a la izquierda, círculos oscuros) y del módulo de la fimción derivada (eje de
ordenadas a la derecha, círculos claros) respectivamente. La probeta mon0crístalína de Cu fue inadiada con
neutrones a 4.5 x 102°n m'2 y a 77 K en el Reactor RA-l-CNEA.

d) En el lado izquierdo del pico de recuperación de la Etapa V, aparecen dos hombros que sc
apartan del ajuste simétn'co a una función gaussiana dibujada en línea punteada, con el único
objetivo de estudiar ese borde. De corresponder a subprocesos de recuperación estos deberían
esperarse entre 462-509 K (-—189-236 °C), 509-523 K (236-250 °C) y finalmente, entre 523­
600 K (250-330 °C).

g lll. 2. 3 La Probeta Cu 32-1 (Recuperación desde 453 hasta 593 K (180 a 320 °C))

Con la probeta Cu 32-1, comparable a la anterior, se estudió la Etapa V en el intervalo
180-320 °C. El recuperado isócrono se llevó a cabo cada 3 °C, con pulsos de 10 min.
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Fig lll. 3 Recuperado isócrono (lO min) del endurecimiento de la probeta Cu 32-1 a lo largo de la Etapa V (eje
de ordenadas a la izquierda, círculos oscuros). El módulo de la función derivada de 3 fimciones gaussianas (eje
de ordenadas a la derecha, círculos claros), ajustadas a los puntos experimentales en cada subintervalo, se
dibuja al sólo efecto de poner en evidencia las temperaturas alrededor de las cuales ocurren las inflexiones en
el recuperado isócrono respectivamente. Los monocristales de Cu fueron irradiados con neutrones a baja dosis
y a 77 K en el reactor RA-l-CNEA.

En esta Fig. lll. 3 se pueden distinguir:

a) Tres inflexiones en la recuperación isócrona. Los picos que se muestran corresponden a la
derivación de la curva promedio que pasa a través de los puntos experimentales en cada
subintervalo. El primer pico (N 213 °C) corresponde al punto de inflexión de la curva de
recuperación isocrona del intervalo 180-230 °C (10 puntos experimentales). El segundo pico
(e 250 °C) al intervalo 230-270 °C (10 puntos experimentales) y el tercero (-»-290 °C) al
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intervalo 270-320 °C (lO puntos experimentales). De aquí en adelante, en este trabajo, se hará
referencia a estas subctapas de recuperación como Va, Vb y Vc respectivamente.

La ubicación “exacta” del máximo dc los picos es función del ajuste usado.
Simplemente se dibujan para ubicar alrededor de que temperatura ocurre la maxima velocidad
de reacción de los defectos cuya variación se refleja en un cambio en el incremento de la
propiedad medida. Lo importante es la puesta en evidencia, mediante el recuperado de la
tensión dc fluencia, dc diferentes procesos de disolución de aglomerados originados durante la
irradiación neutrónica a bajas dosis y temperatura, que no fueron observados anteriormente en
Cu. midiendo esta propiedad.

g lll. 2. 4 Comparación entre las Probetas Cu 26-1 y Cu 32-]

a) La ubicación dc los picos de recuperación en la probeta Cu 32-] es consistente con los
intervalos de recuperación observados en la probeta Cu 26-2. En esta última no se llevó a cabo
este análisis debido a la escasez de puntos experimentales. Simplemente y al igual que las
probetas Cu 26-1 y Cu 29-2, se usó para tener un primer acercamiento a la Etapa V en las
condiciones experimentales dc bajas dosis y temperatura.

b) En la Tabla III. 4 se comparan los porcentajes de recuperación dentro de cada intervalo. En
ambas probetas el endurecimiento remanente es similar y la recuperación del endurecimiento
durante la Etapa (Va+Vb+Vc ) es menor del 20 %.

c) En Cu 32-] se observó una disminución del porcentaje de recuperación a lo largo de las tres
subetapas. Este comportamiento no aparece en Cu 26-2, recuperada desde 200 K. Es decir, la
recuperación de la Etapa V seria sensible a los procesos de recombinación de defectos en las
etapas previas.

26-2
N 4.2 N 5.647
N7 * 5
N 7 “2.32

“¡66.5 N65.82

Tabla lll. 4 Porcentajes de recuperación en las subetapas

5 Ill. 2. 5 Comparación de la Probeta Cu 32-1 con las Probetas de la Primera Serie (Cu
29-2 y Cu 26-1)

A partir de la comparación dc las probetas se destacan los siguientes rasgos:

a) El decaimiento del porcentaje de recuperación en la Etapa V con la dosis, pone en evidencia
que los obstáculos creados durante esta Etapa se originaron durante la irradiación neutrónica
(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 ítem anterior.
Las probetas Cu 26-2 y Cu 32-1 fueron recocidas a una temperatura insuficiente para disociar
a todos los aglomerados creados durante la irradiación previa, de modo que durante la
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irradiación a 77 K estos defectos actuaron como sumideros (radiation annealing) dejando en
consecuencia una estructura de daño diferente. y recuperable a menor temperatura. Como era
de esperar, el porcentaje de recuperación a lo largo de la Etapa V file significativamente menor
que en las probetas Cu 29-2 y Cu 26-1.

c) La disminución en el porcentaje de recuperación ocum'da durante de la Etapa V en las
probetas irradiadas a baja temperatura, es esperable dada la menor dosis recibida (dos órdenes
de magnitud menor).

g lll. 3 Tercera Serie

lll. 3. l. Recuperado lsócrono correspondiente a la Etapa V de la TCRC77K en
Cu lrradiado con Neutrones a 77 K y Dosis N4.5 x 102°n m'2: Etapas Va, Vb y Vc

Con el objetivo de confirmar la existencia de la subestructura de la Etapa V, observada
en las probetas anteriores, se decidió realizar recuperados isócronos en cada uno de estos
intervalos. Para tal fin se crecieron en el laboratorio (fi ll. l .3) tres probetas monocn'stalinas de
Cu -Cu V-l, Cu V-2 y Cu V-8- de baja TCRC-nK, que fiJeron 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 III. 5

Cuv-2 I Cuv-s Í CuV-l
Sección (A) l0.6l9 i 0.175 mm2
Longitud entre cabezas (l) 30 mm
eje-plano(lll) (x°) 42° i l°
eje-direcc. [101] (1°) 53° i l°
Factor de Schimdt 0.4488

Recocido preirradiación 900 °C (5 h)
1:OO N 2 MPa*

Tmá 77 K

Dosis ((Dt) s 4 x 1020n m'2
tiempo de irradiación 6 h 10 min
1° 13.58 MPa 12.95 MPa 14.98 MPa

Ati"‘d= (r°—r°°) 11.58 MPa 11.95 MPa 13.98 MPa

ÏAÉÏÉÏI'IÏOÏÏÏO'BTU' 579 % 596 % 698 %
lnterv. de recup. isocr. o o o
estudiado (AT) 218-320 C 227-378 C 270-440 C
Ia fin dela recup. 3.03 MPa 5.86 MPa 10.32 MPa
o ­

[/¿’TÏgïÁÏÏHdÍfiO 54.32 % 34.55 % 35.81 %

Tabla lll. 5 Datos experimmtales de las probetas Cu V-l, Cu V-2 y Cu V-8. * no se midió para
evitar cualquier deformación, el valor asignado es el promedio obtenido en crecidas similares.
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5 lll. 3. 2 La Probeta Cu V-2 (Etapa Va)

El monocristal Cu V-Z se destinó a reeonfirmar la Etapa Va en estas condiciones
experimentales, mediante el estudio isócrono, cada lO min y 5 °C a partir de 2l8 °C y
prolongando su recuperación hacia las restantes Etapas.

Los resultados se muestran en la Fig. lll. 4:
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Fig. lll. 4 Recuperado isócrono (10 mín) del endurecimiento de la probeta Cu V-2 destinado al estudio
de la Etapa Va (eje de ordenadas a la izquierda, círculos oscuros) y del módulo de la fimción derivada
(eje de ordenadas a la derecha, circulos claros) respectivamente. El monocristal de Cu V-2 fue
irradiado, junto a las probetas Cu V-8 y Cu V-l, con neutrones a 77 K y 4.5 x 1020n m'z, en el Reactor
RA-l-CNEA.

Se observa:

a) La Etapa Va (9 puntos experimentales) se extiende entre N 177-250 °C, presentando un pico
de recuperación alrededor de 227 °C.
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b) La Etapa Vb (8 puntos experimentales) sc extiende entre -- 250-287 °C

c) La Etapa Vc sc inicia a partir dc 290 °C. La recuperación sc pudo seguir hasta 320 °C
cuando se dobló accidentalmente la probeta.

g lll. 3. 3 La Probcta Cu V-8 (Estudio de Etapas Vb y Vc)

La probeta Cu V-8 se utilizó para estudiar la recuperación de la Etapa Va y Vb. El
recuperado se inició a partir del máximo de la Etapa Va. Los resultados se muestran en la Fig.
Ill. 5:
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Fig. lll. 5. Recupeme isócrono (lO 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, círculos oscuros) y módulo de la función derivada
(eje de ordenadas a la derecha, circulos claros) respectivamente. El monocristal de Cu V-8 fue imdiado
con neutrones, junto a las probetas Cu V-2 y Cu V-l, a 4.5 x lO20n rn'2y a 77 K, en el Reactor RA-l­
CNEA.
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Dada las presentes condiciones experimentales (probetas “idénticas” por construcción e
irradiación conjunta) y a los efectos de reconfirmar la ubicación de las Etapas Vb y Ve.
podemos comparar directamente los valores de P (carga) vs Temperatura (T) obtenidos
durante los ensayos de tracción uniaxiales de la probeta a lo largo del recuperado isócrono (á
lI.l.6.3.l). En la Fig. lll. 5 se observan dos puntos de inflexión en la recuperación isócrona
ubicados alrededor de 273 y 32‘ °C respectivamente. La separación de las Etapas se visualiza
claramente alrededor de 283 °C.

fi lll. 3. 4. La Probeta Cu V-l (Estudio de Etapas Vb y Vc)

El cristal Cu V-l estuvo destinado a ver las Etapas Vb y Ve en estas condiciones
experimentales. La Fig. lll. 6 muestra los resultados obtenidos:
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Fig. lll. 6 Recuperado isócrono (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, círculos oscuros) y módulo de la función derivada
(eje de ordenadas a la derecha, circulos claros) respectivamente. El monoeristal de Cu V-2 fue irradiado
con neutrones, junto a las probetas Cu V-8 y Cu V-l, a 4.5 x 1020n m'2 y a 77 K, en el Reactor RA-l­
CNEA.
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Nuevamente se grafica P (carga) vs T (°C). En la Fig. lll. 6 se visualizan dos picos de
recuperación ubicados en 284 °C y 305 °C respectivamente. La separación entre los mismos
ocurre alrededor de 290 °C

5 lll. 3. 5 Comparación entre las Probctas Cu V-2, Cu V-8 y Cu V-l

a) En estas probetas se vuelve a confirmar la presencia de las Etapas Va (Cu V-Z), Vb y Vc
(Cu V-l y Cu V-8).

b) Los porcentajes de recuperación obtenidos se presentan en la Tabla III. 6:

Probeta T < 223 °C Va Vb Ve Va+Vb+Vc Remanente

Cu V-2 N 33.05 % N 8.4 % 3 % 23.72 % 35.12 %"‘ 54.32 %
Cu V-8 «34% 5% 10% 16% 30% 34.55%
Cu V-l N36 - >6% 22.1% - 35.8l %

promedio 34.35 % 6.7 % 6.3 % 20.6 % 27.56 % 35.18 %

Tabla Ill. 6 Porcentajes de recuperación ü] las subetapas Va, Vb y Vc a partir del recuperado ¡sócrono
de las probetas Cu V-2, Cu V-8 y Cu V-l: ‘valor inferido a partir de suponer que el porcentaje
remanente es similar al de las restantes probetas

De la Tabla lll. 6 se deduce que:

a) La recuperación promedio de las Etapas Vb y Vc es comparable, siendo mayor el porcentaje
de recuperación en la Etapa Ve.

b) Durante la Etapa V se recupera un 30 % del daño.

c) El porcentaje de endurecimiento remanente oscila alrededor del 35 %.

d) En las probetas V-l y V-8, la Etapa Vc parece presentar una subestructura.

g lll. 3. 6. Comparación con las probetas anteriores

De las tres series de estudios realizados, la recuperación de la Etapa V presenta rasgos
distintivos según las condiciones de irradiación. En el caso de irradiaciones a altas dosis y
temperatura de reactor, al final de la Etapa V la TCRCnK inicial se recupera totalmente. La
irradiación a bajas dosis y temperatura representa una situación intermedia con respecto a la
anterior y al caso de tener sumideros durante la irradiación. En este último caso los
aglomerados son sumamente estables y dan un alto porcentaje de endurecimiento remanente

Los picos de recuperación observados ponen en evidencia la existencia de almenos tres
procesos sucesivos en que se producen reacciones de defectos discemibles a partir de la
recuperación de la propiedad mecánica utilizada en este trabajo.
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g lll. 4 Cuarta Serie

Q lll. 4. l Recuperado lsócrono correspondiente a la Etapa V de la TCRC-nx de la
Probeta Cu-4 lrradiada con Neutrones a Bajas Dosisy Temperatura (involuntariamente
calentada a temperatura ambiente)

Con el objetivo de determinar la energia de activación aparente de cada subetapa de la
Etapa V, se crecieron c irradiaron a 77 K y a dosis por debajo de la de saturación, 12
monocristales de Cu

Debido a un imprevisto, finalizada la irradiación las probetas pasaron rápidamente de
77 K a temperatura ambiente, dentro del reactor. Pennanecieron allí hasta su completo
decaimiento, fueron limpiadas por inmersión en ácido nítrico diluido al 50 % y se repitieron las
medidas de las secciones. Luego fiJeron almacenadas a temperatura ambiente, en vacío,
durante 6 meses.

Las probetas en esta situación representan un caso diferente a los considerados
previamente. Es decir el estado de los defectos a] inicio de la Etapa V no tiene porque coincidir
con el correspondiente al de un recuperado gradual desde bajas temperaturas (Cu 26-2).
Tampoco se puede asegurar que ese 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-l, Cu V-2 y Cu V-8).

En consecuencia se realizó cl recuperado isócrono con una de las probetas (cada 10
min y cada —l0 °C) con el fin de obtener la ubicación global de la Etapa V.
Los datos experimentales de la probeta se muestran en la Tabla lll. 7:

Cu-4 2+

Sección(A) 10.27 mm
Longitud entre cabezas (l) 30 mm
eje -plano (l l 1) (1°) 58° i 1°
eje-direcc. [101] (1°) 33° i 1°
Factor de Schimdt 0.4462
1.'°° 1.48 MPa

Th,“ 77 K

Dosis (Ót) 4.5 x lO20n rn'2
t° 12.16 MPa

mi“ = (640°) 10.68MPa
% endur. x daño neutr.

[(Ar‘md/ r°°) x 100] 721‘6 %

lnterv. de recup. isocr. (AT) ¡00-400 °C
Ia fin de la recup. 5.276 MPa
% recup del daño
[(t°-‘t’)/At ¡"1x ¡oo 50'6 %

Tabla lll. 7 Datos experimentales de la Probeta Cu-4

El resultado se muestra en la Fig. lll. 7:
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Fig. lll. 7 Recuperado isócrono (lO min) del endurecimiento (eje de ordenadas a la izquierda, círculos
oscuros) de la probeta Cu-4 irradiada con neutrones a 4.5 x 102°n m'2 y a 77 K, en el Reactor RA-l­
CNEA pero accidentalmente calentada a temperatura ambiente al finalizar la irradiación. Se adjunta el
gráfico del módulo de la función derivada de la curva experimental (eje de ordenadas a la derecha,
círculos claros).

En la mima se puede ver que:

a) El intervalo de recuperación 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 asimetn’as en el lado de baja temperatura del pico de recuperación
de la Etapa V. No se realizaron medidas para determinar la subetapa Va. En el recuperado
isócrono se puede distinguir un hombro ubicado a w 250-290 °C (Vb). La Etapa Vc parece
estar, a su vez, subdivida en dos intervalos de temperatura: 290-325 °C y 325-380 °C
respectivamente.
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La Tabla 111.8 presenta el porcentaje de recuperación del endurecimiento, respecto al
valor postirradiación a lo largo de la Etapa V a partir de la recuperación isócrona de la probeta
Cu 4:

Probeta 100-274 °C I 127-215 °C 215-253 °C 253-353 °C T > 350 °C
Cu-4 2.4% 10.1% 6.5% 29.5% 51.5%

12.5% Va Vb+Vc

Tabla lll. 8. Porcentajes de recuperación de la probeta Cu-4 a lo largo de la Etapa V, respecto al
endurecimiento postirradiación.

En la misma se observa:

a) La recuperación 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 recuperación dentro de la Etapa V corresponde a una situación intermedia entre las
medidas de la Primera Serie y dela Tercera Serie.

c) El endurecimiento remanente es igual al 50 %, al final de la Etapa V.

g lll. 4. 2 Los Recuperados lsotérmicos_

El recuperado isócrono de la probeta Cu-4 presenta evidencias de la, presencia de un
proceso de recuperación dentro de la Etapa Vc, a ambos lados de 325 °C.

Se decidió 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. III. 8 muestra los resultados obtenidos.

En la Fig. lll. 8 la línea punteada corresponde al nivel de recuperación 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
postirradiación.
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Fig. lll. 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 saturación, en el Reactor RA-l-CNEA. Las mismas
se calentaron accidentalmente, a temperatura ambiente, al finalizar la in’adiación.

g lll. 4. 2. l Determinación dela Energía de Activación Aparente dela Etapa Vc

Si se acepta en primera aproximación, que la disolución de los aglomerados de
vacancias ocurrida durante la Etapa V es un proceso uniactivado, se puede estimar la energía
de activación aparente fi 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 Ara/Ad", fue de 2.20 eV (3%). Las rectas
obtenidas se muestran enla Fig. lll. 9.

La energía de activación para la autodifusión 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 migración de vacancias térmicas.
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Fig. lll. 9 Cálculo de la energía de activación aparente de la Etapa Vc, por el método de cruce, a partir
del recuperado isoténnico de las 8 probetas irradiadas a 4.5 x 10 2°n m'2 y a 77 K, junto a la Cu-4 y
almacenadas a temperatura ambiente durante un pen'odo prolongado.

Otra forma de evaluar si en promedio la recuperación se puede pensar como un único
proceso es mediante el siguiente análisis:

Si se acepta, como se hizo en el caso anterior, que a un nivel de recuperación dado
corresponde la misma configuración 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 isoténnicos, y

t’n = tc zexp (-E/kT), para el recuperado isócrono, con tc = 10 min.
En este caso, y siempre que esté involucrada una misma energía de activación, se puede

ajustar la recuperación en función de t’ a una única eurva que da cuenta del proceso. La Fig.
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lll. lO se calculó a partir del recuperado isócrono de la probeta Cu 4 y de los recuperados
isotcrmicos a 295, 305, 315, 325, 335 y 345 °C, utilizando cl valor obtenido dc E 7 2.20 cV.
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‘ï 0 o isot. 345 °C o ­O ._ _.

ii 4 A isoc. Cu 4 0%
F _ 0° ­
OP ¡la

l A ­

Í: .- A El

._'. ' A ­

20 " ¡ —.

. ‘ ­

l llld I lll.“ [11].“lllld l lll.“ l Ind I ¡ud “ud l ¡“A l "Id ¡und lllld lll!“ ll0
10-31l0-3010-2910-2810-2710-2610-2510-2410-23]0-2210-2l [0-2010-l9l0-1810-l7
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Fig. lll. lO Curva de recuperación de la TCRCn'K a lo largo de la Etapa Vc, obtenida a partir del
recuperado isócrono de la probeta Cu-4 y de los recuperados isoténnicos 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 energía de activación son sumamente fenomenológicas. Si
se repite cl cálculo de la energía de activación por el método de cruce separando a los
recuperados isotérmicos en dos grupos alrededor de 325 °C se obtienen los siguientes
resultados: La energía de activación a partir de los recuperados isoténnicos 335 y 345 °C con
cortes entre 0.44 y 0.29 % (13 cortes) es igual a 1.83 eV. Si se repite el cálculo para los
isoténnicos 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. lll. l](a) y Fig. l l lll (b).
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Fig. lll. ll (a) Cálculo de la energía de activación aparente de la Etapa Vc, por el método de cruce, a
partir del recuperado isotémlico a 305 °C y a 315 °C de las 8 probetas irradiadas a 77 K y a 4.5 x lO 2°
n m'2, junto a la Cu-4 y almacenadas a temperatura ambiente durante un período prolongado.
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Fig. Ill. ll (b) Cálculo de la energía de activación aparente de la Etapa Vc, por el método de cruce, a
partir del recuperado isotémiico a 335 °C y a 345 °C de las 8 probetas irradiadas a 77 K y a 4.5 x lO 2°
n m'2, 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 subdivisión
de la Etapa Vc, a panir de los isotémlicos, se realizó el siguiente análisis. El endurecimiento
por irradiación es proporcional a la raíz cuadrada de la densidad planar de obstáculos, según se
expresa en la Ec. I. 3. 18. De modo que, si se supone que los aglomerados son de un diámetro
medio, d, luego, [(t'-t°°)/(t 0-t°°)]2es proporcional a Nd. De este modo podemos obtener una
representación gráfica, Fig. III. 12, del decaimiento de la densidad de obstáculos en función de
la temperatura. El procedimiento es análogo 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 observacion sc realiza en una probeta distinta.

I ' I ' I ' I ' fi fi l ' I ' l ' l
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Fig. lll. 12 Decaimiento de la densidad planar de obstáculos con la temperatura a lo largo de la Etapa
Vc.

En la misma se puede ver la presencia de dos procesos separados por un plateau que
comienza en 325 °C y se diluye a medida que aumenta el tiempo de exposición a cada
temperatura .
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g lll. l Quinta Serie

g lll. 5. Recuperado lsócrono correspondiente a la Etapa V de la TCRC77Kde la Probeta
Zn 8-2, lrradiada con Neutrones a Baja Dosisy Temperatura

En forma análoga a lo realizado en las probetas de cobre y para establecer
comparaciones con un metal hexagonal, se irradió a baja temperatura y dosis un monocn'stal de
zinc.

El objetivo fue repetir las medidas previamente realizadas por el grupo DxR-CNEA [l]
en tomo a la Etapa V de recuperación de la TCRCm en este metal, pero con medidas menos
espaciadas en temperatura. El Zn presenta similitudes con el Cu respecto al daño formado por
irradiación neutrónica, de modo que era esperable la existencia de una subestructura dentro de
la Etapa V, aún no observada.

La probeta utilizada fue el monocn'stal Zn 8-2, de alta pureza y baja tensión de fluencia
inicial. Las caracteristicas de la probeta Zn 8-2 se encuentran resumidas en la Tabla lll. 9:

Zn 8-2

Sección (A) 7.21 i 0.176 mm2(5 = 2.4 %)
Longitud entre cabezas (l) 30.64 i 0.1 mm
eje -plano(l l l) (f) 67° i 1°
eje-direcc. [101] (1°) 23° t 1°
Factor de Schimdt 0.455

t°° 23.322 g/mm2
Th“... ' 77 K

Dosis (an) 9.3 x 10'9 n m'2
1° 492.2 g/mm2

me“ =(1:°-'c°°) 468.88 glmmz
o ­

Í(:‘l‘ïïï;’íí‘flïïá‘¿3"
Interv. de recup. isocr. (AT) 160-230 K

'r' fin de la recup. 108.49 gmm2
% recup de] daño [(1:°- 82 %

13m: i"1x 100

Tabla lll. 9 Características dela probeta Zn 8-2.

El resultado del recuperado isócrono (10 min) desde 160 K se muestra en la Fig. III.
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Fig. HI. 13 Recuperado isócrono (lO min) del endurecimiento de la probeta Zn 8-2 irradiada a bajas
dosis y temperatura (eje de coordenadas a la izquierda, círculos oscuros) y módulo de la función
den'vada (eje de coordenadas a la derecha, círculos claros).

Se puede observar:

a) La presencia de un pico de temperatura alrededor de 190 K y un hombro en N205 K.

b) El porcentaje de recuperación a lo largo de la Etapa V fue 82 %.

c) El endurecimiento remanente es de 20 % respecto al valor sin irradiar.
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g IV. DISCUSIÓN DE LOS RESULTADOS EXPERIMENTALES

La Etapa V de recuperación de la Tensión Crítica Resuelta de Corte, medida a 77 K, en
monocristales de Cu, se ubica entre '- 220-380 °C (N 500- 700 K), para las irradiaciones con
neutrones de fisión a dosis por encima de la saturación (ot > 4.5 x 1020n m'z) y temperatura de
reactor (a 80 °C = 350 K), (probetas Cu 29-2 y Cu 26-1).

Este intervalo de recuperación es coincidente con el determinado a partir del
recuperado isócrono de los aglomerados de defectos observados por MET en especímenes
pre-adelgazados irradiados con neutrones de fisión a 350 K y 2.7 x lO2| n m'2 [l] que se
muestran en la Fig. lV.l:

l 1 I I I I I I

Copper KUR Ulloz'm'zu 350K

150- '

E
3

ug Ml Gusto“ Observa! ­
8
‘6

É thpurodünbn
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Fig. IV. l Recuperado isócrono por MET, en Cu
inadiado con neutrones de fisión a 2.7 x 101ln m'z

y a 350 K [1].

En este intervalo se observó la desaparición simultánea de los aglomerados de
vacancias y de intersticiales causada por la liberación y la absorción de vacancias térmicas
respectivamente.

El centro de la Etapa V en las probetas Cu 29-2 y Cu 26-1 se ecuentra a N 314 °C (w
587 K). Este valor de temperatura tiene un corn'miento de catorce grados hacia el lado de las
altas temperaturas, con respecto al centro del pico de recuperación de aglomerados, como se
muestra en la Fig. lV.l (N573 K).

Este hecho ya a un nuevo ejemplode lafuerte dependencia con la dosisde la Etapa
V en Cu puesta en evidencia mediante la recuperación de la TCRCm en las condiciones
experimentales elegidaspara elpresente trabajo.

Las probetas de tracción mencionadas, al igual que las hojuelas analizadas en [l],
fueron irradiadas a dosis superiores a la de saturación en Cu. En particular, las del presente
trabajo fueron irradiadas a dosis un orden de magnitud mayor que aquéllas. El conimiento del
centro de la Etapa es consecuencia de la mayor densidad de aglomerados de defectos,
especialmente de tipo vacancia, introducida durante la irradiación neutrónica.



En las probeta Cu 29-2 se observó el primer indicio de la posible existencia de un
proceso de recuperación alrededor de 230 °C (w 500 K) que fue tomado con cautela debido a
que sólo se contaba con tres puntos experimentales.

Un programa de recuperado isócrono cada 3 K y I0 min en Cu irradiado a baja
dosisy a 77K (j III. 2),permitió poner en evidencia la existencia de al menos tres procesos
de disolución 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 N 290-325 °C
respectivamente.

o La subetapa Va

En la Fig. lV.l 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 aparición de aglomerados de
vacancias de pequeño tamaño los cuales crecieron a partir de un tamaño submicroscópico a
temperaturas por encima de la Etapa Ill y los que desaparecen completamente a temperaturas
superiores a 573 K (N 300 °C). Este intervalo de recuperación coincide con el mostrado en la
Fig. I. 4. 13 (b) [2] correspondiente al recuperado isócrono de la resistividad eléctrica en Cu
irradiado con electrones que se extiende hasta 600 K.

A partir de la comparación de ambos trabajos es evidente que los aglomerados de
vacancias que se recuperan por encima de 600 K se originaron en las cascadas de
desplazamientos atómicos, ausentes en el caso de la irradiación con electrones, y que en el
intervalo ocupado por la subetapa Va tiene lugar un bajo porcentaje de recuperación (8 %)
asociado a los aglomerados de vacancias nucleados a temperaturas por encima de la Etapa lll
y con una menor estabilidad térmica que los originados en las zonas diluidas.

El seguimiento de la correlación angular perturbada de fotones y, PAC, durante el
recuperado isócrono de monocn'tales (99.999 %), dopados con "¡In e irradiados con protones
( l x 10'Sp/cmz) a 8 IQ permitió identificar dos tipos de defectos en el intervalo de temperatura
de la Etapa V [3,4].

Esta técnica ha pemtitido observar la natualeza y dinámica 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 l, Ill y V respectivamente [3,4]. Los complejos se distinguen por los parámetros vo
(constante de acople cuadrupolar) y el parámetro de asimetría n.
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Fig. IV. 2 Complejos “defecto "'ln” en Cu irradiado observados por PAC.
Los complejos se distinguen por sus parámetros caracterísitcos vo y n. Se
grafica la población de los diferentes complejos fi en función de la
temperatura de recocido (TA). Las áreas punteadas indican las posiciones de
las etapas de recuperación de los defectos correspondientes [3].

La configuración de defectos vo;= 52 MHz y 17= 0 se asocia con anillos de defectos
sobre los planos {II l}, cuyo máximo se encuentra alrededor de 250 °C (525 K). Estos
defectos extendidos se forman por el reiterado atrape de vacancias en los sitios con lllln. El
proceso de aglomeración en Cu, según los resultados de esta técnica, seria el descripto en la
Fig. IV. 3:

a . 4 3.a». l

7-)" Y Faelted loop

SITE 1 2A 3 "ía"

E.
Fig. lV. 3 Crecimiento de complejos vacancia-mln en Cu modelado a partir de
lo observado por PAC y por canalización de iones. Las vacancias y los átomos
lllln se representan con cuadrados y circulos respectivamente. Se desconoce el
número de vacancias necesario para transformarla configuración 3 a la 4 [3].

El complejo caracterizado por vo, = 54 MHz y 17= 0.48 no ha sido identificada 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 e
insinuado en el Cu 29-1, coincide con el correspondiente al máximo de los aglomerados de
defectos colapsados sobre planos {ll l }.
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De este modo, a partir de los trabajos presentados, Ia recuperación de la subetapa
Vapuede ser el resultado de un cambio en la configuración espacial -de tridimensional a
bidimensional- de los aglomerados de vacancias que han crecido a partir de aglomerados
submicróscopicos durante el proceso de recuperación térmica a temperaturas por encima
de la Etapa lll. La densidad de estos aglomerados es muy pequeña comparada con la de
los aglomerados de vacancias formados a partir de la recombinación de defectos en las
zonas desnudas originadas en las cascadas de desplazamientos atómicas durante la
irradiación neutrónica

o Las subetapas Vby Vc

Dentro del intervalo 250-350 °C, se observaron las subetapas Vb (N 250 - 290 °C) y
Vc (N 290 - 350 °C) (Cu Tercera Serie).

De los datos aportados por MET ya presentados [l] surge que durante la Etapa Vb se
observa la desaparición simultánea de aglomerados de intersticiales y de vacancias mientras
que, a partir de 350 °C, sólo se observa la disolución de los aglomerados de naturaleza
vacancia más 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 irradiación ya que las tres probetas fueron irradiadas a dosis similares y a
77 K, pero la última presentaba sumideros debido a que no file recocida a la temperatura
requerida para eliminar todos los aglomerados presentes en la misma favoreciendo la
recuperación de los defectos durante la irradiación. Este corn'miento del centro de la Etapa en
el sentido de las bajas temperaturas es similar al ocunido en la Etapa lll, el cual al igual que el
corn'miento 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.lV. 4 muestra el recuperado ténnico a las temperaturas de la Etapa V medido
por aniquilación de positrones, PAC, y por dispersión difiJsa de rayos X en Cu irradiado con
neutrones a 320 K.

El máximo de recuperación se encuentra alrededor de 287 °C (560 K) temperatura a la
que se encontró el máximo de recuperación de la Etapa V en la probeta Cu 26-2. A esta
temperatura se produce la máxima disociación de los aglomerados de vacancias en
aglomerados de menor tamaño o en monovacancias.

Luego se puede asociar la subetapa Vb con la disolución simultánea de
aglomerados de vacancias y de intersticiales. Estos últimos, y siempre a partir de estudias
por MET, se presentan en menor densidad y son de mayor tamaño [6]. La subetapa Vc
estaría asociada primariamente a la disolución de aglomerados de vacancias.
l
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Fig. lV. 4 Recuperado térmico característico en
monocritales de Cu irradiados con neutrones

rápidos a 320 K, medido por aniquilacion de
positrones y por dispersión difusa de rayos X [5].

o Evidencia de Subestructura dela Etapa Vc

Todos estos estudios ponen de relieve la gran sensibilidad de la TCRCm; 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 Serie), el
resultado fue la aparición de un hombro en la Etapa Vc alrededor de N 313 °C.

Este tipo de comportamiento es similar al encontrado durante la recuperación térmica
(300-600 °C) de aglomerados creados por neutrones de fisión (3.1 x lO20n cm'z, 60 °C) en Cu
dopado con pocas ppm de Be (0.00] % en peso) [7], que se muestra en la Fig. IV. 5.

Si bien" las condiciones de irradiación son diferentes, se observa un rápido
decrecimiento entre 350-450 °C, en donde aumenta sensiblemente el radio medio de los
aglomerados, para permanecer constante hasta N 500 °C y comenzar un nuevo proceso de
recuperación, en el que se produce el decrecimiento de los aglomerados y de las fallas de
apilamiento tetrahédn'cas que son más estables que los lazos de dislocaciones.
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La Fig. Ill. 12 muestra un comportamiento similar, se puede observar que el plateau
comienza en 325 °C.

Los resultados experimentales de esta Sen'e sólo se han podido comparar con los
obtenidos por MET en Au irradiado con nuetrones de l4 MeV a 6.8 x 1019n m'2 y a 20 K
pero dejados a 300 K durante más de medio año [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 fisión y de 14 MeV, legitima esta comparación [1,8,9].

En la Fig. IV. 6 se muestra el recuperado isócrono de la Etapa V por MET, en Au
irradiado con neutrones de 14 MeV a 6.8 x 10'9n m'2 a 20 K [8].

El recuperado térmico de los aglomerados de vacancias presenta un pico de
recuperación a 280 °C, el inicio de un hombro a partir de 327 °C y un segundo pico de
recuperación centrado en 377 °C. Este comportamiento coincide con el observado en el
espectro de recuperación de la probeta Cu 4 de la Cuarta Serie.

Con respecto a la disolución de aglomerados de intersticiales que también se muestra
en la Fig. IV. 6 se puede notar que aparece un pico de recuperación 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 disolución de
aglomerados de vacancias. Cabe recordar que la energía de autodifusión del Au, 1.76 eV, es
menor que la del Cu, 2.2 eV [10].
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Este espécimen fue dejado a 300 K
durante más de medio año [8].

En probetas de Cu irradiadas con neutrones de fisión a bajas dosisy temperatura
que involuntariamente alcanzaron la temperatura ambiente, se observa la aparición -en el
intervalo entre 325 °Cy 360 ° C- de un nuevo proceso de recuperación que, a partir de lo
discutido, se lo puede asociar a la disolución de aglomerados de vacancias.

o Deteminaciónfenomenolo'gica dela energía de activación

La energía de activación calculada en forma fenomenológica a partir de recuperados
isotérmicos desde 295 °C hasta 365 °C, en las probetas de la Cuarta Serie, arrojó el valor
global de 2.20 eV para la recuperación de la Etapa Vc. Este resultado coincide con las
determinaciones previas presentadas en Ill. 4. 2. l, es idéntico al valor de autodifusión
utilizado en Ref. l y es mayor que 1.98 eV, valor de la energia de activación 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 calculó
fenomenológicamente el valor de 2.4 eV para la energía de activación asociada al intervalo
295-325 °C, Fig. III. ll. (a). Análogamente con los recuperados isotému'cos a 335 °C y a 345
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°C. se obtuvo el valor de l.83 eV para la correspondiente a procesos asociados a T > 325 °C,
Fig. m. 11. (b).

El primer valor está incluido en el intervalo de energias de activación dado por Blewitt
y col. [l l]: 2 a 2.5 eV, utilizando la mima técnica y el mismo método de cálculo. Las
determinaciones se realizaron en monocristales de Cu irradiados a temperatura ambiente y a
dosis por encima de la de saturación, una de las cuales se muestra en la Fig. l. 4. 15.

Debido a la falta de paralelismo entre las rectas obtenidas, Blewitt y col. sugirieron que
el proceso debia ser multiactivado con energías crecientes a medida que se avanza en la Etapa.

Makin y col. [l2], repitieron el estudio eligiendo las mismas temperaturas de
recuperación y condiciones de irradiación que Blewitt y col. Los resultados se muestran en la
Fig. IV . 7:
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Los valores de la energía de activación medidos se muestran en la Tabla IV. l

0

5.0

3.0

2.0 2.3
1.0 2.5

Tabla IV. l Energías de activación a partir de la recuperación 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 energía de activación cuyo valor coincide con la



medida en el presente trabajo, pero al deformar a 77 K obtuvieron energías de activación
crecrentes.

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 TCRCpara el estudio dela disolución de
los aglomerados de defecto creados por irradiacion neutrónica. La aproximación de un
proceso uniactivado sólo permite conocer el valor promedio de la energía de activacion
global dela etapa.

El valor de la energía de activación para los procesos a T >325 °C -obtenida por el
método de cmce- de 1.83 eV debe ser revisado, ya que se esperan'a un valor mayor a 2.4 eV.
Pero no deja de ser curioso que en cinc la determinación -por esta técnica y en las mismas
condiciones experimentales que las del presente trabajo- de la energía de activacion asociada a
la Etapa V, también arrojó un valor algo menor que el esperado [l3].

La reelaboración de los datos experimentales de los recuperados isotérmicos realizada
en este trabajo a partir de postular un espectro de energías de activación [14-18], no incluida
en esta discusión, reconfinna todo lo analizado.

o Recuperación de la Etapa Ven Zn

El resultado obtenido a partir del recuperado isócrono de la probeta Zn 8-2 (Quinta
Serie) presenta un espectro de recuperación con un máximo alrededor de 200 K, no visto
anteriormente. El único trabajo previo existente en la bibliografia, realizado por el grupo DxR­
CNEA [13], presenta único pico alrededor de N 210 K., Fig. IV. 8:

1

4 18

0.8 h - 16

_ PULSES: to rnin _ M AX

_ 0.6 - -12 E

° 0.4 - ' '¡ . a (:3

. fi ¡1‘ l - 6 e .9
0.2 - Ir" \\ Il ‘\ II" \\ . L 5-4

.' \_/ ‘x, '
; - 2
I

1 A 1 I A I

110 160 210 260 310

ANNEALING TEMPERAÏURE Ta(K)

Fig. lV. 8 Recuperado isócrono de la TCRCm; de un
monocrital de Zn irradiado a 3.4 x lOzon m'2 y a 77 K

[13].

A esta temperatura, la probeta Zn 8-2 presenta un hombro que indica una posible
subestructura, no determinada, como conSecuencia del tamaño del intervalo de temperatura
elegido para realizar las medidas de recuperación.

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 deformación plástica y a 77
K, en monocritales de alta pureza y baja tensión de fluencia. La energía de activación,
determinada en el trabajo mencionado, fue de 0.71 i 0.03 eV, y se obtuvo a partir del
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recuperado ¡sótemïico de probetas “idénticas” entre 200 y 217 K, Fig. IV. 9, por el método de
cruce. Fig. lV lO. es decir. luego de completado el proceso responsable del pico a 200 K. Este
valor es menor al de autodifiJsión en Zn como ya se mencionó.

to -‘
Fig. lV. 9 Recuperados isoténnicos de la TCRCm- en
monocritales de Zn in'adiados con neutrones rápidos a 2.3
x lO20n m 'z a 77 K. Un espécimen fue usado en cada

caso. 0¡= Im“ [13].
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Fíg. IV. lO Determinación fenomenológica de la energía
de activación mediante el recuperado de la TCRCm- en
monocritales de Zn irradiados a 2.3 x 102°n m'z. t. es el

tiempo de recocido para los valores de la TCRCm;
seleccionados, T.es la temperatura de recocido [13].
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La energia de autodifiJsión para este metal es e 0.95 eV para la difusión paralela al eje c
y I eV par la difusión en el plano basal [lO]. El proceso de recuperación se atribuyó a la
disolución de aglomerados submicroscópicos. Este resultado es análogo al observado en Cu y
es consistente con el hecho que luego de la Etapa Vb se produce la mayor disociación de
aglomerados de vacancias.

o EI recuperado térmico desde 200 K

El recuperado isócrono de la probeta Cu 26-2 (Segunda Serie) permite observar el pico
de recuperación asociado a la Etapa lll. Si bien las medidas realizadas fueron insufiecientes
para determinar completamente dicho pico, el centro de la recuperación es cercano a los 200
K. Este resultado coincide con el obtenido a partir del recuperado isócrono del incremento de
la resistividad eléctrica en cobre in‘adiado con neutrones de fisión [19] que se muestra en la
Fig. IV. ll. EI 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 III presenta un pico importante de recuperación alrededor de 225 K, Fig. IV. 12.
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Fig. IV. ll Recuperado isócrono y su correspondiente espectro de recuperación vs el
logaritmo de la temperatura (K) en Cu irradiado a 4.5 K y 2 x 10" n cm'2 (E>0.l
MeV) [19].
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NOTAS

lEstudios realizados por MET en Cu irradiado con neutrones de fisión y de fusión (l4 MeV), hacen
referencia a los llamados “defectos tipo cascada” (cascade defects) consistentes de grupos pequeños de
defectos con tendencia a formar arreglos regulares. Cada grupo se asocia a una cascada, de modo que al
incrementar la dosis, aumenta el número de grupos y también el tamaño de los aglomerados pequeños
que se encuentran en su interior. A 4 x 102°n m'z, el tamaño medio de los aglomerados pequeños es de
30 nm. La Fig. IV. l (a) muestra estos defectos en Cu luego de irradiar a temperatura de reactor y a 4 x
lO20n m’z“con neutrones de fisión [Y. Shimomura, H. Yoshida. M Kiritani. K. Kilawa and K.
Yamakawa, "Electron Microscopio Studies Qf Damage Evolution in Fission Neutro" Irradiatea'
Metals". J. Nucl, Mater. 133&134, 385-389, 1985] y la Fig. lV. l. (b) para nuetrones de fusión,
observados a 143 K, en Cu irradiado a 20 K (4.23 x 10'6 n cm") [r Shimomura. M. W. Guinan. and
M Kiritani. “Low Temperature D-T Neutron Irradiarion and Cryotransfer Observation of Cascade
Defects QfMera/s J. Nucl. Mater. 133&134, 415-419, 1985]:

i. x

Fig. IV. 1 Defectos tipo cascada en Cu: (a) irradiado a 350 K y 4 x 102°n m'2(Y.
Shimomura, H. Yoshida y col); (b) en especímenes irradiados con neutrones de fusión
por debajo de 20 K y criotransferidos a un microscopio electrónico, sin calentamiento,
observados a 138 K(<bt= 4.23 x 102°n m'z) (Y. Shimomura. M W. Guinan y col).

En ambos casos aparece la mima estructura de defectos. En general el daño con neutrones de
fisión es más simple que el producido con neutrones de 14 MeV.

Si se supone que todos los PKAs de alta energía crean defectos tipo cascada, se puede calcular
el rango de energía dentro del cual se producen cascadas de defectos observables. Para Cu el intervalo
estimado es de 30 keV< Ec < 130 keV.

Si se compara el intervalo de energias de los PKAs dado, con lo discutido en 5 I. 2. 4,
inmediatamente se advierte que debe existir una enorme población de defectos submicroscópicos ya que,
para energías 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 microscopía, pueden
actuar como obstáculos al movimiento de las dislocaciones y reflejarse en el espectro de recuperación
del metal cuando se realiza el recuperado térmico de la TCRCm; desde las bajas temperaturas.
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CONCLUSIONES

o Para irradiaciones a dosis por encima de la de saturación (> 4.5 x IO20n m'z) y temperatura
de reactor (e 80 °C = 350 K), en Cu irradiado con neutrones de fisión, la Etapa V de
recuperación de la Tensión Crítica 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 recuperación de los aglomerados de vacancias e intersticiales observada por
MET. tanto para irradiaciones con neutrones de fisión como de fusión (14 MeV).

La irradiación neutrónica a bajas dosis y temperatura, produce el corn'miento de la Etapa V
hacia al lado de las bajas temperaturas. La magnitud del corn'miento depende de las
condiciones de irradiación. Para las probetas utitilizadas en el presente trabajo, el mismo
fue de 30 K. La recuperación de la Etapa se completó a alrededor de 325 °C.

o Un programa de recuperado isócrono cada 3 K y lO min, permitió poner en evidencia la
existencia de al menos tres procesos de disolución 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 ubicación del centro de estas subetapas es sensible a las condiciones de irradiación. Para
probetas irradiadas a bajas dosis y temperatura, los intervalos de recuperación
correspondientes se sitúan entre 200-250 °C, 250-290 °C y 290 325 °C.
El proceso de recuperación Va sería consecuencia de un cambio de configuración espacial
de tridimensional a bidimensional de los aglomerados de vacancias que crecieron a partir de
aglomerados de defectos submicroscópicos a temperaturas superiores a las de la Etapa lll.
Los procesos correspondientes a las subetapas Vb y Vc estan’an asociados primariamente a
la disolución de aglomerados de naturaleza vacancia. La temperatura de separación de
ambos procesos, N288 °C, es aquella a la que se produce la mayor disolución de los
aglomerados de mayor tamaño en monovacancias o en aglomerados más pequeños

Aparición, 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
energías de activación de 2.4 y 1.83 eV (3 %) respectiva mente.

o En Zn se encontró evidencia experimental de la existencia de una subestructura en la Etapa
V. Se observaron dos procesos de recuperación en esta Etapa situados alrededor de 200 K
y 210 K respectivamente.

A partir de este trabajo queda demostrado enforma concluyente, que la Etapa Ves,
desde el punto de vista cinética, una etapa multiactivada, altamente sensible a las
condicionesde irradiación y ala historia térmica postirradiación a temperaturas menores a
450 K, en la que, debido a la alta sensibilidad de la TCRCm-a los aglomerados de defectos,
se puede determinar el espectro de recuperación 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
TCRCm en el estudio de la disolución de los defectos aglomerados. Estos defectos se
originaron en las cascadas de desplazamientos atómicos durante la irradiación con neutrones
de fusión.a bajas dosis y temperatura.

En particular, el mostrar por pn'mera vez la subestructura de recuperación de la Etapa
V, en Cu, el metal más estudiado de la tabla periódica. abre toda una linea de investigación
destinada al estudio de cada uno de estos subintervalos de recuperación.

La determinación fenomenológica de las energías de activación de las subetapas Va y
Vb es el próximo paso en el estudio de la Etapa V, a realizarse en probetas monocristalinas de
Cu en las condiciones experimentales del presente trabajo.

El análisis de los resultados se realizará desde diferentes enfoques para poder
determinar parámetros cinéticos tales como el orden de la reacción y las constantes
caracteristicas.

Las condiciones de irradiación (dosis, temperatura de irradiación y el estado inicial de
Ia 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 lll y IV.

El éxito obtenido en Cu, invita a repetir los estudios de las Etapas lll, [V y V en
metales hexagonales. En Zn la ubicación de estas etapas y su correspondiente energía de
activación fueron determinadas por el grupo DxR-CNEA, pero nunca con la continuidad de
medidas que permitieran discriminar subetapas. En Mg está todo por hacer.
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