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ABSTRACT

A review of the experimental informetion ‘available on
neutron ibradiatibn,growth.h1 K -Zirconium and its elldys and
related phenomena, is first presented., In connectien with the
latter, particular attention is pajd to irradiation induced
dislocation loops. Since irradiation growth is a consequence
of crystalline anisotropy, various anisotropic preperties of
Zr-base alloys‘énd their possible relationship with the process,
are briefly discussed. Next, a critical analysis of the known
models - both qualitative and quaﬁtitative ~ which attempt to
exblain the growth phenomenon is performed. In the final »art
of this work, a simple model for explaining irradiation growth
of polycrystalline zirconium-base alloys has been developed by
considering the operation of two point defect sinks, namely the
lattice dislocation network and the grain boundaries. The grain
shape resulting from pre~irradiation mechanical treatments has
been taken into account as well!l. This model predicts growth
strains that are in good agreement with experimental data
concerning cold-worked material. For annealed specimens,
agreement with experimental strain rates is achieved at high

doses only.

The proposed (dislocation) model has been next extended
by incorporating the influence upon growth of irradiation
induced extrinsic dislocation loops. Again,.agreement of |
experimental results on cold worked material and this (loop)
model may be obtained though calculated strains seem to be
rather lower than the experimental ones, but it fails to explain

the growth behavior of annealed specimens.



RESUMEN

Se presenta en primer término una revisién de la informacibn
experimental existente acerca del crecimiento por irradiacién neu-
trénica en Circonio~& y sus aleaciones, y fenémenos vinculados.
Relativo a estos tGltimos, se presta particular atencibn a los ani-
Ilos de dislocacién inducidos por irradiacién. Dado que el creci-
miento por irradiacién es una consecuencia de la anisotropfa cris-
talina se discuten brevemente diversas propiedades anisotrépicas
de las aleaciones de base circonio y su posible vinculacién con el
proceso. A continuacibn se analizan y discuten los modelos de cre-
cimiento conocidos en la d iteratura. En la parte final de este tra-
bajo se propone un modelo simple para explicar el crecimiento en
especfmenes policristalinos. En este modelo se considera la opera-
cién de dos sumideros de defectos puntuales, a saber, las disloca-
ciones de la red y los bordes de grano. También se toma en cuenta
la forma de grano resultante de tratamientos mecénicos previos a
la irradiacién. Este modelo predice deformaciones de crecimiento
que ajustan bien los datos experimentales relativos a material tra-
bajado en frfo. Para especfmenes recocidos, el acuerdo con las ve-

locidades de crecimiento se encuentra a altas dosis sol amente.

El modelo de dislocaciones propuesto se extiende luego con
el objeto de incorporar la influencia en el crecimiento de los
anillos de dislocaciédn inducidos por irradiacibén. Nuevamente,
puede obtenerse un buen acuerdo entre los resultados experimen-
tales de material trabajado en frfo y este modelo, si bien los
crecimientos calculados parecerfan un poco menores que |os expe-
rimentales. Sin embargo, el modelo de anillos no puede explicar

la ley de crecimiento de especimenes recocidos.
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CRECMMIENTO POR IRRADIACION DE CIRCONIO Y SUS ALEACIONES

I INTRODUCC ION

Los metales al ser irradiados sufren modificaciones micro-
estructurales que no s6lo influyen en su comportamiento -por e-
Jemplo el endurecimiento y la fragilizacibén por irradiacibn-
sino que también pueden dar lugar a cambios en sus dimensiones
fisicas, Esta variacién dimensional, provocada o acentuada por
la irradiacién, resulta de importancia fundamental en el dise-
fio de los elementos combustibles y de los componentes del nicleo

de un reactor.

El cambio dimensjonal relativo a una variacibn de volumen
del cuerpo se denomina hinchado. Ademés de éste, el material so-
metido a irradiacién en general se deforma plé&sticamente, defor-
macidén inexistente o que sigue distintas leyes en ausencia de i-
rradiacién. Esta deformacién resulta en un cambio de forma a vo-
lumen constanté. Ello implica, por lo tanto, la existencia de di-
recciones preferenciales ya que para que un cuerpo cambie su
forma sin alterar su volumen debe dilatarse en ciertas direccio-
nes y contraerse en otras. Estas direcciones pueden estar deter-
minadas ya sea externamente -por ejemplo en el caso de una ten-
sién direccional aplicada, que da lugar a creep, o bien por ani-
sotropfas internas caracterfsticas del material y del proceso de

fabricacién.

El cambio de forma (a volumen constante) que experimenta un
material sometido a irradiacién y |libre de tensiones externas se
denomina crecimiento por irradiacibén. Este fenbmeno es una conse-
cuencia de la irradiacién y de la existencia de anisotropfa cris-

talina que se manifiesta en anisotropfas de distintas propiedades



ffsicas. Por lo tanto, sé6lo puede ser observado en muestras mono-

cristal inas o texturadas.

Paine y Kitel (1) observaron que la longitud de barras de
uranio laminadas en frfo aumenta exponencialmente con la dosis

total de neutrones segin la ley
| = l” exp (Gf)

donde | y Io son las longitudes instanténea y original respecti-
vamente, y f es la fraccién de &tomos fisionados (quemado). Pue-
de verse que la velocidad instanté&nea de crecimiento depende de
la irradiacibn previa y puede parametrizarse mediante el factor

G. Para elongac ones pequefias,

G = J.- |° = .5
f f

G puede depender de las condiciones de irradiacibdn, temperatura,
dosis, como as{ también de las imperfecciones de la red, orienta-

cibébn de los graros y, en especial, de la anisotropfa del material.

Debido a su baja absorcidn neutrénica, diversas aleaciones
de circonio son utilizadas en componentes del reactor que se ha-
llan en la zona del ndcleo. Estos materiales son anisotrépicos
y, en general, ¢l proceso de fabricacibén determina una orienta-
ci6n preferencial de los granos (textura). Como se comprueba ex-
perimentalmente, dichos componentes varian su forma durante la
vida Gtil del reactor; esta variaciébn puede ser significativa, en
cuyo caso debe ser inclufda en los célculos del diseRo, Traté&ndo-
se de un material no fisionable, irradiado con neutrones el coe-

ficiente de crecimiento se define como (2)



d &

= Fa)

donde G° es la seccibdn transversal paré¢ colisiones neutrénicas y
gtes el flujo integrado. Esto es, G es el cociente entre la ex.
tensibén fraccional y la fraccibén de &tomos de la red que sufren

col isiones neutrbénicas.

Como se seialb més arriba, la existencia del fenbmeno de
crecimiento debe necesariamente vincularse a la anisotropfa cris-
talina. Para que haya cambio de forma es necesario que se trans-
fieran &tomos de un plano cristalino -lo cual se evidencia por
una contraccién normal a dicho plano- a otro plano cristalino,
dando lugar a una expansién normal a este Gltimo. Este proceso
puede real izarse a través de diversos mecanismos, v.g9., por mi-
gracién individual de &tomos o por un movimiento atémico coope-
rativo (deformacién pléstica, maclado, deslizamiento).Escos
procesos pueden ocurrir en forma atérmica o por movimiento difu-

sional.

El conocimiento de los mecanismos fisicos que dan lugar al
crecimiento por irradiacién es relevante para el desarrollo de
nuevas aleaciones o posibles modificaciones en la ruta de fabri-
cacibn. Sin embargo, hasta el presente no existe en la literatu-
ra un modelo coherente con la totalidad de los resultados experi-
mentales que explique el origen del fendmeno en aleaciones de

base circonio.
El propdsito del presente trabajo es:

1) Compilar la informacién existente sobre crecimiento por irra-
diacién y fendmenos vinculados en circonio y sus aleaciones.
2) Enumerar diversas propiedades anisotrépicas del material y se=

flalar su posible vinculacién con el proceso de crecimiento.



3) Realizar un anélisis crftico de los modelos que aparecen en
la |literatura.
4) Elaborar un modelo cuantitativo del crecimiento por irradia-

cibén bajo neutrones.

Il. REVISION BIBLIOGRAFICA

Uno de los fenbmenos cuya influencia en el proceso de cre-
cimiento ha sido muy controvertido, es el de la formacién de a-
nillos de dislocaciones inducidos por irradiacién. Es por esta
razén que resulta importante brindar una revisién de los trabajoa
experimentales conectados con la generacibn de dichos defectos.
La revisibén que se ofrece a con*inuacidn esté basada en un tra-

bajo anterior dz Madden (3).

I1.1.Formacidn de anillos de dislocaciones en Zr-o& y Aleaciones

El efecto de la irradiacién en la microestructura del cir-
conio ha sido estudiado por diversos investigadores en diferen-
tes rangos de dosis incidente, temperatura de irradiacién, tra-
bajado en frfo y/o recocidos previos a la irradiacibn, recocidos
post-irradiacié, etc. Los detalles de varios experimentos se
resumen en la Tabla |. Las investigaciones se hicieron irradian-

do con neutrones, con iones pesados, o con electrones.

El bombardzo iénico permite simular los efectos de la irra-
diacién por neutrones en una eseala de tiempo mucho més reducida,
siempre que se 2vite el estadio en que los efectos qufimicos de
las impurezas s> hacen importantes. El bombardeo electrénico -
por otra parte- ofrece la posibilidad de observaciones in-situ

del dafio por raliacién a medida que éste se produce.



It.1.1. Ilrradiacibn por neutrones

En la Tabla | puede verse que las dosis de irradiacibn
estdn en el rango de 3.0 x !0'9 ncm-2 a8 x IO2| ncm-z.(ED |
MeV) y las temperaturas de irradiacibn, entre la ambiente y

550°C.

Williams y Gilbert (4) observaron en Zircaloy-2 que la
densidad de agrupamientos de defectos y anillos de dislocaciones
alcanza un valo~ de saturaciédn de & 3 x IOI6 cm-3 para dosis in=
feriores a 5.0 x IO20 ncm—2 a 300°C. Esta densidad no aumenta

significativamete con dosis més elevadas (hasta «x |022 ncm-z);

sin embargo, se observa un aumento en el diémetro promedio de

esos defectos.

[ ]
Asf, el pico del espectro de tamafios se corre de 50 A

. 19 -2 ° . 21
para dosis de 4 x 10 " nem ~ a 100 A para dosis de 2 x 10

ﬁcm—z. A 300°C v en el rango de dosis utilizadas no observaron
crecimiento ni interaccidn de anillos de dislocaciones. Los de-
fectos inducidos por irradiacién a & 500°C son similares a los
observados en el Zircaloy-2 irradiado a 300°C, si bien la pro-
porcidn de anil'!os de mayor tamafio es m&s alta. La evolucién de
los defectos frunte a recocidos post-irradiacién a = 500°C du-
rante | h es sinilar. para materiales irradiados a 300°C y a
500°C, esto es, o bien se aniquilan o bien crecen hasta alcanzar
un diémetro de -« 300 R. Para recocidos de | h a 550°C, los ani-
Ilos que no des.parecen interaccionan durante su crecimiento for-
mando una red d: dislocaciones. No se observé una disminucién
significativa d: defectos en la vecindad de bordes y subbordes
de grano en matcrial irradiado (sin recocidos posteriores) asf
como tampoco la formacibén de huecos. Por otra parte, apdarecen
hidruros con moirfologfa de placa, efecto que aumenta con la do-

sis. Williams y Gilbert asociaron estas placas con fuentes de



dislocaciones y sugirieron que las trazas |ibres de defectos obser-
vadas en los especimenses sometidos a recocido post-irradiacibn, se
forman a medide que las dislocaciones emitidas desde los hidruros-
durante la precipitacién o durante el enfriamiento subsiguiente-ani
quilan los defectos induciaos por irradiacidén en el curso de su
movimiento.

Especimenes de Zr, Zry-2, Zr-2.5 Nb y Zr-2 Mo fueron irradia-
dos por Carpenter y Watters (5) con dosis de 5.5x|0'9 ncm_2 a una
temperatura de 50-100°C. El dafio inducido por irradiacibén fué ana-
lizado por microscopia electrénica en dos grupos con distintos tra-
tamientos previos a la irradiacién. En uno, los materiales fueron
recocidos en la fase X con el objeto de alcanzar la estructura de e
quilibrio. En el otro, las muestras fueron templadas en agua desde
la fase A luego de un recocido de | h a 1000°C. En los especimenes
pre-recocidos en la fase de bajas temperaturas se observaron agru-

. [+]
pamientos de defectos puntuales con un diémetro de 30-70 A y una

concentracibdn estimada de 5xl0I6 cm-3. En las muestras de Zr-Nb y
Zr-Mo templadas desde la fase 3 y sometidas a un recocido post-irra
diacién de | h a 460°C, se observé una densidad de precipitados fi-
nos, no pudiéndose distinguir si habfa algin dafio residual.

La influencia de tratamientos previos a la irradiacién y de
la temperatura de irradiacidon en la microestructura resultante en
Zr y en Zircaloy-2 fueron estudiados por.Riley y Grundy (6).
La mayoria de los anillos observados presentan un didmetro infe-
rior a 500~600 K, mostrando ulteriormente una tendencia a for-
mar |ineas de dislocaciones por algin proceso de combinacién.
En Zircaloy-2 pre-recocido e irradiado a 300°C, el diémetro pro-
medio de los anillos es de 250 X. Independientemente de los va-
lores particulares relativos al tamafio de los defectos, los resul-
tados presentados en (6) indican las siguientes caracterfsticas:
1) En Zircaloy-2, en el rango de temperatura de irradiacién de
200-400°C, a medida que disminuye la temperatura de irradiacién

lg distribucién de tamafios es més estrecha y el pico de tamafio



es m&s pronunciado que en la distribucién que se obtiene para el
Zr puro; 2) para ambos materiales, la eficiencia del trabajado
en frio previo a la irradiacién para la aniquilacibén de defectos
inducidos aumenta a medida que disminuye la temperatura de irra-
diacién. Dicha eficiencia es-mayor en Zircaloy-2 que en Zr puro;
3) las distribuciones de tamafios son semejantes para ambos mate-
riales pre~recocidos e irradiados a 400°C. En este trabajo, los
vectores de Burgers no pudieron ser determinados sin ambiglieda-
des. No obstante, los autores sefialaron que algunas observaciones
pueden explicarse por los valores % (1123) y % fi120]. Asimismo,
los planos de hébito parecen ser b&sicamente piramidales (los
X]OTO}y XIIEQDsi bien otros resultados sugieren que también los
planos {1125} pueden ser significativos en el Zr ya que hallaron
evidencia de crecimiento de anillos y movimiento de dislocaciones

en esos planos.

Kelly y Blake (7) estudiaron las caracterfsticas de los a-
nillos de dislocaciones inducidos por irradiacibén en Zr someti-
do a recocidos post-irradiacibn. Concluyeron que, en Zr irradia-
do con una dosis de 1.4 x IOZO ncm--2 y luego recocido durante |
h en el rango 450-500°C, se. forman anillos perfectos. Tanto en
este caso como en el de especimenes irradiados a 300°C sin reco-
cido ulterior, el vector de Burgers es el a 1120 y no hay ani-
llos en el plano basal. Los anillos no son3de borde puro y el
4ngulo entre la normal al plano de h&bito y el vector de Burgers
disminuye a medida que aumenta el radio del anillo. Al cabo de

un recocido de | h a 490°C, encuentran que 2/3 de los anillos son

intrinsecos (de vacancias).

Adamson, Bell y Lee (8) estudiaron el dafio por radiacibn
en Zr puro recristalizado y en Zircaloy-2 recristalizado, tra-

bajado en frfo y recocido previo a la irradiacién. En Zircaloy-2



de alta pureza irradiado a 327°C con una dosis de 6.4 x 1020 ncm-\2

observaraon defectos con un di&metro de x 100 Z. Zircaloy~2 de me-
nor pureza exhibe una estructura de dafio similar para las mismas
condiciones. Estos autoreé observaron ademd&s un efecto de contras-
te peculiar en la microscopfa electrénica de l&minas delgadas de
ambos materiales consistente en bandas alternadas de contraste
blanco y negro superpuestas a la estructura usual de dafio. Este
efecto, observado en Zircaloy-2 irradiado a 327°C con una dosis

de 6 x IO20 ncm_z, fué denominado ”“corderoy”. Estas dosis son

x| orden de mangitud mayores que las utilizadas en las referen-
sias (6) y (7) en donde no se observé este efecto. Bell (9) des-
cribié las caracterfsticas esenciales del corderoy en los siguien-
tes términos: a) Se observa sélo cuando el cristal tiene una o-
rientaciédn muy cercana.a una posicibn de Bragg exacta; b) en gene-
ral, la direccién de las bandas coincide con la traza de un plano
basal (0001) en la l&mina; c) la extensidn, intensidad y espacia-
do del corderoy varfan de un especimen a otro; d) el corderoy
puede el iminarse por deformacién plé&stica severa o por un reco-
cido post-irradiacién de & | h a 450°C o m&s alta, ain cuando
queda una cantidad considerable de dafio residual; y e) el corde-
roy no es debido @ un alineamiento de defectos inducidos por i-

rradiacién.

Northwood y Gilbert (10) observaron un contraste de corderoy
similar en Zircaloy-2 irradiado a 290°C con una dosis de 7.8 x
IO2I ncm—z; este contraste permanecié luego de un recocido de
| h a 400°C. Kelly, Blake y Jostsons (11), a diferencia de Bell,
interpretaron el efecto de corderoy en Zr en términos de un a-
lineamiento de anillos de dislocaciones con vector de Burgers
a [IIQO] en bandas paralelas al plano basal y una consecuente

relajacién de las l&minas delgadas usadas en microscopfa elec-

trénica de transmisién. Estos autores sefialan que obviamente



el corderoy no existe en especimenes masivos de Zr irradiado,
pero puede ser considerado como un efecto tfpico de l&mina
delgada causado por la relajacibén de la |&mina debido al largo

‘alcance del campo de tensiones de los anillos alineados.

[1.1.2. Bombardeo ibnico

La masa de los iones de Kr+ es similar a la de los &to-
mos de Zr. Por esta razén, Gulden y Bernstein (12) bombardearon
|&minas de Zr con iones de Kr+ de 150 keV para estudiar el dafio
por radiacién mediante microscopfa electrénica. La dosis utiliza-
da fué de IOI3 iones cm-3 y la implantacién fué realizada a tem-
peratura ambiente. Los resultados obtenidos a una temperatura es-
timada de 600°C (las I&minas fueron calentadas con el haz electré-
nico para mejorar la superficie) son similares a los obtenidos
por Kelly y Blake (7) ya que todos los anillos inducidos por irra-
a (1120].
3

Ademés, los anillos tienen -al igual que en la referencra (7)-

diacidén presentan un vector de Burgers basal, del tipo

una componente de tornillo, siendo el &ngulo entre la normal al
plano de hé&bito y el vector de Burgers de hasta 30°. Estos auto-
res sugieren que la dispersién de orientacién de los anillos pue-
de explicarse por tensiones locales debidas a anillos vecinos o
por tensiones térmicas generadas durante el calentamiento de la
I&mina por el haz electrénico. Por otra parte, y a diferencia de
Kelly y Blake, encuentran que todos los anillos son extrinsecos

(de caré&cter intersticial).

Riley y Grundy (6) obtuvieron resultados diferentes de
los de Gulden y Bernstein bombardeando |&minas delgadas de Zir-

caloy-2 con Kr+2 de 80 keV y una dosis de f0|4 iones em ~. Con

un recocido post-implantacién observaron anillos de dislocacio~



1o

ciones grandes cuyo plano de hébito es el (1125) y vector de

Burgers no basal, posiblemente del tipo % (1123] .

Adamson y coautores (8) y Lee y Koch (13) realizaron es-
tudios en Zircaloy-2 irradiado con iones de Ni+2 y de Ni+6. Los
primeros utilizaron iones de 5 MeV y de 46.5 MeV en el rango de
temperatura 300-600°C durante la implantacién y dosis de aproxi-
madamente dos 6rdenes de magnitud superiores a las usadas en
las experiencias con Kr+ (dosis variables entre 0.65 y 87.0 dpa;
| dpa equivalente a 8 x IOI4 iones cm para Ni+ de 5 MeV. Ver
Apéndice 1). Los efectos con ambas partfculas debieran ser simi-
lares, pero dada la alta dosis de Ni+6 la posibilidad de influen-
cias qufimicas no debiera descartarse. Adamson et al (8) muestran
que para dosis menores que 10 dpa (equivalente a 8 x IO2| ncm 2)
y temperaturas inferiores é 400°C, los defectos predominantes
son manchas negras y anillos de un di8metro de = 100 Z. Para es-
tas condiciones, el dafio es similar al producido por neutrones
excepto la estructura de corderoy. Para dosis de 2.5 x IO-'4 dpa/
seg se observa muy poco dafio residual al cabo del bombardeo a
500°C. A 1.7 x IO-'2 dpa/seg. se retiene dafio cuando el bombar-
deo es a 500°C, pero se recupera in-situ cuando es a 600°C.
Tanto en (8) como en (13) se describen estructuras de defectos
alineados en planos {0002} para altas dosis de implantacibn
(>3 dpa) y temperaturas entre 400 y 500°C. Los defectos indi-
viduales en las |lfineas tienen un djémetro de » 70 X siendo el
espaciado entre |ineas de 2 300 Z. Superpuesta a estas I fneas
se observa una distribucién al azar de defectos dé =120 Z de
di&metro. Lee y Koch (13) sugieren que estos defectos alinea-

dos se originan por la presencia de hidruros, circonio y pro-

bablemente complejos de Zr-Ni.



I1.1.3. Bombardeo electrébnico

La variacién de la estructura de defectos inducidos
por irradiacién en funcibén de la temperatura de irradiacién
y de la dosis ha sido estudiada en Zr irradiado con electrones
de | MeV por Gelles y Harbottle (14). Los resultados de estos
~autores pueden resumirse como sigue: |) A temperaturas inferio-
res a 300°C se observa una alta densidad de manchas negras, pe-
ro por encima de 350°C se pueden discernir anillos individua-
les con un di8metro mayor que (00 X; 2) la estructura de ani-
llos no se observa cuando la temperatura es de 600°C o existe
una alta densidad inicial de dislocaciones. Estos resultados
son similares en Zr y en Zry-2; 3) se observan anillos para
dosis superiores a 0.1 dpa (I dpa=2xl022 ncm-2 supoﬁiendo una
seccibn eficaz de dispersién de 30 barns para electrones de
| MeV) y a medida que aumenta la dosis los anillos se alinean
en la direccibn (IliO]; 4) para dosis mayores que 0.6 dpa a
400°C ya no pueden distinguirse los anillos individuales por-
que los mismos interaccionan formando una red compleja de dis-
locaciones; 5) la mayorfa de los anillos tienen un vector de

|

Burgers del tipo 3 (IliO]. Sin embargo & 5% de los anillos es-

t&n caracterizados por un vector de Burgers no-basal.

I1.1.4. Resumen

Las observaciones m&s importantes acerca de la forma-
cién de anillos de dislocaciones en materiales irradiados de

base Zr pueden sintetizarse como sigue:

1) En Zry-2 irradiado a 300°C, la densidad de defectos (anillos
20 -2
m

y agrupamientos) se satura para una dosis «~ 5 x 10 nc ’



2)

3)

4)

5)

6)

7)

8)

2

21 -2

| legando las observaciones hasta una dosis de 8 x 107  ncm .

No se observa ni crecimiento ni interacciédn de anillos (4).

‘ -2
En Zry-2 irradiado a 500°C con una dosis de 4 x IO2I ncm se
observan defectos similares a los del material irradiado a
300°C (4).
En las irradiaciones de |) y 2) no se encuentran anillos con

[+]
di&metro superior a los 200 A (4).

En Zry-2 y en Zr irradiados a temperaturas entre 200°C y
400°C con una dosis de 1.0 x IO20 ncm_2 se observan anillos
de hasta 500-600 X de di&metro. No se observa un crecimiento
ulterior sino m&s bien una tendencia a formar |fneas de dis-
|l ocaciones (6).

En Zr y en Zry-2 irradiado a 327°C con una dosis de 6.4 x IO20

[+ ]
ncm se observan defectos con un didmetro de & 100 A (7).

6

En Zry-2 irradiado con Ni+2 y Ni+ a 400°C y con dosis inferiores
a 10 dpa los defectos tienen un diémetro de & 100 K. Para dosis
de 2.5 x I0—4 dpa/seg a 500°C se observa muy poco dafio residual.
Lo mismo ocurre a 500°C y con dosis de 1.7 x IO_2 dpa/éeg, pero

a 600°C con esta dosis el dafio se recupera in-situ (8).

En Zr irradiado con electrones no se observan anillos para
dosis inferiores a 0.1 dpa. A temperaturas de irradiacién su-
periores a 350°C se.observan anillos con diémetros, mayores que
100 R. No se observan anillos a 600°C. Para dosis mayores que
0.6 dpa a 400°C no se observan anillos individuales, sino una

red de dislocaciones (14).

Recocidos post-irradiacién a 500°C durante | h para los casos
1) y 2) producen la aniquilacién de algunos defectos y el cre-

o
cimiento de otros hasta un diémetro de & 300 A. (4).
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9) Recocidos post-irradiacién a 550°C de | h para loscasos 1)
y 2) producen la aniquilacién de algunos defectos y el cre-
cimiento de otros que interaccionan formando una red de dis-

locaciones (4).

10) En Zr irradiado con una dosis de 1.4 x I020 mcm--2 a tempera-

tura ambiente y recocido post-irradiacién | h a 450-500°C,

los anillos que se observan son perfectos (7).

I1) En Zr irradiado en las mismas condiciones que en 10) y reco-
cido post-irradiacién | h a 490°C, 2/3 de los anillos son
intrinsecos (7). '

13

12) En Zr irradiado a 600°C con Kr' con una dosis de 10~ iones

-2 .*
cm “ todos los anillos son extrinsecos (12).

13) En Zr y en Zry-2 el trabajado . en frio previo a la irradiacién
favorece la aniquilacién de los defectos inducidos por irra-
diacibn, siendo la eficiencia mayor cuanto menor es la tempe-~

ratura de irradiacién (13).

I4) La densidad de defectos inducidos por irradiacién no disminu-
ye significativamente en la vecindad de bordes y sub-bordes

de granos.(4).
I5) No se observa la formacién de huecos (4,8).

16) Se observa precipitacién de hidruros (4,8,13,14), efecto que

aumenta con la dosis (4).

17) Se observan anillos con planos de hébito ilOTO} , illiog y
1II§SS y vectores de Burgers % [IIEOK para los primeros y
I .

3 L1123} para el dltimo (6,14).

I8) No se observan anillos en el plano basal. Todos tienen vector

de Burgeré % [IIEO] pero no todos son de borde puro (7,|l,|2).
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1.2, Crecimiento por irradiaciédn en Zr y sus al eaciones

Los primeros estudios sobre crecimiento por irradiacibn
en circonio fueron realizados por Buckley (15) quien observé
(16) una expansibn segiin las direcciones cristal inas a y una
contraccidn segin el eje ¢ en un monocristal, mientras que el
“volumen se habfa mantenido constante. Este autor sefiala que la
ausencia de dilataciédn volumétrica sugiere que los responsables
de la distorsién macroscbdpica son agregados de defectos puntua-
les m&s bien que defectos individuales. En esa discusién (lé)'
menciona que estudios de microscopfa electrdénica revelaron una
estructura de dafio consistente con una hipétesis de que las dis-
torsiones segin los ejes a y ¢ se deben, respectivamente, a agre-
gados de intersticiales en planos prism&ticos y a discos de va-
cancias que condensan en el plano basal. Como ejemplo, presenta
el caso de una |l&mina delgada proveniente de un cristal masivo
que habfa sufrido una distorsién macroscépica de 5 x IO_5 duran-
te la irradiacibén. En dicha |&mina eran visibles 1.2 x IOIS -3
agregados de intersticiales de ~ 150 A de di8metro y IO|6 -3
agregados de vacancias de 20-50 A de diémetro que contrubuurfan
via la deformacibén local, ubicados conforme a su teorfa, a una

distorsién promedio de 6 + 2. 10~ 5

Hesketh y col. (17) estudiaron el crecimiento en Zry-2 po-
licristalino y texturado recocido previo a la irradiacién 20 h
a 550°C, utilizando un método diferencial. Las muestras fueron
irradiadas en distintos reactores en el rango de temperatura
78°K-300°C y con dosis de hastaxs IOZ' ncm_z. Los resultados
que obtuvieron (verTabla I1) Fuefon los siguientes: |) La depen-
dencia con la temperatura de irradiacién en el rango mencionado

es pequefia. Se observa una disminucién en la velocidad de creci-

miento cuando la temperatura aumenta de 78°K a 40°C; 2) Cuando
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se disminuye la temperatura desde 280°C a 230°C o a 160°C, se
observa un incremento inmediato en fa velocidad de crecimiento
seguido de una disminuciédn hasta un valor bajo o cero que se
mantiene durante un perfodo de tres dfas; 3) El cambio de volu-

men es despreciable comparado con el cambio de forma.

Harbottle (2) también estudié |a dependencia del crecimien-
to por irradiacidén con la temperatura y la dosis en el rango de
78°C-300°C, en Zry-2 recocido. Sus conclusiones fueron: |) la de-
formacién de crecimiento es proporcional a una potencia de |la do-
sis, veg. £ o (#t)" donde n=0.4 a las temperaturas 78°K, 40°C,

y 80°C, y n=0.7 a 280°C; 2) la dependencia del crecimiento con la
temperatura de irradiacién en ese rango es pequefia; 3) el menor
crecimiento a bajas dosis a 280°C es probablemente debido a una
menor densidad‘de aniltos y a la barrera para nuclear, pero el
alto exponente (n=0.7) se debe al r&pido crecimiento de los ani-

Ilos m&s grandes.

Los cambios dimensionales en policristales de Zry-2 y en Zr-
2.5% Nb con distintos tratamientos previos a la irradiacién (re—
cocido, trabajado en frfo, templado y envejecido) fueron investi-
gados por Ibrahim y Winegar (18). Los especimenes fueron irradia-
dos a 70°C con un flujo répido de 2.9 x |0I3 ncm_2 seg-l (flujo
integrado de 4.8 x i020 ncm—z) y a 260°C280n un flujo de 1.75
-2
m

nc ncm-z). Sus resultados

seg" (flujo integrado de 5.0 x 10
indican: |) el crecimiento por irradiacién én Zry-2 pre-recocido,
en Zr-Nb pre-recocido y en Zr-Nb templado y envejecido previo a
la irradiacibn es cercano al esperado de los c&lculos basados en
su textura (19) y del crecimiento calculado para monocristales
de Zr; 2) tanto en Zry-2 como en Zr-Nb, l|la dependencia con la

temperatura de irradiaciédn entre 47°C y 260°C es pequeiia; 3) los

cambios dismensionales de ambas aleaciones trabajadas en frio antes
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de irradiar no pueden ser ajustadas por los cé&lculos basados

en la textura, ya que posiblemente ocurren cambios adiciona-
les por relajacién de tensiones y aparece una componente de
crecimiento debida al trabajado en frf{o. A diferencia de
Harbottle ( 2) la correlacién enunciada en |) fué hallada su-
poniendo una relacién lineal entre el crecimiento y el flujo
integrado. Esta relacién fué también supuesta por Kelly y
Buckley (19) quienes, al igual que en (i18), no pudieron corre-
lacionar el crecimiento medido en Zry-2 trabajado en frfo con
el esperado tebéricamente. Estos autores observaron un crecimien-
to -tanto por irradiacién neutrénica como con fragmentos de
fisiébn- considerablemente menor en Zry-2 fuertemente texturado
que en monocristales de Zry. Este efecto puede explicarse en
términos de relajacién de tensiones o de una componente de cre-

cimiento debida al trabajado en frio opuesta a la de irradiacién.

También Fidleris (20) realizé un estudio experimental sobre
el efecto del trabajado en frio y de recocidos para relajar ten-
siones, en el crecimiento por irradiacién en policristales de
Zr, de Zry-2 y de Zr-2.5% Nb texturados. Los especimenes fueron
irradiados en el rango 120-360°C con flujos répidos entre
7 x IOI2 ncm-2 seg“I y 2.5 x IOIV3 ncm-2 seg-|.En las primeras
etapas de irradiacibn a 130-150°C se observd en policristales
de Zry-2 de textura similar -la mayorfa de los planos basales
eran cercanamente normales al eje de medicibn- efectos opuestos
segin el tratamiento previo. Asf, en el espécimen trabajado en
frio se produjo una elongacidn mientras que en el material re-
cocido | h a 800°C se midié una contraccién (un efecto similar
se observé también en Zr puro, esto es, al cabo de una irradja-
cién de 1.9 x IO20 ncm-,2 a 360°C, el especimen recocido se habfa

contraido en un 0.01% mientras que el trabajado se habfa elonga-

do en un 0.05%). Por otra parte, en ambos especimenes de Zry-2
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se observd después de un flujo integrado de | x |0I8 ncm--2
una elongacibén que aumentaba muy lentamente con la dosis. El
efecto del gradb de relajacibén de tensiones se estudid en mate-
riales recocidos durante distintos perfodos de tiempo a 400°C.
Por ejemplo, en especfmenes de Zr-2.5% Nb irradiados a 320°C has-
ta 2.3 x |020 ncm_2 se observbé que el crecimiento por irradia-
cibén disminuirfa en un factor 5 al recocer a 400°C durante 72 h
para relajar las tensiones. Tratamientos fuera del reactor a
300°C no produjeron cambios significativos en las dimensiones
de Zry, Zry-2 y Zr-Nb trabajados en frfo. Sin embargo, a 400°C,
los cambios dimensionales fueron apreciables. El autor sefala
que irradiaciones a 300°C causan un cambio de longitud similar
en magnitud y en direcciédn al que se obtiene con recocidos a
400°C fuera del reactor. Por lo tanto sugiere que los cambios
en longitud del material irradiado sin recocidos posteriores al
trabajado en frfo es debido a la relajacibén de tensiones residua-
les durante la irradiacibén. Sefiala -consecuentemente con sus ob-
servaciones- que durante la irradiacién de un material anisotré-
pico trabajado en frio existen por lo menos tres contribuciones
al cambio de forma, v.g., textura, grado de relajacién de tensio-
nes y caracteristicas del trabajado en frfo. Las dos primeras
pueden‘ser de uno u otro signo y parecen saturarse para flujos
integrados de | x IO20 ncm_2 o menos. En cuanto a la dltima es
positiva en la’'direccién del trabajado y su velocidad no dismi-

nuye ni siquiera a dosis de 2.7 x 102! nem™2 (21,22).

Buckley y Manthorpe (23) investigaron el crecimiento en a-
leaciones de Zr-Ti en todo el rango de composicién (estes metales
son completamente miscibles). Se usaron especfimenes fuertemente
texturados dopados con U enriquecido para dar en todos los casos

- -1
un contenido de 0.2%de U235 y 3 x IOl2 fisiones cm 3 seg , es-
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timéndose la temperatura de irradiacién en 120 + 20°C. En Zr

+
puro se observ6 una disminucién de la deformacién por fisibén
desde 8 x IO_28 a una dosis de 1.5 x l0|7 fisiones cm-'3 hasta

4.7 x 10728 4 9 x 108 fisiones cm'3, y las deformaciones tota-

les para dosis mayores que l0l8 fisiones cm ° se representaron

por una expresién de la forma &€= |.] x IO-l8 (D)o'63. En Ti y

en las aleaciones de Zr-Ti se observaron tendencias similares.
Hilditch (24) irradié muestras policristalinas de aleaciones de

Zr en el rango de 75° a 100°C, confirmando por densitometrfa

la ausencia de cambio de volumen. Sin embargo, este autor irra-

dié un monocristal esférico de Zr con una dosis de 7 x IO20 ncm—2

y observé una expansién segin el eje a Junto con una leve expansién
segin el eje c. Un incremento de longitud en la direccién del eje

c también fué observado.por Fidleris (25) en un monocristal de Zr

puro.

Carpenter y Northwood (26) estudiaron la contribucién de ani-
Ilos de dislocaciones al crecimiento por irradiaci6n del Zircaloy-
2, a 573°K. Para determinar un Ifmite superior a los valores de
los cambios dimensionales supusieron que todos los anillos ~cuya
densidad y tamafio fueron determinados por microscopfa electréni-
ca- eran extrinsecos y tenfan el mismo vector b de Burgers. Por
otra parte supusieron que el especimen tenfa una textura del 100% .
Asf, el méximo crecimiento €G en la direccibén del vector de Burgers

est8 dado por

donde CD es la fraccién atémica total de defectos en la forma de
o

anillos. Sus cé&lculos suponiendo un radio de 35 A dieron un cre-

cimiento sensiblemente inferior al observado en Zircaloy-4 reco-

cido y trabajado en frfo, lo cual los llevé a concluir que la
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contribucién al crecimiento debida a anillos es secundaria frente

a otras posibles contribuciones.

Pueden formularse dos criticas importantes a estas conclu-
siones. Por una parte, Carpenter y Northwood (26) al igual que
Williams y Gilbert (4) consideran un anillo plano constitufdo
por una monocapa. Esto es incorrecto ya que el anillo es perfec-
to y debe considerarse en un plano corrugado, lo cual es consis-
tente con un volumen/anillo Tirzb, donde r es el radio del ani-
llo. Esto darfa el mismo valor de Eg, un 25% del valorctotal
observado, que el obtenido por esos autores si se toma - - Por
otra parte como CD depende de rz, una variacidén en r obviamente
afecta considerablemente el valor de t:G' Por ejeTplo, si se
toman los datos de la referencia (4) donde r 50 A, la contri-
bucién debida a anillos se eleva a %« 50%. No es irrazonable
pensar que los datos de (26) pueden estar afectados de un error
significativo ya que los radios reportados en la literatura mues-

tran una dispersidn considerable.

De la discusidn precedente no puede inferirse que la contri-
bucién al crecimiento debido a anillos de dislocaciones no sea
significativa, por el contrario, dicha contribucién parecerfa es-
tar soportada por las observaciones de Adamson (22) quien estudid
la variacibn de EEG con el grado de deformacién pre-irradiacibn y
la recuperacidn del crecimiento por recocidos post-irradiacibn a
783°K en Zircaloy-4. En efecto, Adamson observé que la recupera-
cién es tanto mayor cuanto menor es el grado de deformacién. Asf,
el material recocido recupera su crecimiento en forma préctica-
mente total, mientras que especimenes deformados experimentan un
crecimiento creciente con la deformacién y un porcentaje de recu-
peracién similar al de los recocidos. Este punto se discute en

mayor detalle en el Capfitulo V.
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Fidleris (27) resumié algunas observaciones experimentales,
Fig. |. De esta figura se puede inferir que mientras que el cre-
cimiento en materiales deformados antes de la irradiacién sigue

21

. -2
una ley uniforme hasta dosis elevadas ( D> 10 ncm 7), los mate-

riales recocidos muestran para dosis menores una saturaciédn apa-

rente.
La Tabla 1l (28) resume los resultados experimentales de los
diversos investigadores citados. La Tabla 111 (27) muestra datos

extrapolados de la Tabla ||, a la misma dosis de irradiacidn para.
Zr y Zry-2 recocido previo a la irradiacién (presumiblemente sin
tensiones residuales) usando una ley como la propuesta por
Harbottle (2) para los valores extrapolados. Las observaciones
més importantes pueden sintetizarse como sigue: |) En policrista-
les texturados y presumiblemente bien recocidos (sin tensiones
residuales) el crecimiento por irradiacién es poco dependiente

de la temperatura en el rango 78°K-300°C; 2) existe en materiales
recocidos una tendencia hacia |la saturacién del fenémeno para
dosis elevadas ( 2 | x IO20 ncm-z) (27); 3) En monocristales,

el crecimiento es varias veces menor -5 a |0 veces, segin los re-
sultados de Buckley (I5)=que en policristales, si bien las obser-
vaciones relativas a los primeros parecen contradictorias; 4) En
policristales, los resultados existentes muestran que no hay cam-
bio de volumen durante el crecimiento por irradiacién (17,24);

5) El crecimiento en policristales (Zry-4) deformados antes de
irradiar es mayor que en el material recocido, siendo tanto mayor
cuanto mayor es la deformacién (22); 6) En material pre-recocido
(Zry-4) la recuperacién del crecimiento por tratamientos tér-

micos es completa, mientras que lo mismo no ocurre en especimenes

pre-deformados (22).
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I11. ANISOTROPIAS EN Zr-of Y SUS ALEACIONES

I1l.]1. General

'EI efecto de las anisotropfas de las distintas propieda-
des ffisicas -consecuencia de la anisotropfa cristalina caracte-
rfstica de los materiales hexagonales~- en los cambios dimensio-
nales inducidos por irradiacién marca la diferencia fundamental
entre el crecimiento por irradiacién y el hinchado. Los model os
que tratan de describir el primer fenémeno debén tomar en consiji-
deracién, por lo tanto, una o varias de dichas anisotropfas de
acuerdo con las caracterfsticas del espécimen particular, v.g.
si es mono o policristalino, su textura, su composicibn, su con-
tenido de dislocaciones, su estado de tensiones internas (27),
forma de grano y con las condiciones de irradiacién (temperatura,

flujo, dosis, radiacién, energfa incidente).

Se sefialaran a continuacibn varias anisotropfas y su cone-
xién con mecanismos de crecimiento posibles. Los coeficientes
lineales de expansién térmica, 'o(c'y o(a (29), y de las constan-
tes elésticas (30) han sido medidos en todo el rango de tempera- -
tura de existencia de la fase of , en Zr puro. En el Apéndice |1
se muestra que laanisotropfa del coeficiente |lineal de expansiénb
térmica es demasiado pequefia como para dar cuenta de la formacién
de anillos de dislocaciones cbn diferentes orientaciones de los
vectores de Burgers, dependiendo de su naturaleza. Por otra parte,
como se describib en el Capftulo |Il, se han observado anillos
inducidos por irradiacién que presentan -en la mayorfa de los ca-
sos- un vector de Burgers del tipo % [lliO]. Luego, si y mientras
se expanden, este proceso ir§ acompafiado por un cambio dimensional
en cualquier direccién paralela al plano basal. Como se. vié ante-
riormente (Cép. 11.2) algunos autores (26) concluyeron que estos

defectos tienen un peso despreciable en el crecimiento total ob-
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servado, en especfmenes policristalinos. Sin embargo, como ya se

discutib, esta afirmaciédn es cuestijonable.

En cristales hexagonales, los vectores de Burgers m8s frecuen-
temente observados se hallan en el plano basal, de allf el bajo
nimero de sistemas de deslizamiento (el [IIQO] i}OTO} predomina
a temperatura ambiente en Zr-o (31)). Luego un trepado neto de
la red de dislocaciones producirfa un efecto andlogo al de anillos

extrinsecos (prisméticos) en expansibdn recientemente descripto.

Las colisiones enfocadas (focusones) (32,33) pueden ser im-
portantes a muy bajas temperaturas debido a la fuerte disminucién
de la movilidad de los defectos puntuales. En este trabajo no se
prestard una atencién particular al rango de temperatura en que

esta anisotropfa podrfa vincularse al fenbmeno de crecimiento.

I11.2. Modelos de crecimiento por irradiacidn

En la década del ’50, diversos investigadores trataron

de explicar el crecimiento por irradiacién en U-o en términos
de la anisotropfa cristalina y del dafio por fragmentos de fisién
(ver bibliograffa en la ref. 15). Buckley (I5) realizé una re-
visibén suscinta de datos experimentales y de modelos existentes,
sefialando las limitaciones de estos dltimos y estudibé experimen-
talmente el fenbémeno en U-o irradiado con neutrones térmicos

y en materiales no fisionables, entre ellos el Zr-d& , irradiados
con fragmentos de fisién. Apoydndose en sus resultados experimen-
tales, propuso un modelo de crecimiento basado en un mecanismo
de generacién de anillos de dislocaciones por agregacién de los

defectos puntuales creados por las colisiones de desplazamiento.

Para explicar el fenémeno deben existir dos tipos de ani-

llos, v.9., los que se forman como consecuencija del colapso de
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un disco de vacancias en planos con una componente normal al

eje de contraccibén, y los que se forman por el colapso de un
disco de intersticiales en planos con una componente normal

al eje de extensién (ver Fig. 2). Buckley sefiala dos mecanismos
posibles para la formaciédn de los discos cuyo ulterior colapso
produce los anillos de uno u otro tipo. Por una parte, el de
fluctuaciones, térmicas al azar en presencia de tensiones; un
cdlculo estimativo para el caso del U-A4 |o conduce a descar-
tar este mecanismo ya que la energia de activacién para nuclear
un anillo es demasiado alta. El otro mecanismo posible es el

de agregado de defectos puntuales creados ya sea térmicamente

o por colisiones de desplazamiento. Este mecanismo est8 basado
en las caracterfsticas geométricas del dafio. Diversos anélisis
tebricos (34,35) relativos a la atenuacién de partfculas ener-
géticas predicen que sus recorridos a través de una red metélica
terminan en spikes de desplazamiento, con &tomos eyectados hacia
posiciones intersticiales en un casquete que rodea a una zona
‘central conteniendo -esta Gltima- una elevada concentracién de
vacancias (Fig. 3). Esta distribucién espacial de defectos es
justamente la requerida para condensar en forma atérmiqa discos

separados de vacancias e intersticiales.

La condensacibén de ambos tipos‘de defectos deberfa ocurrir
en el mismo pland cristal ogr&fico para el cual EI -}la energfa
el§stica del anillo resultante m&s la energfa de la falla de
apilamiento- fuera un minimo. Pero este proceso no da lugar a
ningin cambio de forma ya que la expansién debida a los anillos
extrinsecos es contrarrestada por la contraccién debida a los
intrfnsecos. Ahora bien, si el dafio es acompafiado localmente por
variaciones apreciables de temperatura (spike térmico) se pueden
desarrol lar tensiones considerables debido a la anisotropfa del

coeficiente lineal de expansié6n térmica. Consecuentemente, habré
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orientaciones de equilibrio diferentes para anillos de uno u otro

tipo ya que en este caso debe ser mfnima la suma

E,=E, + Tr’ &b
donde el segundo término es debido a la presencia de una tensibn
direccional &b, los signos + y - se aplican respectivamente a
vacancias e intersticiales, y r es el radio del anillo (conside-
rado, por simplicidad, circular). En general, este mecanismo im-
plica que la elongacién debe producirse en la direcéién de mini-
ma expansibn térmica mientras que la contraccibén es en la de

méxima expansibn.

El modelo de Buckley explica en forma satisfactoria -semi-
cuantitativa- el crecimiento en U-d , cuyos coeficientes de ex-
pansibén |ineal son altamente anisotrépicos (C*c = 30 x |0-6/°C
y ola ¥ 0, donde c es la direccién [010] y a la [100}). Los dis-
cos de vacancias colapsan preferencialmente en los planos {llO%,
mientras que los de intersticiales lo hacen en los {OIO} ’ cémo

se ilustra en las Figs. 4 y 5.

El crecimiento en U-d es =a diferencia del Zr- o -~ fuerte:
mente dependiente de la temperatura (G(77°K) 2 10 G(350°K)).
Buckley sefiala que a la més alta temperatura de irradiacién el
proceso de recombinacibén en los intervalos de tiempo entre spikes
sucesivos que se superponen, es muy eficaz y sugiere que la depen-
dencia de G con la temperatura debiera ser discontinua, presentan-

do tres estadios:

) El debido a la migracibén de intersticiales creados por irradia-
cidn hacia agregados de vacancias (esta recuperacién ocurrirfa

por debajo de 77°K).
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2) El debido a la difusién de vacancias hacia agregados de
intersticiales, vigente & tempordture asbjente.
3) El debido a la aniquilacibn mutua de agregados de vacancias

e intersticiales por auto-difusién (entre 400°C y 500°C).

Las magnitudes de los efectos ) y 2) dependen naturalmente
de las proporciones relativas de defectos puntuales condensados -
a defectos libres. Esta relacién debe ser 11/10 para explicar la
disminucién de G en un factor 10 cuando la temperatura de irradia-
cién aumenta de 77°K a 350°K. Otras diferencias importantes en-
tre el crecimiento en Zr-d y en U-d es que, en este Gltimo,
el parémetro G en mono y en policristales es idéntico y que no
es afectado por deformacién pléstica previa a la irradiacién.
Por otra parte, la relevancia del spike térmico es confirmada
por las experiencias d& Thompson (35) quien observé que el U-%
no exhibe un crecimiento significativo cuando se lo irradia a
80°C con protones de 3 MeV. En este caso, si bien la generacibn
de}deFectos puntuales es sumamente alta, los spikes térmicos son

mucho menos intensos que con los relatijvamente pesados fragmentos

de fisién debido a la baja masa proténica y a la carga.

El modelo de crecimiento de Buckley presenta un cierto nd-
mero de inconsistencias con las observaciones experimentales en -

el Zr-d y sus aleaciones. Las m&s importantes son:

) En el rango de temperatura de irradiacién 77°K-300°C el cre-
cimiento presenta una variacién muy pequefa, y de sentido o-
puesto al razorado en dicho modelo por ejemplo cuando se com-

-2
para G a 78°K y a 40°C hasta flujos integrados de IO20 ncm

(2,17).

2) Para monocristales, G es aparentemente menor que para poli-

cristales. Vale la pena recordar que para los primeros los
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4)

5)
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datos experimentales de distintos autores (15,24 y 25) son
diferentes. Mientras que en policristales todos los datos
experimentales existentes son congruentes con un cambio de
volumen précticamente nulo (16,17,24), ésto podrfa no ser
vl ido para monocristales (24,25). Este hecho indicaria un
mecanismo de crecimiento en monocristales diferente del ope-
rativo en policristales, o sea la relevancia de la existen-

cia de bordes de grano.

El crecimiento en policristales es afectado por el trabaja-
do en frio y por el grado de relajacibn de tensiones previos
a la irradiacién (18,19,20,21,22). Esta observacién sefialarfa
que la red de dislocaciones (anisotrépica) juega un rol im-

portante en el fenbmeno.

Las observaciones relativas al plano de h&bito y al vector
de Burgers de los anillos inducidos por irradiacién no son
todas coincidentes. Si bien el plano de h&bito no es impor-
tante, el vector de Burgers de los anillos intrinsecos debe-
ria tener una componente {0001} y el de los extrinsecos de-
biera ser alguna direccibén normal a la L[0001] . Este n§ es el

caso de los anillos analizados en Ias_reF. (7) vy (12).

Los tamafios y distribuciones de anillos son aproximadamente
iguales cuando se irradia con neutrones o con iones pesados
(Ni+2 o Ni+6) (8). Por otra parte el spike térmico con neu-
trones es poco intenso y la anisotropfa del coeFiciénte de

expansién térmica baja (f}s < 2).
a

Las inconsistencias con el modelo de Buckley de los resul-

tados referidos en 2) y en 4) condujeron a Kelly (28) a sugerir

una modificacién de dicho modelo. En particular, Kelly afirma

que no existe ninguna evidencia experimental acerca del dafio por

radiacién en circonio que apoye la hipétesis de FOrmacién de ani-



27

Ilos de vacancias en el plano basal y que el (inico vector de
Burgers identificado sin ambigliedades es el -g- [1120} . La mo-
dificacibén sugerida-congruente con un cambio de volumen cero-

es que en cada grano de un especimen. policristalino las tensio-
nes térmicas diferenciales producidas por irradiacién se relajan
debido a un flujo preferencial de intersticiales a segmentos

del borde de grano normales al eje a y un flujo correspondiente
de vacancias a aquellas partes de borde de grano que son norma-
les al eje c. Esta sugerencia, en la medida en que no adopta
modelo alguno de borde de grano, puede considerarse incompleta.
Por otra parte,si se aceptan suposiciones corrientes relativas

a las concentraciones en equilibrio con borde de grano bajo ten-
siones, el efecto de una condicién de contorno de este tipo es
despreciable en comparacién con el efecto de la irradiacibn, pa-

ra sobresaturaciones tan elevadas (36).

El efecto de la anisotropfa de la distribucién espacial de
los vectores de Burgers de dislocaciones en Zr, fué anal izado
por Dollins (37). Como se mencionbé m&s arriba, dichos vectores
se hallan en el plano basal. Luego, el trepado de dislocaciones
asf como el crecimiento de anillos extrinsecos contenidos en
planos prisméticos contribuir&n a una expansién en una direccidn
paralela al plano basal. Las velocidades de trepado de disloca-
ciones y de crecimiento de anillos est8&n determinadas por el ni-
mero de intersticiales y de vacancias que llegan a ellos por
unidad de tiempo. Para conocer este dltimo, es necesario conocer
el ndmero de defectos que se generan y el nidmero de defectos que
son absorbidos por todos los sumideros, ambos por unidad de tiem-

po.

Dollins utiliza la teorfa de velocidades de reaccibn para

calcular las concentraciones de vacancias (cv) e intersticiales
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(ci) haciendo las siguientes suposiciones fisicas: i) Cuando
ocurre una colisibn entre un neutrén répido y un &tomo de

la matriz, se produce una regién local izada despoblada de &-
tomos (depleted zone). Adem&s se producen intersticiales y va-
cancias alrededor de dicha regi6n, asf como también nuclean he-
terogéneamente anillos de intersticiales durante las etapas i~
niciales de la irradiacién. ii) Las dislocaciones de la red, los
anillos de dislocaciones, las zonas despobladas, |os sub-bordes
y bordes de grano est&n uniformemente distribufdos a través del
material y actdan como sumideros para los defectos puntuales
creados por la irradiacién. iii) Vacancias e intersticiales pue-
den ademés aniquilarse por recombinacién. Las zonas despob | adas,
el trepado de dislocaciones, el crecimiento de anjllos y la ab-
sorcién de defectos en bordes y en sub-bordes de grano contribu-

yen pues al crecimiento.

Las suposiciones relativas a los términos que aparecen

en las ecuaciocnes para __Vy jii son:
dt dt
5040 (D. + D )
1) El coeficiente de recombinacién es é A (Di y Dv
a

son los coeficientes de difusién de intersticiales y de va-
cancias, respectivamente). En un artfculo anterjor (38) el
autor habfa propuesto un factor 504 tom&ndolo del que resul-
ta al considerar la formacién de divacancias en un metal bcc,
por paseo al azar. Este criterio es obviamente incorrecto.

En el Apéndice Il se desarrolla el coeficiente que corres-
ponde -bajo la misma aproximacién de paseo al azar- en mate-
riales hcp para la recombinacién de un intersticial y unha va-
cancia a temperaturas en que Dvg4( Di' La modificaciédn ulte-
rior en un factor |10 es m&s arbitraria adn. Como se analizaré
en detalle en el Capftulo IV, este valor exageradamente eleva-

do del coeficiente de recombinacién excluye la posibilidad de
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disminucién del crecimiento con el aumento de la densidad de
dislocaciones de la red, f L+ Para altos valores (factibles)
‘de ¢ L

m&s realista conducirfa en este modelo a una prediccién incon-

Asf, la eleccién de un coeficiente de recombinacibn

sistente con los datos experimentales, v.g. el crecimiento pre-

dicho disminuirfa con la deformacién.

2) Las N zonas despobladas (por unidad de volumen) tienen un ta-
maiio constante y estén constitufdas por huecos (1/4) o por a-
nillos de vacancias (3/4) con un vector de Burgers [0001] .

El autor justifica la existencia de esos anillos porque ”"se
observan anillos basales intrinsecos en otros materiales” y
porque si sélo se consideran huecos, ¢l cambio de volumen:
(hinchado)_serfa,considerable. El primer justificativo es
inaceptable en el marco de la evidencia experimental exfstente

en las aleaciones de base Zr. El segundo es arbitrario.

Mientras que el radio de las zonas despobladas -ya sean
huecos o anillos- se supone constante mientras que su nidmero
varfa con el tiempo, la suposicibdn opuesta se adopta para los
anillos extrinsecos. Se arriba asf a un sistema de cuatro ecua-
ciones con cuatro incégnitas, veg.c., cv,_N y P Para resolver-
lo (numéricamente) se hace la suposicién adicional de que la di-

fusibén de defectos puntuales es suficientemente r&pida como para

que los defectos estén siempre en equilibrio con la estructura

de defectos. Esto es, las caracterfsticas esenciales del fené-
‘ ) dc, d

meno de crecimiento se obtienen con la condicién __i - v =0

dt dt )

Si bien esta suposicibn es tanto m&s v&lida cuanto mayor es la
temperatura de irradiacién, a bajas temperaturas resulta inco-
rrecta. Ahora bien, si se exceptian los términos de emisibén y la.
generacibén de aniltos de vacancias en la cascada, la condicién
estacionaria implica igual flujo de vacancias & intersticiales ala

total idad de los sumideros. Dado que se obtiene que todos los su-



30

mideros a las m&s bajas temperaturas consideradas ( ~ 300°C)
absorben més intersticiales que vacancias, los anillos de va-
cancias (de un radio & 2a) en las zonas despobladas resultan

increfblemente estables a esas temperaturas.

El autor calcula la deformacién en una direccién paralela
al plano basal, & o omitiehdo la contribucién debida a los hue-
cos esféricos. Ello conduce a una subestimacibn de E’p y a una
sobre-estimacibn de €& , en una direccidn normal al plano basal.
Al analizar especificamente el crecimiento en material deformado
en frio previo a la irradiacibén, se supone que el borde de sub-
grano opera como una fuente/sumidero de defectos puntuales de
manera idéntica a la que lo hace un borde de alto.éngulo en ma-
terial recocido. Esta suposicibn deberfa ser mejor fundamentada,
especialmente'teniendo en cuenta que los modelos actuales de sub-
grano predicen un comportamiento bien diferente al de los bordes

de granov(39).

El modelo de Dollins predice una dependencia muy pequefia
con la temperatura a bajas temperaturas ( £ 340°C) o a flujos
neutrénicos elevados. El crecimiento es debido fundamentalmente
a dislocaciones en material trabajado en frio y a anillos extrin-
secos en especimenes recocidos. Por otra parte, este modelo no
predice para material recocido un comportamiento para altas. do-
sis tal como el que se observa experimentalmente, esto es, una

saturacién aparente (ver Fig. I).

IV. DESARROLLO DE MODELOS PARA EXPLICAR EL CRECIMIENTO EN
ALEACIONES DE BASE Zr BAJO IRRADIACION NEUTRONICA

Se desarrollard en primer término el modelo més simple que

se puede formular para explicar cuantitativamente el crecimiento
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por irradiacién en Zr. Esto es, se considerard sblo el efecto
de la anisotropfa de la red de dislocaciones. Luego, se exten-
der& este modelo a fin de incluir la presencia de anillos de

dislocaciones extrinsecos prisméticos.

IV.1. Anisotropia de la red de dislocaciones

La estructura hexagonal compacta posee sélo tres direc-
ciones compactas ubicadas en el plano basal. Estas direcciones
coinciden con las de los vectores de Burgers (del tipo % 0120])
m&s frecuentes 'en esta estructura. La anisotropfa en la distri-
bucién espaciai de las dislocaciones determina el bajo ndmero
de sistemas de deslizamiento y la necesidad de deformar por ma-
clado de los policristales. Si una dislocacién de borde éon este
vector de Burgers absorbe un intersticial/vacancia se produce un
‘incremento/disminucién de las dimensiones del grano en una direc-
cibén normal al eje cristalogr&fico c. Por lo tanto, en un medio
con una concentracién de defectos puntuales en exceso frente a
la de equil}brio termodinémico, si por alguna causa las disloca-
ciones abéorben m&s defectos de un tipo que del otro, se produ-
cirén variaciones dimensionales. Luego, para que se produzca es-
te trepado preferencial una clase de defectos (intersticiales) debe
ser atrafido preferencialmente haciallas dislocaciones. El concepto
de atraccién preferencial es el mismo que el que se utiliza para
explicar el hinchado por irradiacib6n en materiales estructurales

(ver, por ejemplo, la ref. (39)).

Se analizar4 a continuacidn la atraccidén preferencial de
los intersticiales a dislocaciones de la red en presencia de un
sumidero neutro (borde de grano), utilizando la teorfa de velo-
cidades de reaccidn (39,40). La existencia de una energfa de in-

teraccién entre un defecto y un sumidero se parametriza a través
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de los coeficientes de tendencia (bias), z.. . en las ecuaciones

14
correspondientes. Se asumird la existencia de dos sumideros uni-
formemente distribufdos en el medio, a saber, dislocaciones rec-
tilfneas con vector de Burgers % {]IEO] y los bordes de grano.
Ignorando la concentracién de intersticiales correspondiente al
equil ibrio termodin8mico -que es despreciable- las ecuaciones
qﬁe describen las concentraciones de vacancias e intersticiales,

son

2
_— =k - kv Dv (cv - co) - o c.c, (1)

de.

i 2
e k-kiD . c, - dc; ¢ (2)

donde k es el ndmero de pares de defectos que se producen por

unidad de tiempo (unidades [ dpa/seg] ), D_ 'y Di son los coe-

ficientes de difusién de vacancias e inter:ticiales, respectiva-
mente, o ( =~ 2I D{/az, ver Apéndice 1ll) es la constante de re-
comb inacién mutua, y ki, k? representan las probabilidades de
captura de los dos tipos de defectos por sumideros fi jos. <
es la concentracibn de equilibrio de las vacancias. Segiln las

referencias (39), (41), (ver apéndice IV) y (42) las potencias

de los sumideros son, en orden cero

k?=z|«,° + 6 /zif’ /d, (3)

K=z § +6 (2 f /d (4)

donde § es la densidad de |fneas de dislocaciones ([bm—zj),y

dg es un didmetro promedio de grano.
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La forma de grano y la densidad de dislocaciones dependen

de los tratamientos previos a la irradiacién. Asf, para un es-

pecimen recocido se supone un grano isotrépico con dg = dgn = d;
(ver Fig. 6), mientras que para uno trabajado en frfo,

d =d° (I +A

ap 9 ( ) (5)
Yy

d=d° (I +A)73 (6

= I +
an ~ 99 ) )

donde A es la deformacién sufrida por ¢l grano suponiendo un
cambio de volumen nulo. En la Fig. 6 la forma del grano ha sido
ideal izado para el caso de un especimen en el que se ha desarro-
Ilado una textura tal que el eje cristalogréfico c es perpendicu-
lar a la direccién de trabajado. Para los cdlculos realizados en
la seccibn siguiente, se han utilizado diversos porcentajes de
textura de polo basal (17). Luego, el didmetro eficaz de grano
dg de las ecuaciones (3) y (4) es (ver Fig. 6 y Apéndice 1V)

-1

2
= d
dg 3

LT
gn 3 “gp

La velocidad de deformaciédn en una dada direccién depende
de la absorcidn neta de intersticiales en los sumideros. La

velocidad de deformacién en la direccibén a es pues

:_ 5 2(¢
& =3 (#0c; - 20 (e -c))) +E|'g_r: (”zi Die; -
-Vz, B, (ec) (7)

En la direccidn b,
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P X ) 25 (7 _
p, =7 (2Die; = 2D (e = )) + d_ ('Iza D;e;

-z, D, (e c)) (8)

y en la direccibn c,

éc - j d (/_;i Dici - JT;; Dv (cv-co)) (9)
gn

Si la temperatura de irradiacién es suficientemente alta
como para que se alcance répidamente el 'estado estacionario,
dc. ] .
entonces i,v =0y obviamente la suma de las ecuaciones (7).
dt . .
(8) y (9) es” cero. Las deformaciones se relacionan entonces

con un crecimiento puro y no hay cambio de volumen (hinchado).

Las ecuaciones (1) y (2) fueron resueltas numéricamente

para diversos valores de §, dgp' dgn y diferentes elecciones

de z, @ distintas temperaturas. El célculo nimerico fué he-
, .
cho por computadora. Los tiempos a los cuales se alcanza el es-

tado estacionario se muestran en la Tabla IV, para varios casos.

IV.l.l. Resultados numéricos y comparacién con datos experimentales

En la Tabla | puede verse que la suposicidn de estado es-
tacionario es v8lida a las tres temperaturas més altas que se han
usado. Los resultados numéricos que se presentan a continuacién
corresponden @ ese rango de temperaturas. Las soluciones de las

ecuaciones (1)} y (2) son (44)

¢, =35z { - (+5)+(C +£)? +f()§} (10)

y c:ii—-ﬂ\-(n-g)+fu+5>2+fd£} (n
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donde
_ 2 2 -
n= 40(k/(Dikaikv) (12)

N
i

dco/k?Di ; (13)

Dentro del rango de temperatura considerado Di>> Dv. Luego,
la recombinacidn directa de intersticiales y vacancias es un pro-
ceso que est& controlado por la difusividad intersticial. Como
se muestra en el Apéndice 111, & /Di = a2/2| suponiendo una
aproximacidén de camino al azar. Como consecuencia de ello, las
deformaciones de crecimiento resultan independientes del valor
particular de Di' como puede verse en las ecuaciones (7), (8) y (9)

substituyendo c.yc, por las expresiones (10) y (I1).

Los coeficientes de tendencia pueden elegirse como logarit-

micos (40,41), en cuyo caso

z =-2T/In [(ng’)% b} (14)

2. = =2 /In ((N0)E (b +5R)) | (15)

con

AR = 0.07 b4

ME KT

donde ¢ es el mbédulo de corte apropiado y & =0.2 el parémetro
de deformacién. Alternativamente, z, puede tomarse igual a | y
z. algin porcentaje mds alto que z, (39). Ambos tipos de coefi-
cientes han sido utilizados en los c&lculos efectuados; las im-

plicaciones de cada eleccién se discuten en la dltima seccibdn.
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Se analizar§ a continuacidén la variacién de 6b en funcidn
de los diversos parémetros del modelo. Varios ejemplos de la
dependencia de £ con@ty con § se muestran en las Figs. 7 y 8.

En estas figuras, & £ ha sido graficado a partir de los valores

b
calculados segin la ecuacién (8) substituyendo las soluciones

estacionarias completas (10) y (Il) para c,yc .

Consuderando g = IOI3 seg_l como un | fmite ~ inferior
al flujo neutrénico usado en la mayorfa de los reactores de po-
tencia, el cociente 5/ N <5 x 10-3 hasta 300°C y una densidad
de dislocacionesf-— IO|2 cm/cm . Por otra parte, para T £ 300°C
y €2 lO cm/cm ’ g < 6 x 10 -3, Luego, las ecuaciones (10) y
(11) pueden reducirse a

D k2 -
i 5 VTR - (16)

y 2
- T ) a7

Con el propdsito de entender mejor la incidencia de los
diversos sumideros en el crecimiento, se analizarén a conti-
nuacibén dos casos |fmites, a saber,baja y alta potencia de su-
mideros. Asfv para T <'300°C k2 <.109 -2 y ¢ |0|3 ncm_2
seg I, Q.2>> l v las concentracuones de defectos pueden aproxi-

marse por

1
80\2/ kV 1
~ Vv Pl
Cl m Di kl K (|8)
¢ a ki 1
c ~c, = T —— K2 (19)
VO om0 N

En este Ifmite, la ecuacién (8) da



° : D 4
b TG T P (20)
I Vv
donde
z=Viz, (Vz, - Vi) (F=-7—)
v gn ap

Substituyendo K = @#/( 8 x |020) (Apéndice 1) en la ecuacibn
(20) permite obtener

1

£ AF°

El otro Ilimite NI da

i 2 | (21)

- (22)

para la velocidad de deformacién

. 3/2 1
6’2-2—2—%——-.K'= Z P2k ¢ (23)
b k% Zizv
iv :
] . 2 7 iy
AT = 300°C, este lfmite se obtiene para P >> IO1 seg x J.
De la ec. (20) puede verse también que en el lfmite | 2 >1 la

velocidad de deformaciédn aumenta con el contenido de dislocacio-

nes, mientras que en el otro limite, N <<} ocurre lo opuesto.
L d

Esta diferente variacidén de € en funcibén de f' se ejemplifica
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en las Figs. 8a) y b), para varios valores de A -porcentaje de

deformacibn de grano.

En la Fig. 9 se han reproducido los resultados de Adamson
tal como se mencionan en la ref. (27) y aquellos de Kreyns
(43). Ajustando los datos correspondientes a ¢ada valor de traba-
jado en frio por lfneas rectas, se pueden deducir los valores de

[}
&€ para cada caso si se conoce el flujo neutrdnico @#. Diversos

valores experimentales de € se dan en la Tabla V, para @ = IxIOI4
n/cmz.seézlEn la misma tabla puede verse que las velocidades de
deformacién calculadas para valores de § y d; razonables -supo-
niendo coeficientes de tendencia logarftmicas y dos coeficientes
de textura- estén en muy buen acuerdo con los valores experimen-
tales. En la Tabla VI se dan valores de 'é asumiendo coeficien-
tes de tendencia constante (independientes de f ), a los efectos
de su comparacibn con los datos experimentales. Nuevamente, se
obtiene un buen acuerdo con los resultados experimentales, adop-

tando en este caso el valor z. = |.20.
i

IV.2. Anisotropfa de los anillos de dislocacién inducidos por

irradiaci én

Como se ha descripto en el Capftulo Il, los anillos de dis-
locacién han sido observados por numerosos autores, si bien no e-
xiste un acuerdo completo en lo que a su naturaleza y plano de
hébito se refiere. Es por lo tanto pertinente investigar la na-
turaleza y el peso relativo de su influencia en el crecimiento
por irradiacién dado que ellos operan como fuente/sumidero de
defectos puntuales. En el Apéndice Il se ha estimado la factibi-
lidad de nucleacién de anillos mediante la operacién de dos me-
canismos, uno térmico y otro atérmico. Se concluyd que el prime-

ro no puede operar con las sobresaturaciones de defectos existen-
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tes con un flujo relativamente elevado (# » IO|4 ncm seg—l),
mientras que el segundo es posible tanto para anillos extrin-
secos como intrinsecos teniendo en cuenta la geometrfa peculiar
de la cascada de desplazamiento. Los céliculos realizados en el
Apéndice |l muestran que existe la condicibén necesaria para el
ulterior crecimiento de anillos extrfnsecos tanto con vector de
Burgers basal como no basal, condicidén que se basa en la sobre-
saturacién de intersticiales en el medio sin tener en cuenta la
existencia de vacancias. En cuanto a los anillos intrinsecos, el
exceso necesario es levemente superior al valor que surge de los
c8lculos. Si se acepta que de todos modos la condiciédn necesaria
es cercanamente satisfecha, debe -al igual que para los extrin-
secos-calcularse el crecimiento en base a algdn modelo cinético.
Debe destacarse -nuevamente en base al Apéndice ll- que la sepa-
racibén de anillos en distintos planos cristalogréficos conforme
a su naturaleza extrinseca o intrinseca debido a anisotropfias de

origen térmico segln un modelo tipo Buckley, no es posible.

Si bien no todos los autores coinciden en cuanto al plano
de h&bito vector de Burgers y naturaleza de los anillos induci-
dos por irradiacién, todos informan que la mayorfa (o todos)
"tienen un vector de Burgers del tipo % [}liO]'y un plano de hé&-
bito cercano a uno prismdtico. Las divergencias son adn m8s pro-
nunciadas en cuanto a la naturaleza. En lo que sigue se haré§ la
suposicién simplificatoria de que todos los anillos son prismé-
ticos y de borde puro. También se supondr& que son extrinsecos
y se analizar&n dos hipétesis, a saber, que son o bien generados
durante las etapas primeras de irradiaciédn o bien que se generan
segln una cierta ley de nucleacién. En el primer caso, se consi-
dera como condicién inicial un nimero de anillos por unidad de
volumen dado, que ademds no varfa con el tiempo, si bien su ra-

dio medio,

Py se incrementa como consecuencia de |a atraccibn
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preferencial de intersticiales. En el segundo caso tanto NL como

r. varian con el tiempo, el primero segin una ley dada.

L
En primer término se permitieron condiciones no-estacionarias
tales que las siguientes ecuaciones dependientes del tiempo fueron

resueltas con la ayuda de un programa de computacién (ver Apéndi-

ce V)

de; 2

ol K - o(cicv - Dikici (24)
dcv 2

G 7K dee, oDk (e, meg)

- szvf L (- fel) (25)
er i

E;_ - b ziDici B szv (cv B co) (26)

donde ahora

6 ¥z, (§+5)

2 _
Ki,v =%,y (5 + d (27)
g
y (44) b4}1 P + b
= - +

Fel exp ( =y) In = /(b rL)kT)
P es el radio medio de loop y

?I = Z“rLNL
es la densidad lineal de anillos, NL siendo la concentracién de
anillos (ndmero de anillos/unidad de volumen). La ley de nuclea-

ci6n adoptada cuando se investigéd la segunda hipbétesis fué
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Th log (51 Kt + 1) (28)
Esta ley ajusta los datos experimentales de Willjams y Gilbert (4).
En este caso, las ecuaciones (24) y (26) se modificaron de la

siguiente forma

de, 2

P K - dcicv - Dikici - & K (247)
b4

er I

i B'[le c. - szv(c - c Fel) +

(267)

donde PL; es el radio de nucleaci6n del anilloy & k es el nd-

mero de intersticiales por &tomo que condensan en anillos, por

unidad de tiempo,

dN 2
k = at ﬂ'rLl b

La ec. (28) no es la Gnica ~-ni la mejor- expresién que ajus-
ta los datos experimentales; se especifica tan sélo como un ejem-
plo. El resultado relevante es que el crecimiento que se obtiene
adoptando una ley de nucleacién que preve una saturacién de NL
es -para dosis cercanas al valor en que se alcanza el méximo de
NL— el mismo que si se supone NL constante. Esto se ilustra en
la Fig. 10. Otro resultado interesante es que si se toman coefi-
cientes de tendencia fijos para las dislocaciones de la red, pe-

ro para los anillos z, varfa en forma continua entre zv=l y el

valor de z, para las dislocaciones rectilfineas, las deformacio-
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nes de crecimiento no difieren sustancialmente de las derivadas
cuando z, se toma constante para anillos también. En el primer
caso, la variacién de z. depende del tamafio del anillo y alcan-

za su valor méximo por ejemplo cuando rLE 1D b,

La hipétesis de que los defectos puntuales estén siempre

en equil ibrio con la estructura de defectos, ha sido investi-

gada a 300°C. Esto es, se ha supuesto dci,v = 0 permitiéndose
al mismo tiempo variar el radio de Iosdgnillos de dislocacién

con la dosis de irradiacién. La ec. (26) se resolvié mediante

un programa de computacién escribiendo para c. las soluciones

(10) y (11) con 1 dado por (12) y ’

c z fL
= — (] + X f I (137)

Los valores de k? v Son los dados por la ec. (27). Una
[ 4

comparacibn entre el crecimiento asf obtenido y las soluciones
no estacionarias (derivadas de las ec. 24-26), Tabla VIl, mues-

tra que esta hipbétesis es correcta.

Una simplificaciébn muy importante puede lograrse inspeccio-

nando las potencias de los sumideros k? tal como estén defini-
14 .
dos en la ec. (27). En efecto, los valores que corresponden a
una alta potencia se alcanzan con radios relativamente pequefios.
16 -3 11 3

Por ejemplo, si NL= 3 x 10 cm “, entonces | f ~10

<]
para r, » 50 A, y N<0.0{ cuando Y 10‘3 n/cmz.seg. Segtin el

cm/cm

anélisis hecho en la seccién precedente, la recombinacién di-
recta de defectos puntuales puede despreciarse en este caso.
Para verificar esta conclusibn se real izaron c&lculos numéricos
~-para condiciones estacionarias- variando el coeficiente de re-
combinacién o entre 12 y 504, con los que se obtuvieron resul-

tados acordes con la suposicidén de alta potencia de sumidero.
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Consecuentemente, si se desprecia el término de recombinacién
la ec. (26) puede integrarse analfticamente como sigue. Subs-

tituyendo ¢. y c por las soluciones (21) y (22) en (26) se

obtiene:

L | z.K sz K
— = E’%‘é— - +zDcf }’=
. K vvoel b ( P+-q.)
i

v

=

b+ 6 S 6 )y e
l dg zl( + L) dg ‘zv(i+fl.')

fo =t
3/2
K b(§+§,) dg

+ szv(f+-PL)coFel

4

( L - (29)

donde se ha despreciado la contribucién debida a emisién de
vacancias y las fracciones (I+x)-I se han desarrollado hasta
el primer orden en x. La integral de la ec. (29) se obtiene

ahora f&cllimente substituyendo ﬁ_ por . 2 TTrLNL,

| 2/5
=3 {[5TrNAt+S’5/2] -9 (30)

2T NL
donde
g Vz Vz

La contribucién al crecimiento debida a anillos es enton-
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ces

. 2/5 2
_T 2 _ b 5,2 @3
€L—2bNLrL— SHNL& [STIN At +§ R

La deformacién de crecimiento en la direccién b (Fig. 6)

puede obtenerse en términos de 'EL como (ver Apéndice VI),

b L
ap fL '

1 2 2 d 2§ |

=S bN Pl (- 57+ G+ 1) (32)
2 L L 3d §
ap L
4 ) 8 .9 3
Para especfmenes recocidos, § > 10 - 10”7 cm/cm® y por lo

tanto los términos que dependen de 9 en las ec. (30),(31) y (32)
pueden despreciarse, dentro del rango de val idez de la presente

aproximacién. Asf,

~ i . . '
r, X5 T (5T N, A)°4t04 (33)
y .
£ ~_b 0.8 ,0.8
b 24 TrNL (5 TrNLA) t (34)

Las expresiones anal fticas derivadas para PLY é:b se
obtuvieron sdponiendo coeficientes de tendencia fijos. Sin em~
bargo, esas son aproximaciones bastante buenas adn en el caso
en que z. y z varfen logarftmicamente con fL (y por lo tanto
con rL). En el dltimo caso, valores apropiados_de zi,v pueden
tomarse como algdn valor promedio en el intervalo de irradia-

cibébn considerado. Por ejemplo, se obtiene un acuerdo muy bueno

con los valores numéricos para una dosis dada si se utilizan
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los valores de z. derivados usando el valor de f’Lcorrespon-
I 4

diente a una dosis |0 veces menor.

En la Tabla V11| se muestran |as deformaciones calculadas
utilizando la aproximacién anal ftica para algunos valores de los
parémetros del modelo, asf como también las deformaciones corres-
pondientes obtenidas usando la aproximacién numérica. El acuerdo

es excelente, como puede apreciarse.

Seglin fué discutido por varios autores (4) la densidad de
anillos que se observa por microscopfa electrénica de transmisién
podria ser una medida no verdadera de la poblacidn real de ani-
Ilos que se generan en un material masivo debido a la irradiacién
El efecto de la variacién de NL en los valores de PLY del creci-

miento fué investigado mostr&ndose algunos resultados ilustrati-

I

vos en la Fig. Il. Se ve que € disminuye cuando NL aumenta, de
acuerdo con el Ifmite de alta potencia de sumidero (ec. 34). EI
radio medio del anillo decrece m&s fuertemente atén cuando NLau-

menta, mostrando una tendencia a la saturacién para altas dosis.

En la Fig. 12 se han representado resultados derivados de es-
te modelo usando par&metros apropiados para ajustar algunos de
los datos experimentales de Adamson. En la Fig. 13 se ha reprodu-
cido otro conjunto de datos del mismo autor junto con célculos
tebricos realizados usando el modelo extendido que incluye anillos.
En este caso, este Gltimo modelo da una dependencia de la defor-.
macién con la dosis que concuerda mejor con la ley experimental
que el modelo de dislocaciones, si bien los valores de E calcul a-

dos parecen algo bajos en comparacién con los medidos.

IV.3. Discusién y Conclusiones

Se ha desarrollado un modelo simple considerando que el cre-
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cimiento por irradiacibén es una consecuencia de la anisotropfa
de la red de dislocaciones y de la textura, y tomando en cuenta
la deformacién del grano en el caso de materiales trabajados en

" frfo.

Se han derivado expresiones simplificadas de las velocida-
des de crecimiento en los extremos de alta y baja potehcia de
sumidero; esas expresiones dieron dependencias opuestas con el
contenido de dislocaciones. Estos dos |imites se refieren al
valor de N (ec. 12) por lo que alta y baja potencia no deben
ser entendidas en términos absolutos sino que més bien relativas
al flujo neutrénico. El aumento de la velocidad de crecimiento
con la densidad de dislocaciones para baja potencia de sumidero
puede entenderse como se explica a continuacién. Cuando la densi-
dad de dislocaciones se incrementa,!a recombinacién directa dismi-
nuye, permitiendo de ese modo que mayor nimero de defectos pun-
tuales fluyan preferencialmente a los sumideros, aumenté&ndose
asf la velocidad de crecimiento. En el otro |fmite, la recombi-
nacién directa es despreciable, como puede verse en las ec. (21)
y (22). Cuando se incrementa la densidad de dislocaciones, el ca-
mino |libre medio de tanto intersticiales como vacancias disminuye
de modo tal que las dislocaciones actian como sitios efectivos de

[ 4
recombinacién. Luego £ decrece con § , tal como lo expresa la

ec. (23).

En el |Ifmite de baja potencia de sumideros, la velocidad de
deformacién depende de la temperatura a través del coeficiente de
difusién de vacancias, mientras que en el otro Ifmite es indepen-
diente de la temperatura. Este comportamiento acepta una inter-
pretacidn en términos similares a los precedentes. Esto es, para
alta potencia de sumideros el camino |ibre medio de los defectos
no es controlado por su difusividad sino que por la distancia

entre los sumideros més potentes.



47

La dependencia con el flujo neutrbnico es |ineal en el ex-
tremo alto, cuando la recombinacién directa se hace desprecia-
ble. Cuando esta dGltima condicién no Se‘éatisface, esto es cuan-
do el flujo neutrénico se incrementa dando asf un aumento en N ,
la velocidad de crecimiento tiende a la ley ¢§. Dentro del rango
de flujos normalmente utilizados en los reactores de potencia ac-
tuales y para las densidades de dislocaciones m&s altas halladas
en circonio trabajado en frfo, el apartamiento de la ley lineal
es muy leve, como puede verse en la Fig. 13. Por otra parte, para
material recocido y en el mismo rango de valores de flujo, debe

1
obedecerse la ley @2,

La Fig. 8 muestra que é:b aumehta con la deformacibén de
grano (a volumen de grano constante), mientras que é'a exhibe
el comportamiento opuesto. Esta diferente dependencia puede de-
ducirse también de las ecuaciohes (7) y (8) ya que las concentra-

ciones de defectos varfan muy poco con A

Los méximos que aparecen en la Fig. 8 no deben ser conside-
rados en el sentido de describir, comportamiento real alguno.
En realidad, un mayor contenido de dislocaciones est& asociado
con una mayor deformacién de grano. Luego, como lo muestran las
Tablas V y VI, una eleccién apropiada de los par&metros § y A da
como resultado un incremento permanente de la velocidad de creci-
miento en la direccién de trabajado. Si la deformacién de grano
no se tomara en cuenta, la dnica manera de aumentar é‘b con §
para altos valores de § es aumentando fuertemente el coefi-=

ciente de recombinacién (37).

Como se menciond més arriba, dos tipos de coeficientes de ten-
dencia fueron empleados aquf. Ambos dan un comportamiento similar
(como se ejemplifica en la Fig. 8) para é vs § , d; y A . La
Tabla V muestra que una elecci6én razonable de §, d; y el coefi-

ciente de textura permite un acuerdo muy bueno entre las velocy-
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dades medidas y calculadas cuando se asumen coeficientes de
tendencia logarftmicas. En la Tabla VI puede verse que los
mismos valores de los parémetros ( §, d; y A ) permiten nueva-
mente un buen acuerdo suponiendo en este caso coeficientes fijos,
z.=1.20 y z =I. Vale la pena sefialar que este valor (fijo) del
coeficiente z. que permite un buen ajuste de los datos experi-
mentales relativos al crecimiento por irradiacién de las alea-
ciones de circonio trabajadas en frfo es mucho mé&s alto que el
reporteado por otros autores, en diversas aproximaciones, en

conexibén con el hinchado por irradiacién en metales fcc (39).

La importancia de incorporar al modelo la cantidad de de-
formacién del grano debe ser enfatizada. Por ejemplo, la veloci-
dad de crecimiento para A =0.78 es el doble de la correspondien-
te a A =0. En las aplicaciones del modelo hechas en el presente
trabajo la deformacién de grano para especimenes que no sufren
un recocido pre-irradiacién se tombé igual a la cantidad de tra-

bajado en frfo, dando resultados que deben tomarse como un [f-
mite inferior para ajustar los datos experimentales. Estos célcu-
los fueron realizados de este modo debido a la falta de metal ogra-
fias detalladas sobre los especimenes de prueba en la |iteratura
abierta. Si se hubiesen tomado valores de A mé&s altos, el ajuste
de los datos experimentales aquf mencionados se hubiera logrado
con una relacién (fija) zi/zv significativamente menor que el

valor 1.20.

En la Fig. 9 puede verse que, para material trabajado en
frfo la extrapolacién lineal a tiempo de irradiacién cero da
£ =0 para los datos de Adamson. Sin embargo, el mismo |fmite
no se alcanza en el caso del material recocido. Dado que el es-
tado estacionario se alcanza a 530°K muy poco tiempo después de
comenzada Ia.irrédiacién, puede concluirse que el mecanismo sim-

ple de crecimiento propuesto en la Seccién V.l puede_explicar
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s6lo la velocidad de crecimiento observada a altas dosis.

Los datos de Kreyns no extrapolan a cero como los de
Adamson para Zircaloy-4 trabajado en frio, aidn cuando la ve-
locidad de crecimiento puede ajustarse satisfactoriamente con
valores calculados. Para dosis menores hay aparentemente un e-
fecto transiente en este caso que da una velocidad de creci-
miento inicial mayor que la que puede predecirse por el pre-

sente model o.

El modelo de dislocaciones fué extendido a los efectos
de incorporar la influencia de los anillos de dislocacién in-
ducidos por irradiacién, suponiendo que son todos extrfinsecas.
El resultado mostrado en la Fig. |l relativo a Ia.dependencia

v

de £ con Nies consistente con el |fmite de alta potencia de
sumidero discutido antes, ya que la densidad de dislocaciones
aumenta con N;.Como se muestra con la aproximacién analftica,
la contribucién de la expansibébn de anillos al crecimiento es
ordenes de magnitud mayor que la debida al trepado de dislocaciones, -
para material recocido. Ambas contribuciones se hacen del mismo
orden para especimenes trabajados en frfo, aunque un aumento
ulterior de dosis aumenta la contribucién debida a anillos rela-

tiva a la proveniente del trepado de dislocaciones.

Los datos experimentales para especimenes trabajados en
frio pueden ajustarse aproximadamente, aunque una leve curva-
tura (debida a la ley t0'8) aparece a altas dosis -como lo ilus-
tra la Fig. 9. Esa discrepancia no debe por supuesto invocarse
para despreciar la coﬁtribucién debida a anillos ya que algunos
datos parecen ajustarse mejor con la dependencia lineal (los de

0'89, Fig. 13-

la Fig. 9) mientras que otros obedecen una ley t

El modelo de dislocaciones no permite predecir ninguna re-

cuperacidn por recocido a posteriori de la irradiacién. Una tal
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recuperaci é6n puede sin embargo concebirse cuando se involucran
los anillos. De hecho, se observa una recuperacién (parcial) por
recocido en especimenes trabajados en frfo, mientras que esa re-
cuperacidén es total en material pre-recocido (27). Si la deforma-
ci6én de crecimiento debida a anillos fuera totalmente recuperada,
la contribucibn recuperable & dependerfa de la dosis, como pue-
de verse de la ec. (31). En la Fig. Il se ve que el radio de ani-
Ilo -que segiin la ec. (30) sigue una ley t0'4- tiende a una casi
saturacién para una dosis que depende del valor de NL Las obser-
vaciones corrientes en material pre-recocido sefialan un fenémeno
de saturacién del tamafio de anillo, si bien a dosis menores que las

16

derivadas aquf con Nl-_=3xIO cm_3.

Carpenter y Northwood (26) reportearon di&metros de anillo
mds bien pequefios a las dosis de saturaci6n. M&s ain, Northwood
(44) ha criticado recientemente la importante contribucién debida
a anillos en el modelo de Dollins en base a un valor estimado,de
€| demasiado bajo como para ser significativo. Esta»crftica no
es demasiado importante sin embargo, si se considera que los tama-
fios de saturacibén dados en la literatura (4,6,7,26)muestran una am-
plia dispersibén y que la deformacibn éq_ tiene una dependencia

cuadrética con el radio de! anillo.

Las deformaciones observadas en material recocido parecen
tener una dependencia con la dosis muy diferente de la derivada
con el modelo de anillos. Se concluye por lo tanto que este mode-
lo no puede explicar la dependencia del crecimiento con el tiem-

po de irradiacibn, para materiales pre-recocidos.

Tomando en cuenta que la cantidad de recuperaciédn por reco-
cido post-irradiacién es una fraccibn pequeiia del crecimiento
total observado en material trabajado en frfo, se concluye que

2|l modelo de dislocaciones presentado en la seccién IV.| permite
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predecir el crecimiento por irradiacibén neutrénica en las alea-
ciones de base circonio. Esto significa que los anillos deben
saturarse tanto en nimero como el tamafio a bajas dosis relativa-
mente. Esta afirmacidn es consistente con observaciones por mi-~
croscopia electrénica de transmisidén (4,44) y por lo tanto, el
modelo de dislocaciones es apropiado para predecir la velocidad
de crecimiento asintética (a altas dosis) para material recocido

también.
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TEMPERATURA

°K

400

453

523

553

573

% Los célculos se hicieron con un bias logarftmico. El flujo

utilizado es de leOl

TAMANO DE

GRANO

cm

Ixl10~
2x10”3

2x10°

2x10°

2x10°

2x10°
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TABLA 1V

DENSIDAD DE
DISLOCACIONES

-2
cm

IO8
IO'O
lxlOll

lxlOlI

leO'o

lx|0|l

lxlO'o

lxlOI'

leO8

lxlOIo

lxlOIl

IO8
1

IxI0

-2
n.cm .seg

DOSIS PARA LAS:
CUALES SE ALCANZA
EL ESTADO ESTACIONARIO

nxcm

> 3.26x10'?
> 3.26x|0|9
~1.6x10'9
~I.5xl0l9

17
~3-6X|0

~3.4x10'6

ol.2x10'0

~3.6x10'7
16

ixio!3

-5.6xl0'6

<|x|0l5
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TABLA V11

COMPARACION ENTRE EL CRECIMIENTO CALCULADO
EN ESTADO ESTACIONARIO Y NO ESTACIONARIO

DOSISin/cmz)
DE IRRADIACION

Iol9
19

I P
2.9x10

8.5xl0'9
1.0x102°
5.98xl02

I.le02|

I.4x|022

0

P = IO8 cm/cm3; dg

b

(SOLUCION NO ESTACIONARIA)

6.96x10"
1.72x10°
4.48x10"
5.23x10”
2.38x10°
3.96x10"

6
5
5
5
4
4
3.33x1072

10”3

; T = 573°K

(SUPON I1ENDO
Qcﬁ,v

ot

6
5

7.0x10"
1.8x10"
4.65x10
5.42x10
2.39x10
3.93x10"

-5
-5
-4
-4
3.28x107°3

-3

coeficiente de tendencia logaritmico; NL= IxI0 "~ cm
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TABLA V111
COMPARACION ENTRE LA SOLUCION NUMERICA Y LA ANALITICA EN EL
MODELO DE CRECIMIENTO DE CIRCUITOS DE DISLOCACIONES

o & % %
[+ [] -
t (A) (A)
[seg} ec. 34 computac. ec.34 computac. error
' vnumérica numérica
COEFICIENTE DE TENDENCIA LOGARITMICO
.oxi0® 30 32 5.20x1070  5.40x107° 4.0
1.096x107 89 89 4.02x|o'4 3.93x10~% 2.3
|.|7x|08 238 237 2.87xlo”3 2.83x1074 I.4
2.34x10° 310 37 4.89x10°3  5.10x1073 4.0
COEFIC IENTE DE TENDENCIA FIJ0 z, = 1,15 z = |
l.0x|06 30 27 4.47x|o‘5 3.96x|o'S 13.0
1.09x107 77 75 3.03x|o'4 2.83x|o'4 7.0
.17x10° 199 196  2.0x1073 1.94x10™3 3.6
2.34x10° 263 3.51x1073  3.42x1073 2.6

T = 573°K; dg = IO-3 cm; § =l08 xcm/cms;-N = 3x10

260
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APEND ICE |
CALCULO DEL DESPLAZAMIENTO POR ATOMO (dpa) (13)

Se supone que tanto el Zr como el Zry-2 estén constitufdos
por una distribucién al azar de &tomos de 9'Zr4o con una densi-
dad de 4.22 étomos/cm3, y que la energfa para desplazar un &to-
mo de su posicién normal es 33 eV.Como la capacidad de un neutrén
para producir desplazamientos depende de su energfa, el célculo
apropiado del dpa producido en un reactor deberfa tomar en cuen-
ta el espectro neutrénico. Como se carece en general de esta in-

formacién, se supone un solo valor de energfa de [.5 MeV.

El valor de dpa Producido por una cierta dosis neutrbnica es
igual al producto de la dosis por la seccibén transversal para el
desplazamiento primario y por el nimero promedio de desplazamien-
tos que produce cada primario. La seccién transversal para el
desplazamiento primario se aproxima por la seccibén transversal
de colisién el&stica, que es a 4.5 b para neutrones de 1.5 MeV
en Zr. El nimero promedio de desplazamientos generados por cada

primario se calcula por la expresibn
d=0.8F (P) (P - Ed)/ZEd

donde F(P) es la fraccién de energfa del primario que se pierde
en producir los desplazamientos, P es la energfa praomedio del
primario, Ed es |la energfa de desplazamiento, y 0.8 es un fac-

tor de conexién (35).

Para una dosis de neutrones de l02| ncm-2 se obtienen (.3

dpa en Zr y en Zry-2. Si los materiales del nidcleo de un reac-

21
tor alcanzan una dosis méxima de neutrones r&pidos de & 8x10
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ncm-z, esto lmp“cc que el dpa total alcanza el valor deq,ld.
A causa del alto rango neutrénico (distancia entre &tomos que
sufren colisiones sucesivas por un neutrén) el dpa calculado
puede tomarse como uniforme a través del especimen irradijado.

Este no es el caso para el bombardeo con iones pesados.
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APEND ICE 11

a) DANO POR RADIACION EN Zpr (45).

La energfa promedio transferida por un neutrén de fisf6n a
un &tomo de Zr, cuando se la calcula usando el espectro de fisibn
entre 0 y |0 MeV y se corrige por los cambios en la dispersibn
anisotrbpica y en la seccibn eficaz con :la energfa, es |6 keV.
La mayorfa de los flujos neutrbnicos aludidos en la literatura
tienen una energfa E | MeV. Es interesante seiialar que 25% |
de la energfa total transferida por los neutrones de fisién pro-
viene de neutrones con energfas menores que | MeV. La seccibn
transversal promedio para la dispersién el§stica de neutrones
.de fisiébn es 4.1 barn. El rango de un &tomo de Zr con una ener-
gfa de 16 keV es 85 X (46) y produce inicialmente alrededor de
320 vacancias e intersticiales (35). Esto da una fraccibén Nv=0.09'
sitios vacantes en la regidn dalada si ésta se supone que es un
el ipsoide de revolucibn de largo igual al range y ancho igual a
la mitad del largo (N = 4x22xl022 es el ndmero de ltonoe/cm3 en
Zr- ). Algunas de estas vacancias se recombinan en forma direc-
ta con los interstizidfes. La suposicibn comin es que queda -al
cabo del proceso de recombinacién- uné fraccibn Np = 0.0! sitios
vacantes e intersticiales que es tan s8blo un 11% de los defeactos
originales, valor que puede tomarse como un |fmite inferior. La
concentracién de defectos puntuales fuera de la zona de dafic lo-

cal izado es adn menor,

Durante la irradiacién, la concentracién.de vacancias e
intersticiales mbviles sumenta hasta que el tiempo de irradiacién
alcanza un valor igusl al de varias vidas medias del defecto en

cuestibn., Para tieMpos de irradiacibn mayores, [a velocidad
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de creacién de defectos se hace igual a la de aniquilacién,
esto es, se alcanza el estado estacionario. La velocidad de

formaci6n de defectos es
N G _Mg=15537¢

d nde V; es la seccibn eficaz ( G, = 4.1 barn), M=320 es el
nimero de &tomos desplazados por colisién neutrénica y @ es el

flujo neutrénico. La velocidad de remocidn de defectos es
N cC /N
PPP(SP/)

donde Np es la concentracién del defecto considerado, Pp es su
frecuencia de gsalto ¥ Csp es la concentraciébn de los sumideros
correspond ientes. La frecuencia de salto del defecto est&§ dada

por

M-z
p 12 T2

donde Dp es el coeficiente de difusién del defecto particular

y a es el parémetro de red. Para las difusividades se tiene

AH
D = D exp (-—E?EE )

P op
donde hemos considerado AH = 1.21 eV y oH . =0.3ev (37,
45) como energfas de migracién de vacancias e intersticiales y
respectivamente, D . = 0.38, D . = |. Tomando, por ejemplo,
_ 13 -2 %V °l 16 .
g = Ix10 ncm seg vy Csv ; = 10 ", p~3 se obtiene; & 300°€C,
’

las siguientes concentraciones de estado estacionario

_ s5. o8 -3 . _ s ) 6 -
Ni—_%ﬁ%ﬁ-) 0.9x10%m™3 y N, = g2l 2.35x10'° cm

3
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donde Fi = 0a66x|0'3/seg y r; = 2.5x104/seg. Si sélo un 1% de
los defectos escapan de las zonas dafiadas, las concentraciones
-se reducen a

N. = 1.0x107 en™3 N, = 2.6x10' cm™3

Estos valores no necesitan ser corregidos por los defectos que
condensan en discos, ya que el nimero de &stos es sélo del or-
den de l0-5 de los producidos, cuando se hace una estimacién en
base a los anillos observados al cabo de la irradiacién neutr6-

nica de Zry a 300°C.

b)  NUCLEACION DE ANILLOS DE DISLOCAC IONES

Como se ha descripto anteriormente, existen dos mecanismos
posibles de formacién de discos de defectos cuyo ulterior colap-
so da lugar a la generacién de anillos de dislocaciones. Uno es
el de fluctuaciones térmicas al azar y el otro es el de agregado
de defectos puntuales creados durante la irradijacién por colisio-
nes de desplazamiento. Se considerar&n ambos mecanismos por sepa-

rado.

La energia |ibre de un anillo de dislocacién en presencia

de una tensidn direccional &b es

F =E_ +E.+E -TS_ +Tre &b (1)
a s f n a-—

donde Es es la energfa eldstica del anillo, EF es |la energfa de
la falla de apilamiento, En es la energfa del ndcleo de la dis-
locacién y Sa su auto-~entropfa. Suponiendo un anillo circular,

ES est& dada para un medio el&stico isotrépico por (48)
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£, = uyy - LD D] - 2] +

N m{-y—) [- (-29)2b2)+2(3-2) b J{} (2)

donde W& es el mbédulo de corte apropiado, ¥ es el médulo de
Poisson, r es el radio del anillo, b es el médulo del vector

de Burgers, bz es la componente del vector de Burgers normal al
plano de h&bito y Ro es el radio del ndcleo de la dislocacién.

La energfa de fa falla de apilamiento es

E‘F= n rz “F (3)

donde XF es la energfa especfifica de la falla,

La autoentropfa de una dislocacién tiene dos contribuciones,
la configuracional -que es despreciable- y la vibracional (49). Es-
ta Gltima es también muy pequefia para el caso de dislocaciones

rectil fneas, pero puede ser significativa para anillos pequefios

(50):

b
o k = (4)

donde A =~ 3 y b’ es la distancia interatémica media a lo largo

del anillo.

La energfa del ndcleo es
_ 2
E =2Tr TR L] (5)

donde L es la energfa de deformacién media por unidad de volumen

del ndcleo de la dislocacién. ElI valor minimo de Ro puede deter-
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minarse (5!) notando que la energfa |ibre del niicleo no puede
ser mayor que la energfa libre de un cilindro Ifquido de igual
radio. Para un cilindro Ifquido tan pequefio el término de ener-

gfa superficial puede excluirse, y asf

alH - AT (6)

donde o H es la entalpia de fusibén, oT = Tm—T y Tm es la tempe-
ratura de fusién. Para el Zr-of el punto de fusién efectivo es
T = 1858°K (52). El tamafio del nicleo se calcula (49) haciendo
un balance entre la energfa libre del nidcleo y la energia elésti-

ea de la dislocacidn, esto es

3 220 aT | _
éRo &Es + 27r r(Ro Tm s o,

de donde se obtiene, con la ayuda de (2) y (6)

N

T
o N -V ,,2.,2,,,21 m
R = 2T \2(1- V) [- 2 (b -bz)+bz]AH AT}

Usando (para Zr-o ) oH=60 cal/g (=I405x107 erg/cms) y ¥V =0.38,

se tiene a 300°C
1

R_ = |.14x107° %_Lf; (=22 %62 + bil}

Para el caso de un anillo en un plano prism&tico con vector de
a 5 o c2 -c2 12 2
Burgers 3 []lZO) e 11712 = 413x10 “ dyn/em” (30,31),
b=b_=a se obtiene ey
Ro
el 0.73.

. Substituyendo (2),(3),

En lo que sigue, se supondré,Ro/b
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(4) y (5) en (1) se obtiene

Fa = z(l-v) HI- b*-b ) * bz”'n g t0- 58) +

* STy -(1-2v ) (%b2) + 2 3-2w) b2}}+ M o2 T,
r bz ' 2 .

-6+, = kT+ Tir” $b (7)

El potencial quimico de un defecto es

(8)

o

M =kT In
P ep

donde Np y Nep son respectivamente la concentracibn real y la de
equilibrio de los defectos a la temperatura T, por cm3. Luego,
el incremento de energia |libre debido a la formacién de un anillo

de dislocacién es

2
aF =F - Loy | | (9)

El radio critico del anillo puede calcularse por la ecuacibn

F ] .
i;“ R = o, que da el m&ximo aumento de energfa libre, a F¥*.
r

Esto es,

S »oF
P

M |-
Sr z(l-v)‘\&

b2-b2) + b2 }[ln-+|58]

_v)[-(l-zv)(bZ_bz) + 2 (3-2\))bf]} +2Tr JF
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- oz 21 :

kT izﬂr-éb--;-;%-/up=0 (10)
La energfa libre critica resulta pues, reemplazando /Jp de

(10) en (9)

/b'

L , ¥(el=Y 2 2 291, p¥ '
R = B Ul GRS

+ — L_(|_2y )(bz-bi) + 2(3-2\))bi)} - 3T r:vb

3(1-v)

b kT
z

(1)

Esta ecuacidn da la condicidn necesaria para la nucleacidn.

Para hallar la condicidn complementaria (esto es, la que fije un

valor dGnico para F#* y para r*) es preciso utilizar una teorfa
de frecuencias de nucleacién. Si se supone que el anillo critico
se forma a partir de una distribucidn de embriones de anillos (50),

la teorfa clésica de la nucleacién da (53)

I =K - explr B e } _ (12)

donde Ip es la frecuencia de nucleacibn, Emp es la energia de mi-

N kT
gracién del defecto en la matriz y la constante Krp ~ donde h
es la constante de Plank. A 300°C (ver apartado anterior
| -2 -1
en el texto) y un flujo neutrdnico # = 10 4 ncm ~ seg , las
fraccioncs atémicas de defectos son:
c. =3 x 107" y c =9 x 10’

Luecgo,
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- -3 - - -1
K. > 1.5 x 1020 en3seg™!, K = 4.5 x 1027 em Iseq
ri rv
Yy
kT kT : ! kT kT )
donde E . = 0.3 eVyE =1.2 ey (54)
Teniendo en cuenta que las concentraciones de equilibrio a
300°C son
c .= 6.75 x |0_36 y c = 2.81 x IO--II
ei ev

el potencial quimico en el medio resulta

}’i = 2.35 eV (=3.8x|0_|2erg) y }Jv = 0.5l eV (¥8.25x|0-l3erg)

sea el caso de un anilto en un plano prism&tico con vector de

Burgers b = % [1120) . Este es el caso m&s favorable para la fac-

tibilidad de la nucleacién, ya que el anillo es perfecto, y por lo

tanto ‘EF=0' Suponiendo un radio critico razonable para un anillo
3

de dislocacibn , v.g._§7 & 5, se obtiene para los potenciales

quimicos con la ayuda de la ec. (10) -b’ ~ a; a=3.23 Z; Pl-V=
413x10' 2 dyn/cm® (= 2.58x10%3 eV/cmd) (33,34)

}’p = 8.59 x 10 erg

donde se ha supuesto 8 =0. Este valor resulta inferior a /Ui pero
levemente superior a ;uv. Una tensibén direccional provocada por
expansibn térmica favoreceria ain m&s la formacidn de anillos de
intersticiales e inhibirfa m&s fuertemente la de anillos de vacan-
cias, en el plano en consideracibén. Sin embargo, si se supone una

. . -3 -1 .
frecuencia de nucleacién razonable (I =1 cm seg ) se obtiene,
v
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con la ayuda de la ec. (12)

12

21 _ 6.1) = 3.37x10° “ erg

4F}*=kT_(ln 1.5x10

. r¥* . '
con lo cual, usando (I11), B debe satisfacer la ec. trascendente

* * *
3.48 (55) In (55) + 0.94 (57) = 3.37 (13)
* .
Esta ecuacibn se satisface para §7 2 1.5, valor excesivamente pe-

queiio (del orden del radio del nidcleo de la dislocaci6n), Adn cuan-
do la sobresaturacién de defectos fuera suficientemente alta como
para que ﬁ; ~ 1.5 satigfaciera la condicién necesaria, ec. (10),
pierden sentido todos los términos que contribuyen a la energfa

libre Fa' Luego, debe concluirse que no pueden nuclear anillos

por fluctuaciones térmicas en forma homogénea en el Zr- .

Se anal izar& ahora el mecanismo de colapso de un disco de
defectos. En este caso, el anillo ser8 estable cuando su energfa
libre sea inferior a la del disco (59): Esto es, la condicibn cri-

tica se alcanza cuando

(14)

E. =21 r2 ¥ o (15)

donde § es la energfa superficiél especifica.

. - 3* .
Para un anillo con b = % [llZO} ' 57 « 5y 6=0 se tiene,
a 300°C, usando (7)

F, = 1.00 x |o"° erg
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Luego, de (14) y (15), resulta

§ _ 1.00x107'% erg
21 n2

= 6I10 erg/cm2

Es razonable suponer que la energia libre superficial del Zr
es mucho més ef{evada que el valor derivado, por lo que puede con-
cluirse que ciertamente colapsarén discos de intersticiales y de
vacancias en la zona de la cascada, donde la geometrfa del daifo
hace posible la condensacién de defectos. Para determinar el ul-
terior crecimiento de los anillos de uno u otro tipo, es preciso
formular un modelo cinético de crecimiento.

Cons idérese ahora.el caso de un anillo en el plano basal, con

- 2 2
vector de Burgers b = % [2023} (31). Luego, b2=2§ + -Ez ’

bz = % y b’ = a. En este caso se tiene (30,31)
] :
) - —C (C - C ) 2
Ty 67)=G), + o) [ J 2 b7
-9 z I 13 (e +e . +ec.) z
33 711 13 44
= 0.477 x IOI2 (b2 - bz) dynas
1
Yy ( ) 2
c c,, - C
I:V bZ - (E|| + °|3) [ 44 - Il 13 } bf
v o2 e (e, te,+t2c¢
I I3 44

0.522 x IO|2 bz dynas

La energia |libre del anillo es, pues, suponiendo § =0

2

-8
_ ¢Py 3.23x10 -V -12 a -
F,o= () > {[ 5~ x <A77x107% 3=+ .522x10

)

12

-PIO
—
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12
(in gy + In == +0.58) + gro——— [1(1-20)x .477

- Z .2 8(1-vy )
-5-— +
3 3
a 4,9 (3-2y) x. .522 ﬁ-j}ﬂ’!az (':')2 6f -6T (E)

3
kT
2“ +T

Suponiendo como |fmite inferior 4 ~ 150 erg cm-z, se obtien.

,F-
a 300°C

=

Im (¢]

w

= r ( L £y2 1 4o7!2
Fy 16.64 S In (a) + 9.94 3+ 0.49 (a) ) 10 erg
La condicibén crftica para el colapso de un disco resulta,

usando las expresiones (14) y (15)
6.64 (S)In(5) + 9.94 (2) = (60.22x107% ¥ -o.49)(§)2

Si se toma ahora r a5, se obtiene
a

X = 766 er'g/cm2

(con YF ~ 400 erg cm-z, resulta = 900 erg cm-z) que es un
valor pequefio para la energfa libre superficial del Zr. El célcu-
lo desarrollado sefiala pues que un anillo de dislocacién de un
radio r > 5 es energéticamente favorable con respecto a un disco
de defgctos de igual radio. Resulta interesante en este punto es-
timar cu8l serfa el menor valor de una tensién de origen térmico
necesario para inhibir el colapso de un anillo extrinseco en el
plano basal. Suponiendo como | fmite inferior ‘==|200 erg/cmz,

r/a% 5y como |fmite superior (F = 400 erg/cmz, es necesario

que
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Luego, usando (7) y (15)

|.36x|0-|0erg - 0.26x|0_20cm36 > |.97xf0-loerg

Por lo tanto
-5 > 2.34x|0"0 dynas/cm2 ' (16)
De la ref. (36) se tiene
-8 = 9.06x107% ok o T

Tomando W ‘.‘."0.30x|0I2 dynas/cmz, (16) da

aT > 8.600°K

Esta estimaciédn muestra que un mecanismo tal como el
propuesto por Buckley no puede operar en el caso de circo-

nio irradiado por neutrones.
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APENDICE 11

EL COEFICIENTE DE RECOMBINACION MUTUA DE PARES DE FRENKEL EN
METALES HEXAGONALES COMPACTOS

Para derivar el coeficiente de recombinacién directa de un

par vacancia-intersticial, se harén las siguientes suposiciones:

1) La recombinacién mutua ocurre esponténeamente toda vez que una
vacancia y un intersticial llegan a ocupar posiciones vecinas

inmediatas.

2) El mecanismo que controla la frecuencia de recombinacién es el
de difusién de los intersticiales. Como la difusividad de estos
Gltimos es mucho mayor que la de vacancias a las temperaturas
consideradas, las vacancias pueden considerarse esencialmente

inmbviles.
3) La difusividad de los intersticiales es isotrépica.

Usando una aproximacién de paseo al azar, puede demostrarse
(47) que la frecuencia de salto para intersticiales -suponiendo

que sblo ocupan sitios octaedrales~ estd dada por

D

Fo- i
X 282

en el plano basal, y por

r, -3

b4

o o
-

en una direccibén normal a ese plano.

Una vacancia tiene seis sitios intersticiales (octaedrales)

. . . . . ._C
vecinos inmediatos, ubicados a una distancia Z- del plano basal al
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que ella pertenece (3 arriba y 3 abajo).Cada uno de estos inters-
ticiales tiene 8 intersticios vecinos inmediatos -6 en su plano
basal- de los cuales 3 son vecinos inmediatos de la vacancia. Lue-

go, el coeficiente de recombinaciédn mutua es

6D . 21 D,
¢><=6[4r‘x+""z]=-__é(2-'-%)= 2I
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APEND ICE 1V

CALCULO DE LA POTENCIA DE SUMIDEROS EN ESTADO ESTACIONARIO

) DISLOCACIONES

Sea una densidad § fcm/cm3j de dislocaciones. En estado es-
tacionario, el flujo de defectos puntuales a dislocaciones debe

ser constante. Esto es, aplicando la primera ley de Fick se tiene

dm dec
a0 _ d
% - 2Tir ¢ Dy—7 (1)

donde cq es la concentracién de defectos y -m, es el namero total

3

. de defectos por cm” que llega a una dislocacién. Dado que dmdD es

constante, la ec.(l) puede integrarse f&cilmente obteniéndogg

dm c, - c '
dD d ed
=-2T¢p, S —=d (2)
c
-1
donde ry = (1 )72 es un medio de la distancia entre dislocaciones,
r. es el radio del ndcleo de la dislocacién y C.q ©S la concen-

tracién de defectos en equilibrio con el sumidero. Ham (54) inclu-
y6 el efecto de una atraccién preferencial de intersticiales por

las dislocaciones a través de un incremento en el radio de captura

3

ar_ = 0.07 ba® w & /kT | (3)

donde b es el vector de Burgers, A el médulo de corte y € =0.,2
el par8metro de deformacién. Luego, la potencia del sumidero pa-

ra vacancias e intersticiales resulta, respectivamente;

2= 2 17 ¢ (4)
vD Iane/b;
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L2 2. nf
ki = In [r_/(b+ r.J] (5)

2) ANILLOS DE DISLOCACIONES

Los anillos extrfnsecos se pueden suponer similares a las
dislocaciones rectilfneas una vez que su radiq excede el valor
> 10b, ya que el efecto del campo de tensiones de la dislocacién
afecta aquellos defectos puntuales que est&n dentro de una djs-
tancia de ~ I10b de la dislocacién. En este trabajo se ha supuesto
que 5b . es un radio de nucleacién apropiado. Sin embargo, las
fuerzas osméticas debidas a |a sobresaturacién provocada por }a
irradiacién son suficientemente elevadas como para provocar una
rdpida expansién inicial del anillo hasta valores bien superio-
res al |fmite I0b sefialado. El efecto de la formacién de anillos
es, por lo tanto, simplemente elevar la longitud total de |fneas

de dislocacién.

3)  BORDES DE GRANO

El borde de grano es un sumijdero neutro en ausencia de ten-
siones. Los bordes de alto &ngulo se consideran como sumideros
no saturables, mientras que los de bajo &ngulo se consideran ine-
ficientes como sumideros. E| nimero total de defectos que fluyen
a bordes de grano por unidad de volumen ~M4B estd dado, segin la

primera ley de Fick por

dm 3¢
dB _ d
d& -~ 25Dy (6)

donde S es el 4rea superficial de borde de grano total por unidad

de volumen, Dd es la difusividad del defecto y cdbes la concentra-
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cién del defecto. Con la ayuda de la Fig. 6 es fécil ver que

= 2__ i__ = 3_
S=3— 1t 3 d
gn op 9

En estado estacionario, el primer miembro de (6) es constante.

Integrando entre b y X e S€ obtiene

O ’
dngg 6 p 4 ° ed 7)
dt d "d X_-b
g S

donde x, es la distancia efectiva a la cual se alcanza cq Y c'ed
es la concentracién de defectos en equilibrio con el borde de

grano (¢! =c¢ , ¢’ + = 0). En presencia de dislocaciones,
ev ev el

X - (distancia media de recorrido de un defecto entre el medio

k

y la d?slocacién). Luego, la potencfa del sumidero borde de grano

puede escribirse como

k2 — 6 ka
uB d
g
Y
2 _ %k
iB d
9

para vacancias e intersticiales, respectivamente.
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FIGURAS
FIG. Crecimiento por irradiacién del Zircaloy-2 y Zircaloy-4
a temperaturas de aproximadamente 570°K, excepto las me-
diciones de Harbottle (2), obtenida a 353°K (Ref. 27).
FIG. 2 Deformacién y anillos de dislocacién creados por un
disco extra de &tomos AB,CD y un disco de defectos de
&tomos ef y gh (Ref.l5). V
FIG.3 Estadios en la atenuacibn de los fragmentos de fisibn
X Evento de fisibn
FF  Retroceso del fragmento de fisién
Haz de ionizacién
D Cascada de desplazamiento produciendo gran densidad
de vacancias en el centro de intersticiales en la pe
riferia de un volumen esferoidal.
R Colisiones de Rutherford produciendo pequefias cas-
cadas de desplazamiento (Ref. 15).
FIG.4  Configuracibédn esquemética de planos atbmicos extras y
faltantes producidos por una cascada de fisibén en ura-
nio of .
->—<- = ganillo intrinseco de dislocacién (vacancias) en un
plano (110).
6) = anillo extrinseco de dislocacién (intersticiales)

en un plano (010).

e = Atomo intersticial.

o = Vacancia (Ref. 15)



FIG.5

FIG.6

FIG.7

FIG.8

FIG.9

FIG.I0

FIG.11
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Se ilustra la creacidn continua vy expansién de anillos

de dislocacidn rodeando discos de &tomos extras y vacan-
cias en uranio ™ . Luego de una irradiacidn prolongada
los tamafios de circuitos bueden cubrir desde unos déci-

[+] .
mos de A al diametro del cristal.

Representacidn esquematica de una grano de circonio de-

formado.

Velocidad de crecimiento en funcidn de la dosis de irra-
diacién. Modelo de dislocacibén de la red y borde de gra-

no. dg =1 x 10-3cm %= 0.

Velocidad de crecimiento en funcién de la densidad de dis-
locaciones de la red.

a) Considerando coeficiente de tendencia logaritmicas.

b) Considerando coeficientes de tendencia independientes

de la densidad de dislocaciones.

Patos de crecimiento por irradiacidn. Origen: Adamson,

Fig. 19 en ref. (27). Kreyns, ref. (43).

Crecimiento por irradiacidén en funcién de la dosis.

Calculo utilizando el modelo de anillos de dislocacibn.
La linea a) ha sido obtenida suponiendo la densidad de
anillos constante, NL = 3 x I0I6 cm'3, y b) suponiendo

N_ variable segln la ec. (28).

Crecimiento por irradiacién y radio del anillo de dislo-
cacidn extrinseco en funcibén de la dosis, se muestra el
resultado de variar la densidad de anillos‘NL |{nea a,

N = 3 x 1015 cm'3; linea b, N = 3 x IO'6 cm=3; linea c,
N =3 x jol7 cm=3.



FIG.12

FIG.13
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Crecimiento por irradiacién vs dosis. C&lculo utilizando
el modelo de anilla de dislocacién. ,

- 14 2  eAMO _ 16 -3 _ -4
g = 1x10" n/cm“.seg, T=530°K, N=3x10 "cm °, dg—leO cm,

f=0 (Ifnea a) y f=.05 (1fnea b).

Comparacibn entre los datos de crecimiento por irradia-
cién de Adamson (lfnea a) (Fig.l1) y resultados teéricos
(1 fnea b) suponiendo ¢=Ix|0l4n/c_m2.seg, A =.78, ?-“-'-I'OI Icm/
cm3, dg=5x|0-4cm yNTf3xI0l6cm—3. Se destaca la similitud

de la dependencia con la dosis.
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€ = COLLAPSED VACANCY CLUSTER .
on (110) PLANE

INTERSTITIAL CLUSTER ON (010)

(')o ° '07{% O(D (D

o o °§ o ® PLANES.
< oy O : :
()] °-,;f¢°gg o 0 ¢ = SINGLE INTERSTITIAL ATOM.
07070 a0 .
L Y 0" 0 (D ® O = SINGLE VACANCY
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A.ERE._R 3674. FIG. |l. THE EXPECTED CONFIGURATION OF EXTRA
AND MISSING ATOM_ PLANES PRODUCED BY A SINGLE FISSION SPIKE

IN ALPHA URANIUM. (COMPARE WITH FIG. 6)

fig.a
[oi10]
il _ [ig] |
=)} --:\N‘:\
t,7
foci” |

OISLOCATION LOOP SURROUNDING —
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