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I. INTRODUCCION

En la observaci6n de defectos cristalinos en una ldmina delgada mediante microsco-
pfa electrénica por transmision, el contraste se origina por las diferencias en la intensi-
dad electrénica difractada por las distintas partes de la muestra. En el caso particular de
lazos cerrados de dislocaciones el contraste depende en primer lugar de las condiciones
de difracci6n en las que se encuentra la ld4mina. Asf, el contraste puede estar contenido
dentro de la proyeccién geométrica del lazo, Fig.1 (a), o fuera de &l, Fig. 1 (b).

L
\

(). Fig. 1

Por otro lado, el contraste también depende de la naturaleza del lazo mismo, es.
decir si éste es de tipo intersticial o vacancia. Digamos aqui brevemente que un lazo de
tipo intersticial se puede considerar como un plano atémico extra en una familia compac-
ta de planos cristalinos y, de la misma manera, un lazo de tipo vacancia serfa el limite
de una zona en la cual ha sido removido un plano cristalino. El primero puede originarse
por la condensaci6n de intersticiales libres, mientras que el segundo puede formarse a
partir de la nucleaci6n de vacancias libres en el cristal.

Si los lazos son suficientemente grandes, digamos mayores que unos 300 f\, como
para que la imagen electrénica tenga la forma de un lazo cerrado. existen criterios para
determinar la naturaleza de los mismos a partir de la variaci6n del contraste en funci6n
de las condiciones de difraccién de la 14mina delgada (1). Pero estos criterios dejan de
ser aplicables cuando los lazos se hacen més pequefios, pues los contrastes correspon-
dientes a segmentos diametralmente opuestos se superponen, y la imagen electrénica ya
no es un lazo cerrado, sino que se convierte en una mancha oscura més o menos difusa.

Precisamente, estos pequefios lazos son los que se observan en algunos metales irra
diados. Pero hasta hace muy pocos afios no existfan métodos directos para poder determi-
nar la naturaleza de estas pequefias manchas (black dots) y las interpretaciones de los re-
sultados de dafio por radiaci6n se hacfan en base a evidencias indirectas (2). Recién en
1965 los célculos de contraste de Ruhle, Wilkens y Essmann (3) en base a la teorfa dindmi
ca de la difracci6én, condujeron al desarrollo de una nueva técnica, que posibilit6 luego el



anélisis de esas imégenes.
Brevemente, los resultados de los mencionades autores se pueden resumir asf:

1) Si la 14mina delgada esté orientada fuera de la posicién exacta de Bragg éorre_s_
pondiente a cualquier familia de planos cristalinos, el contraste de un pequefio
lazo de dislocaciones es una mancha oscura, que no depende de la naturaleza del
mismo.

2) Pero si la 14mina esté orientada de tal manera que se satisface la ley de Bragg
para una familia dada de planos cristalinos, entonces el contraste presenta una
forma muy particular. En efecto, la imagen de cada lazo, en campo claro, cons
ta de una parte oscura y una parte clara. La dlrecmén del vector T que va de la
parte oscura a la brillante, coincide con la del vector g normal a los planos
cristalinos que estin en condiciones de difracci6én. Pero el sentido del vector 1
varfa con la profundidad del defecto dentro de la l4mina de tal manera que, para
un defecto de tipo intersticial:

a) Si éste estd situado entre la superficie inferior de la 14mina y a,' ﬁ g
(donde Q g es la distancia de extinci6n correspondiente a la reflexi6n g)
el vector 1 es paralelo a g.

b) Sl el lazo esté su:uado a una profundidad comprendida entref € gy B g g,
l es antiparalelo a g

c) El vector-f correspondiente a lazos de intersticiales situados entre % $ g
y 5/4 g g respecto de la superficie inferior de la l14mina, vuelve a ser
paralelo a g, y asf sucesivamente.-
: El sentido del vectorT se invierte en cada una de las capas mencionadas si el lazo
es de tipo vacancia. Es decir que, observando el contraste que presenta cada lazo cuando
la 14mina est4 orientada en la posicién de Bragg y midiendo su profundidad dentro de la
_i'amina (4), es posible determinar la naturaleza de pequefios lazos de dislocaciones. Estas
son las bases de la llamada "técnica de estereomicroscopfa'.

h Inmediatamente esta técnica comenz6 a ser aplicada en problemas de dafio por radia
gidn. Particularmente presentaba sumo interés el caso de las pequefias manchas que se
habfan observado en cristales de cobre irradiados con neutrones (2).

'j;-. Dos laboratorios comenzaron casi simultdneamente a estudiar la naturaleza de estos
defectos Pero, a pesar de aplicar correctamente esta técnica, los primeros resultados
de ambas escuelas fueron contradictorios. En efecto, aunque coincidfan en que los defectos
observados eran lazos de tipo de Frank, de vector de Burgers

-
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las mediciones de Stuttgart correspondfan a lazos de vacancias, mientras que Mclntyre en
Cambridge habfa determinado que todos los lazos eran de tipo intersticial.

Las dos experiencias fueron hechas correctamente y ademAs de la ya mencionada,
existia una discrepancia adicional acerca de la distribucitn de tamafios. Los lazos de in-
tersticiales medidos por McIntyre eran superiores a unos 60 A mientras que las agrupacio-
nes de vacancias observadas por Ruhle en Stuttgart eran més pequeiias y estos Gltimos auto-
res no detectaron lazos superiores a unos 70 A . Ambos laboratorios siguieron trabajando
en el tema y perfeccionaron las técnicas tratando de disminuir todos los errores experimen
tales (7)(8)(9).

Podrfamos resumir las nuevas conclusiones de esta manera:

1) En las muestras en las que se habian observado solamente lazos de vacancias, un
anilisis més cuidadoso permitié detectar también la existencia de un cierto por-
centaje de lazos de intersticiales, aunque la mayorfa de los defectos medidos
seguia siendo de tipo vacancia.

2) Por otro lado, en Inglaterra se volvieron a repetir las experiencias de McIntyre
en monocristales de cobre y simult4neamente se comenz6 a estudiar los efectos
de la adici6n de porcentajes controlados de berilio en las muestras, con el fin de
aclarar la influencia de las impurezas en los posibles procesos de nucleacitn de
los lazos. Se eligi6 el Be pues existfan datos resistométricos sobre la influencia
de este elemento en la recuperaci6n de la resistividad eléctrica con la temperatu-
ra. Los resultados del cobre puro confirmaron en principio las mediciones ante-
riores, pero se llegb a comprobar que también existfa un cierto porcentaje de la-
zos de vacancias, no detectados en las primeras experiencias. El didmetro de
estos lazos de vacancias era pequefio, nunca superior a unos 60 A,

En base a los resultados de este trabajo, que incluy6é mediciones sobre la influencia
de la dosis de neutrones en la naturaleza de los lazos, influencia de los distintos agregados
de Be, y datos sobre irradiaci6n con electrones de alta energfa en las mismas muestras (10),
se propuso un modelo de nucleaci6n del dafio, véalido para el caso del cobre irradiado con
neutrones ripidos. Segln este modelo (9) los lazos de intersticiales se forman por un meca-.
nismo de "prismatic-punching’' directamente a partir de la zona de gran desorden, o '"spike',
producida alrededor de un 4tomo que fue golpeado por un neutrén. Es decir, que los lazos
no parecen ser formados por un mecanismo de nucleacién homogénea a partir de intersticia-
les libres que migran dentro de la red cristalina, sino mds bien se originan en una nucleaci6n
heterogénea, como ya habfa sido sugerido por Makin (11){(12). La zona central del "spike'",
empobrecida en 4tomos (rica en vacancias) colapsa y da origen a uno o méis lazos de vacan-
cias. El mismo modelo también propone la creaci6n de una cierta cantidad de intersticiales
y vacancias libres en el spike. Los intersticiales, dada su gran movilidad a las temperatu-
ras de irradiacion, migran dentro de la red, y van a terminar en los lazos ya existentes de
intersticiales, contribuyendo a aumentar su tamafio, o se neutralizan en los lazos de vacan-
cias, en cuyo caso estos Gltimos tienden a disminuir en tamafio y nilmero. Entonces, la



configuracién final del dafio por radiacién, tal como se veria en una micrograffa electrénica,
deberfa consistir en un nimero apreciable de lazos de dislocaciones de tipo intersticial, y
un ndmero menor de lazos compuestos por vacancias. Las vacancias libres y pequeifias agru
paciones de las mismas estarfan, de acuerdo al mismo modelo, por debajo del limite de re
soluci6n del microscopio electrénico y no serfan visibles,por lo tanto,en las micrografias .
Este es precisamente el resultado de las determinaciones experimentales realizadas en
Inglaterra.

Ahora bien, si este modelo describe razonablemente lo observado en las muestras
de Cambridge, qué sucede entonces con las muestras alemanas? Digamos que en este mo-
mento la discrepancia ya no es tan grande como la encontrada en las primeras observaciones,
En otras palabras, no es que en un caso se observen solamente lazos de intersticiales y en
el otro solamente lazos de vacancias, sino que en los dos casos se observan ambos tipos de
defectos, quedando solamente en discusién la proporcibén de cada uno de ellos y algunas di-
ferencias en cuanto a la distribuci6én de tamafios de los mismos.

Cuil podria ser entonces la variable que determina las diferencias mencionadas,
teniendo en cuenta que las muestras fueron obtenidas a partir del mismo material puro
(99,998%). Una posibilidad serfa la temperatura exacta de irradiacién. Por unlado la tem-
peratura del agua del reactor con la cual estaban en contacto las muestras, era ligeramente
distinta en ambos casos. Por otro lado, la radiacién Y existente es funcién del lugar en el
‘cual estén situadas las muestras dentro del reactor, y no fue la misma en ambas irradiacio-
nes. Es decir, que la disipacién, y por lo tanto las temperaturas de equilibrio a la cual
estaban las muestras durante las respectivas irradiaciones, podrfan muy bien ser distintas
en ambos casos.

Veamos ahora cual podria ser el efecto de una variacién de temperatura durante
la irradiacién. Segln el modelo de nucleacién ya descrito, deberfa formarse una cierts can-
tidad de vacancias libres durante el proceso de irradiacién, y la movilidad de estas vacan-
‘cias es funci6n de la temperatura. Es decir, que un incremento de temperatura deberfa
traer como consecuencia una mayor proporcién de defectos formados por vacancias y,
eventual mente una variacién en la distribucién de tamafios de los mismos. En efecto, a
mayor movilidad de 1as vacancias, mayor probabilidad de que éstas neutralicen los lazos
de intersticiales ya existentes, y aumenten el nGmero y tamafio de los lazos de vacancias.

Entonces, para determinar la influencia de la temperatura sobre la naturaleza
de los lazos, se efectuaron una serie de experiencias con las mismas muestras utilizadas
en la referencia (9), después de distintos tratamientos térmicos. Se eligi6é una temperatura
no muy alta, 1500C, y en todos los casos se aplicé la ya mencionada técnica de estereo-
microscopla para determinar el porcentaje de lazos de intersticiales y de vacancias
existente.



II. PARTE EXPERIMENTAL

Los monocristales de cobre (99,998%) fueron crecidos bajo atmésfera de argén, en
forma de cilindros de 1 cm de didmetro, mediante la técnica de Bridgman. En la méquina
de electroerosi6n se cortaron luego discos de 3 mm de didmetro y aproximadamente 0, 3
mm de espesor orientados de tal manera que la normal a las caras era coincidente con la
direcci6n (110) del cristal. Antes de la irradiacién los discos fueron recocidos varias horas
a 9000C en atmésfera inerte. La dosis de radiacién integrada fue de 5 x 1017 neutrones
rdpidos/cm2. Los tratamientos térmicos luego de la irradiaci6n fueron efectuados en un bafio
de aceite mantenido a 150 + 19C. Se ohservaron muestras luego de 2, 4 y 10 horas de reco
cido a la temperatura mencionada. '

Las ldminas delgadas para la observacién al microscopio electrénico fueron obtenidas
mediante técnicas convencionales de pulido electrolitico. Sobre una de las superficies de la
l4mina delgada se evaporé lentamente una pequefia cantidad de oro, que se deposita de esta
manera formando islas de oro-de unos 20 a 30 A de dismetro. Estas islas, perfectamente
visibles en las micrograffas electrbtnicas, sirven luego de referencia para las mediciones
estereoscopicas.

Las observaciones fueron hechas en el microscopio Philips EM300 del laboratorio,
operado a 100 kV, utilizando en todos los casos la platina goniométrica del mismo, con el
portamuestras de doble inclinacidn.

III. RESULTADOS

En la Fig.2 se muestra un par de micrograffas obtenidas en la posicién exacta de
Bragg (g = 111) en las cuales se puede observar el tipico contraste blanco-negro que carac-
teriza a los pequeiios lazos de dislocaciones que aparecen en el cobre irradiado con neutro-
nes. La Fig.2(a) corresponde a una muestra después de la irradiacién, mientras que la
Fig.2(b) corresponde a una muestra similar después de un recocido de 10 hs a 150°C.

En la Fig.3 se muestran los resultados de las mediciones estereoscépicas realizadas
en las siguientes muestras: Fig. 3(a), sin recocido; Fig. 3(b), 2 hs de recocido; Fig.3(c), 4
horas de recocido. El histograma correspondiente a muestras con 10 hs de recocido es
similar al de la Fig.3(c). Se analizaron alrededor de 100 defectos en cada caso. A partir
de estos histogramas se determiné la proporcion de lazos de vacancias e intersticiales
correspondientes a cada uno de los tratamientos térmicos. Midiendo ademés en cada caso
el didmetro de los lazos, se obtuvieron las curvas de distribucién de tamafios correspondien
tes a ambos tipos de defectos, que se muestran en la Fig.4. Los defectos con didmetros
inferiores a 30 A fueron agrupados en el punto correspondiente a D = 20 A.

Finalmente, en la Fig.5 se muestra la variacién del didmetro promedio de los lazos
de intersticiales y vacancias en funcién del tiempo de recocido a 1500C.



IV. DISCUSION

El resultado de las mediciones estereoscépicas correspondiente al cobre sin recoci-
do alguno, es similar al obtenido en la referencia (9). La mayorfa de los defectos son
lazos de intersticiales y existe adem4s un pequefio porcentaje (15%) de lazos de vacancias
cuyo didmetro no supera los 60 A.

Después de un recocido de 2 hs, la proporci6én de lazos de vacancias aumenta hasta
un 23%, y ademds aumenta el didmetro promedio de los mismos. Simult4dneamente, el
tamafio promedio de los lazos de intersticiales disminuye, Fig.4(b).

Después de 4 hs de recocido, los lazos de vacancias constituyen cerca del 36% del
total de defectos, su tamafio medio aumenta y la curva de distribucién de tamafios de los
restantes lazos de intersticiales se corre un poco més aln hacia valores pequefios.

La proporci6n de ambos tipos de defectos después de un tratamiento de 10 hs a
1500C es similar al caso anterior, aunque existe un ligero aumento del didmetro medio de
los lazos de vacancias. En algunas micrograffas se observan pequefios defectos de forma
aproximadamente triangular que podrfan corresponder, dada la orientacién de la ldmina
delgada, a tetraedros de vacancias. Pero son necesarias nuevas observaciones antes de

poder afirmar su existencia sin lugar a dudas.

También se determiné en cada uno de los casos la densidad total de defectos visibles.
Si bien parece existir una disminuci6én del nmero de defectos en funcién del recocido, hay
que tener en cuenta que los errores de estas determinaciones son grandes (del orden del
30%). En la Tabla I se resumen todos los datos mencionados.

TABLA I
Tiempo de Porcentaje de lazos D -~ D Total llazos/
recocido de intersticiales (intersticiales) = (vacancias) cm3
0 85% 818 a7 & 1,6 x 1019
2 hs 77 65 | 50 | 1, 3 x 1015
4 hs 64 62 54 0,9 x 1019

10 hs 63 64 58 1,3 x101°




Finalmente, en la Fig.5 puede observarse que el didmetro medio de los lazos de
intersticiales disminuye r4pidamente al comienzo del recocido, quedando practicamente
constante después de las 4 6 5 hs. De la misma manera el tamafio de los lazos de vacan-
‘cias aumenta con el recocido, aunque la variacién se hace menor para tiempos de reco-
cido mayores. : S

En resumen, la evolucién de ambos tipos de defectos durante el tratamiento de re-
cocido, est4 de acuerdo con la hip6tesis de que existen vacancias libres, o pequefias aglo-
meraciones de éstas, alrededor del "spike" producido por cada neutrén que interacciona
con la red cristalina. Cuando la temperatura es suficientemente alta como para permitir
la migracién de estas vacancias, los lazos de tipo vacancia ya existentes aumentan su ta-
mafio, se aglomeran nuevos lazos de vacancias, y los lazos de intersticiales disminuyen
en tamafio y nGmero. Es decir, que la proporcién de lazos de ambos tipos depende fuerte-
mente de una variacién de temperatura posterior a la irradiacién y, si el médulo propues
to es correcto,. también dependeria fuertemente de toda variacién durante la irradiacién
misma. Este hecho explicarfa satisfactoriamente la controversia que hemos mencionado
entre los resultados de Cambridge y Stuttgart. Nuestras conclusiones estdn de acuerdo
con los primeros trabajos sobre el tema, realizados por Makin y Manthorpe (12), y con
las recientes investigaciones de Riihle y col. (13). . '
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Fig. 5 - Variaci6n del didmetro medio de los lazos de
R dislocaciones en funcién del tiempo de recoci
do a 1500C. La curva superior corresponde a
lazos de intersticiales, y la inferior a lazos
de vacancias.



