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1 DANO POR RADIACION

1.1 Introduccién

Cuando los materiales son irradiados con particulas energéticas sufren cambios en sus
estructuras y en sus propiedades. Las particulas de irradiacion transfieren energia al material
principalmente por desplazamiento de los atomos de sus sitios originales y por ionizacion y
excitacion electronica. En general, todos los procesos y propiedades del material pueden ser
afectadas. Estos incluyen, por ejemplo, microestructuras internas y distribuciones de fase,
dimensiones, propiedades mecanicas, propiedades eléctricas y magnéticas, y resistencia a la

corrosion.

Los cambios dimensionales constituyen uno de los procesos de especial interés. ya que
pueden ocurrir a gran escala. Como resultado de la irradiacion ocurren frecuentemente
grandes cambios en tamano y forma, fenomenos que se encuadran dentro de la denominada
inestabilidad dimensional. Los cambios dimensionales incluyen swelling (hinchazon),
encogimiento, creep y crecimiento. Los dos primeros son cambios de volumen y los dos
ultimos son alteraciones de forma que conservan el volumen. Varios procesos pueden ocurrir
simultaneamente. El swelling puede ocurrir por la formacion de cavidades o de fases menos
densas o, en una menor proporcién, por la retencion de vacancias atémicas de la red
cristalina. El encogimiento involucra la formacion de fases mas densas o la pérdida de
material. Tales pérdidas pueden estar provocadas por procesos tales como el sputtering, o por
procesos volumétricos que conducen a que atomos y moléculas difundan fuera del material.
(Estos ultimos procesos no son importantes en aleaciones estructurales o en ceramicos pero
pueden ser importantes, por ejemplo, en polimeros irradiados). El creep por irradiacion es un
cambio de forma inducido por tension que ocurre bajo irradiacion junto con el creep térmico
ordinario. El crecimiento por irradiacion es un cambio de forma provocado por la irradiacion

en materiales anisotropicos, pero que no requiere la aplicacion de tension.

Las particulas de irradiacion que producen los cambios mencionados incluyen a
neutrones, iones pesados, iones livianos, electrones y rayos y. Dependiendo de sus energias
estas particulas pueden desplazar atomos en un material mediante colisiones elasticas,
mediante otros tipos de reacciones nucleares, o, en el caso de los rayos y, mediante la
produccién de electrones de reaccion. Los primeros atomos golpeados o atomos primarios
(primary knock-on atoms: pkas), los iones y los electrones también pueden provocar ionizacién

y excitacion electronica. En general, los neutrones y los iones pesados en el rango de los MeV



pueden impartir una gran cantidad de energia al atomo primario que origina una cascada de
desplazamientos que consiste en una produccion de intersticiales y de vacancias muy
localizada asociada con el evento iniciador individual. Los procesos y las huellas o trazas de
reaccion por los cuales se disipa la energia de desplazamiento y la energia electronica

determinan los cambios en la estructura y en las propiedades exhibidos por los materiales.

Entre los fenbmenos que provocan la inestabilidad dimensional de materiales utilizados
en entornos de particulas energéticas interesa el crecimiento por irradiacién, que ocurre
especialmente en materiales con propiedades fisicas anisotropicas, en ausencia de tensiones
aplicadas. Este fendbmeno se observo por primera vez en estudios concernientes al desarrollo
del combustible para los primeros reactores nucleares de potencia del tipo reproductor rapido.
especificamente en uranio [1] y en aleaciones circonio-plutonio [2] bajo irradiacion con
neutrones térmicos, en los cuales se experimentaron grandes velocidades de dano de despla-
zamiento inducido por los fragmentos de fision. En particular, las aleaciones Zr-Pu exhibieron
deformaciones de hasta el 400% en la direccidbn de laminacién con un decremento de

densidad del ~ 3%.

Las primeras observaciones del crecimiento por irradiacion en materiales no fisionables
como el circonio y otros metales de estructura cristalina hexagonal compacta irradiados con
fragmentos de fision [3], si bien no tan espectaculares como las de los materiales fisiles a

las dosis alcanzadas, sirvieron para corroborar la naturaleza anisotrépica del crecimiento.

El crecimiento por irradiacion refleja la anisotropia cristalografica o microestructural de
los materiales que lo manifiestan. Por ejemplo, el crecimiento del uranio metalico de estructura
cristalina ortorrombica, puede reducirse notablemente con elementos aleantes para refinar el
tamano de grano y eliminar la orientacion preferencial de los granos (textura). Los primeros
modelos teoricos explicaban el crecimiento en el uranio mediante una variedad de mecanis-
mos, entre ellos, la deformacion plastica anisotropica en las regiones calientes que rodeaban
la traza de los productos de fision [4], la difusion anisotropica de los defectos puntuales a los
bordes de grano (5], y la condensacion anisotrépica de defectos puntuales en lazos como
respuesta a los picos de tremperatura' (thermal spikes) producidos por la fision [3). El
mecanismo se clarifico cuando se evidencid por microscopia electronica de transmision la

formacion de lazos perfectos sobre los planos cristalograficos {110} y {023} que producian

'El pico de temperatura designa la region del material en donde la transferencia de energia del
proyectil a los dtomos es tal que la misma adquiere una “temperatura” superior a la de fusion.
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deformaciones soélo en las direcciones de expansion <010> y de contraccion <100>

macroscopicas [6].

En circonio y sus aleaciones se ha propuesto que el crecimiento ocurre cuando hay una
distribucion anisotropica de sumideros que reciben un flujo neto de vacancias diferente de la
distribucion anisotropica de sumideros que reciben un flujo neto de atomos autointersticiales
(self-interstitial atoms o SlAs) [7]. Entonces, las dilataciones que se asocian con el agregado
de planos de red que acompanan a la precipitacion de SIAs no compensan a las contracciones
asociadas con la supresion de planos de red que implica la condensacion de las vacancias.
Los modelos mas recientes de crecimiento por irradiacion estan dirigidos a identificar los
posibles sumideros y a explicar su evolucion asi como a identificar la fuente de la anisotropia

y a explicar la distribucion de los defectos puntuales entre los diferentes sumideros [8].

Como el circonio es el material base de las aleaciones utilizadas en las componentes
estructurales de los reactores nucleares de potencia refrigerados y moderados con agua.
debido a su baja seccion eficaz de captura de neutrones térmicos y a su excelente resistencia
a la corrosion en muchos fluidos, es indispensable el estudio de su comportamiento
dimensional. Para realizar estos estudios en los reactores experimentales, se tiene en cuenta
la baja cinética del fendmeno de crecimiento, en general se registran velocidades de
deformacion del orden de 10°/dia. En este sentido, se ha desarrollado un método de medicién
que utiliza a los fragmentos de la fision de *°*U creados a partir de la irradiacion con neutrones
térmicos [9,10]. Todavia hoy es un tema de discusion muy importante la correlacion del dano
producido por diferentes particulas de irradiacion [11], incluso algunas veces se complica
la comparacion de experimentos de medicion de una misma propiedad en diferentes entornos
de irradiacion debido a la imposibilidad de medir exactamente el flujo de particulas de

irradiacion. El presente trabajo es una contribucion a la resolucion de esta problematica.

Los objetivos de la presente tesis consisten en: i) verificar que el dopado con material
fisionable no solo sirve para simular irradiaciones con neutrones rapidos, sino que constituye
un método experimental valido y eficaz para el estudio del crecimiento por irradiacion en forma
acelerada, y ii) demostrar la validez del uso de pares bimetalicos para medir cinéticas de

crecimiento a bajas dosis en reactores experimentales.

Se hace notar que parte del contenido de esta tesis es objeto del trabajo /rradiation
growth kinetics in ***U-doped zirconium, aceptado para su proxima publicacion en el Journal

of Nuclear Materials.



1.2 Defectos en cristales y daino por radiacion

La propiedades de los materiales cristalinos estan dominadas por la presencia de defec-
tos. Por ejemplo la conductividad eléctrica y otras propiedades eléctricas de un cristal
semiconductor depende de la cantidad y naturaleza de los defectos impureza que contenga.
El control cuidadoso de estos defectos y de la semiconductividad resultante hace posible el
uso de tales cristales como transistores. La resistencia mecanica de los solidos metalicos y
no metalicos y la forma en que deforman bajo la influencia de una fuerza estan dominados por
las dislocaciones y defectos que estén presentes. Aun el crecimiento mismo de un cristal esta
gobernado por la presencia de ciertas dislocaciones en la red que introducen terrazas
espiraladas sobre las superficies cristalinas. Otras propiedades fisicas de ciertos cristales tales
como color, luminiscencia y fotoconductividad, también dependen fuertemente de la

imperfecciones de la red cristalina.

Como la poblacion de defectos determina muchas de las propiedades importantes de
los solidos, cualquier proceso que altere la concentracion de defectos tendra un efecto en
dichas propiedades fisicas. La irradiacion con particulas energéticas es uno de tales procesos.
Los arreglos espaciales de los defectos que permanecen después que ha cesado la irradiacion
se describe generalmente como dario por radiacion, y cualquier cambio de propiedad fisica
que puede resultar de la introduccién del daino se denomina efecto de radiacion. La irradiacién
con particulas energéticas constituye una herramienta importante para realizar estudios
basicos de las propiedades de los soélidos sensibles a la presencia de defectos. Los efectos
de radiacion a gran escala han adquirido una enorme importancia después del desarrollo de
los reactores de fisién nuclear en los anos 40. En 1942, E.P. Wigner anticip6é que el intenso
flujo neutronico en el reactor de potencia Hanford podria alterar las propiedades del moderador
de grafito y del combustible de uranio. Desde entonces y con el desarrollo posterior de los
reactores de potencia de fision y el trabajo mas especulativo en reactores de potencia de

fusion, los efectos estructurales de la radiacion han adquirido una gran importancia

tecnolégica.

La interpretacion de los cambios en la propiedades de los materiales provocado por
particulas energéticas se centra en la produccion por la radiacion de varios tipos de defectos
en el solido: vacancias, atomos autointersticiales y atomos de impureza. Los sitios vacantes,
vacancias, pueden crearse por las colisiones de particulas energéticas con los atomos de la
red del solido. La energia transferida en tales colisiones normalmente es suficiente para que

el atomo golpeado y desplazado cree otros sitios vacantes en colisiones subsiguientes. De
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este modo, para cada colision primaria, se inicia una cascada de colisiones que produce
vacancias. Los atomos que son desplazados de sus posiciones de equilibrio en la red se
detienen en una posicién intersticial, o de no equilibrio, a condicién de que no recombinen
inmediatamente con una vacancia proxima. Los atomos de impureza se forman por
transmutacion bajo irradiacion neutronica. Un caso especial lo constituye la introduccién de
productos de fisibn mediante el proceso de fision. El efecto de los productos de fision
normalmente es mas pronunciado que el de la transmutaciéon inducida por neutrones, si bien

ambos mecanismos frecuentemente son insignificantes respecto a otros efectos de radiacion.

1.3 Produccion de defectos atomicos en metales

En los metales los defectos atomicos se forman endotérmicamente. La energia
requerida para formar un defecto (entalpia de formacion) puede suministrarse térmicamente

a temperaturas elevadas o atérmicamente. Esta tltima es posible por medio de deformacion

plastica o por irradiacion.

Como las vacancias tienen una energia de formacion inferior a la de los intersticiales,
la concentracion de vacancias formadas térmicamente en los metales siempre excede a la
concentracion de intersticiales. Por la misma razon, durante la deformacion plastica se forman
mas vacancias que intersticiales. Por otra parte, la irradiacion en volumen de un metal produce
igual numero de vacancias que de intersticiales (pares de Frenkel). Entonces, mediante el
calentamiento de un metal (a temperaturas no demasiado altas para impedir la formacion de

pares vacancia-intersticial) se pueden formar soélo vacancias.

Los defectos atomicos o defectos puntuales son defectos de la red cristalina que
abarcan distancias atdmicas. En comparacion con los defectos lineales como las dislocaciones
o defectos planos como, por €j., los bordes de grano, los defectos atdomicos se clasifican como
defectos de dimensionalidad cero. Esta clasificacion excluye el hecho que la distorsion local
creada por el defecto atobmico posee una simetria que puede ser igual o inferior a la simetria

del atomo huésped.

En los metales puros, bajo condiciones de equilibrio térmico, existen defectos
intrinsecos como vacancias e intersticiales. Las vacancias pueden producirse en concentracio-
nes suficientemente altas, para investigaciones de tipo cuantitativo, por ej., simplemente
calentando el material a temperaturas cercanas a la temperatura de fusion (T,), es decir, a
altas temperaturas se pueden investigar las vacancias bajo condiciones de equilibrio térmico.

Las concentraciones de atomos autointersticiales son demasiado bajas para su investigacion
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directa. Los defectos atdmicos en estado de no equilibrio se crean a partir de irradiaciones con
neutrones, iones, o electrones, por templado o por deformacién plastica. Las irradiaciones con
particulas energéticas crean, como efecto mas elemental, a partir del desplazamiento de un
atomo de su sitio en la red, un atomo intersticial y una vacancia. denominado par de Frenkel

o defecto Frenkel (FP o DF).

Los defectos atomicos en estados de no equilibrio son configuraciones metaestables
de la red que desaparecen por medio de recocidos a una cierta temperatura. Estos procesos
de recuperacion tienen lugar por la migracién o difusion de una de las especies de defectos
y la aniquilacion con el "anti-defecto”, por la formacion de aglomerados de defectos y/o de
complejos defecto-impureza o por la desaparicién en "sumideros” tales como superficies tales
como superficies internas o externas, dislocaciones, etc. Normalmente el iintersticial, como se
observa después de la irradiacion, se hace movil a bajas temperaturas (~0,1 T,, donde T, es

la temperatura absoluta de fusion) y la vacancia a temperaturas proximas a la temperatura

ambiente.
1.4 Produccion de defectos atomicos por irradiacion

En 1958 Seeger bosquejo su concepto de los multiples procesos que toman lugar en

una cascada de desplazamiento energética [12], segun la Fig. 1.1. Una caracteristica

par de colisiones de

Frenkel reemplazo
h - orowdion dinémico

atomo

|
N T S SO
~ ‘» C \ C :‘ ~ I \‘: ,\f ( C "{1‘ :‘. zona

transporte de
energla por
focalizacién

intersticiales

Fig. 1.1: Diagrama bi-dimensional de una cascada en Cu creada por
neutrones rapidos, segun Seeger [12].

importante de la cascada, propuesta por primera vez por Brinkman [13], es la formacion de



zonas diluidas provocada por la eyeccion de atomos desde el nucleo de la cascada. La figura
también muestra secuencias de colisiones de reemplazo (denominados crowdions dinamicos
[14]), focusons [15], colisiones de reemplazo y aun eventos de tipo canalizacién. Si a esta
representacion se agregan las ideas concernientes a los picos de temperatura (thermal spikes)
introducidos por Seitz y Koheler [16], y los calculos de Kinchin y Pease para el niumero de
pares de Frenkel creados en la cascada [17], se puede decir que desde antes de 1960 se
posee una representacion bastante completa de los procesos de desplazamiento en solidos
irradiados. En los ultimos 30 anos la investigacion en los procesos de desplazamiento atémico
se ha dirigido a dilucidar diversos aspectos complementarios tales como: la cantidad exacta
de defectos que son creados, las configuraciones espaciales y propiedades de los defectos.
la cantidad de mezcla que toma lugar en el proceso de desplazamiento, la existencia de los
spikes térmicos, la longitud de las secuencias de colisiones de reemplazo, ver Fig. 1.1, y la
posibilidad de transformaciones de fase dentro de la cascada. Todavia hoy no existen respues-
tas completas a estos temas. Las dificultades en responder estas preguntas, fundamentales
desde el punto de vista experimental, residen en la resolucion atbmica que es necesaria para
estudiar la estructura de defectos y el tiempo de resolucion que es necesario para capturar la
dinamica de los eventos, que evolucionan en la escala de tiempo de los picosegundos. Desde
el punto de vista teoérico, la dificultad consiste en resolver un problema de muchos cuerpos
extremadamente inhomogéneo en escalas de espacio y tiempo donde las propiedades

macroscopicas del solido aparentemente no son relevantes.

En la siguiente tabla se resumen los procesos que se desencadenan cuando una

particula energética interactia con el nucleo de un atomo de la red [18]:

Tabla 1.1: Escala temporal de los procesos involucrados en la produccion de defectos bajo irradiacion.

Etapa tiempo (s) Proceso Resultado

1 10? transferencia de energia de la  primario (PKA)
particula al nucleo

2 10" colisiones interatomicas cascada

3 10" disipacion de energia epitér-  defectos estables y aglomera-
mica dos

4 >10™" migracion térmica aglomerados y defectos exten-

didos

En los metales, la produccién de pares de Frenkel se puede separar en dos procesos

(etapas 1y 2). El primero consiste en la interaccion de la particula de irradiacion (de energia



E) con un atomo de la red (primer golpeado o primario), que conduce a la transferencia de una
energia T al primario. El segundo proceso es la distribucion de esta energia a los atomos
vecinos lo que provoca la produccion de pares de Frenkel (proceso de desplazamiento). Tanto
observaciones experimentales, [19,20], como simulaciones por computadora, [21], indi-
can que el transporte de energia y de materia, es decir la separacion del intersticial y de la
vacancia, se realiza mas facilmente a lo largo de las direcciones compactas de la red como
lo propuso por primera vez Silsbee, [15]. El transporte de los atomos a lo largo de las direccio-
nes compactas de la red toma lugar por secuencia de colisiones de reemplazo: el PKA deja
su sitio produciendo una vacancia, y transfiere su energia a un vecino sobre una direccion
compacta. Este atomo, a su vez, deja su sitio, que es ocupado por el PKA, y choca al vecino
inmediato. Este proceso se repite hasta que, eventualmente, la energia del atomo golpeado
es tan baja que no puede reemplazar al atomo siguiente. Entonces, el ultimo atomo

desplazado permanece en una posicion intersticial.

Para producir defectos atomicos estables, la energia T transferida al PKA debe superar
a la energia umbral de desplazamiento, E,. La estabilidad se logra cuando la separacion entre
la vacancia y el intersticial supera un cierto valor, r,, denominado radio de inestabilidad. El
radio de inestabilidad puede considerarse como el rango de un atomo golpeado de energia
cinética inicial E,. Tanto E, como r, son funciones de la orientacion cristalografica, es decir son
anisotropicos. Griffiths, [22], midid las energias umbrales de desplazamiento en circonio
mediante microscopia electrénica de alto voltaje a alrededor de 300 K, a partir de las energias
electronicas requeridas para producir dano visible en forma de pequenos lazos de dislocacio-

nes. Sus resultados se resumen en la Tabla 1.2:

Tabla 1.2: Energias de desplazamiento umbral en funcion de la orientacion para el Zr.

Orientaciones

[0001] (1123 1010) 1120/

E, (eV) 25,56+0,56 24,0405 245+1,0 27,5¢1,0

1.4.1 Seccién eficaz de desplazamiento atomico y camino libre medio

Cuando una particula en movimiento choca con un atomo estacionario deflecta de su

curso en una cantidad que depende de su energia y de su distancia de aproximacion. La



deflexion es mayor para bajas energias y para pequefnas distancias. La probabilidad de que
una dada cantidad de energia sea transferida por la particula al atomo, se expresa en términos
del area que la trayectoria de la particula debe atravesar si ocurre la transferencia de energia
Este area se denomina seccion eficaz diferencial para la transferencia de energia [23).
Entonces, si la particula tiene una energia E y si transfiere una energia entre T y T+dT al
atomo de la red, la seccion eficaz diferencial estara dada por:

el oy 1.1
a7

Cuando se considera el desplazamiento del atomo, se debe integrar esta expresion
multiplicada por v(T) sobre todas las energias transferidas posibles. v(T) -referida en literatura
como funcién darno [24] o funcién desplazamiento [25]- es el numero promedio de atomos
desplazados por el primer golpeado. Entonces la seccion eficaz de desplazamiento es:
Tma®  _do(E,T)

GAE)=_£ =

dT 1.2

Si el umbral de desplazamiento es de tipo escalon, es decir, si para energias de transferencia

T < E, no ocurren desplazamientos,

Trmax(E)
o) - v 2=l a1 13

Eg

donde T, es la maxima energia que puede ser transferida y corresponde a la de una colision
frontal. Mediante la aplicacion directa de las leyes de conservacion de la energia y de la

cantidad de movimiento, se puede mostrar, para particulas no relativisticas, que:

MiM. E 1.4

Tm E) =4—_
(5 (M; +My)>2

donde E y M, son la energia y la masa de la particula incidente y M, es la masa del atomo

golpeado.



Algunas veces las colisiones son excesivamente energéticas, de modo que no sélo se
produce el desplazamiento de un atomo, sino que éste a su vez puede producir otros
desplazamientos de modo de iniciar una cascada de desplazamientos. Frecuentemente las
colisiones no son tan energéticas y solo provocan la vibracion de los atomos en su posicién
media, o bien suministran suficiente energia para desplazamiento o para la formacion
subsiguiente de pares de Frenkel. Si v, es la velocidad con que se mueve la particula a través

del cristal, N, es la densidad atémica del cristal y o es la seccion eficaz total para los eventos

de colisién, en un intervalo de tiempo dt, habran: v, dto N, colisiones. Para una colision,
v,dt=1 sera, en promedio, la distancia que cubrira la particula incidente antes de hacer una

colision. De este modo, se define el camino libre medio A como:

—

A= 1.5

El camino libre medio para las colisiones de desplazamiento es mas largo, ya que si

do(E,T):T—O—(E—)dT 1.6
max

la integracion de la Ec. 1.2 para v(T) = 1, resulta:

E
E)= o|1-—2— 1.7
Od( ) 0( Tmax(E))
de modo que,
A= 1 _ )‘Tméx(E)

¢ Eq T.&(E) - Eg 1.8

Noo|1-——

( Tméx(E)J

Por ejemplo, en el caso de irradiacion con neutrones rapidos, tomando N, = 10 cm™ y o =
10 cm? como valores tipicos, la distancia promedio entre colisiones seria del orden de 10 cm.

Mas aun, como la masa nuclear M, es mucho mayor que la masa del neutrén M,, a partir de

la Ec. 1.4 se puede escribir:
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E = E-—= 1.9

donde A = M,/M, ~ M, es el numero de masa del atomo blanco. Para energias neutrénicas

EconT,, <E,(E < AE/4), no se produciran desplazamientos, es decir, se espera dano

X
estructural en el material si los neutrones tienen energias superiores a AE /4. En el caso del
circonio, para E, = 25 eV, sdlo neutrones con energias superiores a 570 eV produciran

desplazamientos en la red.

Continuando con la presentacion de la seccion de eficaz de desplazamiento, Ec. 1.3,
la funcién desplazamiento v(T) se puede determinar iterativamente resolviendo dicha ecuacion
integral. Esto se ha hecho, por ejemplo, utilizando mediciones de tasas de dano producido por
iones de diferentes masas y energias en cobre [26], y a partir de mediciones de velocidades

de dano producido por electrones, iones livianos y neutrones en metales cubicos [25].

En el caso de irradiaciones con neutrones de reactor, v(T) se estima a partir de calculos
computacionales [27,28]. Estos calculos conducen a la energia de dario, T,, que es la
energia disponible para la produccion de defectos. La integracion sobre todas las energias de
transferencia, y sobre el espectro de energias de los neutrones da como resultado la seccion

eficaz de energia de dafo o energia especifica de dano:

Eree d®(E Tra®)
<oT>-[ ® e doE1) 1 g7 1.10
L dE 5 dT

es el

donde ®(E) es el flujo neutronico por unidad de energia para la energia E y vd"(%_LT_)

espectro de energias del primario producido por los neutrones de energia E. En el calculo de
la integral, Ec. 1.10, se debe considerar que el primario se dispersara en un angulo © dentro
de un angulo solido dQ, ademas de que la energia que le transfiere la particula incidente
variara entre T y T+dT. Para el caso de los neutrones de reactor, se utilizan normalmente
codigos tales como el RECOIL [28], que, por ejemplo, para aleaciones de circonio, contiene

104 grupos de energias de neutrones que van desde un maximo de 20 MeV hasta un minimo

11



de 20 eV; 26 grupos abarcan el rango de 1 a 20 MeV y 16 el rango 0,1 a 1,0 MeV.

En la siguiente seccion, 1.4.2 se resume el formalismo para calcular la energia de dario,

T,. empleado en este trabajo, y en la 1.4.3, se presenta la expresion de la funcion darfio, v(T).

1.4.2 Energia de dano

El estudio sistematico de las colisiones atomicas en los sélidos comenzé con el trabajo
de Bohr [29] y fue ampliado por Lindhard y colab. [30,31,32], en sus trabajos que
condujeron a la teoria LSS. Se desarrollé un tratamiento universal de las colisiones atémicas
basado en la teoria de atomos de Thomas-Fermi [33]. En él se introdujo un conjunto de

variables reducidas:

. Z.Z2,e°
energia: S con E - 17291 ol 1.11
E, a, A
distancia: p = .2 con R, = (-AY : ' 1.12
. RL 4A NOTI a122 .
t M, |2
tiempo: T = — con T, = R 1.13
P T, L [2EL) L

donde Z, y M, son los numeros atomicos y masas de los atomos, / es igual a 1 para el
proyectil, y a 2 para el atomo blanco, A = M,/M,, e es la carga del electron (e = 1,4399 eV
nm), N, como se mencioné en 1.4.1 es la densidad atomica del blanco, y a,, es la longitud de

apantallamiento utilizada en la descripcién de Thomas-Fermi de los atomos [33]:

[9 P 13 a
T H
123) 172’ 1.14

ay; =

donde a,, = 59,92 pm es el radio de Bohr.

Se denomina poder de frenamiento a la velocidad a la cual los desplazados energéticos
pierden energia; se puede dividir en dos partes, una para la energia perdida en excitacion

electronica y otra para la energia perdida en colisiones atomicas. Utilizando las variables
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adimensionales LSS, el poder de frenamiento electronico es:
(-"i] -k €' 1.15
dp /e

donde,

. 2/3 1/2
m, \"? (1-A 2" Z,
] 1.16

3/4

siendo m, la masa del electrén (m, = 0.5488 10 uam). El poder de frenamiento nuclear es:

(EQ) : (i) ([ +(1+¢)"™ - ¢(1+ ™) 1.17
dp /, 8e

donde ¢ = 1.378€*® Esta expresion se basa en una aproximacioén al resultado de LSS [34].

La Fig. 1.2 muestra el poder de frenamiento nuclear (atémico) como funcioén de la energia. El
maximo ocurre para € = 0,3, que para el Zr corresponde a una energia de alrededor de 140
keV. la figura también muestra el poder de frenamiento electronico para el valor tipico k, =
0,15. Para € < ~ 1, la mayor parte del frenamiento proviene del término nuclear, pero para

€ > ~ 3, domina el término electrénico.

TYY

0.5

LREALLL N R AL |

L llll1 L ¥y lll'1 v r
PODER DE FRENAMIENTO LSS

10* 103 102 10! 10° 10!

Fig. 1.2: Poderes de frenamiento LSS nuclear y electronico.
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Lindhard y colab. [32] utilizaron la teoria de frenamiento LSS para distribuir la energia
inicial de un desplazado entre el movimiento de los atomos de baja energia y las excitaciones
electronicas. Si v, es la energia cinética promedio total de todos los desplazados de baja
energia al final del desarrollo de la cascada y n_es la energia promedio total que se pierde
en excitacion electronica e ionizacion durante el desarrollo de la cascada, € = v, + .. En
muchos materiales, solo la energia cinética depositada en el movimiento atémico produce
dafo y las excitaciones electronicas se disipan como calor. Esto conduce a la definicién de

la energia de dafno como

Tp=v EL 1.18

A partir de los calculos LSS, la energia de dano se puede aproximar como [32]:

E
¥o= : 1.19
° [k _g(E/E)]
donde g(e) se puede aproximar, [35], por:
g(e) = €+0,40244¢%* +3,4008¢" 1.20

La cantidad T,/E se denomina eficiencia de dafo. Para diversos casos monoatémicos, por e;.,

aun para energias tan bajas como 10 eV, en excitacion electronica se pierde tanto como el

10% de la energia del primario.
1.4.3 Funcién dano

Los primeros intentos para calcular el numero de desplazamientos atdmicos que
ocurren durante la irradiacién fueron hechos por Kinchin y Pease [17] y Snyder y Neufeld
[36]. La version modificada del modelo de Kinchin-Pease conocida como modelo NRT [27],
es aceptada generalmente como la normalizacion de la cantidad de desplazamientos atémicos
en materiales irradiados. De este modo, se pueden comparar de una manera normalizada

experimentos realizados en diferentes fuentes de irradiacion.

De acuerdo al modelo NRT, el nimero de atomos generados por el primer golpeado

de energia T, o funcion dafio v(T), es:
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v(T) = = , Tp > —2 1.21

donde « es la eficiencia de desplazamiento, T, es la energia perdida en excitacion electronica,
T, es la energia de dafo y E, es la energia de desplazamiento. Calculos de colisiones binarias
indican que la eficiencia de desplazamiento es constante, x = 0,8, para energias de primarios
superiores a 2E, hasta 100 keV si se usa un criterio de energia umbral para definir defectos
estables [37]. La integracion de la funcion dano NRT, Ec. 1.27, sobre todo el espectro de
energias de desplazamiento y el tiempo conduce a la concentracion atémica de desplazamien-

tos, denominada desplazamientos NRT por atomo (dpa).

La aplicacion del modelo NRT a los estudios de los efectos de la radiacion requiere la
suposicion implicita de que la concentracion residual de defectos es igual, o al menos
proporcional, al niumero de desplazamientos calculados. El criterio para la formacion de un
desplazamiento estable en este modelo es si el atomo golpeado adquiere una energia cinética
mayor que E, Este modelo no tiene en cuenta la distribucion espacial de los atomos
desplazados y la posibilidad de aniquilacion intersticial-vacancia dentro de la cascada. Calculos
por dinamica molecular (DM) indican que la region de la cascada asociada con los primarios
energéticos consiste de una coleccion de atomos muy agitados en la red, con ésta
severamente distorsionada, en lugar de pares de Frenkel resolubles individuaimente [38].
Estas simulaciones por computadora sugieren que el concepto de pares de Frenkel es
inapropiado para la descripcion de la produccion de defectos en cascadas energéticas.
Ademas, muchos estudios experimentales y por simulacion por computadora han encontrado
que, para energias de primarios mayores que 0.5 keV, una fraccion sustancial de dano por
desplazamiento se aniquila via recombinacion intersticial-vacancia a medida que la cascada
energética se enfria hacia el equilibrio térmico aun para irradiaciones realizadas a 4 K
[38,39,40]. Esto conduce a una fraccion de defectos residuales respecto de los NRT

calculados.

Entonces, si bien el modelo NRT para desplazamientos atdmicos no es un indicador real
de la produccion de defectos bajo condiciones de cascada, constituye un parametro de
correlacién razonablemente bueno para la produccion de defectos bajo ciertas circunstancias,
por ejemplo, para calcular efectos de radiacion en dos espectros similares de energias de

primarios [41]). De hecho, actualmente se esta avanzando en modelos tales como el de
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intersticiales libremente migrantes [42,43] para reemplazar al modelo NRT, pero todavia

no han sido aceptados universalmente.

1.5 Espectro neutronico

Las energias neutronicas de interés varian tipicamente desde 0,0253 eV (neutrones
térmicos) hasta alrededor de 20 MeV. Los neutrones tienen la misma masa que el protén y no
tienen carga eléctrica. De aqui que, lo neutrones, a diferencia de los protones, pueden
interactuar intensamente con los atomos a energias muy bajas. Los tipos de reacciones mas
comunes, entre neutrones y atomos, incluyen a la dispersion elastica (del tipo de esferas
rigidas), la dispersion inelastica (donde el nucleo blanco queda en un estado excitado) y la
captura neutronica (donde el peso atémico del blanco aumenta en una unidad de masa).
Después de la captura, el nucleo puede sufrir emision de un foton y, fision, reacciones de
particula cargada (donde se emite un proton o una particula a) o reacciones de emision
multiple. Estas ultimas pueden producir transmutacion, que se define como un cambio de un
elemento en otro. Estos efectos se predicen con la ayuda de la Tabla de Is6topos como guia
para determinar los productos de reaccion para cada reaccion, asi como los productos de

decaimiento radioactivo (activacion neutronica).

Los neutrones se producen ya sea a partir de la fisidn nuclear de elementos pesados,
tales como uranio, o por reacciones de particulas cargadas inducidas por aceleradores. En el
proceso de fision (que se comentara en 1.6), se producen dos o mas neutrones por fision. El

espectro de energias de los neutrones de fision se puede describir como Maxwelliano con una

temperatura nuclear de 1,5 MeV.

El espectro de energias de los neutrones varia segun el tipo de reactor de fision. En la
practica existen dos tipos basicos de reactores de fision: los reactores rapidos y los reactores
de espectro mixto, que difieren de acuerdo a las caracteristicas del refrigerante y del

moderador que utilizan para controlar el reactor [44].

Los reactores rapidos estan refrigerados con sodio liquido y no tienen una moderacién
significativa. El término reactor rapido o flujo rapido se refiere a la velocidad relativa (energia)
de los neutrones. El espectro neutrénico en el nucleo de estos reactores, es solo ligeramente
mas blando que el espectro de fision basico, por lo que al espectro rapido o de fision, se lo
caracteriza como un espectro duro (para diferenciar de un espectro blando que contiene
principalmente neutrones de baja energia bebido a los efectos de moderacion). Los reactores

rapidos sélo producen flujos altos de neutrones rapidos.
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Los tipos mas comunes de reactores de fisidn que incluyen a la mayor parte de los
reactores de potencia comerciales, asi como a la mayor parte de los reactores de investigacion
y/o ensayo de materiales y de produccion de radioisétopos, tales como los reactores CNEA-
RA1 y CNEA-RA3, en los que se realizaron los experimentos del presente trabajo, o los
reactores HFR (High Flux Reactor), son refrigerados con agua. Estos reactores se refieren
como reactores de espectro mixto, ya que el hidrogeno del agua refrigerante suministra una
moderacion sustancial conduciendo a flujos de neutrones rapidos y térmicos practicamente
iguales. El término moderacion se refiere al frenado de los neutrones debido a la dispersion
elastica con la gran cantidad de atomos de hidrégeno del agua refrigerante. Como el nuicleo
del hidrogeno es un proton, de igual masa que el neutron, la dispersion neutrén-proton
promedio provoca que el neutron pierda alrededor de la mitad de su energia inicial en cada
interaccion. Esta energia se la lleva el proton interactuante y se pierde por calentamiento del
agua refrigerante. Otra caracteristica del hidrogeno que lo hace el mas efectivo moderador de

neutrones que se conoce es su generosa seccion eficaz de dispersion elastica (~ 20 barn?).
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Fig. 1.3: Espectro neutronico del reactor de espectro mixto HFR de Petten (Holanda) en la
posicion 6A/B.

En la Fig. 1.3 se muestra el espectro neutronico del reactor de espectro mixto HFR de

2 Como las secciones eficaces nucleares varian entre 107’y 10 cm?, se acostumbra expresarlas
en términos de la unidad barn que corresponde a una seccion eficaz de 10% cm? por nucleo.
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Petten (Holanda) [45], medido en una posicion entre un elemento combustible y una de las
barras de control. El espectro esta graficado como flujo por unidad de letargia, que
simplemente es: energia neutronica x flujo neutronico (E x®(E)). La razéon para graficar los
espectros neutronicos de esta manera, es una mejor visualizacion de las energias relativas.
Entonces, en el grafico se pueden distinguir claramente tres regiones: la parte mas energética
del espectro (E > 1 MeV) que tiene la forma de un espectro de fisién, la regiéon de energias
intermedias (0,5 eV < E < 1 MeV) que es plana y la region de energias inferiores (E < 0,5 eV)
que se representa como una distribucion Maxwelliana térmica. Esta forma espectral constituye
un ejemplo tipico de los reactores de espectro mixto. En un espectro de este tipo, las energias
neutréonicas muy altas producidas por la fision en el combustible de uranio no son afectadas
relativamente por el moderador. A energias neutronicas inferiores, la moderacién debida a la
dispersion neutrén-proton en el agua refrigerante conduce a un espectro del tipo E”. Este
proceso continia hasta que el movimiento térmico de los atomos en el moderador se iguala
a la energia neutronica, es decir, hasta que, en una colision, un neutron pueda ganar asi como
perder energia. Esto conduce a una distribucion térmica Maxwelliana centrada en la temperatu-

ra del refrigerante. A temperatura ambiente, la energia promedio del neutréon es 0,0253 eV

] .0 g . . . . . .
(= kT); esta energia también se utiliza para definir secciones eficaces de neutrones térmicos

y corresponde a la conocida velocidad de neutrones térmicos de 2200 m s

1.6 El proceso de fision

El proceso de fision consiste en la division de un nucleo en dos fragmentos aproximada-
mente iguales. La reaccion de fision mas utilizada se inicia cuando un nucleo de **°U captura
un neutrén para formar un estado excitado del nucleo compuesto “*°U. Este ultimo puede

desintegrarse emitiendo un cuanto y, o bien, puede sufrir fision.

Cualquier nucleo que se encuentre en un estado excitado suficientemente alto puede
sufrir fision. La cantidad de energia de excitacion, o energia critica (E_), requerida para que
la fision sea posible se puede estimar a partir de la diferencia entre la altura de la barrera
electrostatica y la energia de disociacion para el modo particular de fision, la primera se puede
expresar en MeV como 0,16Z%A'® | donde Z y A son el numero de carga y el nimero de
masa, respectivamente, del nucleo que sufre fision y la segunda, E, se obtiene a partir del

decremento de masa entre los nucleos productos de la fisién y el nucleo que ha sufrido la

fision. En la Tabla 1.3 se representan las energias criticas, E_, aproximadas necesarias para
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que ocurra fision en funcion de la masa nuclear o numero de masa A [46]. Se observa que
para los nlcleos mas pesados la energia critica para que ocurra fision es minima y es del
orden de magnitud de la energia de unién de un neutron, y por lo tanto de la energia de

excitacion que acompanara la captura de un neutron.

Tabla 1.3: Energias criticas para que ocurra fision en funcion de A.

Numero de masa A

16 60 100 140 200 236
0,16 Z2A' 4 32 62 110 175 210 MeV
-E, 14.5 16 -15 -48 =135 -205 MeV
E 18.5 48 47 62 40 ~ 5 MeV

c

La energia critica puede suministrarse sometiendo al nucleo a radiaciéon y o bien
irradiandolo con particulas de alta energia. En el ultimo caso la particula de alta energia puede
perder parte de su energia mediante colisiones inelasticas, que luego aparece como energia
de excitacion del nucleo blanco. Pero el modo mas efectivo para formar un nucleo en un
estado excitado, que luego podra sufrir fision, es que dos nucleos choquen formando un
estado compuesto que siempre estara en un estado excitado bastante alto. Normalmente, una

de las particulas que chocan es un neutron.

La energia critica para la fision inducida por y (es decir, la energia del cuanto y mas
débil que puede inducir fision) da una medida directa de la energia de excitacion minima
necesaria para la fision. En la Tabla 1.4 se dan los valores de las energias criticas para la
fision inducida por y y las energias de union de un neutron, E , para algunos nucleidos [47].
En la misma, se puede observar que la energia de union del neutron para los nucleos fisiles,
255, 23U y #°Pu, es mayor que la energia critica para la fision inducida por y. Por lo tanto, la
captura de un neutrén de energia cero suministraria suficiente energia de excitacion al nucleo
compuesto para que fisione. Entonces, los nucleidos fisiles pueden fisionar por captura de
neutrones de cualquier energia. Para ***Thy *°U, en cambio, las E, son alrededor de 1 MeV
menor que las respectivas E.. En estos casos, para que el nucleo compuesto se fisione, el

neutron capturado debe tener al menos 1 MeV de energia.
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Tabla 1.4: Energia critica para la fision.

Nucleo Z:A E. (MeV) E, (MeV)
torio-232 34,9 5,9 5.1
uranio-238 35,6 SRS 48
uranio-235 36,0 58 6.4
uranio-233 36,4 SHS) 6.7
plutonio-239 37,0 5.5 6.4

En la Tabla 1.5 se muestran las secciones eficaces para neutrones téermicos (E = 0,025

eV) de los nucleidos de interés en los reactores nucleares:

Tabla 1.5: Secciones eficaces para neutrones lentos de nucleos fisiles y fisionables.

Nucleido fision captura absorcion total Ref.
(o) barn (o) barn (o,) barn

uranio-233 5311 477 578,8 (48]

uranio-235 5829 98,9 681.8 [49]

plutonio-239 7473 270,56 1017.,8 [49]

uranio-238 - 2,7 2.7 (48]

uranio natural 42 3,5 77 [47]

1.7 Daio producido por fragmentos de fision

La fision del **U provocada por la captura de un neutron térmico produce dos
fragmentos, liviano y pesado, con masas atomicas y energias promedio de 96 uam y 95 MeV,
y de 137 uam y 55 MeV, respectivamente. La irradiacion con fragmentos de fision introduce
muchos defectos en el material en la forma de cascadas de defectos muy localizadas [50].
Estas cascadas se distribuyen a lo largo de la traza de los fragmentos de fision, produciéndose
la mayor parte de los defectos en el Gltimo micrén del rango de los fragmentos de fision en
el material irradiado (por ejemplo, 10 gm en Cu, 5 pm en Ni, 15 ym en Zr [51]). La estrecha

proximidad de las cascadas conduce a una concentracion de dafio local mayor que el dafio

20



promedio en volumen. De este modo, se produce una superposicion significativa de volumenes
danados en todas las etapas de la irradiacion. La densidad de energia en las cascadas
superpuestas provoca la migracion atérmica de los defectos existentes. Esta migracion de
defectos conduce a un aumento de la aniquilacion de defectos y a un aglomeramiento

adicional del dano existente [562,53].

Entre los autores que han utilizado los fragmentos de fision para simular irradiaciones
con neutrones rapidos se destaca Blewitt [54] quien, en la década del 60, vislumbrd que las
diferencias entre las curvas de recocidos isdcronos obtenidas a partir de mediciones de
resistividad eléctrica de cobre irradiado a bajas temperaturas con electrones y con neutrones
se debian a las diferencias de las energias de desplazamiento del primario. Para confirmar
esta hipotesis -ante la dificultad de cambiar el espectro neutronico-, pensoé en la utilizacion de
reacciones de fisién iniciadas por interacciones neutrénicas inelasticas para introducir particu-
las de un rango amplio de energias dentro del metal. De este modo obtuvo evidencia
experimental respecto de la incidencia de la energia del desplazamiento primario a partir de

la interacciones neutronicas elasticas.

En diversos estudios de cambio resistividad a baja temperatura en aluminio, cobre y oro
dopado con **U, [55,56], Blewitt y colab. encontraron que la velocidad inicial de la resistividad
aumentaba 2 6rdenes de magnitud respecto a la de los metales puros. Se concluyé que cada
fision del ?°U producia 2 6rdenes de magnitud mas de defectos que un desplazamiento

primario proveniente de un neutrén de reactor.

Mediante la comparacion de las velocidades de produccion de defectos [57] y de las
recuperaciones isocronas de propiedades tales como cambio de resistividad y cambio de
volumen, se demuestra la similitud del dafo por neutrones rapidos y del dafno por fragmentos
de fision a baja temperatura. Por ejemplo, en la Fig. 1.4 se muestran las curvas de
recuperacion isocrona junto con las de recuperacion diferencial en funcion de la temperatura
de recocido para cobre dopado al 0,1 %at. ***U irradiado a 6 K, bajo un flujo de neutrones
térmicos de 1,4 x 102 n cm?® s [58]. A efectos de comparacion en la misma Fig. 1.4
también se muestran las curvas similares correspondientes a cobre puro irradiado a 18 K bajo
un flujo de neutrones rapidos de 1,3 x 10’ n cm”s™ [59]. Los dos picos de recuperacién de
dano por fragmentos de fisién, es decir, las Etapas | y Ill, 40 y 250 K respectivamente,

coinciden remarcadamente bien con los obtenidos para irradiacion con neutrones rapidos.
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Fig. 1.4: Recuperacion isécrona y su derivada del dano por fragmentos de fision y por
neutrones rapidos en cobre (ver texto).

Experimentos complementarios de mediciéon de cambio de volumen y de cambios de
resistividad a baja temperatura en funcion de la dosis en especimenes de aluminio [55], cobre
[60] y niquel [53], dopados con **°U, permitieron dilucidar el tipo de configuraciéon del dafo
producido por los fragmentos de fision en estos materiales, concluyendo que en niquel se
forman aglomerados de vacancias tridimensionales, mientras que en los otros materiales las

cascadas formadas colapsan en lazos de dislocaciones.
1.8 Modos de aglomeracion de los defectos puntuales

En cualquier condicién de irradiacion, los atomos autointersticiales siempre se
aglomeran en forma de un disco de atomos insertado entre dos planos densos de la red: el
borde del disco es un "lazo de dislocacion de tipo intersticial’. En el caso especifico de la
estructura cubica centrada en las caras (fcc), cuyos planos densos son los {111}, dicho lazo
de dislocacion intersticial es una lazo de Frank cuya caracteristica es que su vector de Burgers

es perpendicular al plano del lazo y tiene una longitud igual al espaciado entre planos

adyacentes, es decir Bzg— <111>. Cuando los lazos crecen mas alla de un diametro critico,

ocurre una reorganizacion, y la falla de apilamiento dentro del lazo desaparece, la dislocacion
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se convierte en perfecta, es decir su vector de Burgers es el vector suma de uno o mas
vectores de red, y comienzan a operar reacciones con la red de dislocaciones circundante.
Lazos muy pequefos son capaces de propagar a lo largo de sus planos mediante un proceso

colectivo.

Los aglomerados de vacancias, por el contrario, son o bien objetos bidimensionales, los
"lazos de vacancias," u o bien objetos tri-dimensionales: las cavidades (que pueden ser
burbujas de gas o voids) y las fallas de apilamiento tetraedrales (en la estructura fcc). Tal
diversidad de las geometrias de aglomeramiento, surge de las pequenas diferencias de
energia entre las diferentes formas. De estas dos posibilidades de aglomeramiento, se
encuentra que normalmente la forma tridimensional no es las configuracion mas estable,
excepto para el molibdeno [61]. La nucleacion de las cavidades puede ser catalizada por
elementos insolubles (o de baja solubilidad) tales como atomos de gas, en particular helio que
se genera por las reacciones (n,a). No se espera la formacion de aglomerados tri-dimensio-

nales de intersticiales debido a la gran energia de deformacion que introducirian.

En la siguiente Fig. 1.5, se muestran esquematicamente los modos de aglomeracioén de

los intersticiales y de las vacancias [62].
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Fig. 1.5: Esquema de las formas de aglomeracion de las
vacancias y de los intersticiales.

Durante la irradiacion el circonio (hcp) a diferencia de los metales fcc y bcc (cubicos

centrados en el cuerpo) y de otros metales hcp, presenta lazos de vacancias y de intersticiales
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de tipo a, con vectores de Burgers b = »g <1120> que son estables y pueden coexistir. Ademas,

la deformacién de los autointersticiales es mucho menor en el circonio que en la mayor parte
de los otros materiales. El pequerio desajuste dilatacional de las especies intersticiales podria
explicar el hecho que la red de circonio puede acomodar facilmente al soluto intersticial (que
frecuentemente es atomo gaseoso). Esto es significativo porque la carencia de gas insoluble
y la presencia de soluto intersticial parece ser el principal responsable de la inestabilidad del

void y de la establidad de los lazos de vacancias de componente ¢ respectivamente [63].
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2 CRECIMIENTO POR IRRADIACION EN CIRCONIO Y SUS ALEACIONES

2.1 Introduccion

En ausencia de tensiones aplicadas, muchos materiales sometidos a irradiacion se
distorsionan, especialmente aquéllos con propiedades fisicas anisotrépicas. Como se
mencioné en 1.1, el término crecimiento por irradiacion aparecié en literatura abierta en la |l
Conferencia Internacional sobre Usos Pacificos de la Energia Atdbmica de 1955 [1], para
describir el aumento de longitud de probetas cilindricas de uranio durante la irradiacién,
donde fue presentado como el "efecto mas espectacular de la irradiacion sobre los metales".
Los primeros trabajos publicados importantes en crecimiento por irradiaciéon en circonio
aparecieron en 1961 [2,3] que describieron los cambios anisotropicos debido al dafo
producido por fragmentos de fision. Buckley [2] se refirid principalmente al crecimiento por
irradiacion del uranio y presento algunos resultados de crecimiento en circonio. Para explicar
el fenomeno, Buckley partio de la hipotesis que el material que sufre crecimiento por
irradiacién debe tener anisotropia cristalografica y anisotropia en la expansién térmica. El
neutron entrante que inicia la cascada de colision de PKAs energéticos crea una cascada de
atomos desplazados (spike de desplazamiento) y una generacion de calor muy localizada
(spike de temperatura). En circonio el coeficiente de expansion térmica es maximo a lo largo
de la direccion del eje ¢ de modo que la cascada producida durante la irradiacion experimen-
ta las maximas tensiones de compresion a lo largo de esta direccién. Esto favorece al
colapso de aglomerados de vacancias en lazos de dislocaciones con vector de Burgers

paralelo al eje c. Los intersticiales producidos durante la irradiacion condensan como lazos

con vectores de Burgers de tipo a, es decir: —%a<11§0>. Este mecanismo es equivalente a

transferir atomos desde el plano basal al plano prismatico [64]. El estudio por microscopia
electronica de transmisién (TEM) de Hudson [6] en uranio corrobor6 la teoria de Buckley. El
modelo de Buckley fue citado por muchos investigadores para explicar los cambios dimensio-
nales observados durante la irradiacién neutronica de aleaciones policristalinas de circonio.
Una consecuencia de este modelo es que los policristales texturados cristalograficamente

crecerian de acuerdo a:

€y 1-3F, 2.1

donde ¢, es la velocidad de crecimiento en la direccion d, y F, es la fraccion resuelta de
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polos basales en la direccion d.

Horak y Rhude [2], por su parte, también en 1961, presentaron resultados de
crecimiento por irradiacion en probetas de Zr-5%p Pu y de Zr-7%p Pu, que habian sido
deformadas en frio de modo de conseguir un alto grado de orientacién preferencial en la
direccion longitudinal. Estos especimenes, irradiados hasta una densidad de fision maxima
de 2,5 x 10%" fis. cm™, elongaron hasta 400% junto con un encogimiento diametral y un

cambio de volumen despreciable (< 3%).

Estos hallazgos de Buckley y de Horak y Rhude recién fueron reconsiderados a partir
de la necesidad de explicar los cambios de longitud y el aumento del creep inducidos por
radiacion de las vainas de elementos combustibles en Zircaloy [65]. Posteriormente
aparecieron una serie de publicaciones [por ej. 66,67,68,69] que describian el com-
portamiento del crecimiento por irradiacion del Zircaloy-2 a alrededor de 570 K, a partir de
datos obtenidos de experimentos especificos de crecimiento y/o de datos de cambios
dimensionales registrados en programas de vigilancia de vainas de combustible nuclear de
reactores de potencia en operacion. Los estudios de crecimiento por irradiacion se
intensificaron ain mas cuando se encontré que los tubos de presion de Zircaloy-2 trabajado

en frio podian elongar a velocidades considerables [70,71].

Durante muchos anos la teoria de Buckley fue aceptada para explicar el crecimiento
por irradiacion en circonio y sus aleaciones hasta que fueron presentandose trabajos en los
cuales no se encontraba correlacion alguna entre el crecimiento medido y el esperado por
dicho modelo. Con el objetivo de caracterizar el dano por radiacion en las aleaciones de
circonio, en 1978 se realizd un concurso de investigacion (round-robin) internacional con la
participacién de 5 laboratorios [72]. Como resultado de este estudio se confirmé que en
Zircaloy-2 irradiado hasta 10°° n m? (E > 1 MeV), no se forman dislocaciones de componente
c y que solo se forman lazos de dislocaciones con vectores de Burgers %a <1120>. Estos

lazos comprenden una mezcla de lazos de vacancias y de intersticiales.

Trabajos posteriores que mostraron resultados de crecimiento por irradiacion [73],
junto con analisis por TEM de los especimenes correspondientes [74], revelaron que otros
factores importantes afectaban al crecimiento por irradiacion lo que sugirié otros mecanismos
posibles para el proceso de crecimiento. Algunos de los numerosos factores que afectan el

crecimiento por irradiacion son, ademas de las condiciones de operacion del reactor (dosis
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neutrénica y temperatura), las caracteristicas del material: microestructura (que incluye la
densidad de dislocaciones, el tamano y la forma de grano), la textura cristalografica (que da
cuenta de la anisotropia del material), el contenido de aleantes (composicién quimica) y el

proceso de fabricacion (tensiones residuales).

Entre los autores que han realizado trabajos sistematicos en crecimiento por
irradiacion en circonio policristalino y en Zircaloy-2 se destacan Murgatroyd y Rogerson

[75.76,77,78,79], que se resumen en la revision de Rogerson de 1988 [80].

Si bien hay una acumulacién muy extensa de resultados y teorias en crecimiento por
irradiacion, que pueden encontrarse por ejemplo en las revisiones de Fidleris
[81,82,83], Northwood y Herring [84] y Zelensky y Reznichenko [85], todavia hoy

este fendmeno es materia de estudio por sus implicancias tecnologicas.

En la siguiente seccién 2.1.1 se presentaran brevemente las composiciones quimicas
y condiciones metalurgicas y de operacion de las aleaciones base circonio utilizadas en
componentes de los reactores de potencia del tipo PHWR (Pressurized Heavy Water
Reactor), como los que funcionan actualmente en las dos centrales nucleares en operacién
en nuestro pais: CNA-I (Central Nuclear Atucha I) y CNE (Central Nuclear Embalse). En las
secciones siguientes, 2.2 y 2.3, se presentara una revision de la fenomenologia y modeliza-

cion del fenomeno de crecimiento por irradiacion en circonio y estas aleaciones.

2.1.1 Composiciones quimicas y condiciones metallrgicas y de operacion de las

aleaciones de circonio utilizadas en la industria nuclear

Los reactores PHWR utilizan uranio natural como elemento combustible y agua
pesada como refrigerante y moderador [86]. El uso de uranio natural como combustible
requiere que los componentes del nucleo de los reactores tengan una seccion eficaz de
absorcion de neutrones baja. El circonio es el Unico material adecuado que satisface el
requisito de la baja seccion eficaz (o, ~ 0,185 barn) y ademas tiene una resistencia a la
corrosidon en medio acuoso satisfactoria. Por estas razones se han venido utilizando

aleaciones de circonio en la tecnologia de los reactores de potencia.

En la Tabla 2.1 se muestran los rangos de composicion quimica, segun las normas
internacionales, de las aleaciones de circonio utilizadas hasta el presente en la industria

nuclear argentina: Zircaloy-2, Zircaloy-4 y Zr-2,5%p Nb.
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Tabla 2.1: Composicion quimica de las aleaciones de circonio utilizadas en la industria nuclear
argentina.

Material Composicion (%p)
Sn Fe Cr Ni (0] Nb
Zircaloy-2 1.20-1,70 0.07-0,20 0,05-0.15 0.03-0.08 0.10-0,16
Zircaloy-4 1.20-1,70 0.18-0,24 0,07-0.13 0.10-0.16
Z2r-2 5%p Nb 0.09-0,13 2.40-2.80

Los reactores de potencia del tipo PHWR en funcionamiento en las centrales
nucleares de nuestro pais se diferencian principalmente en que el nucleo del reactor de
CNA-| esta dentro de un recipiente de presion y consiste de 253 elementos combustibles’.
cada uno en un canal refrigerante vertical (de 6 m de longitud). En el reactor de la CNE
como en la mayor parte de los PHWR, en cambio, el refrigerante, circula por los canales. o
tubos de presion, posicionados horizontalmente. Cada tubo de presion (de 6 m de largo y 10
cm de diametro interior), que contiene 10 manojos de elementos combustibles, esta sometido
a alta presion, mientras que el tanque que contiene a dichos canales y al moderador opera a
presion atmosférica. En el Apéndice A.1 se presenta un corte esquematico del reactor de
CNA-| [87], en donde se puede observar la ubicacion de los canales de refrigeracion que
contienen a los elementos combustibles. Asi mismo, en el Apéndice A.2, se muestra una
vista general de un reactor CANDU", como el de la CNE, y un diagrama simplificado de los

componentes del nucleo [88].

En la siguiente Tabla 2.2 se resumen el tipo de aleacion, el tratamiento termomecani-
co y la temperatura de operacion de los componentes del nucleo de los reactores de CNA-|
y de CNE fabricados en aleaciones de base circonio. En los reactores tipo CANDU (como el

de la CNE), los tubos de calandria separan a los tubos de presion del moderador.

3Cada elemento combustible se compone de 37 barras combustibles dispue<ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>