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Resumen

Usando la espectroscopia de aniquilacion de positrones, mas especificamente la técnica de tiempo de vida, se
estudi6 la migracion de vacancias en muestras de la aleacion Cu-38.0%atZn-5.0%satAl, correspondiente a la fase f y que
posee una estructura ordenada del tipo CsCl, con el fin de determinar su energia de migracion. Las muestras se templaron
desde 620 K, temperatura correspondiente al valor méximo de retencién de vacancias por templado, a temperatura
ambiente. Se relevé la evolucién del parametro temporal vida media en funcion del tiempo para distintas temperaturas de
envejecimiento, con el fin de obtener un tiempo de relajacion caracteristico del proceso de migracion. Suponiendo que el
proceso de migracién es un proceso simple térmicamente activado, se obtuvo la energia aparente de migracion de
vacancias.

In order to determine the vacancy migration energy, in the Cu-38.0%atZn-5.0%atAl, corresponding to B phase
with an ordered structure such as CsCl, was studied by means of positron-lifetime spectroscopy. The samples were
quenched from 620 K, corresponding to the maximun value of the quenched-in vacancies, to room temperature. For
different aging temperatures, the evolution of the mean positron lifetime was followed in orden to obtain a caracteristic
relaxation time of the migration process. Assuming that this process is a simple activated one, the apparent vacancy
migration energy was obtained.

Introduccion
La espectroscopia de aniquilacion de

fase PB. Esta aleacion presenta una estructura
ordenada, del tipo B2 , hasta Tp, ~800 K, donde

positrones ha demostrado ser una herramienta
fundamental para la deteccioén e identificacion de
defectos, en especial de vacancias, tanto en metales
puros (primera aplicacion de relevancia a la
metalurgia fisica de esta técnica), como en
aleaciones y en compuestos intermetalicos' ' 1,

Las aleaciones de Cu-Zn-Al muestran un
atractivo campo potencial de aplicacion
tecnolégica, debido a que presentan como
propiedad el conocido efecto de memoria de forma.
En estos materiales es de fundamental importancia
el rol que juegan las vacancias en un considerable
numero de procesos fisicos tales como difusion,
descomposicion de fases, transformaciones de fase,
reacciones de orden, estabilizacion de fases, etc.
Por tal motivo, es de suma importancia conocer las
energias caracteristicas de formacién y migracion
de las mismas.

El objetivo de este trabajo consiste en
obtener, mediante la técnica de espectrometria
temporal positronica, la energia de migracion de
vacancias en una aleacién monocristalina de Ia fase
B del sistema CuZnAl.

Experimental
La aleacion estudiada posee una composicién
de Cu-38.0%atZn-5.0%atAl, correspondiendo a la
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ocurre un cambio orden-desorden, pasando a una
estructura desordenada A2. Las muestras se
obtuvieron de monocristales fabricados con metales
de alta pureza (99.999 %), mediante €l método de
Bridgman. De los monocristales se cortaron discos
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Fig. 1 Evolucion de la vida media con el tiempo de envejecimiento
artificial, para distintas temperaturas.

circulares de 10 mm de didmetro y 2 mm de espesor,
las mismas recibieron un pulido mecinico y luego un
pulido electroquimico con una solucién de HNOj al
50% en agua a temperatura ambiente.
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Para la medicion del proceso de
aniquilacion electron-positron, se empled un
espectrometro temporal positronico del tipo fast-
fast, con una resolucién de 269 ps. Como fuente
emisora de positrones se utilizaron ~10 pCi de
22NaCl, en forma de solucién acuosa, depositados
en una folia de kapton (~1mg/cm®).

Las muestras fueron templadas desde
620K, temperatura a la cual la retencién de
vacancias es maximal® 1 a temperatura ambiente;
posteriormente las muestras fueron envejecidas
artificialmente a 293 K, 318 K, 343 K 358K y
373K, ©para tiempos de envejecimiento
comprendidos entre 0 sy 5 x10° s.

Resultados

Los espectros obtenidos fueron analizados
utilizando un programa estandar de uso comin
para el andlisis de la informaciéon obtenida
mediante la técnica de espectrometria temporal,
llamado POSITRONFIT ! 3! Luego de descontar
los términos de fuente y el fondo, los espectros se
analizaron con dos componentes temporales,
siendo la segunda componente temporal
caracteristica del tipo de defectos inducidos por el
tratamiento térmico utilizado.

En la Fig. 1 se muestra el comportamiento
de la vida media < t >, definida como <t >=1 I
+ 1, I, en funcién del tiempo de envejecimiento,
para algunas de las temperaturas de
envejecimiento; las intensidades I; estin asociadas
a la concentracién de sitios en donde se aniquilan
los positrones; los cuales estdn caracterizados por
los tiempos ;. Dadas las caracteristicas del proceso
estudiado, en este caso se utiliz6 como pardmetro
caracteristico de los espectros temporales
positrénicos a la vida media debido a que es el
parametro estadistico mas confiable! 4.

En la Fig. 1 se muestrz la evolucion de la
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Fig. 2 Evolucién de la tasa de atrapamiento de positrones con el
tiempo de envejecimiento, para distintas temperaturas

vida media con el tiempo de envejecimiento para
distintas temperaturas; los resultados
experimentales muestran que inicialmente, en
todos los casos, la vida media tiene un valor de
~180 ps, el cual presenta un excelente acuerdo con
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¢l tiempo de vida de los positrones en vacancias, en
este tipo de material ®). Este resultado indica que
la totalidad de los positrones que entran a la
muestra se aniquilan en vacancias. Posteriormente,
en las etapas iniciales de envejecimiento artificial,
la vida media disminuye rapidamente; donde la
velocidad del decaimiento depende de la
temperatura de tratamiento térmico, siendo mayor
cuando mayor es la temperatura. Para tiempos de
envejecimiento mayores a 25x10° s, la vida media
se estabiliza, para todos los casos en un valor de
~125 ps; este valor final coincide con el tiempo de
vida en la red libre de defectos en B CuZnAl®, lo
que indica que las muestras recuperan su estado
original sin defectos, si se considera ¢l rango
minimo de concentraciéon de defectos detectables
mediante técnicas positronicas (Cy ~107).

Discusion y Conclusiones

Para el anilisis de la evoluciéon de los
parametros positrénicos caracteristicos (parametro
de forma de la linea de ensanchamiento Doppler y
vida media) con el tiempo de envejecimiento en
medidas de procesos dindmicos de migracién de
vacancias, Van Humbeeck y col.®! y Plotkowski y
Panck U propusieron considerar los parametros
normalizados directamente proporcionales a la
concentracién de vacancias. Sin embargo; si se
siguen estrictamente las relaciones provenientes
del modelo de atrapamiento de positrones por
defectos (S.T.M.)®! ampliamente aceptado para
interpretar la informacién experimental resultante
de la aniquilacién de positrones en defectos, se
obtiene la siguiente expresion

<T>-Tp #,Cyu7 s
4+ pw,Cit

donde t;y T4 representan los tiempos de vida de los
positrones caracteristicos de la red libre de defectos
y de los defectos, respectivamente; Cy es la
concentracion de ese tipo de defecto y 4 representa
la tasa de atrapamiento especifico de positrones por
esc tipo de defecto. En dicha expresiéon claramente
se observa que la vida media normalizada no es
directamente proporcional a la concentraciéon de
vacancias sino que es una funcién algo mis
compleja de esa variable. Dentro del rango
accesible de concentraciones de defectos, la
contribucion del término pyCqytr no es desdediable.
De esta forma, a pesar que en algunos casos
pareciera que las evoluciones de la vida media con
el tiempo de envejecimiento pueden ser
razonablemente ajustadas con curvas del tipo
exponencial, es evidente que la metodologia
utilizada en las Refs. [6] y [7] carece de sustento en
un modelo plausible.

Por otra parte, en este trabajo haciendo un
andlisis similar al realizado en [2], se utilizd la
expresion entes mencionada, reordenada de la
siguiente forma:

T,— T,
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1 <t>-7,

Ky=p,Cp=""""—""—

Ty T,—<T>

En la Fig. 2 se representan los valores de kqtr en

funcién del tiempo de envejecimiento, para las
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Fig. 3 Gréfico tipo Arrhenius del tiempo caracteristico de
relajacion para el proceso de migracion de vacancias; de la
pendiente de la recta es posible determinar la energia de
migracion de vacancias E) M

diferentes  temperaturas, en un  grafico
semilogaritmico. Suponiendo que los defectos
retenidos son esencialmente vacancias, cuya
concentracion en funcién del tiempo puede
describirse mediante una expresion del tipo:
Cd oce

donde t, es un tiempo de relajacién; por medio de
un ajuste lineal se obtuvo, para cada temperatura
de envejecimiento, un tiempo de relajacion
caracteristico del proceso de migracion de
vacancias.

Sin embargo, de la Fig. 2, se desprende
que el comportamiento de la concentracion de
vacancias con el tiempo de envejecimiento no sigue
un proceso sencillo, dado que es evidente que
existe un apartamiento de la linealidad para
tiempos de envejecimiento muy largos. Este hecho
revela que el proceso de migracion de vacancias es
un proceso mas complicado del aqui descripto.
Actualmente se estd trabajando para poder
interpretar los resultados experimentales teniendo
en cuenta el comportamiento observado en la Fig.
2.

Utilizando la expresion ampliamente
aceptada (ver, por ejemplo, Damask y Dienes®’, en
donde se vincula el tiempo de relajacién para este
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tipo de procesos con la energia de migracion de
vacancias
EY
t, =t e’
es posible obtener el valor de la energia de
migracion de vacancias.

Representando en un grafico del tipo
Arrhenius el tiempo de relajacion caracteristico del
proceso de migracion de vacancias en funcion de la
inversa de la temperatura de envejecimiento, de la
pendiente de la recta (ver Fig. 3), para la aleacién
estudiada, se obtuvo una energia de migracion de
vacancias de E) =(062+002) eV . Este

valor, no es significantemente diferente a los
obtenidos anteriormente, para composiciones algo
diferentes (0.65 +0.03) eV*® y (0.69 +0.03)eV!"),
con técnicas positronicas. Sin embargo el valor
obtenido en este trabajo estd sustentado en un
modelo fisico plausible, mientras que los anteriores
fueron obtenidos, a nuestro entender, utilizando
una metodologia inadecuada. Lamentablemente, la
falta de detalles experimentales de los trabajos
referenciados [6] y [7] no nos han permitido
indagar sobre el origen del aparente acuerdo que
presentan los valores de energias obtenidos.

Por ultimo, dado que es posible que el
valor de energia de migracion de vacancias sea
dependiente de la composicion, creemos necesario
ampliar las investigaciones a un cierto rango de
composiciones dentro de la fase f.
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