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Se estudié la cinética del movimiento de uniones triples en tricristales de hielo pure y contaminado con CIK (10°
®Molar en volumen) recocidos durante 24hs a temperatura de —5°C. Los datos experimentales fueron analizados
mediante la teoria desarrollada por Verhasselt J.Ch y se obtuvieron valores de la movilidad de la unién tripie y del
borde de grano. En general no se noté diferencia significativa en la movilidad de los bordes de grano y de las uniones

triples de la muestra pura y contaminada.

The kinetics of grain boundary triple junctions were studied in pure and in CIK 10°M doped ice annealed at —
5°C for 24 h. The experimental results were analyzed with S Verhasselt J.Ch’s theory and grain boundary and triple
junction mobilities were obtained. Similar results were found in pure and doped ice.

1. INTRODUCCION:

En trabajos desarrollados recientemente [1]{2], se ha
mostrado que el crecimiento de grano en muestra
policristalinas depende tanto de la movilidad del borde de
grano como de las uniones triples. En general, en la
literatura se han reportado muchas mediciones de la
movilidad de los bordes de grano pero no asi de las
uniones triples. '

La movilidad especifica de las uniones triples fue
presentada por primera vez por Verhasselt J.Ch. y col.
(1998) [3]. Dichos autores describieron el movimiento en
estado estacionario de un sistema de borde de grano con
una union triple, como el mostrado en la figura 1.
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Figura 1: Geometria del sistema bordes de grano-unién triple.

Los bordes de grano de este sistema son
perpendiculares al plano del diagrama y la unién triple se
desplaza paralela al eje x,
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Los tres bordes del sistema son considerados con
movilidad m®® y energia o iguales. Los bordes de grano I
y II son simétricos respecto al eje x y el borde de grano I11
coincide con el eje x.

Estos autores consideraron que los bordes de grano I,
I1 y III se mueven por accién de la fuerza de capilaridad P
por lo tanto su componente normal de la velocidad v, es:

Vo-mP P =m"® g K )]

donde K es la curvatura de los mismos.
En estado estacionario, la unién triple se mueve con
una velocidad V constante igual a:

V=m"PY=m" (2 cos® -c) (2

donde my; es la movilidad de la union triple y 8 es el
semi-dngulo entre el borde de grano I y II. Como los
bordes de grano y 1a unién triple forman un sistema rigido
entonces el mismo se moverd a lo largo del ¢je x con
velocidad constante V. Como consecuencia de esta
afirmacién entonces la componente de la velocidad de los
bordes de grano a lo largo del eje x y la velocidad de la

unién triple deben ser iguales. La componente x de la

velocidad de los bordes de grano se relaciona con V de la
siguiente manera:

vy=Vcos ¢ 3)
Remplazando (3) en (1) se tiene:

m°® 6 K=V coso 4
Los bordes de grano I y II son idénticos y sus formas

pueden ser descriptas en el plano x-y por una funcion
y(x), mientras que el borde de grano III es recto.

ROSARIO 2001- 144



v,

e

Expresando la curvatura K y el angulo ¢ en funcién
de y(x) (Mullins (1959)[4]) de 1a Ec. 4 resulta:

Q——.V_iy. 1+ .‘_1X i (5)
dxz mGBG dx dx

Considerando V constante y considerando las
siguientes condiciones de contorno:

¥(0)=0 (6)
y '(0)=1g(@®)
y(o)=a

Resolviendo la Ec. Sresulta:

_afe_m ™
y(x)= » (0 2)+

KKK +-2 arccos{exp(— i) +Insen6 )]
2 a

si se cumple que:
) ®)

m GBG a

Aside las Ecs. 2 y 8 se tiene que:

m”a W 9)

A =
m®  2cosO -1

El valor de A es una medida de la influencia de la
union triple en la migracion del sistema. En general se
pueden distinguir 2 casos:

1) A—>0; el angulo 6 tiende a cero y el movimiento de

todo el sistema es gobernado por la movilidad de la unién
triple. Cuando 6 — 0 de Ec. 2 resulta:

V=ms (10

2) A—>o; 0 tiende al wvalor del equilibrio
termodinamico:

8, = arccos (%): 60° (11)

y el movimiento es controlado por m®®, De Ec. 8 resulta:

B 2GequBc (12)

a

14

Szubayco U. y col (1998) [5] estudiaron tricristales de Zn,

con la geometria mostrada en la figura 1, recocidos a

temperaturas entre 330°C y 405°C. Se encontré que, a

bajas temperaturas, A es del orden de la unidad y el
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movimiento de todo el sistema es controlado por la
movilidad de la unién triple. A altas temperaturas la
movilidad de la unién triple es mayor que la movilidad
del borde de grano y todo el sistema es gobernado por el
movimiento del borde de grano.

Protasova S.G. y col.(2000) [6] investigaron el
movimiento de las uniones triple en tricristales de Al de
alta pureza. Los resultados experimentales demuestran la
influencia de la unién triple es particularmente fuerte a
temperaturas bajas. A altas temperaturas el movimiento
del sistema es menos afectado por la unién triple y por lo
tanto, efectivamente es controlado por la movilidad del
borde de grano.

En este trabajo se estudiard la cinética del
movimiento de las uniones triples en tricristales de hielo
puro y contaminado con 10°M de CIK con la
configuracién utilizada por Verhasselt J.Ch. Al igual que
en trabajos previos en metales se investigara por primera
vez la movilidad de la unién triple y su relacion con la
movilidad de los bordes de grano en muestras de hielo.

2. MATERIAL Y METODO:

Se obtuvieron ftricristales de hielo puro y
contaminado con 10®°M de CIK partir de muestras
policristalinas con la correspondiente pureza: Cada
muestra fue cortada mediante una cuchilla caliente, de
forma tal que los bordes de grano tuvieran la forma dada
por la figura 1, y sus caras fueron pulidas mediante un
micrétomo ubicado en el interior de una camara
frigorifica. Las muestras fueron colocadas en recipientes
herméticos de acrilico transparente llenos de aceite de
siliconas, a fin de evitar la evaporacién del hielo, y fueron
mantenidas a —5°C mediante un termostato. E] termostato
estaba disefiado de manera que la muestra de hielo podia
ser continuamente vista a través de un macroscapio.

La evolucién de las uniones triples se fotografio
mediante una camara digital, por el término de
aproximadamente 24hs.

Utilizando rutinas de procesamiento se midié sobre
cada foto las posiciones x,(t) e¢ y,(t) de la unién triple
respecto a un sistema de referencia arbitrario y determiné
el angulo caracteristico 6.

3. RESULTADOS Y DISCUSION:

En las figura 2 se representa el dngulo caracteristico
20 correspondiente a la muestra pura en funcién del
tiempo de recocido. Se observa que luego de las primeras
5 horas de recocido, 20 se mantiene aproximadamente
constante con una variacion menor 4° Para la muestra
contaminada se observé un comportamiento similar,
aunque el angulo caracteristico mostré una variacién de
hasta 9° luego de las S primeras horas.

En la figuras 3 y 4 se representan a modo de ejemplo
las coordenada x,(t) e y\(t) en funcién del tiempo de
recocido para la muestra pura. Como vemos para tiempos
comprendidos entre 5 y 12 hs, v, y v, s¢ mantienen
constantes. Un comportamiento similar se observa en la
muestra de hielo contaminado. Vemos asi que los
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tricristales estudiados satisfacen las hipdtesis de la teoria
de Verhasselt J.Ch, donde la unién triple debe moverse
con velocidad constante y la forma de 1a union triple no
debe alterarse en el tiempo.
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Figura 3: Evolucion temporal de la coordenada x de la unién
t[hs] triple observada en el tricristal puro.

Figura 2: Evolucion temporal de 20 observada en el tricristal
puro.

-0.80
Utilizando las componentes de la velocidad se calcul6 -0.82
el modulo de la velocidad V correspondiente a la muestra — 084
pura y contaminada. De las fotografias se midié la g -0.86
distancia a entre los dos bordes de grano paralelos. Con _E_, -0.88
estos valores, considerando o = 65 10 J/m?, y utilizando > ggg
las Ecs. 8 y 9, se calculd A y los valores de movilidad de _0'9 4
los bordes de grano y de las uniones triples. En la tabla 1 -0:96
se })resentan los valores encontrados de 6, ¥, a, A, m%® y 5 5 40 15 20
m™ para ambas muestras.
t[hs]

Analizando los valores mostrados en la Tabla 1 para
las muestra pura y contaminada podemos destacar:

a) Los valores de A m® y m" , dentro del error
experimental, son iguales en las muestras puras y
contaminadas. Esto refleja que la cantidad de

contaminante utilizado no afecta la estructura de los TABLA 1
bordes de grano y de las wuniones triples vy
consecuentemente sus propiedades fisicas. Tricristal
b) Los valores de movilidad de borde de grano en Puro Contaminado
ambas muestras fue del orden de 10! m%Js. Estos ) 4411 4344
resultados experimentales son concordantes con los I°]
obtenidos por Guzmin y col (2000) [7]. En este trabajo Vv 1.1+03 0.9+0.5
se estudio la migracién de bordes de grano en muestras [107 cm/s]
bicristalinas de hielo puro y contaminado con 10°M de a 0.123 0.135
CIK. Los valores de movilidad encontrados por dichos [mm]
autores, a temperatura de —5°C, estaban comprendidos A 3.520.2 32403
entre 10 y 102 m*/Js. R T
A c) En a.mbas muestrgs se observa que el parametro — T8 1524 153
es aproximadamente igual a 3. Esto refleja que en (102 m? /J5]
ambos casos el borde de grano migra mas lento que la T
union triple. En consecuencia se puede concluir que a la " 41 31
temperatura estudiada en este trabajo el crecimiento de

grano en policristales de hielo es gobernado por los
bordes de granos.
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Figura 4: Idem figura 4 para la coordenada y

[10°% m’ /Js]
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