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RESUMEN
En la parte I se presentd la ecuacion de movimicnto de los bordes de grano (BG) bajo la influencia de fa superficic. En
¢l presente trabajo se estudia ¢l movimicnto de BG en  muestras bicristalinas de hiclo puro bajo fa presencia de un
groove supetficial. Los bicristales empleados, que obedecen a las ecuaciones de movimiento antes encontradas, poseen
una desorientacion cristalina fija y dos partes méviles, con la configuracién de Sun y Bauer y diferentes inclinacioncs.

La desorientaciones cristalinas estudiadas fueron de <1OTO>/ 60y (10TO>/ 82°. Se encontrd que ¢l movinliento de

los BG, quc presentaba un comportamicnto intrinseco y otro extrinseco, podla explicarsc mediante la (coria anles
descripta Analizando solamente la etapa inicial o intrinseca del movimiento de los BG de cada parte de los bicristales,
se realizé un estudio de la migracion de los BG con la inclinacién. Se encontrdé que BG con igual inclinacién tiencn
movilidades difercntes, estando esto posiblemente relacionado con la ubicacion de los planos basales.

In part I the GB motion equation of a GB and the corresponding surface groove were solved for GB's with the Sun and
Bauer configuration. In the present work the results obtained are applied to study GB migration in ice bicrystals. The
analyzed samples have a GB with two regions presenting the Sun and Bauer configuration, each of them with an equal
GB inclination. The studied GB's had crystalline misorientations (1 ()TO) /60° and (I 07()) /82°. The results
obtained show that the GB motion presented two stages, intrinsic and extrinsic, which can be explained with the theory

presented in part I. Analysing only the intrinsic stage the dependence of the GB motion with the GB inclination was
studied. It was found that GB's with equal inclination can show different mobility. It is concluded that this result may

be a consequence of differences in the relative orientation of the basal planes respect to the motion direction.

INTRODUCCION:

El estudio del movimiento de bordes de grano (BG)
puede hacerse en bicristales con la configuracion de Sun y
Bauer"

En un BG con la configuracion de Sun y Bauer, como
se muestra en la figura 1, la coordenada a(?) evoluciona en
el tiempo siguiendo la ecuacion @

a(n=2M Fa) (1)

donde:

f MyZd3
off — al2
Myss = (m/2-a) 2

Fy
yZ -(m += ﬂi‘) 3)

y

2
F(a)= ( )_L(L (4)
f R*(6)d8
siendo ¥, energia superficial del BG y M la movilidad del

mismo. Dicha ecuacion contempla solo influencia de la
variacion de y, con la inclinacion del BG y no efectos

superficiales.
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En la parte I se encontrd la ecuacion de movimiento
de un BG, con la configuacion de Sun y Bauer cuando el
mismo esta afectado por el groove superficial. En el caso
que la formacion del groove se deba principalmente a
difusion superficial se demostré que la coordenadaa(?)
indicada en la fig 1 evoluciona siguiendo la siguiente
ecuacion:

a’(1)=8 My;] [(a)H(m) %)

M\
o = ] |t

o]

(m+1)
m’+1

donde, & es el semi-ancho de la muestra, M es la movilidad

4 B HZ
del BG y ¢ = (8) con #, =arcsen| —— Yo y
¥. 9] 2Y,,
2
1_’3=—Qﬂ’k’Ti .( D coeficiente de difusion superficial, v

area del plano superficial, 2 volumen atdmico, & constante
de Boltzmann, 7 temperatura absoluta y j, energia
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Figura 1: Bicristal con la configuracion de Sun y Bauer

superficial del plano donde emerge el BG). Se demostro
ademas que para tiempos de recocido / <<[_,

c,d 3
== 6
eri (M) ( )

la influencia del groove es despreciable y la ecuacién (5)
se reduce a la ecuacion (1) En consecuencia vimos que se
puede definir un régimen intrinseco, al periodo de tiempo
donde es valida la ecuacidn (1), y régimen extrinseco, en el
periodo donde es importante la influencia del groove.

En el caso de bicristales de hielo, en la parte I, vimos
ademas que para tiempos de recocido ? < 700hAs el
groove cuyo crecimiento se debe principalmente a difusion
superficial puede tener una influencia apreciable.

En nuestro laboratorio hemos estudiado la migracién
de BG en hielo de diferentes tipos , Tilt y Mixed, en
muestras  bicristalinas con desorientacién cristalina

alrededor de los eje (1070), (0001) y <1150>. En

general la evolucion de los limites de grano podia
describirse por la ecuacion (1) y los resultados obtenidos
en estos casos fueron presentados en trabajos
previos.‘4x5x6). Algunas muestras, sin embargo, no
presentaron una relacion lineal entre a’(1) y ¢, pudiendo en
estos casos estar el movimiento del BG influenciado por la
presencia del groove superficial. Debemos destacar que
efectos de esta naturaleza fueron mostrados en otros
trabajos realizados en hielo, aunque sin embargo los
autores no dieron ninguna explicacion al fendmeno
observado. Por ejemplo, Hondoh e Higashi” estudiaron la
migracién de BG en bicristales de hielo puro durante
aproximadamente 120hs a temperaturas de recocido de -
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2°C. Para ello utilizaron bicristales con diferentes

desorientaciones cristalinas alrededor del eje (]0T0> y

con la configuracion de Sun y Bauer. Los valores de a0
en funcion ¢ presentados no seguian una relacion lineal.
Estos autores separaron las curvas en dos etapas,

ST —
)
; . \ 1: 2

BG ’,/" s ’
! T Crtenar2
" ’

Y

AN

i Repliga Plastica

Figura 2: Muestra esquemdtica del bicristal S, con el BG, las
mucstras bicristalinas extraidas, la ubicacion de los cjes
cristalograficos principales y la CSL correspondicntc.

ajustandolas a cada una de ellas por una relacion lineal,
pero sin embargo no propusieron ningin mecanismo para
explicar el cambio de régimen observado.

En este trabajo presentamos resultados experimentales
de migracion de BG en hielo, donde las curvas a’(t) son
claramente no lineales. Los resultados obtenidos son
analizados utilizando la ecuacion (5), con el objeto de
estudiar tanto la influencia del groove como la de la
inclinacion de los BG. Las variaciones de la energia de los
BG con la inclinacion del mismo seran analizadas
utilizando los criterios geométricos presentados por
Sutton y Balluffi® utilizando las redes de sitios de
coincidencia correspondiente al hielo encontradas por
Gonzalez y col®

PARTE EXPERIMENTAL:

Los bicristales de hielo fueron crecidos mediante el
método experimental descripto por Nasello y col™ con las
(10T0)160°y

desorientaciones cristalinas de

(1070)/ 82°, a las que denominaremos S y N,

respectivamente. El agua utilizada tenia una conductividad
eléctrica de 0.33uS.

Cada bicristal se fotografio y luego se cortd en tres
partes perfectamente individualizadas. De una de ellas se
obtuvo una réplica plastica, a fin de determinar la
desorientacion cristalina y fa inclinacion del BG, mientras
que con las otras partes se prepararon las muestras.
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Figura 3: Idem figura 2 para el bicristal N.
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Figura 4: Esquema simplificado de un BG de un bicristal con las
distintas partes observadas del mismo.

En las figuras 2 y 3 se presenta un esquema de los
bicristales S y N donde se detalla el BG, las regiones
donde las muestras fueron extraidas, y la ubicacion de los
ejes cristalograficos principales. En los mismos esquemas
se presenta la celda de coincidencia (CSL), obtenidas por
Gonzalez y col, de la red de sitios de coincidencia mas
densa cercana a la desorientacion cristalina experimental.
Para el caso del bicristal S la desorientacion mas cercana

conunared CSL  esla (1 070) /62.2° y para el N resulto
serla (1070)/8838".

Las muestras bicristalinas fueron cortadas de forma tal
que el BG formara angulos agudos con dos superficies
libres tal como se muestra en la figura 4. Ambos lados del
BG tienen la configuracion de Sun y Bauer y fueron
estudiados separadamente. Mediante esta nueva forma de
configurar el BG se pueden estudiar simultaneamente el
movimiento del mismo para una misma desorientacion
cristalina del bicristal, pero diferente inclinacion del BG.
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La muestras fueron encapsuladas sumergidas en aceite
de siliconas y termostatizadas a -6°C. La evolucion de
ambos lados del BG se siguid mediante fotografias
periodicas realizadas con luz polarizada, utilizando un
Macroscopio Leika con camara fotografica incluida, por
el término de 900hs. Para el bicristal S se estudi6 solo una
muestra denominada S; ya que la S, no tenia el BG
vertical y para el bicristal N se estudi6 la muestra N, por la
misma razén anterior.

RESULTADOS EXPERIMENTALES:

La forma adoptada por cada bicristal estudiado no
cambi6 a lo largo de todo el tiempo de recocido. El borde
de grano de cada bicristal se digitalizd y se obtuvieron
mediante un proteso computarizado los angulos o y By
(ver figura 1). Ademas se calculd el valor de F(a),
mediante la ecuacion 4.

Para cada bicristal se analizo el movimiento del BG de
cada lado midiendo la coordenada “a” para diferentes
tiempos de recocido t. A modo de ejemplo, en la tabla 1 se
presentan los valores de “a” y t correspondientes al
bicristal S;, para los lados A y B y en la figura 5 se
muestra a” (t) vs t para el mismo bicristal. En la figura 5 se
observa que el lado A presenta dos comportamientos.
Entre las Ohs y 150hs la migracion es rapida y la curva
a’(t) puede ajustarse por una recta. En el resto del tiempo
observado, la migracion es mucho mas lenta. En el lado B,
sin embargo, la curva general de a’(t) puede ajustarse por
una recta de muy baja pendiente. Este comportamiento se
observo también en la muestra N;.

Tabla 1: Valores de “a” y t correspondiente al bicristal Sy,
para los lados Ay B.

Sy

t [hs] a, [mm] ag [mm]
0 0 0.25
23 1.30 0.25
49.5 1.30 0.25
71.5 - 0.25
96.0 1.47 0.25
109.5 1.47 -
139.5 1.60 0.25
167.5 1.60 -
238.5 - 0.25
331.5 1.65 0.25
407.0 1.65 0.25
667.0 1.90 0.28

Tabla 2: Valores de las pendicntes P de los lados dec los
bicristales analizados, en sus dos comportamientos (I: y II), «, B

y F(e, B)

Bicristall | Lado Py o B F(o.f)
(107 em¥s)
S1 A 0.18 50 70 0.22
B 0 45 75 0.21
N1 A 0.08 50 73 0.26
B 0 43 85 0.73
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Con las curvas de a® vs t se obtuvo para cada lado de
los bicristales la pendiente inicial P,. Estos valores se
presentan en la tabla 2. En esta tabla se presentan, ademas,
los valores de o, By y F(ct) para cada lado del bicristal. Se
puede notar que los valores de o son aproximadamente
todos iguales a 45°. El valor del factor de magnificacion de
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Figura 5 :Valores de “a> “ en funcién del tiempo t para el
bicristal S;. La linea continua corresponde a la curva de ajuste
empleando la ec (5)

Sun y Bauer f{la) correspondiente a =45’ y $,=90° es de
0.5. El valor de F(o) obtenido para los BG con f3, cercano
a 90° es 0.7, es decir, mayor al valor anterior. Este hecho
pone de manifiesto la diferencia en la forma del BG con la
forma de equilibrio de Sun y Bauer y en consecuencia una
variacion importante de la energia del borde de grano con
la inclinacion.

DISCUSION Y CONCLUSIONES:
Efecto del groove

Considerando que los cambios de comportamiento
mostrados en la figura 5 se deben al efecto del groove se
procedid a estimar los valores de f_,a partir de la
ecuacion (6). Para ello se procedi6 de igual forma que la
descripta en la Parte 1. Es decir, con los valores de Py y
F(or), a partir de la ecuacion (1) se obtuvieron los valores

- 7
de MyJ . M se estimé como M = wf"

bg

y¥ =qy,, . Teniendo en cuenta la forma y ubicacion de

considerando

las celdas de coincidencia mostradas en las figuras 2y 3, y
de acuerdo con (3), para el bicristal S; se tom6é q=10
mientras que para el bicristal N,, ¢=5. Los valores de [,

asi obtenidos se muestran en fa tabla 3. En esta tabla se
dan los valores de los espesores de las muestras (26)
correspondientes a cada caso.

Con estos mismos valores se procedio a calcular los
valores tedricos de a’ vs t dados por la ecuacién 5. Los
resultados obtenidos se muestran en la figura 5 mediante
una linea continua.
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Los resultados mostrados en la tabla 3 y figura 5 nos
indican que los cambios observados en las curvas a’vst
pueden ser, satisfactoriamente, explicados considerando la
influencia del groove superficial. Segiin vimos en la parte
1, si el BG esta afectado por la presencia del groove para
<<t las curvas a’(t) podrian ajustarse satisfactoriamente
por una recta. Los resultados presentados en la seccion
anterior muestran que para el caso de los lados A se
observaba un cambio de comportamiento para t~150hs,

los cual coincide aproximadamente con el [

correspondiente. Para los lados B en las 900hs de
recocido no se observé ningin cambio de régimen, lo cual

es compatible con vAlores de f_,, reportados en la Tabla 3.
En consecuencia podemos concluir que los valores de

cri

M}/,‘,Zf dados en la Tabla 3 corresponden a los valores

intrinsecos de las muestras analizadas.

Tabla 3: Valores d¢ 8, to, y Ay  para cada bicristal.

Bicristal | lLado 2 v
[mil My, III:;]
[10"cm’/ s}
Si A 3.55 4.09 107
B 3.55 0 Y
NI A 3.05 1.60 121
B 3.05 0 ©

Efecto de la inclinacion:

Con los valores de My,ff intrinseco de los BG

estudiados podemos analizar ahora la influencia de la
inclinacion sobre la migracion de los mismos.

Las figuras 2 y 3 muestran los lados A y B de cada
muestra  bicristalina con  desorientacion  cristalina

(1016)/ 60° y (IOTO)/ 82° respectivamente. En la

figura 2 puede verse que la celda CSL esta ubicada casi
simétricamente respecto del BG. Esto hace que los fados
A y B del bicristal tengan cerca los mismos planos densos

de la CSL. A pesar de esta simetria los valores de My,ff

para cada lado resultaron distintos, siendo los del lado A
mayores que los del lado B. En la figura 3 se observan las
mismas caracteristicas que la figura 2.

Este resultado experimental demuestra que la
migracion de BG en hielo es fuertemente dependiente de la
inclinacion del BG.

En un trabajo previo, las variaciones de My fueron

explicadas considerando que al tener los BG distinta
inclinacién respecto de la CLS correspondiente, las

variaciones de My,‘;’f se debian solo a variaciones de

}/,Zf . En el presente caso vemos que para cada muestra,

S 6 N, los BG de los dos lados estan ubicados en forma
similar respecto de la CLS correspondiente. Vemos asi

que las diferencias entre los valores de My,fg

correspondientes a cada muestra, no pueden atribuirse a
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variaciones en y7 . Por lo tanto las mismas sélo se
Z . . . -
pueden justificar si los valores de M para cada caso son

! diferentes.

Gleiter!? desarrollé un modelo de estructura de BG
en el cual supone que cada cara de un mismo BG esta

formada por escalones. Estos escalones pasarian
principalmente por los planos mas densos de la red real.

Asi la cara del BG que este mas proxima a un plano denso -

del cristal tendra una densidad menor de escalones que las
otras. En el caso de BG en hielo los escalones pasarian por
planos [0001] . En la figura 2 y 3 se muestra la ubicacion

del plano [0001] para cada lado del bicristal. Para ambas

desorientaciones cristalinas estudiadas, se observa que el
BG del lado A tendria una densidad de escalones alta hacia
donde el mismo se mueve, mientras que para el BG del
lado B esta densidad seria baja. La movilidad de un BG
depende del flujo neto de atomos que atraviesan el BG®.
Asi la cara del BG ubicada en el cristal que esta
reduciendo su tamafio, cuando tiene una densidad de
escalones mayor, se evaporaria mas rapido que cuando
tiene una densidad baja. En consecuencia en el primer caso
la movilidad seria mayor. Esto explicaria porque Ila

‘movilidad de los BG en el lado A es mas alta que la de los

BG del lado B.. Es entonces posible pensar que las

*diferencias observada en My,fg entre los lado A y B se

deban a la variacion de la movilidad M con la inclinacion y
la orientacion del BG respecto del cristal que esta
creciendo. Siendo en el caso del hielo la movilidad del BG
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es mas alta si los planos [0001] del cristal que esta
creciendo son aproximadamente paralelos al BG.
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