—_ Disponible en /
@ ScienceDirect H o

CrossMark R

' H www.sciencedirect.com HORMIGON

y ACERO

www.e-ache.com Hormigén y Acero 2016; 67(280):325-332 www.elsevierciencia.com/hya
Original

Célculo de la velocidad de propagacion de la fisura debido a fragilizacion
por hidrégeno

Calculation of the crack propagation rate due to hydrogen embrittlement

Javier Sdnchez®*, Alvaro Ridruejo b Eduardo Mufioz?, Carmen Andrade?, José Fullea®
y Pedro de Andres©

2 Instituto de Ciencias de la Construccion Eduardo Torroja (IETcc-CSIC), Madrid, Espaiia
b Departamento de Ciencia de Materiales, Universidad Politécnica de Madrid, E.T.S.1. de Caminos, Canales y Puertos, Madrid, Espaiia
¢ Instituto de Ciencias de Materiales de Madrid (ICMM-CSIC), Cantoblanco, Madrid, Esparia
Recibido el 23 de abril de 2015; aceptado el 15 de enero de 2016
Disponible en Internet el 1 de octubre de 2016

Resumen

La durabilidad de los aceros de alta resistencia en medios agresivos estd condicionada por la fragilizacién por hidrégeno. La fragilizacién por
hidrégeno estd presente en muchos de los fallos de estructuras o componentes de acero. En estudios anteriores se ha mostrado el efecto del
hidrégeno intersticial dentro de la red de hierro a nivel atémico, y se concluia que el hidrégeno no establece enlace quimico con el hierro pero
introduce tensiones internas que debilitan los enlaces hierro-hierro y disminuyen la tenacidad de fractura. En el presente trabajo se ha simulado
la propagacién de una fisura en una matriz de hierro en presencia de hidrégeno. Se han acoplado factores como el transporte de hidrégeno, los
gradientes de tensiones y la variacién de la tenacidad de fractura en un modelo multifisico de elementos finitos. El comportamiento en fractura se
ha simulado mediante dos leyes cohesivas, una lineal y otra polinémica. Los resultados muestran que existe una influencia de la ley cohesiva sobre
la propia velocidad de propagacidn de la fisura y el perfil de concentracién de hidrégeno.
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Abstract

The durability of high strength steels in aggressive media is determined by the presence of hydrogen, in particular hydrogen embrittlement processes.
Hydrogen embrittlement is present in many of the failures of structures made with steel components. The effect of interstitial hydrogen within
the network of iron has been investigated in previous studies at the atomic level. It is concluded that the main role of hydrogen is not to establish
chemical bonds with iron atoms, but to introduce internal stresses that weaken the interactions between iron atoms and decrease fracture toughness.
In this work, the spread of a crack has been stimulated inside a matrix of iron in the presence of hydrogen. Hydrogen transport, stress distributions,
and the evolution of fracture toughness were analysed together in a multi-physics finite element model. The behaviour in the fracture was simulated
using two different models for the cohesive law, one lineal and the other polynomial. Results show that the choice for the cohesive law influences
the crack propagation rate and the hydrogen concentration profiles.
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1. Introduccion

La fragilizacién por hidrégeno (FH) es una de las princi-
pales causas de fallo en los componentes metalicos expuestos
a ambientes agresivos y puede estar asociada a otros tipos de
degradacion, como es la corrosion o la corrosién bajo tension
[1-3]. Desde el punto de vista tedrico, existen diversas aproxi-
maciones al fenémeno de la FH que pueden reproducir en mayor
o menor medida el comportamiento de los diferentes metales o
aleaciones frente a la FH [4—15]. En el caso del acero ferritico
se ha demostrado que el hidrégeno no establece enlace con los
atomos de Fe [16], siendo su papel principal introducir tensio-
nes/distorsiones en la red bee del hierro (a-Fe) que condicionan
el camino de difusion del hidrégeno intersticial [17,18] y debi-
litan el enlace Fe-Fe [9], o lo que es lo mismo, reduce la energia
de fractura del acero [4,6,19,20].

Centrandonos en el caso del acero, existe una amplia biblio-
grafia dedicada al fendmeno de difusién en funcién del medio
y considerando las diferentes trampas existentes y su desorcion
[21,22], y también el comportamiento mecdnico y la reduccién
enlatenacidad de fractura [2,8,23]. Por otra parte, desde la meca-
nica de fractura se ha abordado el problema del crecimiento de
las fisuras desde diferentes puntos de vista, siendo uno de los
mds utilizados el modelo de fisura cohesiva cuando se trata de
estudiar el crecimiento de una fisura discreta [24-26]. Algunos
autores han aplicado esta metodologia para el caso de la FH en
aceros [10].

El objetivo de este articulo es desarrollar un método de cél-
culo que permita estimar la velocidad de propagacion de la fisura
comparando dos curvas de ablandamiento distintas para el caso
de un acero ferritico: una curva lineal [10] y otra tipo escalén de
Heaviside (aproximada por un polinomio de grado 6) [27].

2. Metodologia

A continuacién se presenta la metodologia adoptada para
simular la propagacién de una fisura por FH teniendo en cuenta:
a) el transporte de hidrégeno hacia la zona en proceso de frac-
tura donde existe un gradiente de tensiones; b) la generacion de
hidrégeno en la superficie de la fisura, y por tltimo c) se ha apli-
cado un modelo de fisura cohesivo que incluye una penalizacién
por la presencia de hidrégeno.

2.1. Difusion de hidrogeno en el acero

En este trabajo se ha considerado tnicamente el hidrégeno
intersticial presente en la red de hierro, no teniéndose en cuenta
el hidrégeno que se encuentra en defectos o en trampas. La
base tedrica sobre el transporte de hidrégeno en los metales se
encuentra ampliamente desarrollada en la literatura [12,13], por
lo que solo se mostrardn las ecuaciones bdsicas. Se parte de
la hipétesis de que el flujo de hidrégeno viene definido por el
gradiente del potencial quimico segun la ley de Fick [4]:

J=—-MCVpu ()

donde J es el flujo de hidrégeno, M se corresponde con la movi-
lidad del propio gas, C es la concentracién y u es el potencial
quimico.

El proceso de difusién estd relacionado con la tension a través
de la presién hidrostética p = Tr (o) /3, que a su vez forma parte
de la ecuacién del potencial quimico del hidrégeno [4]:

m=po(T)+ RT In C — pVy @

donde T es la temperatura, R=8.314J/(mol K), K es la cons-
tante universal de los gases, Vg es el volumen molar parcial del
hidrégeno y C es la concentracién. El coeficiente de difusion
viene definido por D=M R T. A partir de las ecuaciones 1 y 2
se obtiene:

J=pvc-2Vicy 3)
- rT P

A continuacién se anade la ecuacién de continuidad:

— 4+Vj=0 4

o TV “
Y finalmente, combinando las ecuaciones 3 y 4, obtenemos

la ecuacion de difusidon que rige este proceso:

aC

DVy DVy .,
— —DV*C+—2V(CVp=—-——2CV 5
o T RT p RT VP )

2.2. Generacion de hidrégeno en la superficie de la fisura

Las condiciones de contorno aplicadas en este modelo se
basan en la adsorcién de hidrégeno en equilibrio con el medio
y que a su vez depende de las tensiones mecanicas [10]. Esta
condicién de contorno se aplica sobre la superficie de la fisura:

C = Coq(p) = Ceq (0) ?VH/RT (6)

donde C,4(p) es la concentracion en equilibrio en la superficie
de la fisura a la presion hidrostética correspondiente a 1/3 de
la traza del tensor de tensiones, p, y C.4(0) corresponde con la
concentracién en equilibrio a la presion hidrostatica de valor
cero [10].

Mediante la ecuacién de Langmuir podemos relacio-
nar la adsorcién de hidrégeno sobre la superficie de acero con
la concentracién en equilibrio sobre dicha superficie metalica
(temperatura constante):
0= _ ¢ @)

—ag0
b
C 4+ e rT
En esta ecuacién se define Ag%, como la diferencia de ener-

gia para el hidrégeno sobre la superficie de la fisura y para el
hidrégeno dentro de la red de hierro.

2.3. Descripcion de las leyes cohesivas en presencia
de hidrogeno

Las técnicas de la mecénica de fractura ofrecen diversas for-
mas para abordar el problema de la propagacion de fisuras en
los materiales. Una de ellas es la aplicacion de la ley cohesiva,
en la que se establece que la separacién entre dos planos del
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material (u) estd relacionada con la tensién (f) a través de una
ecuacion o ley, de tal forma que el drea que encierra la curva f-u
estd relacionada con la energia de fractura (Gy):

uf
Gy = /O £ () d ®)

donde uy es la separacion critica a partir de la cual se considera
que el material se encuentra completamente descohesionado y
ya no transfiere carga. Por otra parte, de acuerdo con la ecua-
cion de Irwin [28], se puede establecer una relacién entre la
energia de fractura y la tenacidad de fractura, que para el caso
de deformacion plana es:

2
KC

IR R

©))

El comportamiento en fractura se ha simulado mediante
dos leyes cohesivas diferentes, f{u): a) una funcién escalén de
Heaviside que describe una transicién abrupta, y b) una ley cohe-
siva lineal que representa una transiciéon gradual. La primera
(Cohyplin(u)) estd relacionada con la propuesta por Elices et al.
[27]. Como aproximacion a dicha ley se ha empleado un polino-
mio de grado 6 y la parte final se ha ajustado con una exponencial
para facilitar la convergencia del programa de elementos finitos.

COh/wl[n (u)

fl - Bnolinu6 u< 0, 9514/

s (10)
( fi = Buoin (0. 95u f)“) (095, =)20x10°) 20 95y,

donde Bj,in = f,/ufé y f; es la tensién inicial cuando u =0,
equivalente a la resistencia a traccién del material. Diversos
autores proponen que este valor es aproximadamente 4 veces
el limite eldstico, oy [10]. En el presente estudio se ha decidido
mantener este criterio para poder facilitar la comparacién con
los resultados de la literatura, aunque puede dar lugar a valores
de 4 poco realistas. Si se pretende adaptar el modelo a un mate-
rial de interés en particular, el valor de f; se deberia determinar
experimentalmente.

fi =400 (1D

La segunda ley cohesiva que se va a utilizar esta relacionada
con los estudios de Serebrinsky et al. [10] (Cohy;,(u)). Esta ley
se caracteriza por tener un comportamiento lineal, que responde
a las siguientes ecuaciones:

fi—Biiqu , u<uy
Cohjjin (u) = 0 (12)

, US> Uf

donde By, =fi/us.

Experimentalmente se ha observado que la tenacidad de frac-
tura en el acero disminuye en presencia de hidrégeno [29].
Cdlculos ab initio realizados por Jiang y Carter [19] proponen
la siguiente ecuacién que relaciona el factor de reduccién de la
energia de fractura (Q) con el recubrimiento de hidrégeno (6):

0 =1-1,04670 + 0, 16876° (13)

6x10%
5x10°F Ley lineal, Q=1

= 4x 109 -------- Ley lineal, Q=0.5

© |5

e 3x10° . Ley no lineal, Q=1
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2x10%}

1x10%

. .
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Figura 1. Funciones de ablandamiento lineal sin hidrégeno (Q =1), lineal con

hidrégeno (Q=0,5), no lineal sin hidrégeno (Q=1) y no lineal con hidrégeno

(©=0.5).

Por lo tanto, en el estudio por elementos finitos del proceso
de FH es necesario actualizar la energfa de fractura, G_fHE, en
funcién de la concentracion de hidrégeno, C. Una opcién es
aplicar el factor Q directamente sobre la energia de fractura, lo
cual supone una reduccion en la tension inicial de la curva de
ablandamiento f;. Al hacerlo de esta forma no se penaliza la
separacion critica uy, inicamente la tensién méaxima f;. A escala
microestructural, la FH se caracteriza por la aparicién de face-
tas de clivaje, que conllevan una rotura del material con menos
deformacién que la que le corresponderia por una rotura ductil.
Para lograr este efecto, se propone la siguiente ecuacién, donde,
a través de un cambio de variables, se modifica la ley cohesiva
disminuyendo tanto f; como uy en funcién de la concentracion
de hidrégeno C:

Qtuy
G?E =G0(C) = (Q(CH))I_X/O f ((Q(ZH))X) dn
(14)

donde el pardmetro x es una constante entre 0 y 1. Las simu-
laciones se han realizado para x=0,4.

En la figura 1 se muestran las leyes cohesivas empleadas en
el estudio para: a)el caso de que no haya hidrégeno (0=1), y
b) el caso en que el hidrégeno actie reduciendo la energia de
fractura por un factor 0 =0,5.

3. Resultados numéricos

A continuacion se muestran los resultados obtenidos en las
simulaciones de elementos finitos donde se muestra el efecto del
gradiente de tensiones sobre la difusidn del hidrégeno dentro del
acero y el cédlculo de la propagacion de la fisura debida a la FH.

3.1. Andlisis del efecto del gradiente de tensiones
sobre la concentracion de hidrégeno

En primer lugar se muestra la variacion de la concentracién
por efecto de las tensiones mecdnicas, considerando inicamente
el comportamiento elastico-lineal del material. Se ha simulado
una placa de dimensiones 1 x 1 mm? y dos entallas circulares
simétricas en la parte central de 0,2 mm de radio. Los célculos se
realizaron para dos escenarios distintos, uno de traccién y otro
de compresion, a una tensién remota constante de 400 MPa.
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a Time=1.700 Surface: Hydrostatic pressure (N/m?) C/Co Contour: (mol/m®)
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Figura 2. Probeta entallada y sometida a tensién de traccion. a) presion hidros-
tatica, deformacién aumentada 10 veces y lineas de isoconcentracién para
t=1.700s; b) perfil de concentraciones a diferentes tiempos (t=0, 90, 840
y 1.700 s) en el ligamento entre las entallas.

Respecto al transporte de hidrégeno, se parte de una con-
centraciéon constante inicial de Cyp= 1075 mol/m3, sin aporte
adicional de hidrégeno, y se define el transporte de hidrégeno
segun la ecuacion (5). Se ha empleado un coeficiente de difusién
de 10719 m?/s, dado experimentalmente por diversos autores
[10,21] y que, segun los calculos ab initio realizados, se corres-
ponde para unas condiciones de concentracién de hidrégeno
relativamente alta [17].

Para la resolucién mediante el programa COMSOL Mul-
tiphysics se ha optado por un solver directo (SPOOLES), con una
tolerancia relativa de 10~>, un paso temporal de 10's y un rango
de tiempo de 1.700s. La malla se ha realizado con elementos
triangulares, empledndose mas de 6.500 para estas simulaciones.

Las figuras 2 y 3 muestran la entalla deformada por la accién
del campo de tensiones (presion hidrostatica) junto con las lineas
de isoconcentracion. Los resultados demuestran que existe una
acumulacién de hidrégeno en las zonas bajo traccidn, mientras
que en las zonas comprimidas la concentracién de hidrégeno
disminuye. En el caso del modelo sometido a traccién la maxima
tension se produce en las proximidades de la entalla, alcanzando

A Time = 1.700 Surface: Hydrostatic pressure. (N/m?) C/Co Contour: (mol/m?)

x1073 i A1,11 A 7x10°
X . x108
1l — 1,11 0
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02+ 4
0,1 — 0,77
-5
0 — 0,72
_0,1 - |
; ; . . 1 J “oe7
0 02 04 06 x10 ¥ 0,67 ¥ -5,97x10°8
b 1 —
0,98 — [—os |
0,96 - ~|—90s ||
0,94+ P s I
0,92} ~0s
09" f \  1
0,88 / e \ 1
086 / 1 2ot -
o 084F / // g -
o p .
S o082 / N .

al/ N\l
o / N
0:74 i / 7
0,72+ / il
0,7 al
0,68 / \Y
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L
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Figura 3. Probeta entallada y sometida a tensién de compresion. a) presion
hidrostatica, deformacién aumentada 10 veces y lineas de isoconcentracién
para t=1.700s; b) perfil de concentracién a diferentes tiempos (t=0, 90, 840
y 1.700s) en el ligamento entre las entallas.

un valor de tensién de Von Mises de 1.350 MPa o una presién
hidrostatica de 600 MPa. En este punto, a los 1.700s se llega a
alcanzar una concentracién de C/Cp=1,57. En la figura 2 b) se
muestra la evolucién de la concentracién de hidrégeno, C/Cy,
en el ligamento entre las entallas para los tiempos 0, 90, 840 y
1.700s. La concentracién aumenta en los primeros momentos y
luego tiende a estabilizarse, tanto en el centro como en las zonas
m4s traccionadas.

En la figura 3 se muestra el mismo comportamiento, pero en
este caso cuando la muestra se encuentra sometida a esfuerzos
de compresién. En el punto de mayor tensién de compresion
se produce una migracién del hidrégeno que, para el tiempo
de 1.700s, es de C/Cp=0,65. En el ligamento que une las dos
entallas se produce una pérdida de hidrégeno, que es mayor en
la zona mas proxima a la entalla.

En la figura 4 se muestra la evolucién de la concentracién
de hidrégeno, C/Cy, con el tiempo en el punto de mayor ten-
sion de Von Mises. En el caso de la simulacién bajo tensién se
produce una acumulacién de hidrégeno, mientras que cuando se
encuentra sometida a compresion, se produce una disminucién
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Figura 4. Evolucién de la concentracién de hidrégeno en el punto de mayor tensién de Von Mises en la zona de la entalla.
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Figura 5. Izquierda: esquema de la probeta y las condiciones de contorno; derecha: geometria que se ha simulado por elementos finitos con las condiciones de

contorno y de simetria.

en la concentracién. Para el tiempo de simulacién que se ha
considerado, se puede observar que el efecto de las tensiones
mecdnicas influye sobre el transporte de hidrégeno de forma no
despreciable, y que es necesario tenerlas en cuenta para simular
la propagacién de las fisuras por FH.

3.2. Cdlculo de la velocidad de propagacion de fisura
por fragilizacion por hidrégeno

Para las simulaciones de la propagacion de la fisura por FH se
ha considerado una placa de acero de 20 x 20 mm? con una pre-
fisura, 2a = 0,8 mm. Tanto la parte superior como la inferior estan
sometidas a una carga distribuida en toda su longitud (fig. 5).
Existen dos planos de simetria perpendiculares al eje vertical y
horizontal que atraviesan la probeta por su centro, que permite
simplificar el calculo a Y4 de la probeta. Se ha considerado que
el camino de propagacién de la fisura coincide con el eje x. En
este eje se ha introducido la ley cohesiva correspondiente a una
condicién de contorno tipo muelle no lineal, donde se ha tenido
en cuenta el desplazamiento, 2 u, como apertura de la fisura en
la ley cohesiva.

Tabla 1
Propiedades mecanicas

E (GPa) v p (kg/m?)

7.850

K]C (MPa \/ m)

207 0,3 75

La tensién remota aplicada (o) es de 1.400 MPa. La concen-
tracién inicial de hidrégeno es nula, y se ha considerado que
la entrada de hidrégeno se produce en la superficie de la fisura
segun laecuacién 2. Enlas tablas | y 2 se muestran las constantes
mecdnicas y de transporte de hidrégeno en el acero.

En la figura 6 se muestra el resultado de la simulacién para
el caso de la ley cohesiva lineal y para un tiempo de 350s. En
esta figura se puede observar que la fisura ya ha comenzado a
propagarse; se partia de una fisura de 4 x 10~* m. También se
observa que se produce una acumulacién de hidrégeno en la zona

Tabla 2
Pardmetros de transporte del hidrégeno en el acero

D, (m?/3) Vg (m?/mol) Ag%, (KJ/mol)

1010 210°° 30
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Time =350 Surface: Hydrostatic pressure (N/m?) Contour: Concentration (mol/m®)
x10™ -

= 4,76

0,8

= 0,25
0,5 1 15 2 2,5 3 3,5 4 4,5 5 55 6 6,5 %10 ¥ 2,47 x 107 ¥ -6,29 x 10°

Figura 6. Resultados de presion hidrostdtica y lineas de isoconcentracién de hidrégeno para el caso de la ley cohesiva lineal y para t=350s. Deformada x 10 en el
eje y.
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Figura 7. Concentracién de hidrégeno en el frente de la fisura para el caso de una ley cohesiva lineal.
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Figura 8. Concentracion de hidrogeno en el frente de la fisura para el caso de una ley cohesiva no-lineal.
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Figura 9. Posicién del frente de la fisura para las dos leyes cohesivas: resultados
de la simulacién (linea continua) y ajuste a una ecuacién exponencial (linea
discontinua).

en proceso de fractura. En las figuras 7 y 8 se muestra la con-
centracion de hidrégeno en el frente de la fisura para diferentes
tiempos. Independientemente de la ley cohesiva aplicada, se pro-
duce un maximo de la concentracion de hidrégeno en el frente
de la fisura, que se va desplazando a medida que se produce la
propagacion de la misma. De forma cualitativa, se observa que
la concentracién maxima de hidrégeno es mds puntual para el
caso de la ley lineal (fig. 7), mientras que para el caso de la ley
no-lineal se produce una acumulacion mas distribuida (fig. 8).

Para analizar la posicion del frente de la fisura se ha consi-
derado la posicién del punto que alcanza la separacion critica
ug. En la figura 9 se muestra la posicion del frente de la fisura
para ambas leyes cohesivas. En el caso de una ley no-lineal, el
comienzo de la propagacién se produce para un tiempo inferior,
200s, frente a mas de 330s para el caso de la ley lineal. Sin
embargo, a los 600 s alcanzan el mismo valor en la posicién del
frente de la fisura. En ambos casos la propagacion de la fisura
tiene lugar de forma discontinua, con saltos de aproximadamente
2 pm (fig. 10). Para el tratamiento de datos se han ajustado las
curvas a una funcién exponencial.

Derivando las curvas anteriores se obtiene la velocidad de
propagacion de la fisura (Crack Propagation Rate [CPR]). En
la figura 11 se muestran los valores de CPR en funcién del fac-
tor de intensidad de tensiones, K7, para ambas leyes cohesivas,
obteniéndose valores ligeramente superiores en el caso de la ley
lineal. Para estas condiciones de simulacidn se produce la parada
de la fisura. Al aumentar el tamaiio de la fisura, a, se produce una
mayor concentracion de hidrégeno en la seccién resistente, no
solo en el frente de la fisura. Como consecuencia de un aumento
de la concentracién de hidrégeno en la zona en proceso de frac-

0,60

0,59 F Ley no lineal

0,58 F
057F e

0,56 [
Ley lineal

Tamaiio fisura, a (mm)

0,55 ¢

0,54 . . . . )
400 410 420 430 440 450

Tiempo (s)

Figura 10. Detalle de la posicion del frente de la fisura para las dos leyes
cohesivas: resultados de la simulacién (linea continua) y ajuste a una ecuacién
exponencial (linea discontinua).
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Figura 11. Velocidad de propagacién de la fisura versus factor de intensidad de
tensiones: en trazo continuo el resultado para la ley lineal y en trazo discontinuo
el resultado para la ley no lineal.

tura se produce una disminucién de la tenacidad de fractura que
induce la fractura fragil del componente, que por ser inestable
ya no puede ser capturada por la simulacién.

4. Conclusiones

Se ha observado que la velocidad de propagacién de la fisura
depende de la ley cohesiva empleada. La ley cohesiva influye
sobre la distribucién de tensiones en el frente de la fisura, y este
a su vez modifica la concentracion de hidrégeno. De esta forma,
laley cohesiva lineal produce una concentracién de tensiones en
una regién mds localizada que la ley no lineal. Del mismo modo,
la concentracién de hidrégeno en el caso de la ley lineal produce
un aumento de la concentracién de forma puntual, mientras que
en el caso de la ley no lineal se produce una mayor acumulacién
de hidrégeno en el frente de la fisura.

La ley cohesiva también influye sobre el tiempo de iniciacién
hasta que se produce la propagacién de la fisura. La mayor acu-
mulacién de hidrégeno para la ley no lineal produce una mayor
reduccion de la tenacidad de fractura y, por lo tanto, el inicio
mds temprano de la propagacion de la fisura.

En ambos casos se capta la propagacion discontinua de la
fisura con saltos aproximadamente de 2 pwm, lo cual coincide
con resultados experimentales [4,10].

Para las condiciones de simulacién introducidas se produce
una parada de la fisura al crecer el tamafio de la misma hasta
que se produce la ruptura fragil del elemento simulado. Este
resultado se explica por la acumulacién de hidrégeno en el
ligamento resistente que compite con la propagacién de la
fisura debida a la concentracién de hidrégeno de forma local en
el frente de la fisura.
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