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Resumo

As técnicas de simulagao oferecem vantagens, tanto na pesquisa basica como no
desenvolvimento tecnolégico de materiais, pelo fato de permitirem rapidas trans-
formagoes estruturais, em condigdes de difusio acelerada em ambientes nucleares.
Ha dois tipos de experimentos de simulagao utilizando irradiagao;

a) Utilizagao da irradiagdo em reator para evidenciar transformagdes criticas, tais
como, a temperatura de transi¢do ordem-desordem em ligas bindrias, varia¢ao de
propriedades magnéticas, etc., de interesse fundamental.

b) Simulagdo em aceleradores (ciclotron no presente trabalho) de altas doses de
irradiagdo em reatores, correspondentes a dezenas de anos de irradiagio; em algu-
mas horas de 1mplanta§ao de partxculas alfa, e/ou irradiagdo com protons, etc., de
interesse na tecnologia nuclear.

Sao apresentados e discutidos, resultados da resistividade elétrica, efeito magnético
posterior, histerese magnética e propriedades mecénicas pelos parametros; micro-
dureza, coeficiente dindmico de elasticidade (cimento) e fluéncia, em ligas binarias
e agos inoxidaveis.
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Introducgao

O desenvolvimento de experimentos de simulagao no campo da Ciéncia dos Ma-
teriais, pode contribuir para um melhor conhecimento fundamental e tecnoldgico
de propriedades mecénicas, elétricas, magnéticas e estruturais da matéria conden-
sada. Embora tratemos essencialmente de simulagdo em ambientes nucleares, nem
todas as simulagGes experimentais se destinam a tecnologia nuclear, e nem todas
sdo realizadas em ambientes nucleares. No primeiro caso, podemos citar a deter-
minagao da temperatura critica ordem-desordem e o mecanismo da difusdo de He,
de cunho fundamental, e no segundo caso, a simula¢do térmica do cimento. Na
tecnologia nuclear, devido a necessidade prética de estudar materiais a altas doses
de irradiagdo, para produzir grandes danos estruturais e grandes quantidades do
gas He, ou estudar fenémenos bésicos da difusdo livre-aglomeragio com pequenas
doses, sdo utilizadas técnicas de simulagdo da reagdo (n,a), (gerada em todos os
reatores nucleares), por meio da irradiagdo, e/ou implantagéo com ions de altas
energias em aceleradores. A vantagem das técnicas de simulagdo em aceleradores,
reside na produgio controlada e homogénea do teor de He e defeitos puntiformes
em intervalos de algumas horas, ao invés de dezenas de anos, como ocorre na maio-
ria dos dispositivos de fissdo, permitindo estudar; mecanismos de difusdo, energias
de ativagdo, taxas de liberagdo de He, e a degradagio de todas as propriedades
fisicas. Os estudos com técnicas de cunho fundamental e aplicado (tecnoldgico),

tendem a uma superposigio cada vez maior.

Técnicas de de simulagdo — Parte experimental e resultados

1) MEtopo ELETRICO — Transi¢do ordem-desordem determinada em condi¢des

de difusao acelerada

A transi¢io ordem-desordem, sugerida por Josso(!) em 1956 por meio de medi-
das de magnetostricgdo, sé pode ser efetivamente medida em 1962(2). A dificuldade
reside no fato de que, sem irradiacéo, a constante de tempo 7 = 1 exp(E/kT),
onde E ¢ a energia de ativagdo para autodifusdo, é da ordem de 10%s a 450°C,

crescendo até 10%s para temperaturas abaixo de 300°C, tornando as cinéticas
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isotérmicas muito demoradas (de aproximadamente 30 a 3.000 h) no intervalo
de temperatura estudado. Em conjunto com o Centro de Estudos Nucleares de
Grenoble (CENG) onde foi estudada a liga FeNi pura, no IPEN foi estudada a
mesma liga dopada com Si e Mo a 2 e 4% atomicos. Todas as amostras tinham
o mesmo estado desordenado, apés um recozimento de 1 hora a 850°C em vacuo,
seguido de témpera, para garantir a reprodutibilidade experimental®). Na Fig. 1
est3o representadas as cinéticas isotérmicas de relaxacdo da resistividade, durante
a irradia¢do no reator IEA-R1, com a determinag¢io da temperatura critica ordem-
desordem T = (315 % 5)°C, para a liga FeNiMo (49-49-2% at.), entre duas iso-
termas de comportamento diferenciado (constante de tempo passando de dezenas
de segundos para dezenas de minutos).

2) METopo MAGNETICO — Supersaturagio lacunar — Quadratizagao da histe-
rese

Com a finalidade de estabelecer métodos de caracterizagdo de materiais nu-
cleares, técnicas de pesquisa basica (Fisica do Estado Sélido) e técnicas aplicadas
(irradiagdo, metalurgia fisica, etc.) foram utilizadas para estabelecer procedimen-
tos praticos. E o caso das curvas de supersaturagio lacunar obtidas por meio do
Efeito Magnético Posterior (EMP), que torna vidvel uma rapida sele¢o prévia de
materiais mais adequados, antes de ser atingido o estigio destrutivo de cavidades
e inchago. Considerando que a supersaturagdo lacunar S é a condigao necessaria a
formacdo de cavidades, o material com menor S é, em principio, o mais adequado
aos ambientes nucleares. A constante de tempo de relaxa¢do 7 sendo inversa-
mente proporcional & concentragdo de lacunas C,, leva a defini¢do de S como o

quociente das concentragdes lacunares sob irradiagdo Cirraq € térmicas C,
S= Tu/'rlrrad = Cirrad/Cu

A Fig. 2 mostra as curvas de supersaturagao para FeNi puro e dopado com Mo, Cre
Si. Um exemplo de melhoria das propriedades magnéticas ( “efeitos benéficos”)(:6),
no sistema binario FeNi dopado com Si e Mo, pode ser visto nas Figs. 3 e 4, cujos
patamares da Remanencia e Coercitividade, em altas temperaturas tem aplicagio

imediata na tecnologia.
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3) METOoDOS MECANICOS — Picos de danos por irradiagao determinados por meio

de microdureza e resistividade elétrica.

Aco inoxidavel AISI 321, puro e com adigoes de 0,05 e 0,10% em peso de
Nb, foi estudado antes, durante e apds irradiagido neutrénica (fluxo integrado =
10'"n/cm?) num largo intervalo de tamperatura por meio da microdureza Vickers
e resistividade, parametros sensiveis a variagOes estruturais e tratamentos termo-
mecanicos. Nenhuma variagdo da microdureza foi detectada em amostras nao
irradiadas (Fig. 5). Os resultados em amostras irradiadas indicam a existéncia de
danos por irradiagao em picos a:

480°C — para amostras sem adi¢do de Nb

500°C — para amostras com 0,05% em peso de Nb

570°C — para amostras com 0,10% em peso de Nb
sugerindo a migracdo de carbonetos de Nb para a regido intergranular (Fig. 6).
Os resultados foram confirmados por meio da resistividade, conforme consta da
Fig. 7. A inversao dos picos da resistividade é atribuida a formacao de precipitados
nos limites de grdo. O deslocamento dos picos para temperaturas mais altas é um

resultado de significado pratico na sele¢ao de materiais.

4) ULTRA-SoM — Médulo de elasticidade dinamico em cimento

Efeitos da irradiagdo neutrénica (fluxo integrado = 7,2 x 10'®n/cm?,
E =1 MeV) e temperatura (125°C devida ao aquecimento gama) foram estudados
na pasta de cimento Portland por meio de dois métodos da técnica ultra-sénica:
a) Frequéncia de Ressonancia e, b) Velocidade de Pulso.

Para eliminar o efeito térmico predominante, a temperatura de aquecimento
devida aos raios gama foi simulada em forno de micro ondas, em amostras nao
irradiadas, com o mesmo nimero de ciclos térmicos das amostras irradiadas. As
medidas foram feitas no estado saturado (umidade relativa 100%) para efeito de
comparagao em ambos os tipos de amostras, permiﬁndo determinar o efeito da

irradiagao, apesar do efeito térmico predominante.
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Restauragdo do médulo de elasticidade dinamico Ey:

Freq. de Ressonancia Amostras Irradiadas Amostras nao Irrad.

AEq4(Fr) —24% ~17%

Velocidade de Pulso
AEd(Vp) —28% —18%

O efeito da irradiagdo fica evidenciado pela menor restauragao do médulo de
elasticidade, mostrando que as propriedades mecanicas do cimento variam mesmo

com pequenas doses de irradiagao(”:3),

5) LIBERAGAO DE GASES — Em metais c.f.c.

Com a finalidade de estudar a difusfo livre do He, em concentrag¢des abaixo da
concentragdo de aglomeragio e determinar o mecanismo da difusiio, Sciani(%19),
realizou uma pesquisa sistemédtica em Au, Ag e Al, implantados com particulas
alfa em ciclotron (com concentragdes de 1072 a 10 ppma). A liberagio de He
foi observada durante recozimentos isotérmicos e lineares para determinar a sua
energia de ativacdo AFpy.. A posi¢do do dtomo de He na rede cristalina pode ser
substitucional ou intersticial, conforme mostra a Fig. 6. A temperatura ambiente,
com a recombinagdo lacuna-intersticial atenuada, existe uma supersaturagao de la-
cunas formadas pelos deslocamentos atomicos durante a implantagdo (irradiagao).
Portanto um atomo de He tem grande probabilidade de ser absorvido por uma
lacuna, ocupando uma posi¢io substitucional(”). A difusdo pode ocorrer por dois
mecanismos (Fig. 8):

a) dissociativo — difusdo intersticial entre duas lacunas

b) lacunar — difusdo semelhante & autodifusdo, em que o 4tomo de He migra
como um atomo da rede cristalina.

No iltimo caso, a energia de ativacao do He, AFEy, fica no intervalo abaixo,

pelo modelo “das cinco frequéncias”(12),

Q2 — Ef < AHpe < Qr
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onde: Qqr — energia de ativagdo de autodifusao para bi-lacunas
EI{ — energia de formagdo de uma lacuna

Qr — energia de autodifusao
Os resultados obtidos pela liberagio de gases, indicam o mecanismo lacunar

para a difusdo do 4tomo de He, conforme a tabela abaixo:

Tabela 1. Energias de ativagdo experimentais, comparadas com valores cal-
culados pelo mecanismo por via lacunar.

valores
Metal Mecanismo via lacunas experimentais
SB[ (ev) [ QTP (ev) | AH (V)
Au 1,42 1,76 1,70 £ 0,13
Ag 1,06 1,76 1,561 +0,12
Al 0,92 1,28 1,40 £ 0,11

6) FLUENCIA (creep) — Fragilizacao de agos inoxidaveis implantados com particulas

alfa no ciclotron

A consequéncia critica da presenga de He em metais e ligas, é a rapida de-
gradagdo de suas propriedades mecanicas. Foram realizadas no IPEN, duas séries
experimentais em ago inoxidavel AISI 316, por meio da fluéncia em diferentes
condi¢des de tensdo aplicada, temperatura, dose de He impantado e irradiacao
com neutrons. A fluéncia € é um parametro fortemente dependente da tempera-
tura e da energia de ativagiio F, (da ordem de grandeza da energia de autodifusao),

e pode ser expressa por:

caexp(—FEq/kT)

A primeira série experimental é constituida de dez amostras com 100 pm de es-
pessura, com 50% de laminagao a frio, sendo trés delas (I-1, I-2, I-3) irradiadas com
neutrons rapidos no reator IEA-R1 até um fluxo integrado de 1,2x 10'®n/cm?; qua-
tro amostras implantadas (AI-1, AI-2, AI-3, AI-4) com particulas alfa de 28 MeV,
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através de um degradador giratério de energia para permitir uma impantacao ho-
mogénea, a concentragdes de 5 e 26 ppma de He. Trés amostras (20, 25 e 29) eram
de controle. As Figs. 9 e 10 visualizam o comportamento da fluéncia nas amos-
tras citadas. Na Fig. 9 pode-se ver que o material irradiado com neutrons mostra
apenas uma tendéncia & fragilizacdo (curvas praticamente congruentes com as do
material ndo irradiado). Contudo, nas amostras implantadas, o efeito da presenca
de He influi clarammente na redugio do tempo de ruptura — e portanto na duc-
tilidade — o que evidencia o processo mesmo com pequenas concentragdes de He.
Observagoes ao microscdpio eletronico de transmissao, indicam que o material im-
plantado nao apresenta estigios de restauragao observados em amostras irradiadas
com neutrons e nas amostras de controle, testadas nas mesmas temperaturas. Este
comportamento pode ser atribuido a dtomos de He e seus aglomerados, inibindo
a restéuragéo estrutural.

A segunda série experimental, foi realizada em amostras do mesmo ago, com
tensao aplicada de 100 MPa, recozidas a 1.050°C durante duas horas em vacuo,
implantadas com 26 ppma de He no ciclotron. O material recozido (com tensdes
internas aliviadas) perde a sua tenacidade, rompendo-se prematuramente com de-
formagcao aproximadamente 4 vezes menor que a das amostras encruadas, conforme
a‘Fig. 11'(arnostras R-2, R-3 e R-4). A presenca de 26 ppma de He, tem por efeito
uma redugdo ainda maior na deformagao até a ruptura (fator 4) para as amostras

RI-1 e RI-2, evidenciando uma dréstica fragilizagio do material(1%).
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Fig. 1. Transigio ordem-desordem em FeNiMo.
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Fig. 2. Supersaturagio lacunar em ligas FeNi.
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Fig. 3. Variacio da remanencia B, da liga FeNiMo, com a temperatura.
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Fig. 4. Variacio da coercitividade H. da liga FeNiSi, com a temperatura.
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Fig. 5. Microdureza do ago inoxidavel AISI 316, nio irradiado, em fun¢io da tempera-
tura.
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Fig. 8. Representagdo esquemdtica das energias de um dtomo de He na rede cristalina,
onde: Hel 4tomo de He em posicio intersticial; HeL — dtomo de He em posicao
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de dissociagio do dtomo de He, de uma lacuna; Eh., — energia de ligagio entre um

itomo de He e uma lacuna; FEj.; — energia de migragdo do He intersticial.
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Fig. 9. Curvas de Fluéncia das amostras de controle (C-20, 25 e 29) e irradiadas com
neutrons (1-1, 2 e 5).
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Fig. 10. Curvas de fluéncia de amostras alfa-implantadas no ciclotron com 5 ppma (AI-3
e 4), e 26 ppma (Al-1 e 2) de He.
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Fig. 11. Curvas de fluéncia: a) amostras recozidas; b) amostras recozidas e implantadas
com 26 ppma de He.
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