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SUMARIO

Reacdes nucleares de transmutagdo produzem impurezas soli
das e gasosas em materiais estruturais e de revestimento
de reatores nucleares, originarias de: 1) Formacao de He
a partir da reacdao (n,x) e do H pela reagao (n,p), em to
dos os tipos de reatores. 2) Desintegracao do Tritio em
He dentro da estrutura do material. Neste trabalho é fei
ta uma revisao soObre:a) propriedades dos atomos de He e
seus aglomerados, b) formacao de bolhas e c) alteracao
de propriedades devidas ao He, com énfase a fragilizacado
medida por meio da fluéncia. S3o analizados estudos da
microestrutura do ago inoxidavel 318 antes e depois da ir
radiacao no reator.

ABSTRACT

Nuclear reactions produce solid and gaseous impurities
in structural and cladding materials of nuclear reactors
generated by: 1) He and H production from (n,«) and (n,p)
nuclear reactions, respectively, in all reactor types.

2) Tritium to He decay in materials structure. A review
is made of He effects on: a) properties of He atoms and
its clusters, b) formation of He bubbles, and c) property
changes due to He, emphasyzing the embrittlement evalua-
ted by means of creep measurements. An analysis is made
on the microssructure of stainless steel 316 before and
after reactor irradiation.
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INTRODUCAO

A presenca de gases em metais e ligas, mesmo em pequenas quan-
tldades(adguns ppma), altera as suas propriedades elétricas,magné-
ticas e mecanlcas, motivo pelo gqual o estudo de gases em metais
tem importancia tecnoldgica. Esta importancia cresceu com o desen-
volvimento da tecnologia nuclear, onde a interagéo de neutrons com
materiais do combustivel,de revestimento e estruturais, ocasiona
des locamentos atomicos e produz elementos diferentes aos da matriz
em consequen01a de reagoes de transmutacgdo nuclear/l/ Dentre as re
agoes de transmutacao, as mais importantes sao as geradoras de ga-
ses, como (n,«), (n,p)., (n,d), destacando-se a criagao de Hidroge-
nio e Hélio que podem causar drasticas mudancas de propriedades fi
sicas. Barnes /2/ em 1965, deu um importante estimulo ao estudo do
He em metais e seus efeitos sobre as propriedades macroscopicas ao
evidenciar que a fragilizacdao que ocorria em altas temperaturas em
agos inoxidaveis era devida a bolhas de He localizadas nos contor-
nos de grao. Uma década depois, ficou evidente que os grandes flu-
xos de neutrons de fusdo levariam a taxas de produgao de He mais

de uma ordem de grandeza acima dos neutrons rapidos de fissdao (ta-
bela 1).

TABELA 1
Taxas tipicas de produgiao de He na Tecnologia Nuclear /2/
TAXA ORIGEM - REACAO

~15 ppma/ano reatores rapidos (n,d)
~300 " dispositivos de fusao (n,X)

| ~100 " armazenamento de Tritio (t,He3)
~100 " fonte intensa de neutrons (p,X)
alguns%/hora implantacao de particulas alfa]

Como os atomos de He possuem uma mobilidade extremamente baixa
em metais /3/, existe uma forte tendéncia a sua precipitacao em bo
lhas, principalmente nos contornos de grao /4/, o que leva a efei -
tos macroscopicamente observaveis, como a fratura intergranular pre
matura, consequencia da fraglllzagao por He em altas temperaturas.
o) 1nchago (aumento de volume devido a formacdo de cavidades) & um
dos efeitos de radiacao mais criticos em materiais nucleares. As ca
vidades sao agregados tridimensionais de lacunas, cuja nucleacao se
da preferencialmente sob_a acao de 1mpurezas gasosas, principalmen-
te He, e crescem devido a supersaturacao de lacunas causada pela
forte atracao de atomos intersticiais para as discordancias. Os ga-
ses sao essenciais para a formagéo de cavidades, sendo o He o mais
atuante na nucleacao: a introducao de 10 ppma aumenta a concentra -

gao de cavidades cerca de 10 vezes, apesar de quantidades maiores
de outros gases /5/.

Em reatores de fusao, He e H serdao produzidos e difundidos na
estrutura em quantidades significativas. Em materiais nao danifica-
dos pela irradiacao e que nao reagem guimicamente com H, o problema
de solubilidade & desprezivel. Entretanto, a concentracao de H em
materiais sob irradiacao deve ser considerada, ja gque poderia levar
a grandes concentracgoes de Tritio e conseguentemente a uma signifi-
cativa producao de He a partir da desintegracdo do Tritio. Os resul
tados da dessorgdo térmica mostram que o H produzido além do limi-
te de solubilidade sera liberado em temperaturas relativamente bai-
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xas, mesmo em materiais danificados pela irradiagdo. A situagdao com
He é completamente diferente; estudos de dessorgde térmica mostram
que He pode permanecer em metais até a temperatura de fusao /6/. A
produgao de He no revestimento gerador (breeding) onde o efeito pre
dominante é a producdao de He a partir da reagao do Tritio em Litio
- uma ordem de grandeza maior que pela reacao (n,x) - indicam que
o efeito de altas concentragoes de He em materiais estruturals e

de geracgao deve ser estudado quanto a sua establlldade mecanica.

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Foram estudadas amostras do ago inoxidavel 316, com 100 pm de es
pessura, 2 mm de largura e comprlmento util de 11 mm, com a seguin-
te composicdo nominal em % de péso: Ni=11,43 - Cr=17,35 - Mo=2,24 -

Mn=0,89 - Si=0,54 - C=0,048 - S=0,019 - P=0,031 e Fe=balanco. O tra
tamento termomecénico consistiu em: corte de chapas de 200 pp e re-
cozimento a 1.0502C durante uma hora em vacuo melhor que 10 Torr
seguldo de laminagdo até a espessura de 100 ym e corte por eletro-
erosao até as dimensdes acima citadas. Foram preparados tres lotes
de amostras: a) amostras ndao irradiadas de referencia, b) amostras
irradiadas no reator IEA-R1l ate um fluxo integrado de 8,7- 1037 n/
szy com neutrons rapldos (E 1 MeV), c¢) amostras 1mplantadas com
particulas alfa no ciclotron com 5 e 26 ppma. As irradiagoes no re-
ator e no ciclotron foram feitas em dispositivos apropriados descri
tos em /7/. Durante os testes de fluéncia as tensoes eram aplicadas
por meio de um sistema com mola calibrada e nonio, e as deformagoes
eram monitoradas por meio de um sensor de deslocamento LVDT, permi-
tindo medig¢des de deslocamentos da ordem de micrdmetros. Todos os
testes de fluéncia foram realizados em vacuo de 10”2 Torr.08 aque-
cimentos foram lineares até a temperatura do experimento, que era
mantida por 20 minutos para garantir a estabilizacdo térmica do
conjunto experimental, antes da aplicacao da carga. A temperatura
era regulada por um termopar Ni-Cr=Ni em contato térmico com o for-
no e monitorada por um termopar idual, proéximo a amostra. A tempe-
ratura e a deformagao da amostra eram acompanhadas num registrador
de 2 canais. O delineamento dos graos para as observagoes metalogra
ficas foi feito com uma solugao de 60% de HNO3 e 40% de agua desti-
lada, com tensao de 2V e corrente de 4A, durante 27 segundos. As a-
mostras para a microscopia eletronica de transmiss3o foram submeti-
das ao polimento eletrolitico a jato com uma solugao de 80% de &aci-
do percldorico e 20% de metanol, com tensao de 15V e corrente de 200
mA a uma temperatura préxima a O2C.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Observacoes metalograficas ao microscépio optico, realizadas ao
longo da espessura das amostras (100 pm), mostram graos alongados
na diregdo da laminagdo, evidenciando a morfologia de um material
com alto grau de deformagdo ptdstica (Fig.l). A espessura tem em mé
dia 12 graos, equivalendo a uma largura média de 8,3 pm para cada
gracs.

A caracterlzagao do materlal de referéncia (amostras nao irradi-
adas) foi reallzada no mlcroscoplo eletronico de transmlssao de 200
KV. Na Fig.2 sdo observados graos bem definidos, com areas de gran<
de contraste devido ao processo de laminagdo, com discordancias,
possiveis aneis de discordancias e alguns pre01p1tados, nao sendo
observados precipitados nos contornos de graos. A micrografia do ma
terial irradiado com neutrons rdpidos, nao deformado (Fig.3), mos-
tra basicamente uma microestrutura semelhante a do material ndo ir-
radiado, com graos alongados e zonas de grande contraste. O efeito
da irradiagao manifesta-se por um aumento da densidade de aneis de
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discordancias e precipitados.

Em amostras testadas sob fluenc1a (deformadas), com tensSo de
200 MPa e diferentes temperaturas, as observacgoes microscopicas fo-
ram feitas na proximidade das zonas de fratura. A microestrutura de
amostras nao irradiadas e testadas a 6502C é evidenciada na Fig.4,
onde se cbserva a presenca de precipitades no contorno de grao, zo-
nas de grande deformacao e formagdo de estruturas celulares:; obser—
vam-se, ainda, precipitados e discordancias ancorados dentro do
subgriao. A 6752C, e nas mesmas condicoes da amostra zcima, a Fig.5
revela uma rede de discordancias no interior do subgrdo, com areas
em restauragdc e uma distribuigdao de precipitados maiores e bem de-
finidos no subgrao e seu contdrno. A 700°C, Fig.6, hd no interior
dn sutoric wm arande nimero de precipitades de diferentes tamanhos
ev1denc1ando uma interagao com as discordancias e o avango do sub-
grao sdbre as areas altamente deformadas, durante o processo de
restauragao.

A caracterlzagao das amostras irradiadas com neutrons, testadas
sob fluéncia a 650 2C e 200 MPa, apresentam subgrios bem definidos
com precipitados no interior e nos contornos do subgrao, conforme a
Fig.7. A 675°C, Fig.8, existem areas restauradas e precipitados ma-
iores no interior do subgrao, interagindo com discordancias..Nas a-
mostras irradiadas com neutrons e testadas a 700¢C, observa-se uma
redugao no numero de discordadncias no interior do subgrio, com al -
guns precipitados localizados nas proximidades dos contornos, Fig.9.

Em complementagao as observac¢des microestruturais, foram reali-
zadas medidas da fluéncia nos tres lotes de amostras descritas aci-
ma, mostrando uma intensa fragilizagao provocada pela presenga de 5
e 26 ppma de He, em comparagao com as amostras ndo irradiadas e ir-
radiadas com neutrons.

CONCLUSOES

Dos resultados obtidos, podem ser auferidas as seguintes conclu
soes:
1. O efeito da irradiagdo neutrdnica na microestrutura produz um au
mento na densidade de dlscordanc1as, aneis de discordancias e prec1
pltados, em amostras nao deformadas. Nas amostras testadas em fluen
cia (deformadas), na mesma tens3do aplicada e diferentes temperatu -
ras, as microestruturas correspondem aos diferentes estaglos de res
tauragao de um material altamente deformado, com a formagao de: sub
graos, redes de discordancias, estruturas celulares e mudangas na
distribuicao de prec1p1tados e discordancias, com o aumento da tem-
peratura. A irradiagdo produz subgraos e precipitados maiores e bem
definidos, com alguns precipitados menores ancorados a discordanci-
as (Figs. 4, 5, 6, 7, 8 e 9).

2. As curvas de fluéncia das amostras evidenciam um estaglo estacio’
niario pouco definido, em geral, com taxa de fluéncia crescente até
a ruptura, caracteristicas de agos inoxidaveis austeniticos (Fig.l10)

3. Um aumento da tensdo aplicada de 200 para 300 Mpa, a mesma tempe
ratura produz uma diminuigao de aproximadamente 70% no tempo de rup
tura, permanecendo a deformacao praticamente inalterada (Fig.10).

4. Um aumento de temperatura de 50°2C, em amostras irradiadas com
neutrons e nao irradiadas, causa uma diminuicdo de aproximadamente
95% no tempo de ruptura e praticamente dobra o valor da deformagido
total (Fig.1l1l0).

5. A pequena dose da irradiacdoc neutrdnica (8,7~lOl7n/cm2) nao pro
duz efeito marcante no comportamento das curvas de fluéncia, notan
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do-se apenas uma tendéncia a fragilizacdo pelo menor tempo de rup-
tura.

6. Nas amostras implantadas com 5 e 26 ppma de He ha uma reducgado
média de 90% no tempo de ruptura e na deformacao até a ruptura em
relagao ao material nao implantado, evidenciando uma grande fragi-
lizagao mesmo com as pequenas concentracdes de He. O aumento de 5
para 26 ppma de He, a 200 MPa e 700°C, produz uma perda de ductili
dade de aproximadamente uma ordem de grandeza, enquanto que os tem
pos de ruptura permanecem da mesma ordem. A 675°C os tempos de rup
tura e as deformagoes totais atingem valores semelhantes. A concen
tracdo de 5 . bpma de He leva a uma maior taxa de deformagao inicial
em relac3ao as amostras com 26 ppma, que apresentam um maior encru-
amento durante a deformagao (Fig.ll)
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le—— 100 pm

FIGURA 1.- Morfologia granulométrica das amostras de ago inoxidavel
316 - largura média do grao 8,3 um.

FIGURA 3.- Microestrutura do material irradiado com neutrons rapi-
dos (E= 1 MeV).
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i 1l pm N
FIGURA 4.- Microestrutura de amostra nao irradiada, deformada com
200 MPa a 650¢cC.

P 1 pm .
FIGURA 5.- Microestrutura de amostra nao irradiada, deformada com
200 MPa a 675°2C.

S <

———— 1 pm
FIGURAG6.- Microestrutura de amostra nao irradiada, deformada com
200 MPa a 700¢cC.
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FIGURA 7.~ Microestrutura de amostra irradiada com neutrons
deformada com 200 MPa a 650°C.

b+ 1 pm
FIGURA 8.- Microestrutura de amostra irradiada com neutrons
testada sob 200 MPa a 675°C.

b — 1 jm
FICURA 9.- Microestrutura de amostra 1irradiada com neutrons
testada sob 200 MPa a 700¢C.

.‘OOO.CO..C..OC...'0...QO.Q......C0.0C‘.OO0.000QC



147

X X
1. 9,5 20,5
2. 10,5 25,6
3. 42,2 . 18,1
20 4. 43,3 19,5 .
5. 74,5 12,4
6.211,0 11,6
7.226,0 12,2

€(%)

100 0 B

FIGURA 10.- Curvas de fluéncia de amostras nao irradiadas (— ——)
e irradiadas com neutrons rapidos (-—---- ) até um flu-
xo integrado de 8,7-1017 n/cm2. (t_=tempo de ruptura
¢ =deformagdo até a ruptura) o

T CHe tr' Er

1 (20) (ppma)(h) (%)

1l. 675 5 7,8 2,0

2. 675 26 8,6 2,3

3. 700 5 1,0 1,6

4. 700 26 1,4 0,2
10

t(h)

FIGURA 1l.- Curvas de fluéncia de amostras implantadas com parti-
culas alfa, testadas a 200 MPa, em diferentes tempera
turas e concetragoes de Hélio (CHe).
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