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RESUMO

Foram estudadas as ligas policristalinas de fFerro e

nfquel puras (50-50) e as dopadas com 5i, Al, Cr e Mo, no in

tervalo de temperatura compreendido entre a temperatura am -

biente e 5002C, Foram utilizados tratamentos térmicos isécrg

nds e lineares em amostras nao irradiadas (amostras virgens)

e em amostras irradiadas com n8utrons e foi medida a permea-

bilidade magnética inicial.

]

0s resultados evidenciaram:

nas amostras virgens a exist&ncia de efeito magnéti-
co posterior (EMP) entre 3709C e atemperatura de
Curie (Tc); para essa zona, na amostra dopada com
0,1% de Cr, foi determinada a energia de ativagao de

3,2 - 0,2eV;

nas amostras irradiadas uma série de zonas de EMP des
de a temperatura ambiente até Tc . Tais zonas sso a-
companhadas de diminuicao da permeabilidade, medida
a temperatura ambiente, entre a temperatura ambiente
e uma determinada temperatura (Ty) e de crescimento
acima desta temperatura, Para a zona compreendida en
tre 50°C e 120°C (Zona A) foi determinada a energia
de ativagaoc tanto na amostra pura na dopada com 0,1%
de Mo, tendo sido obtidos os valores de 1,25 iD,DBeV

e 1,42 : 0,09 eV, respaectivamente;

nas amostras irradiadas sensiveis alteragoes nos es-
tdgios de difusao (zonas de EMP), guando impurezasfo
ram adicicnadas & amostra pura. Pequenas adigoes
(0,1% e 0,5%) das impurezas Si, Al e Mo & amostra pu
ra, provocaram o aumento da amplitude dos fendmenos
observados e a superposicao dos estdgios de difusao,
Para adicgoes de 2% e 4% de Mo essas amplitudes foram
diminuidas;

pequena diferenga entre a temperatura de Curie da a

mostra virgem e a da amostra irradiadaj
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5 - nas amostras dopadas, uma temperatuira de Curie infe-

rior a temperatura de Curie da amostra pura.

Os resultados foram interpretados em termos da teo

ria de ordem direcional desenvolvida por Néel(zs)

e Taniguchi
(26)

e seus colaboradores » De acordo com essa teoria a migra
cao de defeitos possibilita o desenvolvimento de ordem na 1i
ga dando origem as zonas de EMP . Em nossas experiéncias ,
tais defeitos sao os defeitos presentes na liga em equilfi-
brio térmico e os introduzidos pela irradiacao.

A inversao de comportamento da permeabilidade, obser
vada nas amostras irradiadas, foi associada & destruicao da

ordem.
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ARBSTRACT

Policrystalline specimens of unirradiated and neutron
irradiated Fe-Ni alloys have been studied in the temperature
range RT - 500°2C. The study was carried out in pure (50-50 )
as well as in S5i, Al, Cr and Mo doped samples. Initial
magnetic permeability was measured in unirradiated (virgin )
and in neutron irradiated samples, during isocchronal and
linear thermal treatments.

The main results are:

1 - A magnetic After Effect (MAE) is detected inthe tempe
rature range 3709C - Tc, where Tc is the Curie Tempe
rature, In this rangs an activation energy of

+

3.2 -~ 0.2 eV was determined for the Cr doped Fe-Ni
alloy (impurity content: 0.1%)

2 - Measurements made in the irradiated samples, during
a linear temperature treatment, show the existence
of several MAE zones in the temperature range RT - Tc.
The isochronal annealing experiments show that thess
MAE zones are accompanied by a decrease in the room
temperature value of the magnetic permeability, for
zones between RT and a certain temperature T .
Above this range there is a steep increase in the
room temperature permeability. Activation energies
were determined for pure and Mo-doped (0.1%)
samples for the first MAE zone (s509C - 1209C2, The

values obtained 1.25 Z 0.08 eV and 1.42 £ 0.09 ev,
respectively.
3 - The impurity - doped samples show a different

behaviour relative to the pure ones: samples with
low impurity content (0.1% and 0,5% of Si, Al or
Mo) present an enhancement in the amplitude and
also an overlapping of the diffusion stages. On
the other hand, samples with higher impurity cortent
(2 and 4% of Mo) show a decrease in these amplitu-

des.,
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1 -  INTRODUGAD

I-1, Consideracoes Gerais

As ligas de ferro e niquel, em torno da concentracao
50% Fe-50% Ni, sao provavelmente os materiais Ferromagnéti-
cos "moles" mais versiteis em uso na indlstria atualmente, dg
vido as suas propriedades magnéticas especiais: alta permea-
bilidade inicial e baixo campo coercitivo. A otimizagao des-
sas propriedades, do ponto de vista de aplicagoes tecnoldgi-
cas, tem sido obtida atravéds da adicao de diversas impurezas
(si, A1, Mo, Cr, Mn, etc.) &8s ligas e de tratamentos térmi -
cos especiais., Entretanto, o comportamento desses materiais
em ambiente de reator & ainda pouco conhecido, embora se ja
de grande importfncia atualmente. Este aspecto constitui um
campo de pesguisa bastante amplo, tanto do ponto de vista bd
sico como tecnoldgico.

Observemos que a grande variedade de aplicagaes poS-
siveis para as ligas Fe-Ni estd bassada em estudos extensi-
vos dos parfmetros magnéticos fundamentais e suas dependén -
cias com a composigao e estrutura das ligas.

A medida de permeabilidade magnética inicial devido
3 sua grande sensibilidade, seja 3 presenga de imperfeigoes
cristalinas, seja &salteragoes estruturais do material, tem
sido amplamente usada. 0 presente trabalho, utilizando essas
medidas, visa investigar alguns aspectos do comportamento das
ligas Fe-Ni 50/50, pura e dopada cem impurezas (Si, Al e Mo),
apds irradiacaoc com n@utrons rdpidos e recozimentos térmicos.

Para maior clareza, apresentamos a sequir, em linhas

gerais, os conceitos bésicos envolvidos neste trabalho.

I1-2, Propriedades das substlncias ferromagnéticas

I-2-1. Dominios de Weiss e paredes de Bloch

0 comportamento magnético macroscdpico de uma subs -
tancia pode ser explicado associando-se a cada um de seus &
tomos um momento magnético de valor bem definido e de orien-
tagao varidvel,

0 estudo das propriedades magnéticas de um cristal
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perfeito corresponde entac ao conhecimento detalhado da . o-
rientagac de todos os dipolos que o compfe , oriéntacado essa
que depende de influéncias diversas, Nds nos preoccuparemos a
penas com as substfncias ferromagnéticas.

De acordo com as hipdteses introduzidas por WGiss(D,
um cristal ferromagnético de dimensoes macroscdpicas contém,
em geral,um ndmero grande de pequenas regines chamadas dom{-
nios de Weiss ou domirios magnéticos. Dentro de cada dominio,
interacoes isotrdpicas fortes e de curto alcance, as intera-
goes de exchange de Heisenberg, tendem a emparelhar ( mesmo
na auséncia de campos externos) os momentos magnéticos dos
dtomos constitutivos; assim, cada dominio possui uma imanta-
gac espontfnea. Conforme a simetria cristalina, devido & pre
senga de interacgoes anisotrdpicas entre os momentos magnéti-
cos, hd uma ou mais direcoes cristalogréficas privilegiadas
para a imantacgao espontinea: estas sao as diregoes de fécil
imantac¢ao. Na auséncia de campo externan, a uma dada tempera-
tura, cada dominio de WUeiss estd espontaneamente imantado 3
saturagao segundo uma diregao determinada; devido 3 agitagao
térmica, que se opoe a esta ordem interna, a orientacgao per
feita somente ocorre a 02K, quando cada domfnic tem uma i~
mantagao igual 3 saturagao absoluta. Macroscopicamente, sem
campo.externo, a imantagao total de um ferromagnético &€ nula,

o gue implica numa compensagac das imantagoes dos diversos

domfnios de Weiss. Os dominios e essa compensagao puderam
ser melhor entendidos depois de fotografados pela técnica de
Bitter(?),

A transicgao de um dominio ao seu vizinho de orienta-
cao diferente, nac ocorre abruptamente através de um dnico
plano atBmico. Os momentos magnéticos passam gradualmente de
uma orientacgdo a outra através de uma regiao, chamada parede

de Bloch. A sua estrutura resulta do equilibrio entre a ener

gia de exchange (nAlDloerg/cg ) e a energia de  anisotropia
(o S.lﬂserg/cﬁ Jo Em geral, a largura da parede varia de
"y

o} ¥
500 A a 2000 A, enguanto que os dominios de Weiss podem ter

(3)

dimensoes de até dezenas de micrometras

1-2-2. Mecanismo de Imantaggo(g)

Sempre nue uma substincia Ferromagnética ¢ submetida
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a um rampo magnético crescente Ho, sua imantagao cresce e fi
nalmente atinge um valor de saturagao. Se Ho é frace, apenas
os momentos magnéticos situados nas fronteiras dos domi{nios
irao se alinhar com o campu, provocando o deslocamento das
paredes de Bloch de forma a crescer em volume os domi{nios fa
voravelmente orientados, &8s expensas dos outros. Se Ho & in-
tenso o processe de imantagao envolve a rotacao da imantac3c
dos dominios. A figura (1.1) exemplifica esses mecanismos pa

ra um caso simples,

(a) (b) (¢) (d)

fige 1.1 Estrutura dos dominios

a) estado desimantado.

b) Lmantagao por deslocamento de paredes de Bloch,.

c) 1mantagao a saturacao sequndo uma direcao de fécil iman -
"tacao.

d) lmantagao 3 saturagao sequndo uma direcaoc de diffcil iman
tacgao.

Dependendo da intensidade do campo aplicado o compor
tamento da imantacgao varia, indicando que este estd associa-
do a diversos mecanismos. Na figura (1.2) apresentamos uma
curva de imantacao tipica indicando regioes nas quais um des
ses mecanismos predomina.

A medida que o cempo aplicado cresce a partir de zers
a inducao (e portanto a imantagao) seque a curva 0-C. Quando

n campe & invertido em C obtém~se a curva trace jada.
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He e Br sao, respectivamente, o campo coercitive e a indugho

remanente,

™~ [ *
regiao irreversivel
seesn ';‘—‘v" TTTES e v e

egiao reversivel
e ..uﬁ-,.—.—......‘.p.

H

figs 1.2 Curva de imantagao tipica de uma amostra Farromagné
tica inicialmente desimantada.

Para o nosso estudo, que snvolve apenas campos fra-
cos, & suf;ciente descrevermos o mecanismo de imantacao na
regidaoc OA da fig.(l.2), denominada "zona de Rayleigh".

Analisemos o movimento de uma parede de Bloch plana,

de drea S, separando dois dominios de Weiss de imantagoes
> -> ~ >
Isi g qu sob a agao de um campo externo Ho . A  energia

magnética envolvida no deslocamento da parede de uma distén-

,

cia n e:

:-ﬁo.(fs"fs)su (I—l)

2 1

A parede, entao, se desloca sob a influéncia de wuma

Ey

pressao magnética Py
1

1 3E >
= - = SEM. - - -
PM Ho' (fsz Tél ) (1-2)
S 3 u '

Este movimento é freado pelos obstaculos que a pare-

de encontra no seu caminho (inclusoes, tensoces internas, des
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locagoes, etc.)., Tais perturbagbes podem ser levadas em con-
ta, se se imaginar que a parede estd submetida a um poten -
cial ¢, (u), que flutua em fungao de sua posicao, especifica-

da pela abcissa u de seu plano médio (fig. 1.3) .
9, () ﬁ

posicoes de equilibrio da parede

T, AR B2 B AT T 11 ST AT W W sy o At s e v S

u

fige 1.3 Forma do potencial ao gqual estd submetida a paredse.

Entao, a parede inicialmente estabilizada no fundo
de um pogo de potencial na aus&ncia de campo externo, se des
locard sob a acao de Ho até o instante em que a pressao de
origem externa equilibra exatamente a pressao de origem in -
terna, Po(u)m*-igh~

du
H. @, -T)+P =0 ( 1-3)
Para campos bem fracos, a parede se deslocca pouco do
fundo do pogo de potencial; nessas condigoes ¢oﬁn a%:%)uz ’
Po(u) § linear, a indugdo & proporcional a Ho e a permeabi-
lidade p = 4B ¢ constante.
dH
o
1-2-3. Temperatura de Curie
A experiéncia evidencia que todas as propriedades

magnéticas variam com a temperatura. A uma dada temperatura,
dita de Curie, a imantacao espontinea dos dominios desapare-
ce: a agitacgao térmica suplanta as forgas responsdveis pela
ordem magnética.

Acima da temperatura de Curie temos um conjunto de
portadores magnéticos praticamente independentes uns dos ou-
tros e com direcoes distribuidas aleatoriamente: a amdstra
estd ent3o numa fase paramagnética. A transformagao de ferrg

@)

L S e PR
magnético em paramagnético é uma transigao de segunda ordem'.
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A temperatura de Curie € caracterizada por uma série

de anomalias gue permitem a sua determinacao:

i

a imantagao a saturagao vai a zero nessa temperatu
ras

- 0 calor especifico sofre uma brusca diminuigao nes
sa temperaturaj;

- ocorrem anomalias dilatométricas nessa temperatura;
- a indugao remanente e o campo coercitivo se anulam;

-~ a permeabilidade inicial vai a um valor prdéximo de
zero nessa temperatura.

Em nosso trabalho, a temperatura de Curie € determi-
nada a partir da observagao da variagao da permeabilidade i-
nicial em fungao da temperatura durante um aquecimento com

velocidade constante.

I1-3. Defeitos em cristais

1-3-1., Definicoes

Um cristal perfeito é caracterizado geometricamente
por um arranjo regular e periddico de pontos no espago: a re
de cristalina, Na temperatura do zero absoluto, a menos da
oscilagao fundamental, os Atomos do cristal estao fixas em
posicpes, ou sitios, bem definidos dessa rede.

Un cristal real, porém, apresenta uma variedade de
desvios da perfeicgao: os defeitos ou imperfeigoes. A descri-
gao de um cristal real é sempre feita utilizando-se como rg
ferénecia o cristal perfeito.

Gg)’ uma classificacao de defeitos, a

Segundo Zeitz
mais geral possfvel, inclui como tal as perturbagoes de natu
reza térmica (fonons), eletrdnica (elétron e buraco, exciton)
e atOmica., Assim, sa@o considerados também como defeitos os
quanta de excitacoes possiveis do cristal (magnon, plasmon ,
etc.) incluidos numa categoria a parte - defeitos transitd -
rios.

Para os nossos objetivos apenas os defeitos de natu-
reza atémica s3o importantes. Diremos que uma imperfeigao a-
tomica é pontual se a perturbacao da periodicidade da rede
cristalina, é localizada numa regiao da ordem de grandeza da
célula elementar. Considerando que o defeito pontual tem di-

mensao, esta nomenclatura somente serd usada para diferen -



cid-lo dous dafeitos atOGmicos lineares e superticiais.
a) Defeitos pontuais elementares e dissociados.

U defeito pontual meis simples é a vacfncia (v) ,
isto é, uma cavidade criada pela ausf@ncia de um dtomo. Admi-
te-se que, para os metais, a vacdncia atrai os dtomos vizi
nhos, e que estes se deslocam ligeiramente, conservando a si
metria do cristal.

Um Adtomo do cristal ou uma impureza ocupando 0s

intersticios da rede & chamado um intersticial (i); a presen

. n
ga de um intersticial na rede produz uma distorgao local,que
pode ser anisotrdpica.

Um &tomo de impureza em substituicao, ou seja, o-

cupando uma posicao normal da rede, constitui também um de-
feito pontual possuindo um grau de simetria igual ao do cris
tal,

Admite-se a existéncia de variantes do intersti-
cial que produzem distorgoes minimas na rede. Pode-se imagi-
nar que o intersticial desloca um dtomo (primeiro vizinho )
situado numa posigao normal na direcao de um sitio intersti-
cial vizinho: este deslocamento cria um par de semi-intersti

ciais ou um intersticial dissociado, semelhante a um pequeno

haltere centrado no sitio normal, Quando esse deslocamento
se produz segundo uma direcao de empacotamento,o defeito é

chamado um "crowdion" .
b) Associacao de defeitos pontuais.

Os defeitos pontuais eslementares podem se asso-
ciar, guando existe entre eles uma forga de atragaoc, forman-
do o que se chama de complexo: divac&ncia (vg), trivacéncia
(vy ), complexo vaclBncia-impureza (vI), complexo vac8ncia-in
tersticial (vi) ou par de Frenkel prdximo, etc.

A associacao de um nlmero crescente de defeitos

pontuais constitui um aglomerado: aglomerado de vaclncias

(vn), (in), etce.

c) Defeitos extensos.

Além dos defeitos pontuais e suas associagoes to-
do cristal real contém imperfeigoes extensas, isto é, pertur

bagoes no arranjo regular atdmico que se estendem por muitas

“SN“HODEENRHAKWMNA

e
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dist@ncias atOmicas., Incluem-se, nesse tipo, os defeitos

atOmicos lineares (deslocagoes) e os defeitos atdmicos su-

perficiais (contornos de graon).

I-3-2. Concentracgao de defeitos em equilfibrio termodinfmico

Um cristal perfeito nao & terhodinamicaménte estd -
vel senao no zero absoluto no que concerne 3 sua estrutura
interna. A uma temperatura T # 0°K o cristal contém um cer-
to nlmero de defeitos pontuais.

Se £F e SF representam, respectivamente, a eanergia
e a entropia de formagao de um defeito, a mec8Bnica estatis-
tica prev@ que a energia livre do cristal a temperatura T
serd minima para uma concentracao N desse defeito,dada por:

N=ao exp(i)exo(~—£) (1-4 )
kp kBT
onde kB € a constants de Boltzmann e o fator o representao
nimero de defeitos de configuragoes distintas que podem ser
associados a um sftio da rede cristalina (ruma rede c.f.c ’
a =1 para a vacéncia, a =6 para a divacadncia, =12 para o
um complexo wl),

A energia e a entropia de formagao de um defeito cam
plexo podem ser expressas como funcao dos mesmos parfmetros
de seus defeitos constituintes mais simples. Desta forma ,

para uma divacBncia (vy) teremos:

rF _F,.F L L F
Evé-Ev+Ev Eyy » Eyy << By ( 1-5)
F . F F
SV2 = 2 SV + ASVV
onde R; é a energia de ligagao de uma divac8ncia, ASVV &

a entropia de formagao de uma divac8ncia
L

F E
R ASYV) \AY ( 1-6 )
e = 6 . AL
sz BN, exp ( ” exp (———)

£ interessante notarmos que, em equilibrio termodin&mico,os
defeitos complexos serao sempre menos NuUMerosos gue os de-

feitas pontuais,




[-3-3, Criagac de Defeitos Pontuais

Como vimos, a uma determinada temperatura T # 09K ,
existe uma concentragao de defeitos em eguilibrio termoding
mico expressa pela equagao (I1-4). Se desejarmos estudd-los
é conveniente aumentar suas concentracoes e conservia-los em
equilibrio metastivel.

Todos os métodos disponiveis experimentalmente para
a criagao de defeitos em supersaturacdo t8m o inconveniente
de nao permitir a formacao de um defeito de tipo bem deter-
minado. Sempre que operamos externamente, por um meio qual-
quer, sobre o cristal, obtemos um conjunto de defeitos de
naturezas diferentes. Além disso, a distribuigao pelo cris-
tal depende do processo usado e das caracteristicas do de -
feito 2 em geral nao é homogBnea.

Passaremos em seguida a discorrer sobre os métodos

Usuais.

A) Témpera

Este modo de criagao, em principio, & simples. Em tempe-
raturas elevadas, a cencentracao de cada tipo particular de
defeito, expressa por (I-4) & grande. Uma té&mpera ideal con
siste em se resfriar instantaneamente o cristal a partir de
uma temperatura alta Tr . Um resfriamento desse tipo conge-
la no cristal o estado presente em Tr, desde que a tempera-
tura final seja suficientemente baixa para que a migragao
dos defeitos seja desprezivel (vide 1-3-4). Porém, as velg
cidades de témpera sao finitas e na realidade alguns defei-
tos podem migrar e formar defeitos complexos ou desaparecer
do cristal.

Para os metais pode-se mostrar gue nas vizinhancas da
temperatura de fusao, a populagao de vac8ncias predomina as
sustadoramente sobre os demais defeitos. Uma témpera real
congela vaclncias, em concentragoes inferiores & existente
em Tr, e suas associagoes possiveis (v, vy ,... vy, vi,etc),

como mostra o trabalho de Simons e Baluffi (7).

B) Deformacgag Pléstica

e
o

Por intermédio de uma deformacao plédstica criam-se prin-



10.

cipalmente deslocagoes. Durante a deformacao & possivel se

obter defeitos pontuais ou seus aglomerados, sempre que hou

ver cruzamento de deslocagaes(g).

(5)(9)(10)

€) Irradiacao

¥ poscivel induzir defeitos em um determinado material
sempre que o mesmo & exposto a um bombardeio de particulas
de alta energia (prétons, ndutrons, elétrons, déuterons,etc)
Nesse caso, os defeitos sao criados pelo deslocamento de &-
tomos do cristal de seus lugares na rede, através da intera
gao com a particula incidente. Para a maioria dos metais a
energia necessdria para arrancar um dtomo de sua posigao (e
nergia de deslocamento Ed) se encontra entre 20eV e 30eV .
Se, na interacao da partfcula incidente com o 4tomo do cris
tal (evento primdrie), uma energia muitas vezes superior a
Ed for transferida, entao, o atomo alvo assume o papel de
projétil e cria outros deslocamentas por colisoes secundid -
rias; estas, por sua vez, causam tercifrias e assim sucessi
vaments até que a energia de cada particula tenha sido dimji
nufda suficientemente para gue noves deslocamentos se jam im
possfveis. Daf se v8 gue a distribuigac final de defeitos
dependerd entao da natureza e da energia da particula inci-
dente assim como das caracteristicas do alvo.

Admite-se a exist@&ncia de mecanismos que envolvem pouca

energia na criagao de defeitos:

- colisoes com substituigao: um &dtomo A é empurrado-contra

um dtomo B tirando-o de sua posigao e jogando-o contra
um 4tomo C ., 0 4tomo A passa a ocupar a posicgao de B e
este a de C, mas C nao tendo energia suficiente fica re-
tido numa posigao intersticial e o sftio ocupado inicial
mente fica vago. Cria-se entao um par de Frenkel distan-
te,

- colisao focalizada: nesse caso a energia é transportada

através de uma direcao de empacotamento ( <110> para os

metais c.f.c.) sem que ocorram substituicoes.

- "crowdion" dinfmico: este mecanismo é similar a uma coli

sao focalizada sd que, ao invés de transporte de energia,

ESTTUI0 DE EWERGIA ATOMICA
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um intersticial na forma de um "crowdion" & transportado

a grandes dist@ncias do pontc de impacto.

Ubservemos gue os resultados obtidos apds uma irradiacao
com elétrons diferem, em vidrios aspectos, dos obtidos com
néutrons. Embora os mecanismos propostos acima atuem em am -
bos os casos, as energias transferidas numa colisaog com um
mesmo alvo, diferem. Além disso se a fonte de nButrons é um
reator, suas energias estarao distribufdas segundo um 88~
pectro bastante largo e a probabilidade de ocorrerem coli -
soes secunddrias, tercidrias, etc. é mais elevada podendo a-
contecer uma avalanche de deslocamentos numa regiao peqguena

do cristal criando-se uma zona dilufda (gue nao ocorre com

elétrons).

Us principais defeitos introduzidos durante uma irradia -

gao com néutrons sao mostrados na fig. 1-4 .

close exchange crowdions, propagating
Frenkel pair collisions dynamically

O
®

pnmary/ ) O
knock-on O

lattice X
vacancy O
NOJOINO®

O _O

energy . () 0

transport 0 O

by focusing O

collisions

Rg/6 000

diluted interstitial
Zone atoms

Fige 1-4 Principais defeitos introduzidos durante uma irra-
diagao com néutrons ( de acordo com A. Seeger-
Symposium on Radiation Damage in Solids IAEA - Ve-
nesa (1962) ).
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1-3-4. Migracac e Aniquilacao de defeitos pontuais

0 movimento de um defeito na rede @& tratado comumen-

te pela mecflnica estatistica ocom base na teoria de velocida

de de reagao . Essa teoria estabelece para a migracao de
um defeito genérico, numa dada direcao, uma fregudncia de
salto:
M gM FM
Vg T vexp ( ~ =)= v exp(*=) exp (- =) ( 1-7 )
kéT k kéT
onde:

v & a frequéncia efetiva de vibracao do defeito na di
1371

recao do ponto de sela (v frequéncia de Einstein=10 s )

4 s . ~ 1 rd .
S e a entropia de migragao e g € a energia de ativa
gao para a migracgao.
Chamando-se de "fator de freguéncia" =a guantidads
vV T v oexp

o (
regoes para a migrgggo de um determinado defeito, exprime-se

d pDrt

M
§“) e considerando todas as Z possiveis di
v

vqg = 2 v, exp & J ( 1-8 )

kﬁT

Durante sua migragEU pelo cristal, um defeito pode
passar nas vizinhangas de um outro defeito gue o captura, se
existir entre eles uma forga de atracao. Essa associagao en-
tre os defeitos pode consistir apenas numa captura tempord -
ria reversfvel (formacao de um defeito mais complexo) ou nu
ma aniquilacao gquando essa captura implica no desaparecimen-
to do defeito. Por intermédio desses mecanismos o cristal se
desembaraca dos defeitos que continha em equilfibrio metasté-
vel.

0 estudo da cindtica de anigquilacao de defeitos & um
problema extremamente complexo. De uma maneira geral, a teo-

(8),(9)

de uma concentragao de defeitos, & temperatura T, uma lei do

ria de cinética quimica prevé para o desaparecimento

tipo:
Doy £O0) ( 1-9 )
dt

onde: o fator K& proporcional ao coeficiente de difusao do

defeito e portanmtao varia sequndo uma lei de Arrhenius.
P g

9



- M
K= K, exp (- B'/kgT) ( 1-10 )

0 fator f(N) depende do esquema de evoluc3o da rea-
gao e em alguns casos privilegiados & igual a N elg

vado a uma poténcia vy chamada ordem da reagao.

Assim, para o caso mais simples y = 1, corresponden-

te ao encontro de um defeito com um pogo nao saturdvel @
_ t

N=N exp ( -—) (1-11)
o a}

1 . .
onde a constante de tempo 8 =—= independe de N e & inversa-

mente proporcional a frequéncig de salto do defeito,

Se a reagao necessitar do encontro de dois defeitos
cujas concentragoes sao Nye N,, f (N) serd proporcional ao
produto N, . N, , Em geral Ny, & sensivelmente igual a N

2
e a velocidade da reagao obedece a uma lei de segunda ordem

( y=2).

Se virias reagoes se produzem simultaneamente asz
cinéticas observadas serao bem mais complexas. Entretanto sm
pre uma das reacoes seja pela sua rapidez, seja pela sua
quantidade, domina e impoe sua cindtica sobre uma parte mais

ou menos grande da aniquilacgao.

I-3-5, Estdgios de Difusao e modelos correspondentes

Apds a descoberta do efeito Wigner (1942) sobre os g
feitos da radiacao nos metais sequiu-se um grande nlmerc de
trabalhos tedricos, propondo modelos e mecanismos de aniqui-
lagao para os defeitos. Paralelamente os trabalhos experimen
tais visaram verificar a realidade dos modelos propostos e
novas técnicas de deteccao de defeitos foram surgindo.

Os métodos de recozimento utilizados nesses estudos,
hoje clédssicos, foram os isotérmicos, isdcronos e lineares.
(fFige. 1-5).
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(a) (b} ()
Fig.1l-5 - Diferentes modos de recozimento

Tr temperatura do recazimento
Tm temperatura da medida

a; recozimento isdcrono
b) recozimento isotérmico
c) recozimento linear

Apds uma irradiacao em 49K de um metal ( por exemplo
o Cu ) acompanhando-se, durante recozimentos isdcronos, a e-
liminagac da concentracao de defeitos em supersaturagao,obser
vou-se gue esta ocorre por partes. Em alguns intervalos s
temperatura ocorrem variagoes rapidas de concentracao segui-
dos de patamares de. forma gue a curva cobtida apds & elimina-
¢80 total dos defeitos, pode ser dividida em cinco regioces
do temperatura: os estagios. Adotou-se entao uma nomenclaty
ra para caracterizar cada estdgio que se tornou universal, A
sofisticagan das experiéncias revelou gue os estdgios que a
principic pareciam simples se mostraram mais complexos e cog
respondiam & superposicac de vérios processos: daf a divisao
em s.b-estdgios.

Para ns metais puros c.f.c. a definigac universalmen

. . 12) ¢
te a:eita para os estéglos( )e,s

~) cstégio I - estégio de grande amplitude ocorrendo em tem
peraturas inferiores a 60%K. Comporta cinco
sub-estdgios notados IA a IL segundo tempeg-

ratura crescente de 49K s 60°%K .

) =stdgio I - estégio compreendido entre 609K e 2409K. 0O

recozimento nesse estAgio depende sensivel-
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tende assintoticamente a um valor I», Esta dependéncia pode

Ser gxprassa por:e
Le") = 1@ ~ g 8 T, {1 -exp (-t'/8.)] ( 1-12 )

onde os STisao as amplitudes de relaxagao dus diversos pro -
cessos, que contribuem para o fenbmeno 8, s O, 530 08 Lem-
i

oos de relaxacgsu correspondentes.

b) Desacomodacio isotérmica

Nesse tipo de experincia a permeabilidede reversivel ¥ @&
medida continuamente em fungao do tempo decorvideo apds ume dg
simantagao. 0 comportamento de v & semelhante ao de I na 3

pebiéncia anterior:

wlt) = u(0) - 2 6 py {1 - expl-t/a,)} ( 1-13 )
i

onde v (0) é a permeabilidade medida imediatamente apds a de-
simantagao e o segundo termo envolve a soma de varios proces

sos de amplitudes Sui ¢ tempos de relaxacag Qio

c) Relaxacao lsbcrona durante aquecimento linear

As medidss isdcronas de relaxacgao consistem em seguir a g
volucg8o da permeabilidade magnética em funcao do tempo, se -
gundo um méetodo uwtilizado por P, WMeoser para estudar os defej
tos criados por irradiacao no ferro QUTO(iV)o Procedemos as-
sim a uma séris de ciclos de medida de permeabilidade duran-
te umz plevacgac linear da temperatura da amostra. Cada ciclo
se inicia por uma desimantacaoc e, no instante tig efetuamos
uma medida continua de permeabilidade sté o instante te o Em
seguida, recomegamos o ciclo seguinte com uma nova desimanta
cap e assim pov diante (fig. l-6a).

B medida gue a amostra é aguecida a constante de tempo 8
diminui e em determinado intervslo de temperatura o valourde @
@ suficients para se observar variacao da permeabilidade. En
tao, a permeabilidade, medida spds uma desimantacan, decres-
ce progressivamente com o tempo segundo a expressao (I1-13).

A repeticac ciclica dessas medidas durante o aguecimento
linear da amostra permite ent8o a exploracac sucessiva dos
tompos de relaxacao e experimentalmente se ohtém um con junte
de curvas, convencionalmenie conhecido como zona ow banda oe

me (Fig. 1-6b) .
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da imantagﬁo. No equilibrio termndinfmico essa superestrutu-
ra de orientagao corresponde a um estado estabilizado do sis
tema,

Se, por meio de um processo qualquer, se al
terar a diregaoc da imantagao, de IS(;) para R#Fﬁ, o sistems,
inicialmente estabilizado em torno de ;, conterd uma eners
gia de anisotropia Ed, chamada energia de estabilizagao, que
conduzird ac estabelecimento de uma nova superestrutura em
torno de ™ .

Segundo a teoria, essa energia de anisotro -

pia pode ser expressa por:?

3
3
E.= - Do y E.().E.(PY = W 3 o’ a!z( 1-26 )
d TA Al 00y 1 4
3 kBT i=1 1=
onde: N & a concentragao de 4tomos de C , )
o
Ne €
a. = ;. § ’ al = ;'. 3 e W =S
i i 1 i 0 A T
B
0 estabelecimento progressivo da nova super-
estrutura 8 acompanhado da diminuigao de Ed no tempo até o

valor zero (nova superestrutura), refletindo a redistribui -
cao dos Atomos de C pelos sitios mais estédveis., Essa redis -
tribuicao se efetua por difusao e & caracterizada por um tem
po de relaxacgao 0 .

A acao dessa energia de anisotropia sobre u-
ma parede de Bloch se manifestard através de uma pressao P,
que Néel chamou de pressac de “"trainage" (arrastamento) e |,

por definigao expressa por:
3E
P = - S (1—27)
r
3 u
onde E 4 a energia de estabilizagao associada a um elemento

S

de parede de Bloch de superficie unitdria, e U o deslocamen-

to da parede de sua posi950 de equilibrio. [ssa pressao de
"arrastamento” & uma funcgao do tempo t e do desloncamento
u(t) da parede. Seu valor no instante t & dado pele rela

cao geral:

t
- - 1-28
P (uyt) = - W g £(U) g(t - t ) dt_ ( 1-28)
(@)
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com U =u (to) -u (t),
gt-t) = exp(- " o) p(8) d8 para t e (0,1) (1-29)
8
p(8) d8é a probabilidade do valor g estar compreendido en-
tre 8 e ® + d8 e a fungao f( U) depende do tipo de parede
considerada,
As experiencias sao realizadas sob condigoes

que permitem certas simplificagoes da expressao (1-28):

- no instante'gja 0 efetua-se uma desimantacgaoc magnética da
amostra para realizar a iqualdade de distribuigac dos &to
mos de C pelos diferentes sitios.

- mantem-se o campo magnético exterior nulo, até o instante
t de forma que ll(to):D para t_e(0st) e y(¢) repre
senta simplesmente a posigao da parede apds a aplicacgao
do campo.,

- wutiliza-se um campo magnético externo fraco, de forma que
a amplitude do deslocamentoc das paredes de Bloch seja mui
to menor gue sua espessura, o que permite reduzir f (u)

ap primeiro termo de sua expansao em série :

f(U) :—..l.."‘.
q ¥

onde d & uma dist@ncia caracter{stica ligada a espessura da

parede e vy um fator numérico ligado ao tipo de parede.

Sob essas condigoes U & independente de
t e:
° Y £ Y :
P (u,t) = | : Wo g futt)) —utt)glt - ¢ )at_= L v ut) Sg(t—to)dto
9] d 0
t
Definindo: G(t) = g g@t-tb)dto , segue
P (u,t) =-Wal  acp) ( 1-30 )
r d
0 termo de pressgo dea eXpressgo (I-l&) para o caso do C

no Fe é entao entendido, através do modelo de Néel, come sen
do devido & redistribuicao dos dtomos de carbono (expressao
1-30),

Substituindo Prem (I-14) e resolvendo, cbtem-se como resulta

do final:

1 -1 + nG(t)

np(t) n(0)

( 1-31a)
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v W L e .
onde n = .—0 , tom R descrevendo as oposigoes inter
2 o -
4w dT
nas. S

Com o valor de WO dado em {1—26) segQue para n
2 ?
W@
NN < - __».—_(_2.......—__ o Q

12w dk TT? 2T
R 7s

Assim, se por um processo gqualquer, por exemplo uma

( 7-31b)

desimantagao, nds alterarmos a distribuigdo dos dominios, o
que equivale a mudar as orientagoes da imantacao espontfnea,
se romperid a superestrutura de equilibrio que possivelmente
a amostra apresentava, 5Se a temperatura for suficientemente
alta para gue o defeito venga a barreira de potencial, que
o separa de um sftio mais estdvel, ele se reorientard duran
te a "construgao" da nova superestrutura. Esta tende a esta
bilizar a orientacao local dos spins, tanto no interior dos
dom{nios de Weiss, como na parede de Bloch. Deste modo, a
medida gque o tempo decorrido apds a desimantacgao aumenta,ss
rd cada vez mais diffcil se modificar a diregan da imanta -
cao local, ou seja, deslocar a parede de Bloch, devido ao
crescimento de Pp( u,t )3 isto se manifestard macvoscopica-
mente por uma diminuigao da permeabilidade magnética de a-

cordo com a expressao (I-31).

Obs: Em um nimero muito grande de ohservagoes experimentais
constata-se que as relaxacgoes magnéticas podem ser des
critas pela equagao (I-31), admitindo-se uma distribui
¢ao logarfitmica para as constantes de tempo. Esta hi-
pdtese supoe para 8 um espectro limitado a dois valg

res 8 e 8 . e o peso de um valor intermedidrio é
max min

exnresso por:

p(8) = 1 ( 1-32 )
8 (s /8 .)
mAax_ min ) B
Com essa particularizagao © possivel se exprimir a fungao
c(+ por: £, -t
G(t) = .
- 5 5
© emﬁq Qn(gm”%
mi

oy Dudndipn
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Usando as fungoes exponenciais integrais Ei s, SBguUe:

G(t) = 1 + L (E.(- Lty - F.(- —t_y ( 1-33)
fne .y H 0 oo,

max min max min
onde

%mm Emh1
%mx:(%)mm {k boe Qﬁﬂ =8, exp {———} ( I-34 )

T k, T

B B

e Eﬁaxe %ﬁn correspondem as energias de ativacao mdxima e

minima permitidas para o processo.

1-5. Ordem Direcional
£ conhecido hé bastante tempo o fato de que muitos
materiais magnéticos apresentam considerdveis mudancas nas

suas propriedades, quando tratados termicamente ou resfria-
dos a partir de temperaturas elevadas, na presenga de campos
magnéticos. Em geral, se um material ferromagnético é subme-
tido a esses tratamentos, a permeabilidade, a remanéncia, o
campo coercitive (curva de imantagao) e a prdpria forma da
curva de histerese se modificam. A substlncia é mais facil -
mente magnetizAvel na direcao do campo aplicado durante o
tratamento térmico. Para ligas Fe-Ni os efeitos de tratamen-
tos térmicos com campo foram primeiramente ohservados por
Kelsall (1934) e investigados em detalhe por Dillinger e
Bozorth(3) .
Para explicar esse comportamento geral das solugoes

sélidas ferromagnéticas, Néel(zs)

em 1954 e Taniquchi e ou -
(26)

tros em 1955 propuseram independentemente um modelo que
explica os resultados experimentais. Partindo do modelo de pa
res atOmicos para a anisotropia magnetocristalina de Van Vlech,
e considerando apenas as interagoes entre primeiros vizinhos,
os uautures escreveram para a energia de interagao de um par

de Atomos na liga:

E..:= L@ - = ( 1-35 )

onde ¥ é§ o versor na direcaoc da imantacgao esponténea

3

o versor na direcao de ligagao de um par atdmico e,

[£528

os indices i e Jj referem-se aos dtomos A e B da sg
lugao sdlida AB, Admitindo que os coeficientes EAA’

&AB e 233 sao desiquais h4 diferenciacao entre as



energias dos diversos pares em relacgao & imantacao.

A energia magnética da solucao serd expressa por
ZI%jj onde a soma se estende sobre todos os pares. Esse

termo de energia depende da distribuigao dos 4tomos na solu-
cao; no equilibrio térmico, a energia livre &, ent3o, minima
para uma determinada distribuigao anisotrdpica de cada tipo
de ligacB8o, em relagao & diregio da imantacao. [sta distri -
buigao dos pares é chamada de "superestrutura de orientacao"
ou ordem direcional.

Suponhamos por exemplo que, apds ser mantida a tempe
ratura T por um tempo suficientemente longo para que o equi
librio tenha se estabelecido, a solugao sdlida AB , magnetji
camente saturada, foi resfriada a temperatura 23 rapidamente,
de forma que o estado presente em T foi mantido em'ﬁ) « Supo
nhamos, também, que g) se ja bastante baixa, de forma que as
mudancas de configuracao nao se jam possfveis nessa temperaty
ra., Nessas condigoes a teoria prevé para a energia de aniso-

tropia E, , devido a superestrutura de orientagao, o compor-

tamento: 2
N T
zn "B 1(1).1(To) 2.2 v 1
= - X B. B. . .}
EA " {kl:);ai Bi 9 55 i Byay o ( 1-36 )
B 3
onde: ( aj, Cy g 0q ) e (81,82 y By ) sao, respectivamente, oS

cosenos diretores da imantagac durante o tratamento té

mico (T) e durante a medida (TJ);

L(T) BIJ(TJ sao o0s valores da combinacao gvﬁ q%3~2g@,
as temperaturas T e TO respectivamente.(se T é supe -
rior & temperatura de Curie, X; é nulo) e,

ki, e kQSEO coeficientes associados & estrutura crista

lina,
I . 4 ,
Eklm 15 k, = 13 para um monocristal c.f.c.)
( )
2 . 4
Eklz 15 Ky * 15 para um policristal isotrépico)

0 estabelecimento da superestrutura de orientagao,en
volvendo a migragao de 4tomos no interior da liga, se da por
d . .
difusao. Os Atomos, para migrar,devem vencer uma barreira de

energia potencial o que implica numa energia de ativagan Ea.
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0 equilfbrio na configuragac serd atingido com uma constante
de tempo © dada por 6_ exp ( E,/ kpT ) .

Ao invés de considerar a configuragao congelada por
uma témpera, podem-se realizar experifncias em temperaturas
suficientemente elevadas ( © pequenos ). Entgo, nesse caso ,
se a diregao da imantagao é modificada, por exemplo, por uma
desimantagao, o equilibrio & rompido e o sistema evoluiri de
forma a estabelecer a nova superestrutura. Entao, de modo se

melhante ao comportamento do C e N em Fe , os pares atomi -

cas irao se redistribuir e macroscopicamente deve-se ter o
éfeito magnético posterior (EMP) para o gual vale uma expres
sao da permeabilidade, similar & expressao (I-31). [notemos
que aordem direcional estd associada uma energia de anisotrg
pia Ep (eg.I-36) e que sua agao sobre uma parede de Bloch
é inteiramente semelhante a da energiakj (eq.1—26).]

Destas consideragoes é possivel se obter para a per-
meabilidade de uma liga policristalina ferromagnética um com

portamento do tipo:

IZ
s

{ 1-37)
Eef.

onde E é uma constante de anisotropia que descreve todas

ef
as fontes de energia de anisotropia presente na a-

(38)

mostra (defeitos anisotrdépicos, ordem direcig

nal, etc. ).

Consideremos uma amostra desordenada, submetida a u-
ma desimantagao magnética na temperatura T . Se ocorre EMP,

‘ rd N ~ e rd
no inicio de uma desacomodagao € possivel escrever:

1% (T)
w(t=0,T)~ = ( 1-38 )
E (T
O
onde Q; T) especifica a anisotropia restante na amostra e

que nap estd associada a ordem direcional.
Durante uma relaxacao a temperatura T , pode-se es-

Crever:

12 (T)

b (E, T ~ 5 ( 1-39 )

%JT)~+EAH5T)

onde EA( t, T ) é a anisotropia introduzida pelc tratamento

térmico & temperatura T.
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Portanto, deve-se ter:

] B B, ( |
I1-40
1(e,T) o, T) .[2 T

Consideremos agora uma experiéncia na qual a energia
de anisotropia magnética induzida (EAMI), é medida na tempe-
ratura do tratamento térmico. Se o tempo decorrido entre a
observagao do esguilfbrio e a medida for nule, a menos decong
tantes a expressan (1-36) pode ser simplesmente dada por:

2

E (o, T) o« &2 ( 1-41 )
A T

Como L(T) varia com 12(19(26) devemos ter, para a amplitu-

de de desacomodacao:

T2
1 _ 1 ~ g ~
L - Ey(e , T ( 1-42 )
p (=,T) u (0,T)
1-6 Métodos de Determinagao da energia de Ativagao

0 conhecimento da energia de ativagao é de grande im
portincia na discussao de qualquer estdgio de difusao. Os mé
todos citados na literatura sao os mais diversos,encontra-se

<(5)

uma revisao a esse respeito na re . Descreveremos agui apeg

nas agueles utilizados no presente trabalho.

A) Combinacao de recozimentos isdcrono e isotérmico ( Método

Meechan e Brinkmann) (fig. 1-8)

5 a eliminacgao do defeito ocorre por um processo Unico ,
com uma energia de ativagao constante, entao, a taxa de va
riagao da concentragao do defeito & descrita pelas equagoes
(1-9) e (1I-10) ou:

L= - FOD K_exp C - %£;9 (1-43)
dt "
ou
I S Kt exp ( B ( 1-44 )
; F(N) © g T

Submetamos a amostra a um recozimento isdcrono. Se jam:
Ti a temperatura durante o i-ésimo pulso de temperatura
N. o valor de N no fim do i-ésimo pulso de temperatura

ti o tempo total decorrido no fim do i-8simo pulso de tem

TOMMCA
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peratura. M

E ~
Chamando de A o termo t exp(‘f{‘s‘f) da expressao (I-44) te
mos no inficio e no fim do i-ésimo pulso:

exp ( E'
A, = t, y (- - para N = N,
i-1 1 -1 kéT. i-1 ( 1-45 )
Mo
A, =ty exp (- ) para N = N,
kéT.
i
Donde g at; = constante
= A, - A = At, exp ( - ——nu 1
1 1 1.-1 . T
kgT;
ou EN ( I-46 )
£ aa. = 0 oar, -2
n °4 n i
k. T.
B 1

Consideremos agora os resultados de um recozimento isotér

mico a uma temperatura constante TB y chamemos T. o tempo

de recozimento . Como da expressao (I-44) N & uma Funggo de

A somente, A T, determinado entre Mo 1@ Ni é dado por
M

Aty = BA exp (4 ) ( 1-47 )

k_BT
o
Usando entao dos resultados desses dois recozimentos, po-

demos eliminar AA; das equagoes (I-46) e (1-47) e

M M
E _ E
thaaq = 0 At, + = P ( I-48)
i n i kBTo kBTi
ou Pn ¢ A Ti)z M [ S ( 1-49 )
T.
At kg T, i

of t. isdcrono
tempo At‘ na temp. Ti

r isotérmice

Prem————— -

f

-~ - tempo (r.isoterm,)
i temperatura (r, isécrono)
Fig. 1-8 -Determinacao da energia de ativacao usando um recg

zimento isotérmico & temperatura To e recozimento
isdcrono com tempo Zl'ti .
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De acordo com a expressao (I1-49) um grafico de ]nAC 7 é
linear em T para um processo com apenas uma %Pergla de a-
1
tivagao e a inclinagao desta reta & igual a - E .

kéf

B) Método de Brissoneau’2?)

Na presenga de relaxagao magnética a energia de ativacao
pode ser determinada a partir da andlise das curvas isotérmi
cas de desacomodagao. Em geral, porém, estas curvas nao s3o
descritas por uma dnica constante de tempo; & necesséiria a
introdugao de uma distribuicac espectral para os valores de

o+ Diferentes tentativas foram feitas para determinar di-
retamente a forma desse espectro a partir de uma curva de reg
laxagao experimental, mas, o problema se revelou extremamen-
te érduo(l7)

minada forma de espectro, calcular a curva de relaxagao ted-

. Costuma-se entao, em geral, escolher uma deter

rica e compard-la com a curva experimental,

Um desses procedimentos foi desenvolvido por P.Brissoneau
e é largamente utlllzado(l7) (18) . Partindo da expressao
(I-33) proposta por Néel, para uma distribuigao logar{tmica,

o autor introduz dois paré@metros:

1/2
6 = (o .o . ) - constante de tempo média
max min
1/2
K = (enmx /enﬁn) - largura do espectro

Desse modo é possivel se exprimir a fungao G(t) por:

b1 B - ) - E.(- <E

21nk 1 K a 1 )

G(t) =

( 1-50 )

As curvas tedricas de G(t), segundo esse procedimento |,
estao representadas na fig. (1-9) para diferentes valores do
pardmetro K , em funcgao de log(t /8 ). Observemos que todas
as curvas da familia passam aproximadamente por um mesmo pon
to:

t
5 = 0,85 , G(t) = 0,575 ( I-51 )

que utilizaremos como ponto de referéncia para determinar 9.
Para tanto, compara-se, a curva experimental, construida na
mesma escala, com a familia de curvas teéricas por meioc de u

ma translacao. Se a curva experimental se harmoniza com a
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fam{lia de curvas tedricas, deduz-se que a hipdtese logar{t-
mica se aplica bem 3 relaxacao.

A partir do pnnto de intersecgao comum a todas as curvas
da fam{lia, determina-se o valor de ® (constante de tempo
média)e. Conhecendo-se os valores de § a vérias temperaturas
determina-se a energia de ativagao associada ao processo. O
valor de K d4& uma informagao sobre a largura do espectro de
energias possiveis. 0 comportamento simplesmente exponencial

é obtido guando K = 1

1
CURVAS TEORICAS
DE G(t) x log.(1/9)
150-
575 -
| =
100
250
% -1 ) 1

Fige 1-9 - Curvas tedricas de G ( t/8 ) para diferentes valg
res do parédmetro K &
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1-7. Sistema Fe-Ni

I-7-1, Diagrama de fases

A fig.(1-10) apresenta o diagrama de fases da liga
Fe-Ni., Por meio desta figura pode-se notar que os metais Fe
e Ni formam uma solugao sélida em qualquer proporgaoc. A tem-
peratura ambiente, até 10% de Ni o estado de equilfbrio cor-
responde a uma estrutura ccc (o)., Entre 10% e 70% de niquel
podem coexistir uma mistura de fases e acima de 75% a estru-
tura é cdbica de face centrada (c.f.c. -y ).

A curva de transformagao magnética evidencia que, pa
ra a liga na concentragao 50%Fe - 50%Ni, a temperatura de
Curie (TC ) é de 5309C e o méximo dessa curva é em torno de

65%Ni quando Tp = 612ec

1-7-2, Ordem nas ligas ferro-niquel

Uma liga formada de dois tipos de dtomos A e B . estd
desordenada quando os &tomos dos dois tipos estao distribui-
dos aleatotiamente pelos sitios da rede cristalina. A liga
estard ordenada se os 4tomos de um certo tipo estiverem dis-
tribuidos de modo preferencial formando uma sub-rede peridédi
ca.

Em geral, uma liga esti num estado intermedidrio e o
seu grau de ordem pode ser descrito por dois parfmetros: um

528)

parmetro de ordem a curto alcance e um parametro de

5(29)

de S e ¢ em funcao da temperatura observa-se que acima de u-

ordem a longo alcance . Analizando-se o comportamento
ma determinada temperatura critica, apenas ordem a curto al-
cance é possivel e a ordem a longo alcance desenvolvendo-se
gpenas para temperaturas inferiores,

Nas ligas Fe-Ni hd possibilidade de se desenvolverem

trés tipos de ordem:

- no intervalo de concentragao de 60% a 80% de Ni pode apa-
recer ordem FeNij3 de simetria cidbica, a longo alcance, a-
penas por tratamentos térmicos (fig.1-11). Nesse tipo de
ordem, no estado ordenada, um Atomo de Fe tem 12 dtomos
de Ni como primeiros vizinhos (12 esfera de coordenaggo )
e 6 4tomos de Fe como segundos vizinhos (22 esfera de co-
ordenacao). Os dtomos de Ni tém 8 Atomos de Ni e 4 de Fe

na 12 esfera de coordenacao e 6 de Ni na segunda(fig.l-11).
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- em torno da composicao 50%Fe uma outra estrutura pode se
desenvolver. £ a ordem Fe-Ni de simetria tetragonal (L 10).
Os Atomos de mesma natureza tendem a se agrupar em um mes
mo plano, de forma que, encontram-se planos alternados de
dtomos de Fe e de dtomos de Ni (fig.l-11), Esses planos
sao sempre os de tipo (100), da matriz clbica, Nesta es-
trutura ordenada, um &tomo de Fe tem 8Ni e 4Fe na 12 esfg
ra de coordenagao e 6Fe na sequnda, enquanto que os 4to -
mos de Ni t&m 8Fe e 4Ni na primeira esfera e 6Ni na segun
dae.

- Ordem direcional
j4 foi tratada na segao (I-5).

1-8, Pequeno histdrico das pesquisas na liga Fe-Ni (50/50)

ApSs a elaboragao em 53/54 da teoria de ordem direci
onal, Fergusson(3D , através de medidas diretas de energia de
anisotropia magnética induzida em policristais de Fe Ni tra-
tados termicamente, obteve boa concordincia com o modelo prg
posto.

0 autor limitou-se a temperaturas superiores a 4509C
porque, para temperaturas inferiores, a concentragao de va -
céncias térmicas & baixa e o equilibrio seria atingido somen
te apds tempos muito longos. Pauleve e outros(zl), aceleran-
do o processo da ordenacgao através de irradiacgao com néu -
trons, obtiveram para a liga 50/50 resultados concordantes
com os de Fergusson numa faixa bem grande de temperatura, A
3008C porém, o valor obtido discordava sensivelmente dos de
Ferqusson,., foi proposta uma nova estrutura ordenada para a
liga Fe-Ni (50/50) e um grande ndmero de trabalhos se seguiu.

52) (33) por meioc de medi-

Assim, Marchand e Brosson
das de resistividade obtiveram um grande nimerc de dados sg
bre a transformacgao ordem-desordem e sobre as cinéticas de
ordenagao em ambiente de reator e fora dele, Esses autores
determinaram uma temperatura critica de transigao ordem-de -
sordem igqual a 3209C para essa liga.

Baseado nesses resultados sobre a ordem FeuNi,Néefza)
apresentou uma teoria de anisotropia de um monocristal de
FeNi ordenado, em termos de trés tipos de "cristalites" (pe~

quenos dominios ordenados) acoplados (fig.l—ll) .

NERGIA ATOMIBA

r mo DE E Lot
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Chamberod¢3%) estudou a interagac entre as ordens di
recional e Fe~Ni em monocristais e mostrou que ambas podem
se desenvolver simultaneamente, sendo mais rdpida a evolugao
da primeira. Para baixas flu@ncias de néutrons os efeitos da

ordem direcional predominam,

Simultaneamente a esses trabalhos, encaminharam-se
pesquisas no sentido de se descobrirem os defeitos responsi-
veis pela ordenaqao(zs) .

A influéncia da adigaoc de impurezas foi pouceo pesqui
sada. Esta pode alterar, tanto os mecanismos de ordenagao ,
quanto as interagoes responsdveis pelo ferromagnetismo e,copn
sequentemsnte modificar as propriedades magnéticas, De fato,

Sordi(sﬁ)

observou uma diminuigac na amplitude de  variagao
da resistividade, com relagao & amostra pura, apds a adigao
de 2% e 4% (p.a.) de Si e Mo na liga Fe-Ni (50/50), guando
da ordenagao em ambiente de reator. Em amostras semelhantes,
Lucki 37 observou também, sensf{vel modificagao na temperatu
ra de Curie, medida através da variagao de Hc e Br com a tem

peratura, com e sem irradiagao.

Objetivos do presente trabalho

Em vista das observagoes acima este trabalho foi de

senvolvido visando:

- verificar a influéncia da ordem direcional, gque se desen-
volve por tratamentos térmicos, na permeabilidade magnéti
ca inicial da liga FeNi (50/50);

- verificar o comportamento da permeahilidade magnética ini
cial da liga irradiada com ndutrons répidos & temperatura
ambiente e submetida a trat§mentos térmicos isfcronos e

lineares;

- confirmar a existéncia de EMP nas amostras puras irradia-
das com ndutrons e verificar se a adigao de impurezas pro
picia o aparecimento de estruturas de defeitos reorienté-
veiss

- verificar se a adigac de Mo altera a migraggo das vacan -
cias;

- comparar o valor da temperatura de Curie da liga FeNi

INSTITUTO DE ENERGIA ATOMICA
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(50/50), medido através da descontinuidade da permeabili-
dade magnética, com aqueles citados na literatura e veri-
ficar a sua variaggo quando se adicionam impurezas @ 1]

irradia com néutrons.
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11 - MATERIAIS E METODOS EXPERIMENTAIS

11-1, Equipamento de Medida

A - Conjunto de medida de permeabilidade magnética ini -
cial.
Este conjunto compreende:
a) berador de Baixa Frequéncia (G.B.F.)
b) Ampliﬂgcadoréde Baixo Nivel - ganho ajustdvel en-
tre 10 e 10
c) Detecgao S{ncrona (D.S.)
d) Amplificadar Continuo (A.C.)

0 conjunto, totalmente transistorizado, opera funda-
mentalmente do sequinte modo: o G.B.F. envia ao enrolamento
primdrio de um toroide, cujo nlcleo é a amostra, uma corren
te alternada de frequéncia 33,4 Hz suficiente para a aplica
gao de um campo de 0,5 mOe , Um sinal de alguns microvolts,
defasado com respeito & corrente primdria, é induzido no en-
rolamento secunddrio. Esse sinal, juntamente com os ruidos
parasitas, é enviado ao A.B.N. e, apds ser amplificado é in
jetado na deteccao sincrona (D.5.). Usando como referéncia o
sinal fornecido pelo G.B.F., a D.5. separa do sinal recebido
apenas as componentes em fase e em quadratura, com respeito
a corrente no primdrio, eliminando todo sinal parasita., Es-
ses dois sinais sao desmodulados, integrados e amplificados
pelo A.C, e enviados a um registrador "Sefram-Graphirac" e
registrados. Tais sinais sao proporcionais as permeabilida -
des real e imaginiria da amostra. Uma calibragac feita, subs
tituindo-se a amostra por uma mdtua indutfncia padrao, permi
te determinar a constante de proporciornalidade.

Em nossas medidas, a permeabilidade em quadratura (i
magindria) apresenta variagoes muito pequenas (da ordem de
1/100 da permeabilidade real) nao sendo portanto levada em
consideracao.

D sistema apresenta grande precisao na medida de per
meabilidade inicial; sua estabilidade é melhor que 1% ( va-

lor nominal dos fabricantes).
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B - Desimantador

Permite aplicar a amostra um campo alternado de até
30 0e.durantse um tempo Tt e em seguida decrescé-lo reqular -
mente até 0,5 mO0e em 2B segundos. Deste modo a amostra, du-
rante a desimantacao, "percorre' cicleos de histerese decres-

centes até atingir o ponto zero do diagrama B X H ,
€ - Programador - Reqgulador de Temperatura

Modelo (RT 3000, PT 3000 ), fahricado por "Setaram®
(Franca).,

A regulagao da temperatura do forno é feita comparan
do-se uma tensao, fornecida por um termo-par nele soldado
proporcional 3 sua temperatura, com um valor previamente fi=-
xado no aparelho, 0 RT3000, como a maioria dos reguladores ,
age no sentido de fixar a temperatura, por intermédio de trés
agoes corretivas. Através da resposta do forno a uma dada ex
citaggo, determinam~-se os valores dessas agaes de forma a o-
timizar a regulagac da temperatura.

0 programador PT3000 permite passar linearmente a
temperatura de um valnr de referncia a um outro previamente
escolhido, tanto para temperaturas crescentes como decrescen
tes, Unmandus externos permitem a escolha da velocidade de

aquecimento dese jada.
D - Renistrador

Mardelo Graphirac ( BGD - VAC - N2 187 - 2 canais) ,
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fabricado por "Sefram", usado na medida de permeabilidade i-

nicial.
£ « Multimetro Digital

Modelo 160, fabricado por "Keitley Instruments", usa

do na medida da temperatura da amostra,
F - Estabilizador Cletrdnico de corrente alternada
Modelo EE10Ala, fabricado por "Braselle'.
G - Camara (Forno)

Os tratamentos térmicos realizados no presente traba

lho, foram feitos numa c8mara construida no TEA e j4 utiliza

(37 .

da por LUCkl( ), um esquema da qual é mostrado na Fig.2-2 .
Foi por nds feita uma modificagao adicional no sentido de
obtermos resfriamentos mais rapidos através da circulagao

forgada de gés.

Basicamente a cé&mara consiste de um cilindro de la-
tao hermeticamente selado. 0 elemento de aquecimento é uma
resisténcia especial tipo THERMO-COAX (fabricado por SODERN-
-Franga), que consiste de um fio de Ni-Cr (12,5 ohm/m) envol
vido numa capa de Inconel e isolado com magnésio em pd, com
difmetro externo de | mm., A resisténcia é enrolada de forma
compacta sobre um tubo de inox e o forno assim construido nao
apresenta campos magnéticos,

A amostra é introduzida ou retirada do forno através
de uma haste mdvel. Quando se deseja um resfriamento da amos-
tra leva-se esta até a chmara fria e liga-se a circulagao de
argénio.

Em todas as experiéncias realizadas, a camara foi i-
nicialmente evacuada (30 mTorr.) e, em sequida, preenchida

com argdnio para evitar gualquer oxidagao da amostra.

11-2, Amostras

Todas as amostras wtilizadas no presente trabalho fo
ram preparadas no Centro de tstudaos Nucleares de Grennble
(Franga). Nlassifiraremns, de acordo com o processn de fabri

cacan, +m dnis Lntes:

7L 1 Fe-~lNi-Mo e Te-Ni-S% nan cancenblragous (4Wﬁ~ﬁU%‘2%) @

(‘3 H‘/uﬂ‘i’lgl,y,»“a,y’:’) °
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LOTE 2 FfFe-Ni-Mo, Fe-Ni-Si, Fe-Ni-Al nas concentracgoes
(49,95%-49,95%-0,1%) e (49,75%-49,75%-0,5%)

Fe-Ni-Cr nas concentragoes (49,95%-49,95%-0,1%)
Fe-Ni (50%-50%)

Tanto as amostras do lote 1 como do lote 2 sao  1li
gas policristalinas; as concentragoes acima especificadas
correspondem a porcentagens atdmicas (fornecidas pelo fabri
cante).

Ad amostras do lote 1 foram obtidas a partir de me-
tais Johnson Mattey com teor de impurezas nao superior a
100 ppm. . As amostras do lote 2 foram obtidas a partir de
metais Johnson Mattey, submetidos & purificacgao por fusao
por zonas e a concentragao de outras impurezas é da ordem
de 10 ppm.

As amostras sao obtidas a partir de fusao em vicuo,
sendo em seguida laminadas e, da chapa assim obtida sao cor
tados os toroides. As dimensoes das amostras sao mostradas
na Fig. 2-3 . Durante o processamento, tensoes internas sao
geradas nas amostras. Para eliminé-las, todas as amostras fo
ram submetidas a um recozimento a 8209C por uma hora ( lote
1 ) e 860°C por 15 horas ( lote 2 ), em atmosfera de hidro-
génio e em sequida temperadas. Este tratamento inicial, a-
16m de eliminar as tensoes internas introduzidas durante a
fabricagao, recristaliza e desordena a amostra., A utiliza -
cao de hidrogénio se justifica pela propriedade deste, de
eliminar oxigénio, enx8fre e carbono da amostra,.

Todos esses tratamentos foram feitos no Centro de
Estudos Nucleares de Grenoble.

A montagem da amostra é feita em trés etapas as

quais sao mostradas na Fig. 2-3 .
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(a}

THC

(b)
Fige 2-3 - (a) dimensoes das amostras
(b) etapas da montagem da amostra: anel nu- solda-
gem do termo-par - montagem no suporte de aluy
minie - enrolamento de medida em fio blindado

com 1a de vidro.

11-3. Irradiacao

Para nossas irradiagoes foi utilizada a Guia de Irra
diac3o (G.I.) do Reator IEA-R-1 do Instituto de Energia Até-
mica (Fig.2-4a).,

Nas experiéncias preliminares, as amostras foram mopn
tadas num suporte de aluminio (Fig.2-4b) e descidas no cara-

go do Reator. Observamos, porém, gue o contacto direto das
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amostras com o aluminio do suporte provocava nelas, por mecga
nismn ainda desceonhecido, uma oxidagao superficial., Utiliza-
mos entao, em todas as irradiacoes deste trabalho, um 1isola
mento de pléstico entre as amostras e o suporte de aluminio,
procedimento gque eliminou o problema acima referido, Desse
modo foi possfvel irradiarmos até B amostras cada vez.

A irradiagao no carogo do reator apresenta alguns
problemas, que nos pareceram importantes. Durante o funciona
mento do reator hd a formagao de "venenos" ( absorvedores de
n8utrons térmicos) e a sua presenga é contornada fazendo-se
variar a posigao das barras de controle, o que altera, numa
determinada posigao, o Fluxo instant&neo. Para evitar que a

configuragao das barras de controle, ou seja, que a altera

cao do fluxo provocasse modificacgoes na fluBncia dese jada
irradiamos sempre num mesmo dia da semana e num mesmo pe -
r{odo de tempo. A temperatura de irradiagao foi de 28 = 2°C,
temperatura da Agua da piscina.

Os valores do fluxo de n8utrons na posigao utilizada
(GI) foram calibrados pela Coordenadoria de Fisica Nuclear

do 1.E.A, e correspondem a:

néutrons epitérmicos
( 0,5MeV<E_ X 2MeV )

fluxo

12 2
1,8 x 10 n/cm.seq

2

» & . 2
n8utrons rapidos 1,2 x 16 n/cm.seg

(Eq =2 2mev )

t

fluxo

Para cinco horas de irradiagao as flu@ncias sao:

1

. ¥ 2
fluéncia (epitérmicos) 3,2 x 10 n/cm

16 2
2,2 x 10 n/cm

fludncia (répidos)
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nivel da
piscina

suporte das
dmostras

LARELE

=

[T] elemento combustivel
bdrra de controle
-] ouita de irrodiagdo

Fig. 2-4 - (a) esquema do Reator

(b) dispositivo de irradiacgao

11-4, Tratamentos térmicos (recozimentos)

Todos os tratamentos térmicos feitos no presente tra
balho foram realizados no forno descrito em (II-1) e consis-

tiram de:

a) tratamentos isotérmicos - consistem em aquecer a amostra

a uma tamperatura T bem determinada que é mantida constante.
As medidas de permeabilidade inicial em fungao do tempeo, du-
rante tais tratamentos, permitem o estudo da cinética de evgp
lugao do fenBmeno; estas cindticas sao fungao apenas da tem-
peratura da isoterma, 0 estudo dessas cinéticas em diferen-

tes temperaturas T permite a determinacac da energia de
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ativagao do processo.

b) tratamentos isdcronos - nesse caso a amostra é submetida
a aguecimento isotérmico por intervalos fixos de tempo, em
diferentes temperaturas, voltando a uma temperatura de refe-
réncia para se efetuar a medida da permeabilidade (fig.l.5 ).
Durante todo o tratamento isdcrono as paredes de Bloch sao
mantidas no fundo dos pogos de potencial onde foram abandona
das apds uma desimantacgao inicial,

A aniquilagao de um determinado defeito ocorre, na
maioria dos metais, em intervalos de temperatura nao superig
res a 100°C . Entao, a escolha do intervalo de tempo e das
temperatures de recozimento deve ser feita levando em conta
que:

- se o intervalo de temperatura entre dois tratamentos su-
cessivos for muito grande, os efeitos de estrutura gque ocor-

rem em temperaturas intermedidrias podem se perder;

- se o intervalo de tempo, em que a amostra fica em cada pa
tamar de temperatura, for muito grande, além de se prolongar
o tempo experimental, podem ocorrer os efeitos citados no i-

4(35)

tem anterior. Chambero adotou, apds estudos empiricos,

o programa 109C/20 minutos para a ljiga Fe-Ni (50/50). Em ex-

periéncias posteriores, Brusetti(az)

adotou para a mesma li-
ga, programa similar, Em vista dessas consideragoes, utiliza
mos o mesmo programa o que possibilitard a comparagao de nos
sos resultados experimentais com os obtidos pelos autores a-
cima citados. Fixamos entao a variagao de temperatura de
109C em 10°C ficando a amostra a temperatura T por 20 minu-
tos. A temperatura de referéncia utilizada foi a temperatura
ambiente. Devido & indrcia térmica do forno, o aquecimento ,
da temperatura ambiente até a do tratamento se faz em 5 minu
tos, enguanto que o resfriamento, com circulacao forgada de
argbnio, leva em média 7 minutos. Este & rdpido no inicio e
com aceleracao decrescente a medida gue se aproxima da tempg

ratura ambiente,

c) aguecimento com velocidade constante - a amostra é agueci
da segundo a taxa de 302C/hora, reprodutivel dentro de Iyec/
hora & submetida a desimantacoes e medidas ciclicas de per =

meabilidade de acordo com o programa mostrado na Fig(l-6a).

B T Nihars
sUIe Bl VRS NS 1 g



u7.

com t; = 2 segundos e te = 211 segundos

A desimantacao utilizada foi de 10 oersted (mdximo) e de du
racao 28 sequndos. 0 acréscimo de temperatura associado a uy
ma desimantacac foi de 0,2°C .

11-5, trros experimentais

A - MNMedida da Temperatura

As maiores fontes de erro na medida da temperatura
sao?
- falta de contato térmico entre o termo-par e a amostra
- variagoes na temperatura de refer&ncia (juncg3o-fria) do
termo-par
- existéncia de gradientes de temperatura ao longo da amos
tra
- existéncia de tensoes parasitas ao longo do circuito el§
trico
Procuramos entao minimizar essas diferentes pertur-
bagoes na medida soldando o termo-par &s amostras, colocan-
do-as no plano médio do forno e, restringindo ao minimo pos
sfvel o nmero de juncoes elétricas. A temperatura de oec
da juncao fria do termo-par foi mantida constante durante
todas as experi&ncias., 0 erro de leitura associado ao multi
metre digital, com fundo de escala de 10 mV, é de %0,005 mV.
As oscilagoes intrinsecas 3 regulagEo de temperatu-
ra sdo de = 0,1 °C em torno de 1009C e de % 0,49C no entor
no de 4509C,

B -~ Medida da permeabilidade

Rs principais fontes de erro na medida da permeabi-
lidade s3o:
- variagao da tensao da rede
- regulagem de fase da detegao sincrona
- atenuacgao do sinal ao longo do circuito

Essas contribuicoes foram minimizadas usando uma
fonte estabilizada e pequeno ndmero de jungges elétricas.,
Utilizando-se a mdtua indut8ncia padrao, foi feita uma cali
bragao de todo o sistema, antes de cada medida.

Uma série de medidas independentes realizadas sobre
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» . I4
uma mesma amostra mostrou gque o erro na permeabilidade g
~r 0,5%. As medidas realizadas porém sobre diferentes amos-

tras de um mesmo conjunto (obtidas de uma mesma placa) mecs -
traram variacoes da ordem de 5%
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ITI - RESULTADOS EXPERIMENTAIS

Neste capitulo apresentaremos os nossos resultados
experimentais evidenciando o comportamento da permeabilidade
inicial durante os tratamentos térmicos isdcronos e os linea
res, Chamaremos de:

a) amostra de controle ocu amostra virgem a amostra nas con-

digoes recebidas do fabricante;

b) amostra irradiada a amostra virgem apds uma irradiacao
na G.l, do reator IEAR-1 & temperatura de (28 I 2)oC por

cinco horas;g

c) V¥, , o valor inicial da permeabilidade magnética da amos
tra (virgem ou irradiada) antes dos tratamentos térmicos
e utilizaremos os fndices v e i para indicar a amog

tra virgem e irradiada respectivamente,

Os valores da permeabilidade medidos & temperatura
ambiente, no caso de tratamentos térmicos isdcronos serac a-
presentados, em fungao da temperatura do tratamento, normali
zados em relaggo ao valor inicial (uo )e No caso de aqgueci-
mento com velocidade constante, as curvas de permeabilidade
em fungao da temperatura seraoc apresentadas em valor absolu-
to, mostrando os valores de W obtidos 2 segundos e 211 ss
gundos apds uma desimantagaoc. Uma zona de efeito magnético
posterior (EMP), ou seja, uma desiqualdade nos valores de

wi(2s) e ¥(211s), apds uma desimantacao, serd mostrada
apenas pela sua envoltdria, 0Os detalhes do registro das zo
nas de ENMP serao mostrados na curva de variacao isdcrona de

u em fungao da temperatura.
Ap (209 s ) = u(2s) - p (211s)

Para maior clareza apresentamos um esquema abaixo:
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a) registro de uma zona de EMP, b) representagao de uma zona
de EMP, pela sua envolté-

ria
II1-1. Amostra Fe-Ni (50-50)
111-i-1. Amostra de controle
A permeabilidade inicial da amostra virgem durante

tratamentos térmicos isdcronos, mantem-se praticamente inal
terada, entre a temperatura ambiente e 3809C, quando se ini
cia um decrescimentoc com inversao de comportamento em torno
de 490°C (curva(a)da fig.3.1).

Os resultados obtidos para essa liga durante trata-
mentos térmicos lineares sao mostrados na curva a da fig. 3.2,
Em cerca de 3709C se inicia uma zona de E.M.P., gue se es-

+

tende até a temperatura de Curie (506 = 29C) em cuja vizi-

nhanga tem infcio um crescimento rdpido de permeabilidade,



Fe-Ni (50-50) pura
Pov=2,45 (10°G/Oe)
Moi=140 (10°G/0e)

Fig. 3.1. Curvas da permeabilidade

- magnetica inicial, medi-
da a temperatura ambiente, apos
tratamentos teérmicos isocronos
(10°¢/20 min), em funcao da tempe-
ratura dos tratamentos: amostra
virgem (a) e amostra irradiada (b)
(c) - 'E'LI‘" em funcao da temperatur:
do tratamento isoctrono Bu=p (apos
o tratamento) - yu -(antes do trata-
mento)] ; curva construida a partir
da curva (b) e apresentada em uni-
dades arbitrarias.

500 T (°c)



5}:\, 10%6/0e (1036 /o)
5] ( ) Fe-Ni 50/50 Hil10°6/0e
(a} virgem
{b) irrodiada
r2
1,5
©o 200 300 400 500 1 (o)

Fig. 3.2. Curvas de variacao de permeab111dade magnética inicial para o tratamengo

térmico linear, com desimantacoes ciclicas ( veloc. de aquecimento =30 C/
hora), em funcao da temperatura: (a) amostra virgem e (b) amostra irradiada. Nos
dois casos as zonas de EMP sao apresentadas atraves das suas envoltorias.
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111-1~-2. Amostra irradiada

a) Tratamentos térmicos isdcronos (T.T7.I1.)

Durante os tratamentos térmicos isdcronos, a permeabili
dade inicial decresce sempre no intervalo de temperatura en
tra 40°C e 320°C quando se inicia uma inversao no comporta-
mento de ¥ | lenta no infcio e acelerada em torno de 4409C
(curva(b)da Fige3.1).

Se atentarmos para a derivada com respeito a temperatu-
ra da curva de H(T), curva(@ da fig.3.1l, no intervalo
409C -~ 300°C, obteremos trés picos, cada um correspondendo,
em princi{pio, ao desaparecimento de um particular defeito

(curva (c)da fig.3.1). Notaremos:
A - pico em torno de B85°9C
B -~ pico em torno de 160°C
C - pico em torno de 230°C

b) Tratamentos térmicos lineares

Os resultados obtidos utilizando os métodos de E.M.,P, ,
nos mostram que as zonas de E.M.P. se iniciam em torno de
502C e se estendem até a temperatura de Curie (curva (b) da
fige3.2). As variagoes isdcronas de permeabilidade durante
cada ciclo de medida, Avw (209 s.), san mostradas, em fungao

da temperatura, na fig.3.3.
111-1-3, Comparagao

A comparacao entre os resultados obtidos por esses

dois métodos, nos mostra que:

a) as curvas da permeabilidade, medidas 2 s. e 211 s. apds
uma desimantacaoc, sao muito semelhantes & curva de va -
riacao de u durante os tratamentos térmicos isdcronos
(curvas (a)da fig. 3.1 e da fig., 3.2 , curvas (b da fig.3l
e da fige 3.2). Em outras palavras, o compertamento de
crescente seqguido de inversao & detetado nos dois expe-
rimentos;

) na amostra de controle, acima de 370°C, (curvas(a), e
na amostra irradiada, entre a temperatura ambiente e
3209C, (curvas(h), a relaxagao magnética é acompanhada

de decréscimo do valor de permeabilidade medido a tempg
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Fig. 3.3. Curva de variacao de permeabilidade entre duas desimantacoes sucessivas,

Au {209s,T) = u(2s,T) - u(211s,T), em funcao da temperatura, obtida a
partir da curva (b) da Fig. 3.2.
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Fig.3.4. Comparacao entre 0s comportamentos da permeabilidade inicial durante um tratamento
termico linear (30 C/h) quando se desimanta a amostra a cada quatro minutos (A) e
quando se desimanta a amostra somente a temperatura ambiente (B).



c)

d)

111-2,

564

ratura ambiente enquanto que é acompanhada de aumento
deste para a amostra irradiada acima de 3209C (figuras
3.1 e 3.2);

a inversao no comportamento da permeabilidade, da amos-
tra irradiada, ocorre na mesma regiao de temperatura on
de, na amostra de controle, se observa o decréscimo de
p durante os tratamentos térmicos isdcronos e a zona
de EMP., durante os tratamentos térmicos lineares;

h&d uma correspondéncia entre os picos obtidos por trata

mentos térmicos isdcronos e lineares na amostra irradia
da ( curva(g) da fig. 3.1 e fig. 3.3 ) o que nos permite

associar:

Banda de EMP entre 509C e 1109C ao estégio A

Banda de EMP entre 1102C e 18092C ao estédgio B

Banda de EMP entre 2009C e 27098 ao estdgio C;

W = f

a variacgao relativa Au = ( wg =valor de ¥ no

fim do estdgio) no eg@égio Alg de 40% nas medidas fei -
tas durante os tratamentos térmicos isdcronos e de 7%
nas medidas de EMP, indicando que a amplitude dos efei-
tos observados depende das condigoes a que sao submeti-
das as paredes de Bloch . Isto é confirmado pelo fato de
que a variacao relativa obtida durante um aquecimento
com velocidade constante sem desimantagao (paredes de
Bloch fixas), ser também da ordem de 40% (fig.3.4).

Amostras dopadas cam Mo

As figuras de nlmero 3.5 a 3.12 apresentam os resul

tados obtidos para amostras dopadas com 0,1%, 0,5%, 2% e 4%

de Mo.
I11-2-1, Amostras de Controle
As amostras dopadas com 0,1% e 0,5% de Mo apresen -
tam uma zona de EMP, que se inicia em torno de 360°2C e se

estende atd a temperatura de Curie (curvas (a)das figuras 3,5

e 3,

6). De modo semelhante & amostra pura, hd um crescimen-

to répido de permeabilidade nas vizinhangas da temperatura

de Curie, Para a liga dopada com 2% de Mo nao se observa |,
durante essa medida, ENMP (curva(a) da fig. 3.7) .
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Fig. 3.5. Evolucao da permeabilidade magnética inicial durante um aquecimento com taxa
constante (30°C/hora) e com desimantacoes ciclicas cada 4 minutos:
(a) amostra virgem e (b) amostra irradiada
(c) vgriacaes isocronas de permeabilidade, Au(209s,T), entre duas desimanta-

goes sucessivas; cyrva obtida a partir da curva (b)
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Fig.3.6. Evolugao da Dgrmeabilidade magnetica inicial durante um aquecimento <om taxa
constante (30°C/horaj e com desimantagoes ciclicas a cada 4 minuros:
(a) amostra virgem e (b) amostra irradiada.

(v) variagoes isocronas de permeabilidade, Au(209s,T), entre duas desimanta-
goes sucessivas; curva obtida a partir da curva (b).
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Fig. 3.7. Evolucao da permeabilidade magnetica inicial durante um aguecimento com taxa constante
(30°C/hora) e com desimantacoes ciclicas a cada 4 minutos:
(a) amostra virgem e (b) amostra irradiada .

(c) variagoes isocronas de permeabilidade, Au(209s;T), entre duas desimantagoes suces-
sivas; curva obtida a partir da curva (bg
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II1-2~2. Amostras irradiadas

a)

b)

tratamentos térmicos lineares - todas as amostras dopa
das com 0,1%, 0,5% e 2% de Mo, apresentam EMP desde a
temperatura de ~ 50°9C até a temperatura de Curie (cur-
vas(b) das fiquras 3.5 a 3.7).

tratamentos térmicos isdcronos - a permeabilidade de
todas as amostras irradiadas apresenta o mesmo compor-
tamento geral, semelhante ao observado na amostra pura
irradiada, ou seja, um decrescimento até uma determina
da temperatura sequido de um crescimento. Exceto para
a amostra dopada com 4% de Mo, a inversao de comporta-
mento se inicia em torno de 3209C (curvas(a) das figu-
ras 3.8 a 3.10 e fig.3.11 ).

111-2-3. Comparacao

A comparacac destes resultados com agueles obtidos

para a amostra pura revela que:

a)

c)

d)

a variagao relativa total da permeabilidade, no inter-

valo de temperatura compreendido entre 309C e a tempe-
~ A - .
ratura de inversao ( uU - M . uminimo ),
o 0

da concentragao de Mo, cresce ligeiramente Qquando

em funcao

passamos da concentracao nula (amostra pura) para as
concentracoes de 0,1% e 0,5%, decrescendo em sequida
para dopagens de 2% e 4% de Mo. Estes resultados es-
tao sumariados na fig. 3.12;

com a dopagem de 0,1% de Mo, o estdgio (pico) A se des
loca de 10°C para temperaturas mais elevadas enquanto
que a posigao dos estdgios B e C fica praticamente i-
nalterada. Simultaneamente ocorre crescimento e ligei-
ro alargamento do pico A (fig.3.3 e curva (c) da fig.3.5;
curva (c)da fig.3.1 e curva(b) da fig.3.8);

para a dopagem de 0,5% de Mo, o estdgio A se desloca
de 109C para temperaturas mais altas mascarando comple
tamente o estdgio B, enquanto que o estdgio C parece
se deslocar de 202C para temperaturas mais baixas (fig
3.3 e curva (c) da fig. 3.6; curva (c) da fig.3.1 e (b)
da fig. 3.9);

dada a pequena variagao de permeabilidade observada
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Fig. 3.9. a) Curva da permeablhdade magnetlca inicial, medida a temperatura ambiente,
apos tratamentos termicos isocronos (10 C/20 min), em funcao da temperatu
ra dos tratamentgs.
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b) -~ ==’ em fungao da temperatura do tratamento; curva construida a par-
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tir da curva (b) e apresentada em unidades arbitrarias.
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Fig. 3.11. Curva da permeabilidade magnética inicial da liga irradiada, medida a temperatura ambiente, apos

tratamentos termicos isocronos, em fungao da temperatura dos tratamentos.
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com 2% de Mo, apenas o estdgio A & percept{vel e esté
deslocado para temperaturas mais elevadas em relacgao 3
amostra pura (curva (gc) da fig.3.1 e (b) da fig.3.10);

e) para 4% de Mo a variagao de permeabilidade é muito pe -
quena nao permitindo a identificacdo dos estdgios (fig.
3.11);

Fj o comportamento da permeabilidade, durante o aguecimen-
to com velocidade constante, acima do estdgio A, é modi
ficado pela adigao de Mo: os valores de permeabilidade
medidos dois segundos & 211 sequndos apds a desimanta -
gao em geral crescem com a temperatura (curvas (Q) das
figuras 3.2, 3.5, 3.6 e 3.7).

Observemos agora gue a adigac de 2% de Mo provoca
alteragoes profundas no comportamento da permeabilidade de
amostras irradiadas e nao irradiadas: diminuigao na varia -
cao relativa total de permeabilidade nas primeiras e desapa
recimento da zona de EMP nas segundas. Pode-se imaginar nes
sa altura, que a adigao de Mo inibe os diversos processos
responsdveis pela variacao de permeabilidade nessas amostras.

Visando, entao, verificar se a dopagem com 2% de Mo
inibe completamente a zona de EMP acima de 370°C ( amostras
virgens), fizemos tratamentos isotérmicos nessa regiao em a
mostras virgens, dopada e pura, e acompanhamos a evolucao da

permeabilidade inicial no tempo. Cada desacomodacgao foi pre

cedida de um tratamento isotérmico a 5109C por 30 minutos
sequido de resfriamento rédpido & temperatura ambiente, Os
tratamentos isotérmicos foram feitos durante 12 horas nas

sequintes temperaturas: 36692C, 3909C e 403°C .

Para facilitar a comparacgaoc os resultados sao apre-
sentados normalizados em relagao ao valor de u(t = 0) (fig.
3.13). Dessas curvas vé-se que a adicao de 2% de Mo nao e-
limina totalmente a banda de ENP pois ocorre desacomodagaq,
que é perceptivel para tempos longos. A impureza, nessa copn

centragao, diminui a taxa de desacomodagao.

IT1-3. Amostras dopadas com Si

Devido ao fato de nao‘'dispormos de um nidmerc sufi -

cientemente grande de amostras dopadas com S5i, fizemos estuy
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dos apenas em amostras irradiadas.,

I11-3-1., Tratamentos térmicos isdcronos

A permeabilidade de todas as amostras irradiadas a
presenta o mesmo comportamento geral, semelhante ao observa

do para as amostras puras e dopadas com Mo, ou seja, decres

ce até uma determinada temperatura crescendo em seguida
(figa.3.14) .
A inversao de comportamento se inicia em torno de

3302C para 0,1% de Si, em torno de 3409C para 0,5% de Si e
de 3509C para 4% de Si .
A variagao relativa total de permeabilidade, desde

a temperatura ambhiente até a temperatura de inversao
. {1 U _ ¥min. ~ ~
( s M10: ), em fung3o da concentragdo de 5i cres

ce ligeiramente quando se passa da concentragao nula (amos-

tra pura) para 0,1% de Si saturando em seguida para dopa-
gens mais altas (fig. 3.12) .

[I1I-3-2, Tratamentos térmicos lineares

0Os resultados obtidos durante aquercimento com velo-
cidade constante estac nas figuras 3.16, 3.17 e 3.18. As a
mostras estudadas apresentam relaxacaoc magnética em todo o

intervalo de temperatura analisado.

111-3-3., Comparacao

A partir, tanto dos resultados dos tratamentos tér-
micos isdcronos, como dos lineares, podemos observar que a
adicao de Si altera sensivelmente a aniguilagao dos defei -
tos.

Us resultados dos tratamentos térmicos isdcronos
mostram que a medida que a concentragao de Si aumenta de 0%
a 4% a superposiggo dos estigios A e B cresce; a altura do
pico correspondente ao estégio A parece diminuir enquanto
que a do pico correspondente aoc estdgio B parece aumentar
(figuras 3.14 e 3.15) .

Os resultados obtidos para a permeabilidade durante
os tratamentos térmicos lineares mostram, com maior nitidez,
a superposiggo dos diversos estdgios. Para uma dopagem de
0,1%, entre a temperatura ambiente e 2009C sao notados dois

estdgios bem préximos (curva (b) da fig., 3.16). Quando a
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Fig. 3.16. a) evolugao da permeabilidade magnética inicial durante o

tratamento termico linear (30 C/hora; desimantacoes ci
clicas a cada quatro minutos).

curva da variacao isocrona de permeabilidade, Au(209s,T),
em fungao da temperatura,
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Fig. 3.17. a) evolugao da permeabllldade magnetlca inicial durante o tratamento teérmico linear
(307 C/hora; deSLmantagoes ciclicas- a cada quatro minutos).
b) curva da variacao isocrona de permeabilidade, Aup(209s,T), em funcao da temperatura.
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Fig. 3.18. a) evolugao da permeab111dade magnetica inicial durante o tratamento térmico linear (30 C/hora;

des1mantagoes c1c11cas a cada quatro minutos).
b) curva da variagao isocrona de permeabilidade, Au(209s,T), em funcao da temperatura.
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concentragac de Si é aumentada para 0,5% entre a temperatu
ra ambiente e 250°C sao notados trés estdgios bem préxi-
mos (curva (bl Dada a complexidade observada & bem possi-
vel que estes estdgios correspondam de fato 3 superposicao
de muitos processos. Quando a adigao de Si se eleva a 2%
observa-se apenas um estdgio bastante largo em torno de
1502C sequido de outros em temperaturas superiores a 200¢9C
"(curva (b) da fig.3.18). Considerando a grande larqura em
temperatura desse estdgio em torno de 1502C & bem possfvel
que ele corresponda ¥ superposigao dos estégios observados
no mesmo intervalo de temperatura em dopagens inferiores.
Embora o nlmero de experimentos por nds realizados se ja mui
to pequeno nessas amostras, constata-se a possibilidade de
associagao do Si com os defeitos introduzidos pela irradia
gao, o gue traduz a grande complexidade do gue acontece du
rante os tratamentos térmicos. Observemos que essa comple-
xidade, associada & presenga de Si na liga Fe-Ni, também
foi notada em estdgios no entorno de D9YC em amostras irra-
diadas com elétronszao

I11-4. Amostras dopadas com Aluminio

Os resultados até agui obtidos nos mostraram que
as medidas de EMP permitem uma visao melhor dos estégiosds
difus3o., Para as amostras dopadas com Al n3oc foram feitos
recozimentos isdcronos e as subsequentes medidas,

1I11-4-1, Amostras de Controle

As amostras nao irradiadas apresentam a banda de
EMP que se inicia em 3509C e se estende atéd a temperatura
de Curie., Essas bandas jd foram observadas em todas as a-
mostras virgens estudadas, exceto naguela dopada com 2%
de Mo (curvas (a) das figuras 3.19 e 3.20),

111-4-2., Amostras irradiadas

Em amostras irradiadas (5 horas na G.l.), as zonas
de EMP se estendem desde a temperatura de 509C até a tempg
ratura de Curie (curvas (b) das figuras 3,19 e 3,20). De
modo semelhante ao que ocorre na amostra pura, nessas li=-

gas, entre a temperatura ambiente e 200°C, a aniquilagao
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Fig. 3.19. evolugao da permeabilidade magadtica inicial durante o tratamento térmico linexr (30°C/hora; desimantacoes

slklicas a_cada quatro minutos): (a) amostra virgem e (b) amostra irradiada (5 horas na G.I.)
(c) variagoes isocronas de permeabilidade, Au(209s,T), obtidas a patir da curva (b).
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{c) variagoes isocronas de permeabilidade, Au(209s,T), obtidas a partir da curva (b).
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dos defeitos se dd em dois estdgios A e B. A adigao de alu-
minio nao provoca deslocamento nos estdgios A e B cujos pi
cos correspondentes crescem, permanecendo porém em torno de
952C e em torno de 16092C respectivamente (fig.3.3 e curvas
(2) das figuras 3.19 e 3.20). Podemos dizer que aproximada-
m?nte as alturas dos picos A e B duplicam e triplicam quan-
do passamos da amostra pura ‘a dopada com 0,1% e 0,5% de Al
respectivamente, )

Acima de 200°9C segue-se, em ambas as amostras, um
efeito magnético posterior de amplitude ligeiramente osci -
lante, correspondendo & sqperposiggo de vérios processos
(curvas (b) das figuras 3,19 e 3,20).

A inversao no comportamento da permeabilidade se i-
nicia aproximadamente em 31092C, tanto para dopagens com 0,1%
de Al como para 0,5% de Al .

Nas figuras (3.21) e(3.22) estao os resultados obtji
dos para as amostras dopadas com 0,1% e 0,5% de Al, irradia
das durante B horas na posigao G.I.‘do reator ICAR-1 ., Sen-
do o tempo de irradiagao mais longo que nos outros casos hé
uma modificacao na forma da banda de EMP e aumento de super
posigao dos estigios. Para esse aumento de superposigao prg
vavelmente contribuem, tanto o aumento na altura como o des
locamento em temperatura dos picos correspondentes aos estd
gios A e B, 0 pico B parece crescer mais depressa que o pi
co A quando se passa de 0,1% a 0,5% de Al .

I111-5. Amostra dopada com Cromo

Os resultados até aqui apresentados evidenciaram
nas amostras virgens uma zona de ENMP entre 370%C e a tempe-
ratura de Curie. Nessa regiao de temperatura FerQUSson(SD),
estudando ligas de Fe e Ni em diferentes concentragoes e do
padas cam 0,5% de Mn, observou o desenvolvimento de ordem
direcional através de medidas de energia de anisotropia. Pg
de-se pensar entao de infcio, que essa banda de EMP esteja
associada & ordenacao direciaonal. Se o EMP for devido & es-
sa ordem de acordo com a previsgo tedrica (expressao 1-42),
o comportamento da amplitude de relaxagac, em fungao da tem

peratura do tratamento, deve ser semelhante ao da energia
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fig. 3. 21. evolugao da permeabilidade magnetica inicial para

0 tratamento termico linear, amostra irradiada por
8 horas na G.I. (a).

(b) Au(209s), obtida a partir da curva (a)
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fig. 3.22. evolucao da permeabilidade magnetica inicial durante
o tratamento termico linear, amostra irradiada por 8
horas na G.I. (a).
(b) Ap(209g), obtida a partir da curva (a)
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de anisotropia de equilibrio.

Dentre as amostras de que displnhamos a que mais se
aproximava das amogstras de lergusson era a amostra dopada
com 0,1% de Cr . A razao dessa escolha estd no fato de am -
bos, Cr e Mn, serem metais de transigao, terem raios at8mi-
cos praticamente iguais e massas atdmicas prdximas.

' As medidas de permeabilidade inicial feitas numa a-

mostra mostraram grande dependé&ncia com a sua histdria: se

a temperatura for mantida fixa, os resultados obtidos apéds

sucessivas desimantacgoes levam a diferentes valores inici-

ais de uw ainda que se utilizem campos de desimantacao
grandes, da ordem de 30 Oe . Ubservamos porém que a passa-
gem pelo ponto de Curie (5089C), sequido de resfriamento ra

pido, eliminava a memdéria dos tratamentos térmicos a que a

amostra tinha sido submetida anteriormente consequindo-se

reproduzir o valor inicial da permeabilidade 3 temperatura
ambiente ( Y5y ). Apds essa observagao, gualguer exploragao
dessa banda passou a ser precedida de um tratamento isotér-
mico (SIDQC) da amostra durante 30 minutos sequido de t@mpg
ra até a temperatura ambiente. No gue segue chamaremos esse
tratamento de pré-tratamento. Este se mostrou eficaz guanto

a possibilitar a reprodutibilidade dos resultados e sua a-

cao serd discutida no capf{tulo seguinte.

As etapas dos estudos realizados foram 3
- inicialmente a amostra pré-tratada fei aguecida com velg

cidade constante (va = 302C/hora) desde a temperatura ap
biente até a temperatura de Curie sendo desimantada a ca
da guatro minutos. Registrou-se a permeabilidade 2 s. e
211 s. apds a desimantagao. 0 campo méximo de desimanta
c3o0 utilizado foi de 10 0 ., Esses resultados estao na
curva (a) da fig. 3.23 .

- apds um novo pré-tratamento a amostra foi aquecida a uma
temperatura T . Atingido o equilfbrio térmico a amostra
foi desimantada e a desacomodacao de sua permeabilidade
acompanhada. Esses processos foram repetidos para os se-
guintes valores de T: 4029C, 445°C, 467°C, 471°C, 4B839C,
490°C e 4959C, As curvas de desacomodagao da permeabili-
dade obtidas para quatro deussas temperaturas de tratamep

to estao na fig. 3.24 .
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Fig. 3.23 Comparacao entre os valores de permeab111dade obtidas atraves da banda de EMP com os

valores p(t = 0) e u(t = ») obtidos a partir das curvas de desacomodagao isotermica.
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a) amplitude de desacomodagao
Para verificarmos o comportamento da amplitude de desacg

modagao & necessirio conhecermos u(0) e u( =) am fungao

da temperatura a partir de cada curva de relaxagao. Porém,

a evolucao da permeabilidade durante o tratamento isotdrmico

é rdpida no infcio e lenta a sequir, tornando diff{cil essas

determinacgtes. Entretanto podemos ocbservar que:

- os valores de permeabilidade medidos no inficio da desaca
modagao ( wW0O)) & temperatura T , concordam até a temps
ratura de 4452C, com os obtidos através de uma extrapola
¢ao linear da parte inicial da curva de y medida 2s. a
pés a desimantagao durante o aguecimento com velocidade
constante, Esta comparagao estd na fig. 3.23 . Para tesm
peraturas superiores a 4459C essa concordincia nao ocor-
re; entretanto, isso pode ser associado ao fato de que,
nessas temperaturas, a evolugao do processo é tao répida
que uma parte dele 8§ perdida. Baseados nessas cbsarva-
cOes utilizaremos, no que segue, para ®(0), os valores
obtidos através da extrapolagao.

- os valores de permeabilidade para tempos longos diminuem
muito lentamente dificultandoc sua determinagao precisa .,
Adotaremos, no gue segue, para “( ®), o valor de ¥ quan
do da interrupggo da cinética. Estas cindticas foram in-
terrompidas em tempos tais que a variagaao méd{g da per -
meabilidade em um minuto fosse da ordem de 10 do valor

w(0). Os valores de u (=) assim obtidos estaoc na curva
de equili{brio da fig. 3.23 .
Com os valores de u(0) e u(e ) determinados segundo

o ¢ritério acima obtivemos para a amplitude de relaxagao o

comportamento apresentado na fig. 3,25 . UObservemos que es-

ta, decresce com o aumento da temperatura e vai a zero na
temperatura de Curie.

b) energia de ativagao
Utilizando o método de Brissoneau comparamos a desacomo-

dagao normalizada com a famflia de curvas tedricas e observa

mos boa concordincia num intervale bem grande de tempo (fige.

3.26), Os valores de © determinados por esse método estao

na tabela abaixo:

JRSTITUTO DE ENERGIA ATOMICA
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Fig. 3.24. Curvas de desacomodacao da permeabilidade magnética inicial em diversas temperaturas.
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Fig. 3.25. Comportamento da amplitude de EMP em funcao da tempera-
tura do tratamento termico.
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Temp(©2C) 6(sec)
402¢C 4,3x10
445°9C l,gxlg
4679C 3,1x10
4710C 2,4x10
' 4839C 8,5x10
490°C 6,1x10

0 gréfico de log® em funcao de % é linear, fiq.3.27, o
que nos permite determinar a energia de ativacao média (Ea )

e a constante de tempo limite ( 0_) do processo:

_ -20 ~17
E, = (3,2 2 0,2)eV e 10s < 6_ < 10s.
I11-6. Determinagao da energia de ativacao do estdgio A em

amostras irradiadas

Como vimos na segao (I-6), os métodos para a determi
nacao da energia de ativacao s3o os mais variados. Se a dis-
tribuicao 8 a concentragao de defeitos for reprodutfvel em
irradiagoes independentes, os valores de energia de ativagaag,
determinados a partir de métodos distintos, dentro da incer -

teza experimental, devem ser os mesmosS,

[11-6-1. Amostra Fe-Ni (50/50)

Para a liga Fe-Ni utilizamos dois métodos:

A) Método de Meechan e Brinkmann (2 amostras)

Nesse caso a energia de ativacao é determinada através da
observagao de um parfmetro qualquer do material, sensfvel 2
migracao do defeito, durante um tratamento térmice isdcrono
g um isotérmico. A medida deste par8metro (permeabilidade i-
nicial no nosso caso) durante os dois tratamentos deve ser
feita a uma mesma temperatura, temperatura essa em que a mo-
bilidade do defeito seja desprezivel (segao I-6-A).

Foram feitos, entao, tratamentos isdcronos de 20 minutos
entre 40°9C e 1609C e um tratamento isotérmico 3 temperatura

de 92°C em amostras previamente desimantadas; a essa desiman
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tagao prévia corresponde uma determinada configuragao das
paredes de Bloch (cada parede no fundo de um determinado po
go de potencial) a qual & mantida inalterada durante ambos
os tratamentos. Todas as medidas de permeabilidade foram
feitas & temperatura ambiente.

Entao, se M, & o valor de ¥, & temperatura ambiente an
tes do tratamento, ¥(t) o valor de w & temperatura ambien
te apds um tratamento durante um tempo t e v, o valor de

¥ correspondente & aniquilagao do defeito segue:

u(t)"‘ Heo N(t)
e —
Ho = He No
onde N (t) é a concentragao do defeito no instante ¢t e

No= N( t=0) .

Os resultados dessas experiéncias, normalizados em relsa
gao & variagao total est3ao na fig. 3.28 .

Através do gréfico deln At contra -%; (Fige3.29)
obtemos, para tempos intermediirios, uma energia de ativa -
cao de (1,20 £ 0,15)eV para a migragdo do defeitoc responsi

vel por esse estdgio.

B) Procedimento de Brisoneau (4 amostras)

Através das curvas de desacomodacao da permeabilidade i
nicial & possfvel determinar os tempos de relaxacao (©6) em
cada tempefatura. Conhecidas as constanfes de tempo, pode-
-se determinar a energia de ativagao (segao I1-6-B) .

Utilizando quatro amostras irradiadas nas mesmas condi-
cods, sequimos a evolugao da permeabilidade inicial nas tem
peraturas de 71,759C, 809C, 909 e 959C por tempo suficien-
te para o, completo desaparecimento do defeito. As temperatu
ras de tratamento foram escolhidas de florma a se ter preci-
s30 na medida do valor inicial e final da permeabilidade (em
temperaturas muito baixas o valor de " (*®) & medido com
grande precisao, mas, o valor final exige tempos experimen
tais muito grandes, engquanto que a altas temperaturas o wva
lor final de v é obtido rapidamente, havendo, porém, gran-
de incerteza no valor de u(t=0) ) . Os resultados dessas
experiéncias estao na fig. 3.30 .

Na figs 3.31 apresentamos as curvas tedricas sobre as
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Fig. 3.27. Logaritmo da constante de tempo de desacomodagao em fungao
de 1/T. A inclinagao da reta da & energia de ativagao do
processo.
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Fig. 3.28, (omparagao entre os resultados obtidos para o tratamento isotérmico a 92 e
para os 1socronos as temperaturas T. Ambas as curvas estao normslizadas em
relacdo a variacao total.
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FIG. 3.29. Determinagao da energia de ativacao para o estagio A pelo método de
Meechan e Brinkmam
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quais colocamos a curva experimental obtida a 959C: contata
mos que a hip6tese logar{tmica para a distribuicdo das cons
tantes de tempo se aplica bem com 16 < K < 32

De ¢ (t) = 0,575 obtemos os tempos de relaxacao:

Temp(2C@) 0 (sequndos)
71,75 10.060 L 60
80 4.300 I 60
90 1.380 %+ 30
95 850 < 30

Os valores de log © , em fungio de—— astio na fige3.32.

A energia de ativagao média (E;) e a constante de tempo li-
mite (o, obtidos, foram:

' -15 % 9
E = (1,25 = 0,08)ev e 0, 10 s,

Para o defeito associado ao estdgio A, a hipdtese loga-
ritmica conduz a uma energia de ativagao distribuida sequn-
do um espectro tetanqular cuja larqura minima em energia &
de 0,17eV (K= 16) e a mixima & de 0,21eV (K= 32),

Concluindo observemos que ambos os métodos nos levam a

valores de energia de ativagao praticamente iguais,

I111-6-2. Amostra Fe-Ni-Mo (49,95%-49,95%-0,1%)

Utilizando tr&s amostras dopadas com 0,1% de Mo e
irradiadas por 5 horas na G.l., fizemos tratamentos isotér-
micos as temperaturas de 84°9C, 89,59C e 91,59C, acompanhan-
do o decrescimento da permeabilidade no tempo. Os resulta -
dos, normalizados, dessas experifncias estao na fig.3.33 .
Nao & mostrada a curva obtida a 91,52C para nao sobrecarre-
gar a figura.

Usando o procedimento de Brissoneau obtivemos para

estes tratamentos os seguintes tempos de relaxagao:

T(2C) 0(s)

91,5 1.500 = 60
89,5 1,860 % 60
84 4,140 I 60
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Fig. 3.31. ComparagZO entre as curvas teoricas de G(t) e a curva

experimental obtida a 95°C,
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Da fige 3.34, o comportamento de 1n0® X % permi-
te determinar uma energia de ativacao (Ea) e uma constan
te de tempo limite (0, ).

- + s la
E, = (1,42 2 0,09)eV e 6 = 10 S

o

A comparagao com as curvas tedricas, de modo semeg
lhante ao feito para a amostra pura, mostrou que os valores
de K nao se modificam, ou seja, 16 < K < 372, A esses valo
res de K —correspondem larguras em energia da mesma ordem
das obtidas para a amostra pura ou seja, largura minima de
0,17eV e méxima de 0,218V

I111-7, Temperatura de inversao no comportamento da permea-

bilidade - Temperatura de Curie

Os resultados obtidos durante os tratamentos térmi-
cos lineares e isdcronos evidenciam, nas amostras irradia
das, uma inversao de comportamento em temperaturas compreen
didas entre uma determida temperatura T1 e a temperatura de

Curie Te .

Para a liga Fe-Ni pura é possivel observarmos que
essa inversao se inicia em torno de 3209C e é acelerada em
torno oe 4502C (T2). Porém, essa separacao nem sempre & ni-
tida nas amostras dopadas. Na tabela (III-1) resumimos es-
sas temperaturas, juntamente com as temperaturas de Curie

observadas.,

INSTITUTO BE ENERGIA ATOMICA
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Fig. 3.33 Curvas, normalizadas, da desacomodagao da permeabilidade no estagio A da liga FeNi
dopada com 0,1% de Mo, em diveérsas temperaturas.



1045 O(seq.)
9.

8- Fe-Ni-Mo irradiada
(49,95 % - 49,95% - 0,1%)

10

] T
2,75 2,80 10
Ea (°K
Fig. 3.34. Determinagao da energia de ativacdo média no estagio A da
liga dopada com 0,1Z de Mo.
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TABELA TIII-1

T"TOL‘ ( ) T‘T.L TC (QC)
Amostra Ti(ec) T2 (aC
T.T.1. TeTeld yipomy  1RRADIIDA
p ~ 350 ~ 450 50652 {5042
ura ~ 320 ~ 450
~ 450 . .
0,1% ~ 320 499-2 |504-2
~ 320 ~ 440 . .
0,5% 487L2 |490i2
~ 340 ~ 440
Mo
2% ~ 340 ~ 450 4142 |428i2
*
4% ~ 230 34315
0,1% ~ 330 . 450
0,5% ~ 340 ~ 430
Si
» ~ 330 ~ 400 .
7%  aag 400 445%2
3t
4% ~ 350 ~ 390 405%5
0, 1% ~ _ 49812 |502%2
Al ~ 310 ~ 450 . N
0,5% 4952 49752

T.T.L, Tratamento Térmico Linear
T.7.I. Tratamento Térmico Isdcrono

* determinados durante os T.T.I.
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v - DISCUSSAD DOS RESULTADOS

As nossas discussoes serao feitas, separando inicial
mente os resultados obtidos para as amostras virgens daque
les das amostras irradiadas, analisando-os 3 luz dos concei-
tos expostos no capftule I .

Para facilitar a discussao dos defeitos introduzidos
pela irradiagao com ndutrons, usando como refer8ncia a amos-
tra pura, dividiremos as observagoes experimentais concernen
tes 3s amostras irradiadas em: estdgios de difusao presentes
em temperaturas inferiores a 2009C (regiac compreendida en
tre a temperatura ambiente e 2009C) e estdgios presentes em
temperaturas superiores a 200°C (intervalo 200¢C-500¢C),

Em seguida, analisaremos a inversao no comportamento
da permeabilidade inicial das amostras irradiadas deixando
para o fim desse capitulo a andlise da temperatura de Curie

e a discussao da influBncia do Molibdénio .

1v-1., Amostras Virgens

Todas as nossas experifncias com as amostras nao ir-
radiadas evidenciam o efeito magnético posterior, na regiao
compreendida entre 3709C e a temperatura de Curie TCc

Ferguson 30), estudando ligas policriétalinas de
Fe-Ni em concentracoes compreendidas entre 20% e 40% de Fe
e dopadas com 0,5% de Mn observou, através de medidas de e-
nefgia de anisotropia magnetocristalina induzida (EAMI), a
formagao de ordem direcional, entre 4509C e a temperaturalec .

Seus resultados estao na fig. 4.1
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Figed4sl-Energia de Anisotropia de egquilibrio durante trata-
mentos isotérmicos para diferentes ligas de Fe e Ni.
(de acordo com E.T. Ferguson < ref.30),

Analisemos os resultados obtidos para a amostra dg
pada com 0,1% de Cr e mostremos que é possivel interpretd -
-los em termos da teoria de ordem direcional desenvolvida

(25) e Taniguchi e outros(26) .

por Néel

Lembremos que nessa regiao de temperatura, os pré-
-tratamentos feitos reproduzem o estado inicialy isto cor -
responde, de acordo com a expressao (I-37), a admitir que o
estado de‘anisotropia presente na amostra é mantido sempre
o mesmo. A t8mpera realizada por nds, apds os tratamentos
acima de Tc , na regiao critica em que o efeito ocorre, foi
da ordem de 1009C/minuto e deve ser classificada como lenta.
Consequentemente, durante essa témpera, uma anisotropia po-
de ter se estabelecido na amostra. A desimantagao, redistrji
buindo os dominios de Weiss, destrdi wma parte dessa possi-
vel anisotropia sem contudo anuld-la totalmente. Entao, na
expressao (I1-39), Eo(T) representa a anisotropia presente
na amostra apds o pré-tratamento e E (T,t) a anisotropia ag

sociada a desacomodacao.
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De acordo com a teoria, a dependéncia da EANI e da
amplitude de desacomodagao com a temperatura deve ser apro-
ximadamente do tipo-l;é;lg— , onde T é a temperatura do
tratamento. Aumentando a temperatura do tratamento a EAMIea
amplitude de desacomodagao decrescem, devido ao crescimento
das flutuagoes da imantaggo, e se anulam na temperatura de
transigao.

A observacao das figuras (3-25) e (4-1), mostra que
o comportamento obtido por nds para a amplitude de desacomg
dagao é semelhante ao obtido por Ferquson. A dependéncia

em - prevista teoricamente é diffcil de ser verificada j&

que o intervalo de temperatura utilizado, 4009C a 5109%C, &
muito pequeno para tanto; porém constata-se o decréscimo
com T e a anulagao na temperatura de Curie.

Baseados nessa andlise é possivel associarmos a zp
na de efeito magnético posterior, presente nas amostras vir
gens, a formagao de ordem direcional, "pilotada" pela iman-
tagao local, 0 fato de os tratamentos térmicos feitos acima
de Tt "apagarem" a memdria de um tratamento térmico feito
abaixo dela & uma clara indicagaoc da veracidade dessa idéia
(acima de Tc, E (= , T )=0).

A energia de ativagido de 3,2L0,2eV e lﬁzoseg <0 < lﬁréeg,
determinados para\essa zona de efeito magnético posterior
para a liga 50/50 dopada com 0,1% de Cr podem nos dar uma
informacao sobre o mecanismo envolvido. Apresentamos ahbaixo
os resultados obtidos por outros autores em ligas Fe-Ni nes

sa regiao de temperatura:

Autor (eV) O, (sec) Amostra Medida
‘ ~17 .
Ferguson(2) 3,0 ~10 Fe-Ni 50/50+0,5% Mn  EAMI
Marchand(32) 2,3 - Fe-Ni 50/50 (J.Mm.,) resis-
tividade
=16
Gerstner ? 247 ~10 Fe-Ni 40-60 (pure parmea
outros za média) bilidade
R.Ferr? % 2,4 - Fe-Ni 40-60 (purg  EAMI
outros(4l za média
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(42)

ras (acima de 10009C) a autodifusao do Fe nas ligas Fe-Ni

Neiman e Shinjajev estudando em altas temperatu-

’
obtiveram, para a liga 40-60 uma energia de ativacgao de
Z,SBV e 0, ~ lalgeg. . Nesse caso 0, representa o tempo
médio de salto de um dtomo de Fe dentro da célula unitéria
da matriz, € a energia de ativagao corresponde 3 altura da
barreira de energia que um atomo de ferro deve vencer para
saltar de um sitio a outro. Comdas energias de ativagao de-
terminadas para a ordenacgao por tratamentos térmicos saoc da
mesma ordem que as determinadas por autodifusao, admite-se
que a ordenagao se d& através da migracgao dos &tomos da liga
por autodifusao.

Considerando que a alteracao nas porcentagens de fefp
ro e niquel assim como a presenga de dopantes podem alterar
tanto ©_ como f>. , a dispersao observada nos resultados ob
tidos pelos autores acima pode entao ser entendida. Nosso
resultado ,dentro dessas consideragoes, concorda com o con jun
to de valores acima. £ possivel portanto gue a relaxagan ob
servada corresponda & ordenagao através da difusao dos &to-

mos da liga por intermédio das vaclncias térmicas (autodifu-

SEO).
V-2, Amostras Irradiadas (defeitos introduzidos pela irra
diagao
Na liga Fe-Ni(50/50) a irradiacao com néutrons 3 tem
peratura de (28 I 2)9oC,introduz uma variedade de defeitos que

se .aniquilam no intervalo de temperatura compreendido entre
509C e a temperatura de Curie, ou seja, na regiao acima do
estdgio III (inclusive) dos metais puros. No capitulo ante-
rior apresentamos nossos resultados experimentais utilizando
uma nomenclatura prépria, pois, a complexidade observada tor
na duvidosa a transposicao pura e simples da terminologia u-
sada para os metais puros.

Como j4 foi dito, para facilitar a discussao, separa
remos nossas observacgoes em duas partes: estdgios presentes
em temperaturas inferiores a 2002C e estdgios presentes aci-
ma de 200°C .,
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IV-2-1, Estégios de difusao em temperaturas inferiores a 2002C

Nossos resultados evidenciam que na liga Fe-Ni(50/0)
submetida a3 irradiagao com n8utrons & temperatura ambiente,
a aniquilacao se faz, em dois estdgios: um, cujo mdximo
situa em torno de 859C (A) e outro na vizinhanga de l1e609C

(B) (curvas (b) e (g) da fig. 3.1, curva (b) da fig.3.2 e
l‘f’igo Je 3) .

se

W. Chambron e outros(43), irradiando essa liga a

temperatura do nitrogénio liquido com néutrons e elétrans ,
mostraram que para peguenas exposicoes (o,5x16691étrons/c% R
a aniquilagao dos defeitos criados se faz em dois
bem separados:?
(Fig. 4.2).

estdgios
um abaixo de 0°2C e outro entre 708C e 110°%C

Doses d”irradiation

&/
* % , . 2
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Fige4.2 - Estdgios de difusao observados por medidas de ani
sotropia magnética na liga Fe-Ni (50/50) irradia-
da a baixa temperatura com elétrons de 2 MeV
(de acordo com W.Chambron e outros, ref.43).

)
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A.Chamberod(ss), através de medidas de efeito magng
tico posterior, observou igualmente um estdgio de difusao
entre 70°C e 110°C em amostras filiformes, submetidas & tém
pera em 4gua ou mercdrio, a partir de temperaturas prdximas
de 1400°C (fig.4.3). A amplitude desse estdgio & maxima
quando o tratamento térmico prévio é feito na presenga de
Hidrogénio e a témpera & feita em mercdrio, procedimento es
te que permite um resfriamenteo muito mais répido.

Brusetti(da)

, estudando, através de medidas de ener
gia anisotropia magnetocristalina induzida, amostras subme-
tidas & témpera a partir de 10409C, também observou dois es
tdgios de difusao entre a temperatura ambiente e 2009C. A
g p

temperatura de t&mpera utilizada pelo autor favorece , em
principio, a criacao de vacldncias simples.

Analisando a desacomodacao da permeabilidade ini -
cial e admitindo um espectro logarftmico para a repartigao

35 .
de constantes de tempo, Chamberod ) determinou uma ener-
. . ~ ’ . . .

gia de ativagao media e limite para o processo corresponden
4.

te ao estdgio A, de (1,10 - D,lS)SV enquanto Brusetti u

i

tilizando o método das tangentes ( y Obteve energias de a-

tivagao superiores a l,leV podendo atingir 1,308Y , 0 re
sultado de (1,25 £ 0,10)ev por nds obtido, utilizando dois
procedimentos diferentes, concorda, dentro da incerteza ex-
perimental'com agqueles obtidos pelos autores acima citadose.
Cm vista dessa concordéncia, podemos admitir que o defeito

responsdvel pelo estdgio A da liga Fe-Ni (50/50) é o mesmo,

]

quer seja ele criado por irradiagao com elétrons ou néu-
trons, quer o seja por t&mpera,

Se a témpera é realizada em merclrio, o que permite
um resfriamento muito rédpido, verifica-se que acima de 110°C
h4 uma variacao muito peguena na permeabilidade ao contré-
rio do que acontece no caso de t&mpera em Agua que & muito
mais lenta (fig.4.3). Ora, a t8mpera em mercirio deve permi
tir a Conservaggo de um nidmero maior de vacéncias isoladas
que de aglomerados (fig.4.3 ). Raseady nas medidas de ener-
gia de ativagao e nos resultados de t&mperas rapidas e len-
tas, Chamherud associou o estdgio A & miqgragac da vacancia

simples e nos estdgins am temperaturas superiores (B,C,etc.)



(a)

WL \\\\\\\\\.\\\\\\\\\\

-200 -100 0 100 200 300°C

PERMEABILITE MAGNETIQUE

R //”’ \\ ( b)
//
r”"-\ 7 \
RN \
k\\\\\\\y O it
-200 -100 0 100 200 300°C
TEMPERATURE
Fige 4.3 - E.M.P, observado em fios de ferro niquel temperados:

a) em 4gua
b) em mercirio
(de acordo com A. Chamberod, ref, 35)
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3 migragao de vaclncias resultantes da destruigao de comple-
xos e aglomerados. Observemos que o estdgio A ocorre na mes
ma regiac de temperatura onde, nos metais puros CoefaCay se
'situam os estdgios III e IV aos quais, a maioria dos autores,
associa a migragao da vaclncia simples. Além disso,admite-se
gue a energia de ativagao para a migracgao de vac&ncias sim -
ﬁles,nos metais puros, esteja compreendida entre 1,38V e 1,6
eV (45)(46) (47 , ou seja, da mesma ordem de grandeza da
obtida para o estdgio A.

Estendendo o modelo acima, Brusetti sugeriu que o es
t4dgio B corresponderia a destruigac de um complexo, possivel
mente uma associagao vacfncia-impureza. De acordo com essa
suposigao, a presencga do estdgio B em amostras purificadas
dor fusao por zona ( muito puras ), poderia ser explicada pg
la existéncia de impurezas em concentracoes pequenas, impos-
sfveis de serem eliminadas pelo tratamento purificador, e pg
de ser detetado por causa da grande sensibilidade das medi-
das magnéticas.

Nossos resultados evidenciam modificagoes sensfveis
nos estdgios de difusao quando um outro elemento é adiciona-
do a liga; porém, na maioria dos casos ocorre superposicao
entre os vdrios estédgios o que dificulta uma andlise mais a-
profundada. Lembremos que, em consequéncia da adicao & amos-
tra pura dé pequenas concentragoes {0,1% e 0,5%) das impure-
zas Al, Si e Mo, a amplitude. dos efeitos observados é aumen-
tada enquanto que para grandes concentragaoes (2% e 4%) de Mo
OCOrTe 0 inverso.

Para o Al e Mo na concentracgao de 0,1% a separaggc
entre os picos A e B & suficiente para desprezarmos os efei-
tos de suberposigao ( ). Nesse caso, ohbserva-
mos gue quando passamos da amostra pura para a dopada, o pi
co A cresce, de um valdor da ordem de 120 G/0Oe para um valor
de aproximadamente 250 G/0e enguanto B varia de um valor
~70 ¢ /O0e para ~150 G/0e |,

Resultados semelhantes aos acima descritos foram oh

)(48). Quando este metal & dopado cam

tidos para o Ni (cfc
0,5% de Si, Co, Cu ou 5b, e irradiado com elétrons, ocorre
um aumento na amplitude de todos os estdgios de difusaoc, ou

seja, hd um crescimento da taxa de produggo de defeitos pro-
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vacada pela impureza; esse aumento ndo 4 o mesmo para 1o
dos os estédgios, sendo os estdgios II e I1I os mais drastica
mente alterados ( ~2 a 3 vezes ). Esse comportamentn nap foi
observado no ferro puro (b.c.c.). Admite—se(ga) que a presen
ca da impureza altera os mecanismos de criacao de defeitos
durante a irradiscao: pode estabilizar pares (vaclncia-in -
tersticial) instdveis dificultando a recombinagao, pode des-
focalizar colisoes focalizadas que terminem numa vachncia,etc

Admitiremos também gue em nossas ligas dopadas com
baixas concentragoes de impurezas (0,1% e 0,5%) a amplifica-
gao dos estdgios se dé de maneira semelhante ao gue ocorre
no Ni, embora uma comprovagao desse modelo ainda nao  tenha
sido obtida.

Em vista dessas consideragoes nao poderem invalidar
o modelo de vacéncias para o estdgio A e em vista da concor-
déncia entre o nosso valor de energia de ativagao e os de
Chamberod e Brusetti, admitiremos esse modelo como vélido.
Entao, o valor de energia de ativacao obtido para o estdginh
da amostra dopada com Mo significa gue essa impureza dificul
ta a migracao da vaclncia.

No estdgio B ocorrem alteragoes bastante notdveis

5

guando a amostra é dopada com Al e 5i:

- o0 aumento da concentragao de Al de 0,1% a 0,5% provoca au
mento na superposigao dos dois estdgios tanto para a irra

diagao de 5 horas como para a de B horas.

- os efeitos da dopagem com Si se mostram muito mais complg
xos., Para uma dopagem de 0,1% de Si os estdgios A e B es-
t3ao presentes; para 0,5% de Si é possivel se observar a-
1ém dos estdgios A e B um outro em torno de 2109C, para
2% de Si somente um estdgio de grande largqura & observado.

Toda essa complexidade somente pode ser entendida cg
mo sendo devida & formacgao de associagoes entre os defeitos
introduzidos pela irradiacao e os Atomos de Si e Al como por
exemplo, o0s complexos vac@ncia-impureza, intersticial-impureg
za e outros. Lembremos que essa complexidade associada & adi
cao de 3i também foi observada nos estlgios presentes a bai-

xa temperatura na liga FeNi 50/50(?4).

Finalmente observemos gue nossos resultados vém de



106,

encontro hs idéias de Chamberod e Brusetti sem contude com-

prova-las.

IV~2-2, Estégios de difusso em temperaturas superiaores a 2009C

Acima de 200°C, tanto na amostra pura como nas amos-
rtras dopadas, seque-se um efeito magnéticeo posterior de am -
plitude praticamente constante com ligeiras variacoes do va
lor de permeabilidade inicial, N permeabilidade medida duran
te tratamentos térmicos isdcronos, a temperaturas inferiores
a ~450°C varia muito pouco e a exist@ncia de defeitos & mais
visfvel através das medidas de EMP ,

Admite-se gQue a presenga de impurezas favorece a prg
cipitaggo dos defeitos pontuais em aglomerados de vac8ncias
e interstieiais que se dissociam em temperaturas superiores
a 2000c(49)(24)

. De fato, exgeriéncias de aguecimento pulsa
do realizadas por Brusetti

em amostras temperadas, evi -
denciaram que o produto da dissociaqgo desses defeitos pode
induzir o estigio A previamente eliminado por um tratamento
térmico conveniente,.

Nds admitiremos que 08 resultados obtidos correspon-
dem 3 desagregagao desses aglomerados e nos contentaremos em
fazer algumas observagoes somente sobre suas naturezas, Um
astudo mais completo exigiria o conhecimento da estrutura des
ses defeitps e dos produtos de sua dissociagao, assim como

da energia de ativaggo de cada processo elementar,

- os aglomerados que se dissociam em torno de 250°C (estd -

~
gio C) nas amostras irradiadas e que também sao observa -

dos apds témpera, nao cont&m, sem divida, senao algumas
vaclncias, pois, a energia de dissociagao dos mesmos é
muito menor gue a energia de auto difusao, que caracteri-
za a evaporacgao de vazios SD).

~

- acima de 2509C, os aglomerados menores, podendo gu nag

conter dtomos de impureza, se dissociam e as vaclncias

e/ou os intersticiais liberados se reagrupam em parte sp
bre os aglomerados mais volumosos yue, por sua vez, SR
di«snciam a temperaturas mais elevadas, o que explica a

continuidade dos fendmenos registrados acima de 2009°C .,
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IV-2-3., Sobre a natureza das bandas de E.M.P, e ligas

—

irradiadas

As bandas de efeito magnético posterior, por nds de
tetadas, desaparecem a medida que elas acontecem e sao acom
panhadas de forte decréscimo de permeabilidade, que & par -
cialmente restaurado apds cada desimantagao. As medidas efe
tuadas durante os tratamentos térmicos isdécronos, feitas com
as paredes de Bloch fixas, evidenciam uma diminuigao do va-
lor da permeabilidade & temperatura ambiente no intervalo de
509C a ~ 320°C .,

0 comportamento acima pode ser explicado pelo esta-

belecimento de ordem na liga pois:

a) hd uma correspondéncia entre as medidas de EAMI ( ordem
direcional) no equilfbrio e as bandas de EMP em amos -

tras nao irradiadas (IV-1) .

b) na regiao de temperatura onde aparecem as bandas de EMP

nas amostras irradiadas, sao detetados "picos" de
EAMI(35)(43)(44) e sensfveis modificacgoes na curva de
(49)(51)

histerese que os autores associaram & ordenacao.

c) segundo Néel (segao I-5), numa liga ferromagnética,quan
do a difusao de um defeito possibilita a permutagao en-
tre os 4tomos, estabelece-se sob a agao da imantagao lo
cal uma estrutura gue corresponde a um estado de ener-
gia magnética minima e que tende a fixar em cada ponto
a diregao da imantacao. Para, duranté as medidas de EMB,
se deslocar a parede de Bloch, ou seja, para se mudar
localmente a diregao da imantagao, serd necessédrio for
necer uma energia maior do gue no estado desordenado 3
isto se traduz macroscopicamente por uma diminuigao da
permeabilidade magnética.

Além disso, se as zonas de EMP correspondessem a um

defeito anisotrdpico a permeabilidade seria restaurada a

temperaturas mais elevadas, seja apds a aniquilaggo do de-

feito, seja gquando o mesmo se torna s.ficientemente mével
para acompanhar as variagoes de imantagao durante a medida.
Esse tipo de efeito magnético posterior associado a

reorientacao de um defeito anisotrdpico é observado para os
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intersticiais de H, C e N pas ligas Fe-Ni. Para a liga FeNi
50/50 a reorientagac do H ocorre abaixo da temperatura am -
biente (regiaoc rnao estudada), enquanto que a do C e N ocor-

re em torno de lDDQC(SZ) o

Obs: o fato da reorientaggo do C nao ter sido observada nas

amostras virgens pode ser interpretado como uma confirmagao
da excelente pureza de nossas amostras e da eficifncia do

tratamento inicial,

V-3, Sobre a inversao no comportamenta da permeabilidade

J& vimos na segao (I-8) que na liga FeNi (50/50) o-
corre uma transicao ordem-desordem cuja temperatura critica
é de 3209C(32); durante irradiacao em temperaturas inferig
res a temperatura critica, a ordem a longo alcance pode se
desenvolver. Além dessa ocorre certamente a ordem direcio-
nal, Chamberod(zs) estudando a interagao entre esses dois
tipos de ordem em monocristais de Fe-Ni mostrou que as or-
dens direcional e FeNi a longo alcance desenvolvem-se simul
taneamente nessa liga sendo mais rdpida a evolugao da pri -
meira. Para pequenas exposigges de néutrons o efeito da or-
dem direcional é predominante.

Ubservemos que a temperatura onde se inicia a inver
sao da permeabilidade, na maioria das amostras, é da mesma
ordem da temperatura crftica de transiga8o ordem-desordem (Ta
bela I1I-1). Isto vem reforgar a idéia de que os decréscimos
de permeabilidade correspondem & ordenagao da liga enqguanto
os aumentos correspondem 3 destruicao dessa ordem., De acor-
do com os resultados de Chamberod, podemos admitir entao que
um pequeno grau de ordem FeNi a longo alcance e a odem di -
recional, desenvolvem-se na liga através da migracao dos de
feitos introduzidos por nossas irradiagoes.

Nossas observagoes de LMP evidenciam, nas ligas ir-
radiadas, a presenca de difusao de defeitos em todo o inter
valo de temperatura situado entre 'TZ(temperatura em que ha
modificagao de comportamento) e W; (temperatura de Curie) .
Associamos essa difusao & destruicao de aglomerados de de -
feitos (segao IV-2-2)., Nessa regiao de temperatura tanto os

intersticiais como as vaclncias tém grande mobilidade e uma

IESTATUTE DE ENERGIA ATUMIGA
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vez escapando de um aglomerado tendem a destruir o excesso
de ordem presente,

Acima de 3709C, nossos resultados nas amostras nao
irradiadas (desordenadas) mostram a presenga de EMP , Na sg
cao IV-1 associamos esse EMP & ordenag3o direcional por in-
ﬁermédio das vacancias térmicas.

Entao o ligeiro crescimento acima da temperatura de
inversao deve corresponder & destruicgao de um pegueno grau
de ordem a longo alcance através dos defeitos liberados pe-
los aglomerados enquanto que o ripido crescimento em torno
de 450°C deve corresponder & destruigac da ordem direcional,
por intermédio dos defeitos criundos dos aglomerados e das

~ rd »
vacancias termicas,.

V-4, Temperatura de Curie

As primeiras medidas de Wakelin e Yates(sz), da tem

peratura de Curie em ligas de FeNi em fungao da composigao,
evidenciaram um "pico" nas vizinhangas de 75% de Ni, que os
autores associaram 3 formagao de ordem FeNiy . Para essa
composigao observaram decréscimo da temperatura de Curie da
ligh desordenada guando da adigao de Mo .

Experiéncias mais recentes(sz)(sa)

mostraram a exig
t8ncia de um outro pico nas vizinhangas da concentragao
50% Fe, associado a ordem Fe-Ni. Paralelamente observou-se
um forte aumento da temperatura de Curie com a ordenagao ¢
por exemplo a temperatura de Curie no estado ordenado, para
a combinacao 37% de Ni, é superior em 3209C & do estado de-
sordenado, enquanto que para a composiQSU 50/50 essa separa
gao & da ordem de 200¢9C

Néel(ss)(se) propos para a integral de troca média,

de uma liga AB a relagao:

N +
AA Yaa* Yas Tapt Npp Tap

NAA+ NAB+ NBB

——
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onde Npp 4 Npp e Npg representa ¢ ndmero de pares AR, AB e

BB e Japn » Jpag ® Jpgp @s integrais de troca relativas
a esses diferentes pares. A aesta integral de troca mé-
dia J estd associada uma temperatura de Curie., A Tem

peratura de Curie serd maior quanto maior for J .

32) partindo dessa expressao e utilizando o

Marchand(
o) > 2 ]

par@metro de ordem a curto alcance, o , exprimiu a in-

tegral de troca média no estado ordenado e desorusnado

par:

- = 1
Jord, = Jdes., = g {Jveni = N (Irere+ Ining)}

1 )
com :‘erNi> 5 (JFeFe + JNiNi )

Ja,

Dessa expressao vemos gue se a liga se ordena, ou sg
se ¢ cresce, a temperatura de Curie aumenta,

Us valores por nds determinados para a temper. tura de

Curie estao resumidos na tabela 1I1I-1, Podemos observar gues

o valor, por nds determinado, de (506 L 2)oC para a amos-

tra 50/50 (F.Z.) virgem, discorde ligeiramente, de infcio,
dos valores: 5209C obtido por Wakelin e Yates'®5), s512aC
(41) e 500°9C obtido por Marchand(32) e

para a liga desordenada,

obtido por A.fFerro

Barruel(sa)

tanto nas amostras virgens como nas irradiadas, a tempera
tura de Curie decresce com o aumento da concentracao ds
impurezas, Para a liga FeNi (50/50) a adigzo de Mo decreg
ce a temperatura de Curie de modo semelhante ao obtido

(53

por Wakelin e Yates para a liga FeNi3 dopada com es=-

€3 impureza.

ocorrem ligeiras diferengas entre as temperaturas de Curie
de amostras virgens e irradiadas; sssa diferenga & bem ni

tida para a liga dopada com 2% de Mo,

o decréscimo da Te provocado pela adicao de Mo & superier
ao provocado pela adigao de Si e Al, para iguais concen =

tragoes.

De acordo com as consideragoes expressas no inicio

dessa seggo, é de se egsperar que a temperatura de Curie da
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liga irradiada seja superior a da liga vitgem, 0 que prova -

velmente explica a ligeira diferenga observada., Por outro la

do,

um qrau e ordem superior an permitido pelo engquilibrio

termodinadmico, presente na liga, sumente é destiuido rapida-

mente acima de 45020 (segao TV-3). Se a adicao de uma impureg

za decresce a temperatura de Curie, pode acontecer que uma

parte da ordem presente na amostra irradiada nao tenha condi

;399 de ser destruida (por exemplo se Tc¢~ T,); este arqumen-

to explicaria o nitido aumento de Tc na amnstra dopada com

2% de Mo e irradiada,

Em vista da dependéncia da temperatura de Curie com

0o grau de ordem e com a presencga de impurezas, a ligeira dis

cordincia entre o valor obtido por nds e pelos autores acima

citados, para a liga FeNi 50/50 virgem, nao deve ser tao s§

ria;

8ao

IV—SO

os tratamentos iniciais e o grau de pureza sequramente
diferentes.
Influéncia do Molibdénio

Nossos resultados evidenciam os seguintes fatos para

a liga dopada com Mo :

1)

ses

a)

a adigao de 2% de Mo diminui a taxa de desacomcdagao, ou
se ja, a ordenagao direcional se processa mais lentamente
do que na amostra pura, na zona de ENMP que ocorre nas a-

mostras virgens (fig.3.13);

a amplitude de variacao da permeabilidade de amostras ir
radiadas diminui quando se adiciona a amostra pura 2% e
4% de Mo (Fig.3.12).

Poderemos levantar inicialmente as seguintes hipdte

compativeis com esses resultados:

a adicao de Mo aumenta somente a energia de formagao da
vacdncia., Se isto ocorre, a uma temperatura T a concen -
tracao de vachncias em equilibrio térmico, dada pela ex
pressao (I-4), seréd menor na amostra dopada do que na a-
mostra pura. Como o EMP entre 370°C e a temperatura de
Curie se di atravéds da migracgao das vacfncias em equilf-
brio térmico (secl3o IV-1), uma diminuigao na caoncentra -

gao dessas vac8ncias, implica numa diminuicao da taxa de
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desacomodagao (fato 1).

k) a adigao de Mo aumenta somente a energia de migragao da
vaclncia. Se a energia de migragao da vaclncia na amos -
tra dopada é maior do que na amostra pura, o ndmeroc to-
tal de saltos efetuados na unidade de tempu pelas vacn-
cias na temperatura T (expressac 1-7), ser8 menor na pri
meira do que na segunda., Consequerntemente, de acordo com
(1¥-1), o desacomodacaoc na amostra dopada serd mais len-
ta {fato 1).

c) a adigao de Mo altera os mecanismos de criacao de defei-
tos durante uma irradiagao. Se isto ocorre, apds uma ir-
radiagao de amostras depadas obteremas uma concentragao
de defeitos diferente da obtida para a amostra pura., Se
essa concentragao de defeitos diminuir com a dopagem, en
tao, a amplitude dos efeitos gue dela dependem também

diminuird,

d) a adigao de Mo em concentragoes elevadas inibe o desen

volvimento de ordem através de ocutros mecanismos.
Analisemos as proposigoes acimsa:

Sabemos que numa liga as vacdncias podem interagir
com os 4tomos do soluto. Devido a essas interacgoes admite-se
que para a vacincia a energia de formagac & menor e a ener -
gia de migragac & maior na liga do que no metal puro de ori

gem(57) . Este comportamento, de fato, foli verificado experi

mentalmente para as ligas Ag~2n(58), Cu»Al(Sg)

» De acordo com
estas observagoss, 8 de se espsrar gue a adigao de uma impu-
reza a uma liga diminua a energia de formagao da vacBncia .
Entaoc a hipdtese (a) pode ser considerads irrealista e ser
exclufda. Porém, a hipdtese (b) continua v&lida, De fate, a
energia de migragao determinada para o estégio A na amostra
dopada com 0,1% de Mo, o qual foi associado & migragao da va
cincia, vem confirmar esta suposicao (segao IV-1),

Porém, se apenas (b) for vélida, a amplitude do est
gio A nas amostras dopadas com Mo, nao deveria ser alterada
pela irradiacao; este estdgio deveria apenas se deslocar pa
ra temperaturas mais elevadas., Isto contudo nao ocorre (fato
2). Consequentsmente, apenas a hipdtese (b), nao explica os

resultados experimentais,
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Se o Mo altera um dos mecanismos possfveis de cria-
cao de defeitos (hipdtese c), a concentragao destes, apds
uma irradiagao, na amostra pura é diferente da existente na
amostra dopada. Na segao (IV-2-1) admitimos que pequenas a-
digoes de impureza (8,1% e 0,5%) aumentam a taxa de criacao
de defeitos, de modo semelhante ao que ocorre no Ni puro,
£ntao deverfamos ter para as dopagens elevadas (2% e 4%) um
aumento na concentracao de defeitos; isto implicaria num
comportamento contririo ao observado experimentalmente (fa-
to 2)., Porém, é possivel pensarmos que exista uma concentra
gap critica de Mo abaixo da qual a taxa de criagao de defeji
tos é aumentada e acima dela essa taxa & diminuida; assim o
comportamento observado poderia ser entendido. Essas idéias
podem ser testadas medindo-se a concentragao de defeitos in
troduzidos por uma irradiagao, por exemplo, através da va -
riacaoc de resistividade residual, Essas irradiagoes e medi-
das devem ser feitas em temperaturas suficientemente baixas
(Ny 1{quido) de forma a evitar que alguns defeitos se apy -
quilem., Nas condigoes atuais de nosso grupo, estas experién
cias sao impraticdveis por nao dispormos de um dispositivo
de irradiagao a baixa temperatura, Em outras palavra a hipé
tese (c) nao pode ser testada,

Sabe-se que a adigao de impurezas inibe a formagao

de ordem a longo alcance(ﬁﬂ)

. Para a liga FeNiy , a adigao
de impurezas como 0, Cry, Mo e W inibe a ordem a longo alcap
ce enquanto que Si, Ge, Mn nac afetam a ordenacao.

Goman'kov e uutros(sl), estudando, através da difra
cao de n8utrons, a liga FeNi dopada com essas impurezas ,
em concentragoes variando de 0% a 8% e medindo o parametro
de ordem a longo alcance apds tratamentos térmicos idénti -
cos, verificaram de fato esse comportamento. Para o caso es
pecifico do Mo observaram que a adigao de 4% deste, elimina
praticamente a possibilidade de ordem a longo alcance.

As investigagoes desses autores mostraram ainda,que
nessas ligas dopadas, além da mudanga de estrutura ocorrem
tambédm alteracgoes na configuragao eletrbnica do estado 3d.
Propuseram entao que a distribuigao espacial da perturbacao
introduzida pela impureza reflete a interagao desta com os
4tomos da matriz. Esta perturbacao pode ser considerada co-
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mo sendo basicamente de dois tipos:

-~ em alguns casos a perturbagao é localizada no dtomo . de
impureza e os momentos magnéticos da matriz nac se modi-
ficams

-~ em outros casos, a impureza dopante muda os momentos mag
rnéticos dos Atomos vizinhos em vlrias esferas de coorde-
nagﬁna

Para o Mo, o gual substitui um Stomo do Fe, a per -
turbagao & do segundo tipv. Este interage fortements com -
tomos de Ni ., Na estrutura ordenada FeNis , um dtome da fer
ro tem na sus segunda esfera de coordenagac oito dtomos de
ferro. Entao a substituigao de um dtomo de ferroc por Mo prg
voca a ocupagac preferencial dos sftios da sagunda esfera ,
por Stomos de Ni 8 a superestrutura 6 inibida,

Unm mecanismo desse tipa nao pods ser em principio ex
cluido como sendo o responsdval pelos fatas (1) e (2). A
parturbagac eletrdnica introduzida pelo Mo tanto na liga
FeNi como na lifa FeNiy pode ser a mesma. Na sstrutura or-
danada Fe~-Ni, um 4tomo de Fe tem oito Atomos de Ni e gais
4tomos de Fe na primeira esfera de coordenacgac e seis ato -
mos de Fe na segunda, Se g Mo interage atrativamente com os
4tomos de Ni é possivel que estaes acupem com maior probabi-
lidade as vizinhangas da impureza, inibindo assim a ordena-
gao, Entao, a hipdtese (d) pode ser verdadeira.

Como mostramos, a diminuigao, da taxa de ordenagao
(fato 1) e da amplitude de variagao de permeabilidade (fa -
to 2) pode ser associada aoc mecanismo (b) e uma decisac so-
bre a agao dos mecanismos {c) e (d) somente pods ser obtida

apés experi@ncias complementares,
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- CONCLUSTES

0 estude, por nds realizado, permitiu-nos verificar

que a ordem direcional se desenvolve na liga ferro-niquel

(50/50) e que o estabelecimento dessa ordem pode ser acompa
nhado através deo EMP

Podemos entao observar que:
a liga se ordena, por tratamentos térmicos, na regigocqg
preendida entre 3702C e a temperatura de Curie. A ener=-
gia de ativacao desse processo de ardenacaoc é da mesma
ordem da energia de ativacgao para a difus3o do Fe e do
Ni na liga o que nos permite concluir que a ordenagao por

tratamentos térmicos se desenvolve por auto-difusao;

a irradiagao com n8utrons rédpidos acelera o processo de
ordenagao: nas ligas irradiadas a ordem direcional foi
observada, apds tratamentos térmicos, desde a temperatu-
ra de 509C., Nesse caso a ordenacgao se di pela migraggo
dos Atomos da liga, facilitada pela presenga dos virios
defeitos introduzidos pela irradiac3ao;

a temperatura de Curie das ligas parcialmente ordenadas
(l1igas irradiadas) & ligeiramente inferior & das ligas
desordenadas (ligas nao irradiadas);

a temperatura de Curie das ligas dopadas com Al, Si e Mo
8 inferior a temperatura de Curie da liga pura, Para i -
guais concentragoes de impureza o decréscimo provocade
na temperatura de Curie pelo Mo é maior do que o provoca
do pelo S5i e Al .

No estudo dos defeitos introduzidos pela irradiagao

com ndutrons rédpidos & temperatura ambiente, pudemas verifji

car ques

a adigao de Si, Al e Mo & amostra pura, em concentracoes
pequenas (0,1% e 0,5%) provoca aumento da amplitude dos
estdgios de difusao, de modo semelhante ao que ocorre
quando impurezas sap adicionadas aoc Ni puro, Adicoes de
Mo em concentracoes elevadas (2% e 4%) provoca a diminui

cao da amplitude dos estégios;
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- admitindo o modelo de Chamberad(ss) as vacéncias migram
em torno de B092C na amostra pura com uma energia de ati-

vagao de 1,25eV 3

~ o adigao de 0,1% de Mo proveoca o aumento da energia de
ativagao da vacancia para l,4eV , dificultando a sua mji
yracaos

- acima de 110°C se aniquilam defeitos mais complexos & eg
tes correspondem a associacao dos defeitos introduzidos

pela irradiagao, entre eles ou com as impurezas., Tais reg

sultados vém de encontreo as iddias de Chamberod(ss)

Brusetti(da) o

e

Verificamos que nas ligas irradiadas e submetidas a
tratamentos térmicos isdcronos e lineares ocorre uma inver-
sao de comportamento da permeabilidade magnética. Essa in-
versaoc se inicia em torno da temperatura crftica de transi-
gao ordem-desordem (320°C) e é acelerada em torno de 4509C,
Interpretamos esse resultado associando o comportamento a-
baixo de 3209 ao estabelecimento simult@neo de um pegueno
grau de ordem a longo alcance FeNi e da ordem direcional e,
o comportamento acima de 3209C & destruigao da ordem, Assim,
entendemos o infcio da inversao como correspondendo & des -
truigac da ordem a longo alcance, por intermédio dos defei-
tos oriundos da aniquilagao de aglomerades, e o aceleramen-
to da inversao como causade pela destruigaoc da ordem dire -
cional por esses defeitos e pelas vachncias térmicas.

Esses resultados ss confirmada nossa interpretagao,
sao interessantes pois sugerem a utilizagao de medidas de
permeabilidade magnética inicial para a determinagao da tem
peratura critica de transigaoc ordem-desordem em ligas ferrg
magnéticas.

Observamos uma diminuigao da taxa de ordenacgao por
tratamentos térmicos (entre 3709C e Temperatura Curie) na
liga dopada com 2% de Mo . Esse efeito é acompanhado da di-
minuigao da amplitude dos estdgios des difusao quando essa
liga é irradiada, Tentamos interpretar esses resultados le-
vantando um certo ndmeroc de hipdteses consistentes com nos

sas observagoes experimentais. Atravéds da andlise de cada
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uma dessas hipdteses e utilizando resultados de outros auto
res em outros metais e ligas, conseguimos eliminar algumas
delas sem contudo resolvermos o problema. Uma solugao mais
realista dos efeitos da adigao de Mo em concentragoes eleva
das somente poderd ser obtida com experimentos complementa-

res,

Sugestoes

Dada a vastidao desse assunto o trabalho por nés de
senvolvido pode ser qualificado como uma pequena contribui-
cao e & svidentemente incompleto. Podemos sugerir, de acor-
do com os objetivos pretendidos,por futuros interessados, u
ma série de possiveis trabalhos.

Se o interesse for um estudo mais aprofundado de dg
feitos na liga sugerimos:

- além da técnica aqui utilizada, o uso de outras: medidas
de resistividade, de anisotropia magnetocristalina, de a

trito interno 8 de microscopia eletrfnica;

- irradiagaes em temperaturas baixas (Hc 1{fquida) com elé
trons e n@utrons répidos. A partir de resultados com ir-
radiagoes com eldtrons de energias-crescentes pode-se ten
tar entender os resultados de irradiagoes com néutrons .
Lembremos aqui que a compreensao das estruturas de defei
tos existentes em temperaturas superiores a temperatura
ambiente, pressupoe o conhecimento das estruturas poss{-

veis de existir em temperaturas inferiores;

- estudos paralelos dos defeitos introduzidos por témpera,
em ligas dopadas. Tais estudos sao seletivos no sentido
de que excluem, dos resultados, os defeitos de natureza
intersticial. Pode-se assim testar a idéia de Brusetti
de que o estdgio B corresponde a uma associacgao vaclncia
impureza; isto naoc nos foi possivel devido & grande com-

plexidade inerente &as irradiagoes no reator.

Podemos sugerir a utilizagao da desacomodagao da per
meabilidade magnética inicial entre 3709C e a temperatura
de Curie (ordem direcional) para o estudo da nucleaggo de
cavidades (voids), durante irradiacao no carogo do reator.
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Atravéds da comparagac das cindticas no reator e fora dele,
em iguais temperaturas, pode-se ter uma informacgac sobre a
supersaturacgao de vac8ncias a qual propicia o surgimento des
sas cavidades, Para este estudo, medidas paralelas de mi -
eroscopia eletrfnica s3ao necessirias. Este aspecto & de gran
de interesse tecnolfgico nos dias de hoje.

Se o interesse for um estudo mais aprofundado da
temperatura crftica de transicao ordem-desordem na liga
FeNi 8 da sua dependéncia com impurezas, sugerimos as me-
didas de permeabilidade pela sua grande sensibilidade, Para
tanto devem ser feitas cinsticas no reator de modo semelhan
te ao que se faz com resistividade (vide ref. 32).

Quando & influéncia do Mo pode-se, determinar o grau
de ordem a longo alcance e verificar sua dependéncia com a
concentragao dessa impureza, Assim poder-se-4 concluir se a
adicao de Mo em concentracgoes elevadas inibe a ordenacao .
Alguns probleminhas seraoc enfrentados e para contorni-lor
sugerimos:

- acelerar a ordenacaoc através de irradiagoes com elétrons
de forma a evitar a ativagac das amostras o que prolonga
ria @ dificultaria excessivamente as medidas.

- usar difragaoc de néutrons. Nao aconselhamos a utiliza-
gao de difragao de raios X devido 3s grandes dificulda -
des que teriam de ser enfrentadas para a obtengao dos rsg
sultados. Um resumo dos problemas que surgiriam pode ser
encontrado na ref.62 .
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