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RESUMO

As técnicas de simulagdo oferecem vantagens, tanto na pesquisa basica como para o
desenvolvimento tecnoldgico de materiais, pelo fato de permitirem répidas transformagdes
estruturais, em condi¢des de difusdo acel erada em ambientes nucleares. No presente trabaho, é feita
uma revisdo citando duas classes de experimentos de simulacdo utilizando irradiacéo.

a. Utilizagdo da irradiacdo no reator de pesquisa |EA-R1m para evidenciar transformactes criticas,
tais como, a temperatura de transicdo ordem desordem em ligas binarias, variagdo das
propriedades el étricas, magnéticas, etc., de cunho fundamental.

b. Simulag@o em aceleradores (ciclotron CV-28 no presente caso) de altas doses de irradiagdo em
reatores (correspondentes a dezenas de anos de irradiagdo), em algumas horas de implantacéo de
particulas afa [simulago da reacdo (n, a)], €/ou irradiagdo com proétons, de aplicagdo direta na

tecnologia nuclear.

S80 apresentados e discutidos os resultados de resistividade elétrica, efeito magnético
posterior, histerese magnética e, propriedades mecanicas por meio da microdureza, coeficiente
dinémico de elasticidade (cimento) bem como fluéncia, em ligas binérias e agos inoxidaveis.

Keywor ds: radiation damage, enhanced diffusion, radiation embrittlement, electrical resistivity, magnetic after effect.

I. INTRODUCAO

O desenvolvimento de experimentos de simulacéo
no campo da Ciéncia dos Materiais vem contribuindo para
um melhor conhecimento fundamental e tecnolégico de
propriedades mecanicas, elétricas, magnéticas e estruturais
da matéria condensada. Embora tratemos essencialmente de
smulagdo em ambientes nucleares, nem todas as
simulagbes experimentais se destinam atecnologia nuclear
e nem todas sdo realizadas em ambientes nucleares. No
primeiro caso, podemos citar a determinagdo da
temperatura critica ordem-desordem e 0 mecanismo da
difusdo de Hélio, de cunho fundamental, e no segundo caso,
detalhados mais adiante, a simulagéo térmica do cimento.

Na tecnologia nuclear, devido a necessidade prética
de estudar materiais metdlicos com altas doses de
irradiagdo, para produzir grandes danos estruturais e
guantidades detrimentais do gas He, ou estudar fenémenos
basicos no limite da difusio livre-aglomeragdo com
pequenas doses, sdo utilizadas técnicas de simulagdo da
reacdo (n, a), (gerada em todos os reatores nucleares), por
meio de irradiagdo e€/ou implantagdo com ions de dta
energia em aceleradores. A vantagem das técnicas de
simulacdo em aceleradores reside na producéo controlada e
homogénea do teor de He e defeitos puntiformes em

intervalos de algumas horas, ao invés de dezenas de anos,
como ocorre na maioria dos dispositivos de fissdo,
permitindo estudar: mecanismos de difusdo, energias de
ativacdo, taxas de liberacdo de He e a degradacdo de todas
as propriedades fisicas. O trabalho visa mostrar que um
conjunto de métodos fisicos e de engenharia podem ser
utilizados de modo complementar e construtivo ( por
exemplo: resistividade e microdureza) tanto para evidenciar
processos microscopicos de mudangas estruturais pela
difusdo [1], como estabelecer técnicas eficazes de
caracterizacdo de materiais em ambientes nucleares [2,3],
contribuindo, desta forma, para uma selecdo de materiais
mais adequados aTecnologia Nuclear e, consequentemente,
auma maior seguranca das instal agbes nucleares.

Il. TECNICASDE SIMULACAO —PARTE
EXPERIMENTAL E RESULTADOS

Método  Elérico. Transicio  Ordem-Desordem
Determinada em condi¢es de Difusdo Acelerada. A
transicdo ordem-desordem, sugerida por Josso [4]
utilizando medicdes de magnetostriccdo, s pode ser
efetivamente medida em 1962 [5]. A dificuldade reside no
fato de que a constante detempo t =t,exp (EJKT), onde E,
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€ a energia de ativagdo para a autodifusdo, € da ordem de
10* sa 450 °C, crescendo até 10° s para temperaturas abaixo
de 300 °C, tornando as cinéticas isotérmicas muito
demoradas (de aproximadamente 30 a 3000 horas) no
interval o de temperatura do estudo.

Em conjunto com o Centro de Estudos Nucleares de
Grenoble-Franca (CENG) onde foi estudada a liga FeNi
pura, no IPEN/CNEN-SP foi estudada a mesma liga
dopada com Si e Mo a2 e 4% at. Todas as amostras tinham
0 mesmo estado inicial desordenado, apds um recozimento
de 1 hora a 850 °C em vécuo seguido de témpera para
garantir a reprodutibilidade experimental [6]. Na Fig. 1
estéo representadas as cinéticas isotérmicas de relaxacdo da
resistividade, com a determinagcdo da temperatura critica
ordem-desordem T, = (315%5) °C, para a liga FeNiMo (49-
49-2)% at., entre duas isotermas de comportamento
diferenciado (constantes de tempo passando de dezenas de
segundos para dezenas de minutos) [6].
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Figura 1. Transicdo Ordem-Desordem em FeNiMo.

Os experimentos foram realizados no dispositivo de
irradiacdo GRESIL com temperatura e atmosfera
controladas, durante a irradiacdo no nucleo do reator |EA-
R1 do IPEN/CNEN-SP, com fluxo instantdneo de 10%
n/cm’s, de neutrons rapidos (E = 1 MeV).

Método Magnético. Supersaturagdo Lacunar -
Quadratizacdo da Histeresee. Com a finalidade de
estabelecer métodos de caracterizacdo de materiais
nucleares, técnicas de pesquisa basica (Fisica do Estado
Solido) e técnicas aplicadas (irradiacdo, metalurgia fisica,
etc.) foram utilizadas para encontrar procedimentos
préticos.

E o caso das curvas de supersaturacdo lacunar,
obtidas por meio do Efeito Magnético Posterior (EMP), que
tornam viavel uma répida pré-selecdo de materiais mais
adequados, antes de ser atingido o estadio destrutivo de
cavidades e inchago. Considerando que a supersaturacéo

lacunar S € uma condicdo necessdria a formagdo de
cavidades, o material com S menor, em principio, € 0 mais
adequado aos ambientes nucleares. A constante de tempo
de relaxacdo 1, sendo inversamente proporcional &

concentracdo de lacunas C,leva adefinicdo de S como o
quociente das concentracBes lacunares sob irradiacdo Ciy

etérmica C; .

S=J[t/tirrad =Cirrad/Ct (1)

A Fig. 2 mostra as curvas de supersaturacdo S para a
liga FeNi pura e dopada com Cr, Si e Mo. Um exemplo de
melhoria das propriedades magnéticas (efeitos benéficos,
vide [7,8,9]), no sistema binario FeNi dopado com Si e Mo,
pode ser visto nas Figs. 3 e 4, cujos patamares da
Remanéncia e Coercitividade, em atas temperaturas sdo de
aplicagdo direta natecnologia em geral.
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Figura2. Supersaturacéo S em Ligas FeNi.
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Figura 3. Variacdo da Remanéncia B, daLiga FeNiMo
com a Temperatura.
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Figura4. Variacdo da Coercitividade da Liga FeNiSi
com a Temperatura.

Métodos Mecanicos. Picos de Danos da Radiacédo
Determinados por meio da Microdureza e Resistividade
Elétrica. Aco inoxidavel AlSI 321, puro e com adi¢des de
0,05 e 0,10% em peso de Nb, foi estudado antes, durante e
ap6s a irradiacdo neutrénica (fluxo integrado = 10* n/cm?)
por meio da microdureza Vickers e resistividade,
parametros sensiveis a variagdes estruturais e tratamentos
termo-mecénicos [10]. Nenhuma variagdo da microdureza
foi detectada em amostras néo irradiadas. Os resultados em
amostras irradiadas indicam a existéncia de danos por
irradiagc@o em picos a

= 480 °C - em amostras sem adicdo de Nb

= 500°C " " com 0,05% em peso de Nb

= 570°C ” ” " 010% " " " "
sugerindo a migracdo de carbonetos de Nb para a regio
intergranular (Fig. 5). Os resultados foram confirmados por
meio daresistividade, conforme constada Fig. 6.
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Figura 5. Variacdo do Quociente das Constantes de Tempo,
apos (t ,) e Durante (t 4) alrradiagdo, com a Temperatura.
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Figura 6. Variacdo da Microdureza HV
com a Temperatura de I rradiaco.

A inversdo dos picos da resistividade é atribuida a
formagdo de precipitados na regi@o intergranular. O
deslocamento dos picos para temperaturas mais atas é um
resultado de significado pratico na selegdo de materiais.

Ultra-som. Modulo de Elasticidade Dinamico em
Cimento. Os efeitos da irradiagdo neutrdnica (fluxo
integrado = 7,2.10" n/cm? E 3 1 MeV) e temperatura de
125 °C (devida a0 aguecimento gama) foram estudados em
pasta de cimento Portland por meio de dois métodos da
técnica ultra-sbnica: @) Freqiéncia de Ressonancia; b)
Velocidade de Pulso.

Para eliminar o efeito térmico predominante, a
temperatura do aquecimento gama no reator foi simulada
em forno de microondas, em amostras néo irradiadas, com
0 mesmo numero de ciclos térmicos das amostras
irradiadas. As medidas foram feitas, para efeito de
comparagdo em ambos os tipos de amostras, no estado
saturado  (umidade relativa 100%), permitindo a
determinacdo do efeito da irradiac@o, apesar do efeito
térmico predominante.

Restauragdo do mddulo de el asticidade dindmico Eg:

Amostras Amostras nao
Irradiadas Irradiadas
FreqUénciade -24% -17%
Ressonancia
Velocidade de -28% -18%

Pulso

O efeito da irradiac8o fica evidenciado pela menor
restauracdo do médulo de elasticidade Ey, mostrando que as
propriedades mecanicas do cimento variam mesmo com
pequenas doses de irradiacdo [11,12].

Liberacdo de Gases. Difusdo livre de He em metais
Cubicos de Face Centrada (CFC). Com a finadidade de
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estudar a difusdo livre do He, em concentracOes abaixo da
concentracdo de aglomeracdo e determinar 0 mecanismo da
difusdo, Sciani [1,13], realizou uma pesquisa sistemética
em Au, Ag e Al, implantados com particulas afa em
ciclotron, com concentragdes de 10° a 10 ppma A
liberacdo de He foi observada durante recozimentos
isotérmicos e lineares para determinar a sua energia de
ativagdo. A posicdo do &omo de He narede cristalina pode
ser substitucional ou intersticial. Na temperatura ambiente,
com a recombinagc@o lacuna-intersticial atenuada, existe
uma supersaturacdo de lacunas formadas pelos
deslocamentos atdmicos durante a implantacdo (irradiacdo).
Portanto, um aomo de He tem grande probabilidade de ser
absorvido por uma lacuna, ocupando uma posicao
substitucional [14]. A difusdo pode ocorrer por meio de
dois mecanismos: &) dissociativo — difusfo intersticial entre
duas lacunas, ou b) lacunar — difuso semelhante a
autodifusdo, em que o aomo de He migra como um &omo
da rede cristalina. No Ultimo caso, a energia de ativagéo do
He, DEy. fica no intervalo abaixo especificado, segundo o
modelo das “Cinco Freguéncias’ [15].

QoL - E[ £DEp. £Q 2

onde,
Q2|_ : energia de ativacdo para autodifusgo de bi-lacunas,

ET_ : energia de formagdo de umalacuna,

Q| : energiade autodifusio.

Os resultados para DEy. obtidos pela liberacdo de
gasespara Au=(1,70+£0,13) eV; Ag=(1,51+0,12) eV e
Al = (1,40 + 0,11) eV, indicam 0 mecanismo lacunar para a
difusdo de He, conforme os cédculos de Balluffi [16] e
Peterson [17].

Fluéncia (Creep). Fragilizacdo de Acos Inoxidaveis
Implantados com Particulas Alfa no Ciclotron. A
conseqliéncia critica da presenca de He em metais e ligas, €
a intensa degradacdo de suas propriedades mecanicas.
Foram redlizadas no |IPEN-CNEN/SP, duas <éries
experimentais no aco inoxidavel AlSI 316, por meio da
fluéncia em diferentes condicbes de tensdo aplicada,
temperatura, dose implantada de He e irradiacdo com

neutrons. A fluéncia € € um pardmetro fortemente
dependente da temperatura e da energia de ativagdo E, e
pode ser expressa por:

éa exp(- E;/KT) (3)

A primeira série experimental € constituida de
amostras com 100 nm de espessura, com 50% de laminac&o
a frio, sendo trés delas (I-1, I-2 e 1-3) irradiadas com
neutrons no reator IEA-R1 até um fluxo integrado de
1,2.10"® n/cm? quatro amostras implantadas (Al-1, Al-2,

Al-3 e Al-4) com particulas alfa a concentracfes de 5 e 26
ppma de He. Trés amostras (C-20,C-25 e C-29) eram de
controle. As Figs. 7 e 8 visualizam o comportamento da
fluéncia nas amostras citadas.
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Figura 7. Fluéncia das Amostras de Controle (C-20,25 e 29)
e Irradiadas com Neutrons (I-1, 2 € 5).
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Figura 8. Fluéncia de Amostras a- Implantadas com 5
ppma (Al-3 e 4) e 26 ppma (Al-1 e 2) de He.

A Fig. 7 mostra que o material irradiado com
neutrons, apenas indica uma tendéncia a fragilizacdo
(curvas praticamente congruentes com as do material ndo
irradiado), contudo, nas amostras implantadas, o efeito da
presenca de He influi de modo significativo na reducdo do
tempo de ruptura, 0 que evidencia que o processo de
fragilizacdo ocorre mesmo com pequenas concentracfes de
He. A segunda série experimental, foi realizada em
amostras do mesmo ago, com tensdo aplicada de 100 MPa,
recozidas a 1050 °C durante duas horas em vécuo,
implantadas com 26 ppma de He. O material recozido (Fig.
9a) perde a sua tenacidade, rompendo-se prematuramente
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com uma deformagdo aproximadamente 4 vezes menor que
a das amostras encruadas (Fig. 8). Nas amostras recozidas e
implantadas (Fig. 9b), a presenca de 26 ppma de He, tem
por efeito uma reducdo ainda maior na deformagdo até a
ruptura (aproximadamente fator 4), evidenciando uma
drésticafragilizag8o do material [2].
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Figura9. Fluéncia: @) Amostra Recozidas; b) Amostras
Recozidas e Implantadas com 26 ppma de He.

[1l. CONCLUSOES

O trabaho de revisdo apresenta as atividades
desenvolvidas no ambito dos efeitos da radiagcdo em
materiais no IPEN-CNEN/SP. Por melhores que sejam as
caracteristicas dos materiais, 0 seu desempenho pode ficar
comprometido em ambientes nucleares devido & répidas
alteragdes estruturais. A variedade das técnicas empregadas
evidencia a utilidade da diversificacdo para “cercar” e
esclarecer os problemas da tecnologia nuclear e contribuir
para a Ciéncia dos Materiais. Dentre os métodos citados,
realcamos a Supersaturagdo Lacunar como técnica de
caracterizacdo prévia, extremamente eficaz, de selecdo de
materiais estruturais e de revestimento para reatores
nucleares de poténcia

As técnicas citadas, juntamente com os resultados,
formam um conjunto de informacBes significativas, cujo
corolario consiste no estudo, sob irradiacdo, do aco SA 508
cl.3 utilizado em vasos de pressdo de reatores PWR,
proveniente de dois fabricantes, cuja caracterizacdo prévia
esta descritaem [3].

O material seré estudado antes, durante e apds a
irradiagdo, pel os métodos disponivels.
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ABSTRACT

The simulation techniques offer favorable
conditions to basic research, as well as, to the technological
development of materials due to the fact that they allow for
quick structure changes evaluation in enhanced diffusion
conditions in nuclear environments. In this paper a review
is made emphasasing two different, but coherent,
approaches to perform the simulation experiments.

a. lrradiations in the research reactor IEA —R1, at |PEN-
CNEN/SP, to study critica transformations such as:
order-disorder transition temperature in binary aloys,
resistivity and magnetic property changes, etc., having
basic research characteristics.

b. High dose simulation irradiations in cyclotron (CV-28
from TCC), corresponding to several yearsin a reactor
irradiation, performed in several hours with apha
particle implantation [ to simulate (n,a) reaction]
and/or proton irradiation (to simulate atom
displacements), having direct application in nuclear
technology.

Results, of electrical resistivity, magnetic after
effect, hysteresis and mechanical properties (dynamic
elagticity coeficient and creep) in binary alloys, cement
paste and stainless steels, are discussed.
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