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RESUMO

Foram feitos recozimentos isotémmicos e lineares antes, durante

e ap6s irradiacdo com néutrons do reator TEAR-1, entre 400 e 500°C em at-
mosfera de argonio, com as seguintes amostras: 1) FeNi (50-50%at.); 2)
FeNiMo (50-50%at.+50ppm); 3) FeNiCr (49,95-49,95-0,1%at.); 4) FeNiCr (
49,75-49,75-0,5%at.). A desacomodacdo da permeabilidade inicial foi acom-
panhada pelo Efeito Magnético Posterior (EMP), que permite a determinacio
das constantes de tempo, energias de ativacao e temperaturas de Curie.Foi
avaliada quantitativamente a supersaturagao de lacunas, mostrando que o
EMP pode ser usado como método pratico de selecao de materiais.

: Algumas observacoes foram feitas para a amostra n® 4, que apre -
sentou pronunciadas anomalias na permeabilidade inicial
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1. Introducdo

Pode-se criar defeitos em um metal ou liga submetendo-o a irra-
diacao com particulas energéticas, tais como néutrons, ions, eletrons. Os
defeitos mais simples s3o as lacunas e os intersticiais. Esses defeitos
podem se associar para formar aglomerados complexos, incluindo neste tipo
a formagcao de cavidades (voids), na qual resulta em um inchaco(swelling),
bem como em mudancas das propriedades mecanicas, elétricas e magnéticas
do material. O efeito do inchago torna-se critico em reatores de poténcia
comerciais apds alguns anos de uso. A formacdo de cavidades ocorre em um
intervalo de temperatura limitado. Para irradiacdo com néutrons em  agos
inoxiddveis este intervalo & aproximadamente 360 a 650°C (B=2]

Neste trabalho, visou-se o estudo de uma das condicoes basicas
para o crescimento de uma cavidade: a supersaturacao de lacunas. Para tal
foi empregada irradiacdo com néutrons do reator IEAR-1, do Instituto de E
nergia Atomica de Sdo Paulo, cujo fluxo instantaneo & 5 . 1012 n 27
Estudou-se a concentracdo de equilibrio das lacunas com e sem irradiacdo
durante recozimentos isotérmicos, dando informacGes sobre as energias de
ativacdo e a influéncia da irradiacdo com néutrons rapidos nas proprieda-
des magnéticas das ligas de FeNi.

2. Procedimento Experimental e Resultados Obtidos

A preocupagao principal durante o trabalho experimental € a de
simular as condigOes de irradiagcdo de um reator de poténcia. Para isto,
projetou-se e construiu-sé no IEA um dispositivo de irradiacdo com tempe-
ratura e atmosfera controlada, pemitindo assim a execugao de recozimen -
tos fora e dentro do carogo do reator IEAR-1.

Foram estudadas ligas de FeNi, pura e com impurezas, proximas da
camposigao FeNi (50-50%at.). A regido de temperatura explorada foi limita
da por dois fenomenos criticos, a saber: Temperatura de Curie (=510°C) e
Temperatura Critica da Transicdo Ordem-Desordem (5320°C). Neste intervalo
o sistema-€ clbico de face centrada, e corresponde a amplitude de tempera
tura tipica: 0,3 'I‘f a 0,5 Tf ('1‘f € a temperatura de fusao), na qual a for
macao de cavidades ocorre.

As amostras sdo de forma toroidal, com espessura 0,4 mm, diime-
tro externo de 17,4 mm e diametro interno de 11 mm. Elas foram preparadas
no Centro de Estudos Nucleares de Grenoble a partir de material de grande
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pureza da Johnson Mathey, refinadas por fusdo por zonas. Suas composigoes
nominais e seus tratamentos térmicos iniciais sao os seguintes:
- amostra n® 1 - FeNi (50-50 %at.)

recozida a 900°C durante uma hora em hidrogénio e resfriada lentamente
- amostra n® 2 - FeNiMo (50-50 %$at. + 50 ppm)

recozida a 800°C durante uma hora em hidrogénio e resfriada lentamente
- amostra n® 3 - FeNiCr (49,95-49,95-0,1 %at.)

recozida a 850°C durante 20 horas em hidrogénio
- amostra n® 4 - FeNiCr (49,75-49,75-0,5 %at.)

recozida a 850°C durante 20 horas em hidrogénio

A técnica empregada nas medidas & conhecida por Efeito Magnético
Posterior (EMP) (-4, 0 mecanismo que permite a deteccdo do movimento das
lacunas & a formacao de ordem direcional a curta distancia. Supoe-se que
a migracdo das lacunas permite a reorientacdo de pares atomicos. Este reo
rientagao € comandada pela imantacdo espontanea que progressivamente esta
belece a ordem a curta distancia, da qual resulta a formacao de uma aniso
tropia interna. Apds a desimantagdo, durante o processo de relaxacio iso-
térmica, as paredes de Bloch sdo solicitadas por um campo magnético fraco
e alternado. Em consequéncia disto ocorre uma progressiva imobilizagdo
das paredes de Bloch permitindo a deteccao de um decréscimo da permeabili
dade magnética inicial.

Uma vez estabelecida a ordem direcional a curta distancia a uma
dada temperatura, esta ordem deve ser completamente destruida. Durante os
recozimentos isotérmicos as amostras recebem a seguinte sequéncia:

- eleva-se a temperatura da amostra a uma temperatura acima do ponto de
Curie, ocorrendo desta maneira uma desimantacdo térmica

- aplica-se um campo magnético de desimantacdo (= 30 Oe) até a amostra a-
tingir a temperatura de recozimento, assegurando desta forma o estado
desordenado

- uma vez estabilizada a temperatura de recozimento, a amostra € desiman-
tada e aplica-se um campo magnético fraco (= 0,5 m0e) e alternado (35
Hz) que provoca deslocamentos reversiveis das paredes de Bloch (regido
de Rayleigh) e a medida do processo de desacomodacao. N

As constantesde tempo foram calculadas pelo método de
Brissonneau®) . Deste parametro € possivel obter quantitativamente a su -
persaturacao de lacunas 10,

w

A aparelhagem & um conjunto classico de medida do FMP, consistin
do basicamente de: detecgdo sincrona (amplificador Lock-in), regulador de
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temperatura e forno de recozimento com temperatura e atmosfera controlada,
Das tabelas 1 e 2, constam as temperaturas de Curie e as ener -
gias de ativac@o para as amostras 1,2 e 3.

£ &) 7 ey T, °e)
amostra <
antes da durante a depois da
irradiacdo irradiacao irradiacdo
F(?,%'fso -y 505 + 3 517 + 2 511+ 4
FeNiMo ;
(50-50 $at. + SOppm) 508 + 1 504 + 1
Iiigigg-m St ae s | eE 2 513 + 2 517 + 4
Tabela 1. Temperaturas de Curie
E, (eV) E,(eV) B, (V)
mmostra: antes da_ durante a depois da
irradiacao irradiacao irradiacao
lzggfso o 3,06 + 0,21 |1,41 0,10 {2,13 + 0,15
lzggf's‘g sat. + Sopgm) | 230 £ 0,16 1,25 £ 0,09
I(:igfgg-w,gs-o,l fat.) | 1545 ¢ 0,11 10,30 £ 0,02

Tabela 2. Energias de ativagao

A energia de ativacdo de FeNi (50-50 %at.) sem irradiacdo foi de
terminada dos métodos FMP e anisotropia magnética. Durante a irradiacio,
ela foi determinada pelo EMP no reator Melousine de Grenoble ) , dando re
sultados compariveis aos obtidos no presente trabalho.
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A figura 1 mostra uma comparacio entre as curvas log T X »1/.'1. pa-

ra as amostras n® 1, 2 e 3.

i
4 Antes da irradiacao
5+ a) FeNi (50-50 %at.)
a
/ ’/b e E, = (3,06 £ 0,21) eV
| / // b) FeNiMo (50-50 $at. + 50 ppm)
// E, = (2,30 & 0,16) eV
/” c) FeNiCr (49,95-49,95-0,1 %at.)
st E, = (1,45 £ 0,11) &V
Durante a irradiacao
i 2
— B =
k1 ./. d) FeNi (50-50 %at.)
- . E = (1,41 + 0,10) eV
< _J_v,/____—o——F a
e e e) FeNiMo (50-50 $at. + 50 ppm)
ir '/ Ea = (1,25 = 0,09) eV
£) FeNiCr (49,95-49,95-0,1 %at.)
e . o E, = (0,30 £ 0,02) &V
3 14 [ +[%f}
Figura 1. Energias de ativacdo das amostras n® 1, 2 e 3 com e
sem irradiacdo neutronica.
3. Discussao
A figura 2 mostra duas curvas de desacomodacido da permeabilidade
magnética inicial obtida com a amostra n® 1, antes e durante a irradiac3o,
r a 480°C. Na figura, nota-se claramente a aceleracdo da difusdo induzida
por néutrons rdpidos durante um recozimento isotémmico.
£
Me
o
Amostra n® 1
A FeNi (50-50 $at.) &
“1\. : a) antes da irradiagao
\'\.\
\ b b) durante a irradiacao
G oo Ghes  Sam 40 e 2@

T = 480°C
Figura 2. Aceleracdo da difus@o induzida por néutrons rapidos
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i , a) FeNi (50-50 %at.)
@ '
-r \ b) FeNiMo (50-50 $at. + 50 ppm)
c) FeNiCr (49,95-49,95-0,1 %at.)

400 3 440 ) 4% Tx)

Figura 3. Supersaturacao de lacunas para as amostras n? 1,2 e 3

Pelas trés curvas, nota-se um decréscimo acentuado na supersatu-
ragao com o aumento de temperatura. Esta reducfo nos valores pode ser ex-
plicada pelo fato de que a concentracdo das lacunas t€mmicas tende aos va
lores das lacumas induzidas pela irradiacZo, com a temperatura crescente,
mmmmvﬂm&mumo. Nota-se também que aa
digdo de Cr e Mo na liga FeNi possuem efeitos opostos em relacdo a super-
saturagao de lacunas. A disparidade deste caomportamento nao tem uma expli
cacdo simples, todavia o seguinte deve ser levado em consideracdc. As im-
purezas de Mo devido ao seu grande tamanho, distorcem a rede cristalina.
formando desta maneira sumidouros para defeitos puntiformes {nrincipalmen
te laamas) produzidos termicamente e por irradiacdo. Em altas temperatu-
ras (400-500°CY os aglomerados de lacunas que se formam ao redor destes
sumidouros comecam a se desinmtegrar, introduzindo lacunas adicionais na
rede, modificando a concentracao de lacunas livres. Por algum mecanismo
os dtomos de Mo atenusm a aniquilacao de lacunas produzidas pels irradia-
¢do, dando como resultado uma supersaturacao maior que o FeNi puro. No ca
so do Cr, nota-se que ele tem um efeito estabilizador da supersaturacdo
mmgﬂﬂQCnreh;iomFdﬁ, e para temperaturas maiores os valo
res da supersaturacao tendem a se confundir.

O resultado obtido com o Cr possui um destaque: este fato apre -
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senta um interesse tanto para a tecnologia como para o estudo fundamental

devendo ser dedicado grande esforco no sentido de encontrar elementos que
inibam a supersaturacao de lacunas e consequentemente a formagao de cavi-
dades. Por exemplo, existem evidéncias experimentais de que o NiGbio tem

uma funcdo estabilizadora em acos inoxidaveis ®)

. Este procedimento expe-
rimental ora descrito pode servir como um método prévio de selecdo de ma-
teriais mais adequados para a Tecnologia Muclear, utilizando fluéncias re
lativamente baixas (= 1017 n cm_z), facilmente alcancaveis no reator IEA-
R-1 em algumas horas de irradiacao. Pode-se obter resultados prévios im -
portantes sobre a adequacdo de materiais sem recorrer a testes com fluén-
cias de 10° 2 1023 n en™% (onde as cavidades ocorrem).

0 mesmo procedimento experimental foi feito com a amostra n® 4,
no sentido de verificar a influéncia de quantidades diferentes de Cr na
liga FeNi. A {nica analogia com os resultados prévios foi um recozimento
linear, o qual mostrou um Efeito Hopkinson pronunciado e uma Temperatura
de Curie de (483 2)°C. Depois de um recozimento a 600°C durante 16 ho -
ras em argonio, permaneceu uma pequena indicacio da transicao magnética
para esta mesma temperatura. Durante a irradiacao, bem como depois, a per
meabilidade inicial mostrou um aumento continuo sem qualquer transicao ma
magnética, como pode ser visto na figura 4 (amostra n® 4a). Temperaturas

maiores nao foram exploradas devido o suporte de amostras ser de aluminio,

»
- Amostra n® 4a
FeNiCr (49,75-49,75-0,5 %at.)
doo - Antes do recozimento a 600°C
& a) antes da irradiagdo
so0- j Depois do recozimento a 600°C
b) antes da irradiacao
ol A c) durante a irradiacdo
/./ & d) depois da irradiaciio
/'/‘ 'L. %
A e g
o=
ﬁﬁ:—-—-——..’_./——'-f’.'/"/‘
o ﬂ:.'-n-".—.: 1 i i .
° ) 200 80 4w 60 T(e)

Figura 4. Subidas lineares com a amostra n°® 4a
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A reprodutividade foi testada com outra amostra (amostra n® 4b),
de mesma composicao e tratamento térmico inicial, dando o mesmo comporta-
mento.
Apds 19 meses, a amostra n°® 4a foi preparada novamente para estu
do. Foram efetuadas subidas lineares de temperatura intercaladas por um
recozimento a 600°C, conforme figura 5.

n

3004
} Amostra n® 4a
il FeNiCr (49,75-49,75-0,5 %at.)
/ Apos 19 meses das exmeriéncias rea-
v d
y lizadas conforme fig. 4
il /.// a) antes do recozimento a 600°C
i b) depois do recozimento a 600°C
v
oL /./b'/.t,"
'/‘/’
"./'/ 3 e
oo c:» a:n Sll” 1:-7 5’” )

Figura 5. Subidas lineares com a amostra n°® 4a

Nota-se que o aparecimento da transicao incompleta depois do re-
cozimento a 600°C e inibida durante e apds a irradiacdo, teve sua condi -
cao inicial praticamente restaurada, e depois de um novo recozimento a
600°C a mesma transicao incompleta ocorreu. Este fato sugere que durante
o recozimento a 600°C podem ocorrer mudangas estruturais, seguidas de um
processo de relaxacdo, o qual € bastante lento, e que restaura as condi -
goes iniciais. Durante o recozimento a 600°C podem ser produzidos na amos
tra aglomerados do tipo Ni3Cr ou FeNi3, assumindo-se que estes aglomera -
dos s3o pequenos nicleos de material ordenado em uma matriz desordenada .
Pode-se dizer também que estes aglomerados possuem imantacOes intrinsecas
diferentes da matriz desordenada, € que os contornos entre o material or-
denado e desordenado sao regices de energias maiores e fontes de tensdes
internas, atuando como obstaculos para as paredes de Bloch. Isto explica-
ria o comportamento anomalo da permeabilidade, dividindo-a em duas contri

N T MR

IR



D 11.9
buicoes: transicdo magnética normal da liga FeNiCr e ferromagnetismo rema
nente devido a nucleacdo dos aglomerados ordenados, com um ponto de Curle
mais alto.

Com a finalidade de atingir temperaturas maiores, foi preparada
uma terceira amostra (amostra n® 4c), idéntica 3s anteriores, em suporte
de latao. Foram efetuadas subidas lineares de temperatura, intercaladas
por um recozimento a 600°C durante 16 horas. A figura 6 mostra que nio
houve mudanca no comportamento da permeabilidade durante as subidas 1i -
neares, com temperaturas de Curie de (487 + S)OC e (483 + 1)°C correspon-
dentes respectivamente a antes e depois deste recozimento a 600°C.

M
Amostra n® 4c
S FeNiCr (49,75-49,75-0,5 %at.)
Suporte de amostra: latdo
; a) antes do recozimento a 600°C
2 4 b) depois do recozimento a 600°C
b,/‘/~ /
—
— /
& Prd
Sy [
sof p——
0 N " s N N
) 100 a00 Boo 400 600 Tiecy

Figura 6. Subidas lineares com a amostra n® 4c

Esta mesma amostra foi preparada em suporte de alumino anodizado
sendo efetuadas subidas lineares de temperatura intercaladas de um novo
recozimento a 600°C.durante 16 horas. Estas subidas lineares de temperatu
ra nao mostraram nenhuma mudanga no comportamento da permeabilidade, con-
forme figura 7, com temperaturas de Curie de (484 + 1)°C para antes e dar
pois do recozimento a 600°C. Nota-se que tanto no suporte de latao como
no de aluminio anodizado o comportamento da permeabilidade inicial n3o so
freu mudangas.

Uma terceira troca de suporte foi efetuada com esta amostra: co-
mo no caso das amostras 4a e 4b, foi utilizado de alumfnio sem anodizagio,
Foram feitas subidas lineares de temperatura intercaladas de um recozimen
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Amostra n°® 4c

FeNiCr (49,75-49,75-0,5 %at.)

Suporte de amostra:.aluminio anodiza
do

a) antes do recozimento a 600°C

b) depois do recozimento a 600°C

Figura 7. Subidas lineares com a amostra n® 4c

»
8oL
400 |- +
s
b _.—
—
/‘
—— i <
o /
so| ’/”,»—"
__.—-—'/‘
——
o A 1 1 4 I
° iso 300 800 400 Soo e)
M
8o}
/
&
{0} ‘/
b
A/
- 4
/./ /
s
b-”‘/‘ /
sof JL
o, —
4
o i A i T

Amostra n® 4c

FeNiCr (49,75-49,75-0,5 %at.)

Suporte de amostra: aluminio sem
anodizacao

a) antes do recozimento a 600°C

b) apds o recozimento a 600°C

Figura 8. Subidas lineares com a amostra n? 4c

to a 600°C durante 16 horas. Antes deste recozimento a 600°C ocorreu uma
transigdo completa, com temperatura de Curie de (486 + 1)°C, e depois do
recozimento, na mesma temperatura existe uma transicao incampleta, confn:
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me figura 8. Este fato sugere uma reacao de superficie entre o aluminio
do suporte e a amostra, pois o recozimento a 600°C & relativamente proxi-
mo ao ponto de fusao do aluminio.

Estao sendo feitas experiéncias complementares no sentido de
melhor explicar o comportamento da permeabilidade da liga FeNiCr.
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