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RESUMO:

be T A

Ot parametros emvolvidos na transicao Ordem~desordem de NiCr (80~

20 % em peso) foram estudados pelo metodo de resistividade eletrica, antes
e durante irradiacio meutronica no carogo do reator IPENR-1,Alem da carac-
terizagao das propriedades elitricas obtida com o proposito de atender as
aplicacoes tecnoldgicas, os estudos de cunho fundamental foram realizados
por meio de recozimentos isotérmicos e lineares durante irradiacao,estudan
 do-se a evolucao de p (resistividade) com o t {(tempo de jrradiagao) nos
recozimentos isotermicos e de p ¢om T (temperatura em ©C} nos recozimen=
tos lineares. Obteve-se T = (536 + 4) °C onde T e a températura criti=
ca de transigao ordem~desorden e B = (1,36 + '0,14) eV onde Ea e a ener-—

<

gia de migragao de lacumnas.
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1. INTRODUGAO,

0 presente trabalho visa dar uma contribuigao a tecnologia e cien-
cia dos materldlq utilizando e desenvolvendo novos metodos de qelegao e con
trole de qualidade, pr1nc1pa1mente dos materiais de interesse em tecnologia
nuclear. Para tanto, utilizou-se o metodo de resistividade para a obtengao
de uma caracterizagao das propriedades eletricas bem como estudos de danos

i o . o) .
de irradiagao em condigoes que simulem as de reatores-de potencia. Dessa

forma, estudou-se a transicao ordem~desordem como um dos processos de mudan

¢a estrutural,

Transicao Ordem-desordem & um processo fisico durante o qual uma
liga metdlica binaria passa de um estado crdenado para um estado desordena-
do ou vice-versa, sendo .a ordem caracterizada com todos os atomos distri-
1). Define~se 0 < n ¢ 1 como para-
metro de ordem a longo alcance (OLA) e 0 € T ¢ 1 como parametro de ordem a
curto alcance (OCA). Assim n =0 e £ = 0 para o estado de cbmpleta desor-
den e n=1et¢ =1 para o estado de completa ordem, 7

Qutros metodos sao tambem usados na Krea de Danos de Radlagao do

(2y, (3

IPEN o que podera ser visto nas referencias

2. AMOSTRAS. g :
g at,) e NiCr(80-20 Z em peso)

o

As ligas estudadas foram FeNi(50-50
0 estudo feito com a liga FeNi, tinha como objetive confirmar uma parte do

(4)

trabalho realizado por Marchand" /. As amostras dessa liga de procedencia
da Johnson-Mattey, foram recozidas durante 1 hora em atmosfera de He a 1100
oC, e, em seguida temperadas. Os resultados obtidos com essas amostras,con—
cordam plenamente com os obtidos por Marchdnd( )
As amostras de NiCr(80-20 7 em peso) de fabricagao nacional, foram

submetidas a uma trefilacao para reduzir o diametro do fio cilindrico de 3

mm para 1 mm com secgao quadrada, dando uma reducao de area de seccao trans

(5),(6)

versal de aproximadamente 857 . Isto foi feito para se obter as carac

terizacoes das propriedades el@tricas segundo as normas da ASTM B 70-56 e

B 6349, Apos essa trefilacao, foram feitos recozimentos a 900 °C em atmos

fera de Argonio e em seguida temperadas, objetivando dessa forma, aliviar
as tenspes criadas pela deformacao e ter o mesmo estado imicial em todas as
amostras, caracterizado por uma alta concentracac de lacumas, A figura 1 i-

(7)

lustra uma diagrama de fases dado por Hamsen''’, Observa-se que nas ligas
de NiCr de composicao compreendida entre 70 e 80 7 de Ni a temperatura pro-—
xima de 540 og¢, ha uma transformaggo, suposte como ordem~desordem baseada
na composigao NiBCr (77,2 % em peso de Ni)., O principal objetivo deste tra-
balho & definiy essa transigao e obter a temperatura em que ela ocorre.
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Elemento % em pesou
Ni 79,500
Cr 18,800 ‘

¢ : 140
51 1,020
Mn 0,030
T 0,012

! 0,005
Ti 0,260
N 156 ppm
Al 0,060

Para os recozimentos lineares fora do carogo do reator, as amos—
tras foram montadas em suportes de Alumina e para todos os recozimentos rea
lizados no carogo do reator, as mesmas foram montadas em suportes de alumi-

nio anodizado.

3., PARTE EXPERIMENTAL.

. As medidas de p foram obtidas utilizando-se o método de 4 fios e
de um multimetro digitai de alta precisac (DANA mod.5800A) dotado de um mo-
dulo "OHMS CONVERTER". A temperatura foi controlada por um regulador Progra
mador RT-300, SETARAM que permite recozimentos isotérmicos com precisao de
+ 1 °C, Para irradiagao, utilizou-se de um dispositivo com formo e atmosfe-
ra conqrélada. "
4. RESULTADOS E DISCUSSKO.

0 grafico da figura 2 corresponde a caracterizacao das proprieda-
des elétricas de NiCr(80-20 Z em peso). Na figura 3 temse uma série de su-~
bidas e descidas de temperatura para uma mesma amostra no estado inicial en
cruado (sem tratamento tErmicoj.'Observawse nessas figuras uma anomalia no
comportamento de p em funggo de T, porque como e sabido, uma amostra no es-
tado- ordenado apresenta uma resistividade mencr que no estado desordena-
dO(S). Neste caso, a amostra foi submetida a uma trefilacao que reduziu a
area de secgao transversal do fio em cerca de 85%, portanto um encruamento
consideravel, Neste estado, denominado encruado, foi feito um primeiro re=
cozimento linear a uma taxa de ~3 °C/min tanto no sentido ascendente como
descendente da temperatura. O resultado fbi o seguinte; a resistividade

~

cresceu com T ate aproximadamente 510°C para em seguida decrescer ate T ~

i




- o
7500C para depois crescer novamente com T; na descida, seu valor, a tempe-

ratura ambiente, resultou ser mais alto. Neste aspecto e que surge a anoma

i - . L3
lia. A amostra encruada encontra-se mo estado desordenado. Apos o primelro

- ¢
recozimento, atinge um certo grau de ordem e, esperava-se que o valor de p

fosse menor que aquele do estado desordenado, porém obteve—-se um valor apro

ximadamente 14 % maior, a temperatura ambiente. Outras subidas e descidas,
levaram p a uma saturacao em que os valores coincidem tanto na subida como
na descida.

Um dos primeiros autores que observou éste fencmeno foi Yano(g)que
atraves de medidas de resistividade supos tratar-se de uma transformacao
ordem~desordem numa temperatura de aprdximadamente 540°C baseada na compo-
sigao NiBCr (77,2 Z Ni em peso): Este mesmo comportamento de p com T,obtido

(10)

aqui, foi observado por Taylor que para cenfirmar tratar-se de um fe-
nomeno de transicao ordem-desordem, efetuou estudos de Raios X e medidas de
_calor especifico. Determinou a temperatura critica como sendo (Tc = (544 +
4) °C com as medidas de calor especifico.

Considerando que a irradiagao neutronica acelera o processo de or=

(8)

denacao em uma liga , efetuou-se um grafico {figura 4) que compara os T€

cozimentos lineares de 3 amostras recozidas a 900°C e em seguida temperadas
(portanto deso;denadas). 0 comportamento dessas curvas expressa claramente

o acordo com o que foi dito acima. A curva a representa o crescimento de p
com T, sem irradiagao, a curva b, durante irradiagao, revela um crescimento
de p com T por valores um pouco maiores que os da curva a e a curva c,apds
6 horas de irradiagao, sendo 3 h a .590°C, 2 h a 5500C e 1 h a 5209C,mostra
p crescendo com T por valores maiores ainda que os da curva b. Portanto, a
medida que a ordenacgao na liga N13C1 se processa, a resistividade aumenta.

Em vistz do que foi exposto acima, pode-se formular uma hipotese
relativamente aos recozimentos isotérmicos durante irradiagao neutronica.
Espera—se que nesses recozimentos a resistividade aumente. Serao considera-
dos agora as analises dos recozimentos isotérmicos.

As figuras 5 e 6 ilustram as cinéticas realizadas durante irradia-
¢20. As curvas constantes da figura 5 referem—se a amostras virgens, isto
€, cada cinética corresponde a uma amostra e todas as amostras com mesmo es
tado inicial (desordenado). As curvas da flgurd 6 foram cbtidas com uma un1
ca amostra. Observa-se nessas figuras que ‘recozimentos isoteérmicos acima de
T ~ 5409C revelam uma queda na resistividade nos primeiros instantes do

‘recozimento para em seguida voltar a crescer. Como neste caso o recozimento
foi realizado com amostras virgens e, portanto, com grande concentracao de
lacunas, supoe-se que nos primeiros instantes do recozimento uma grande

quantidade de lacunas e aniquilada pela migracao para os sumidouros fixos e

e iy



pela recombinacao lacuna-intersticial que provoca uma queda na resistivi

- 3

dade. Ocorre tambem nesses instantes iniciais do recozimento uma migracao
de lacunas caracterizada pela troca de posicoes dos atomos da estrutura
cristalina, consequentemente havera o estabelecimento de ordem a curto al-
cance (0CA), embora com 0 < ¥ << 1, e que contribui com uma pequena par-~
cela para o aumento de p e que se destaca a medida que o recozimento se
processa, pois a concentragao de lacunas em excesso diminui consideravel-
. - o . -
mente, ficando ainda presente a migracao de lacunas devida as trocas de

: ‘ (11 12
p051goes entre os atomos ) ( ).

Por outro lado, recozimentos isotérmi-
cos com a temperatura abaixo de T ~ 540 ©C mostram que a resistividade
cresce a medida que o recozimento  se ﬁrocessa. Aqui também tem—se presen—
te a an1qu11agao de lacunas pela migragao aos sumidouros fixos e recombina-
gao lacuna-intersticial, porém a contribuicao maior para a resistividade,

provem da migragao de lacunas devida as trocas de p051noes que em virtude

-de T < 5400C ocupam os lugares na esnrutura ceristalina de tal forma a ter-—

ge o estabelecimento de ordem a longo alcdnce (OLA) e a curto alcance (0OCA)
ambos em graus qon51d§ravcls,quc podem ser expressos como 0 << n < 1 e
0 << g < 1, respectivamente. A figura 7 representa os dados das figuras 6 e
7 normallzados.- 7 ; .

Em termos do que f01 dito acima e baseando-se nos graficos da figu
ra 5, pede-se estabelecer que a temperatura critica de transicac ordem—de-
sordem de NiCr(80-20 % em peso) esta, entre 540 e 532 ©C, portanto:

T, = (536 * %) oo,

(10)

Como jE foi citado acima, Taylor
sando as curvas das figuras 2, 3 e 4, pode-se ter outra evidéncia da exis-
tencia de T, As amostras de NiCr consisten principalmentg'de 79,57 de Ni
e 18,87 de Cr, conforme & tabela I, o que leva a admitir a existéncia da fa
se Nier de estrutura cfé na faixa de 70 a 80 % de Ni, de acordo com o
diagrama de fases da figura 1 e de acordo também com Taylor e Floyd(lg).
De acordo com.o diagrama de fases, supoem=-se que nfo existem fases diferen
tes acima e abaixo de T = 5400C, Isto leva a interpretar os recozimentos
lineares das figuras 2, 3 e 4 da seguinte maneira: i) temperatura entre a

ambiente e T ~ 5359C - figura &4 - No inicio do recozimento a amostra emcon=

tra~se desordenada. Tem-se entdo para a resistividade a expressao:

P + + ’
B P° T Pogn *- Foua

obteve Tc = 544 + 4) °C.Anali

e,

e
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onde: a) p' contém as parcelas devidas 3s interagoes elétron-fonon, ele-
tron~elétron, eletron-spin, mais a resistividade residual e a re
sistividade devida as impurezas,

b) a resistividade devida ao grau de OLA,

PoLA

¢} Poca |
seja sempre crescente com a temperatura, verifica-se que as parcelas PocA +

e
3 a resistividade devida ao grau de OCA. Admitindo-se que p'

PoLA contribuem para o aumento de p, porque em temperaturas T < 535 QC.
ocorrem os dois tipos de ordenacao a lonéo e a cutrto alcance, ii) tempera-
tura maior que 5350C = figura 4 - Neste caso, a OLA deixa de existir com-
pletamente e ha uma desordenagao a curto alcance ainda presente e, como.cen
sequencia p decre§ce, porque pOLA_= 0 e‘pocA decresce significativamente.
Portanto, pode-se estabelecer por meio da . figura 4 que T -= {535 ¢ &) 9C,
Utilizando-se agora das curvas T = 591, 566, 560 e 540°C, da figu-
ra 5, determina-se a energia de ativacgao para o processo‘de_aniquilaggo de

lacunas que contribui para o decr@scimo de p como sendo:
Ea = (1,36 + 0,14) eV,

o que esta de acordo com o valor obtido para uma liga semelhante (Fe3A1)
por Feder e Cahn(la). 7
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