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RESUMEN

Palabras Clave: recipiente a presion, aceros, fragilizacion por irradiacion, efecto flujo.

Entre los componentes pasibles del dafio por radiacion en los reactores nucleares esta
el recipiente a presion (RPR) de una Central como Atucha Il, realizado con un acero ferritico
bajo la denominacion A/SA-508 Gr. 3 Cl. 1. Por radiacion neutronica un recipiente a presion
fragiliza de modo tal que, bajo ciertas condiciones accidentales, se puede producir su rotura
catastrofica.

Para garantizar la integridad de los RPR se realizan programas de vigilancia; ademas,
y para anticipar los efectos, se irradian muestras del acero en forma muy acelerada en
reactores experimentales.

Los ensayos acelerados no garantizan que el dafio por radiacion sea similar al sufrido por
el recipiente durante su vida en servicio ya que hay propiedades que dependen, entre otros
factores, de la difusion de aleantes y/o impurezas, o sea de la intensidad de la irradiacion y del
tiempo.

Para probar esto, en los Laboratorios del grupo Dafio por Radiacién del Departamento
Estructura y Comportamiento de la Gerencia de Materiales de CNEA se disefid y construyo
una instalacion en el Reactor RA1 del Centro Atomico Constituyentes para irradiar un acero
similar al que constituye el RPR de la central Atucha Il. Se llevaron a cabo dos irradiaciones
con distintas aceleraciones en condiciones estrictas de espectro neutrénico y temperatura y se
realizaron los ensayos mecanicos. Para esta tesis, se planifico y se esta llevando a cabo una
tercera irradiacion del mismo material con un factor de avance menor a los anteriores, para lo
cual se redisefio el dispositivo de irradiacion (loop) y el portaprobetas.

Una técnica basada en las propiedades magnéticas del material, se aplicé al material
irradiado previamente para relacionar los resultados mecanicos con la microestructura
desarrollada. Las técnicas magnéticas constituyen alternativas experimentales para los
programas de vigilancia de los RPR, ya que requieren menor cantidad de material y pueden
implementarse “in situ”.

De los resultados obtenidos a través de tratamientos térmicos se desprende que la
formacion de precipitados inducida por la radiacion es la componente principal de las
variaciones del comportamiento magnético y de la fragilizacion.

Siguiendo esta linea, el ensayo de punzonado, SPT, o Small Punch Test, es un
procedimiento practicamente no destructivo en virtud del tamafio reducido de las probetas y
permite valorar las propiedades mecénicas de los materiales; en particular para esta tesis se
desarroll6 el equipamiento y se aplicé al acero del RPR obteniéndose buena relacion con los
ensayos tradicionales.



ABSTRACT
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Among the components exposed to radiation damage in nuclear reactors is the
pressure vessel (RPV) of Atucha Il Nuclear Power Plant, it is made of ferritic steel A/SA-508
Gr. 3 Cl. 1. Neutron irradiation embrittles the pressure vessel so that, under certain accident
conditions, it can produce its catastrophic failure.

To ensure the integrity of the RPV, surveillance programs are carried out. Steel
samples are irradiated in an accelerated way in research reactors to anticipate the effects.

The accelerated tests do not guarantee that radiation damage is similar to that suffered
by the vessel during its life as there are properties that depend, among other factors, on the
diffusion of alloying elements and/or impurities, the intensity and duration of the irradiation.

To perform this assessment in the Radiation Damage Laboratory CNEA, it was
designed and built a facility in the RA1 Research Reactor at Constituyentes Atomic Center.
Two irradiations were carried out with different lead factors under strict temperature
conditions and neutron spectrum and mechanical tests were performed. For this thesis, it was
scheduled and it is currently being conducted a third irradiation of the same material with a
lead factor of less than the former irradiation, for which the irradiation device (loop) and the
specimen holder were redesigned.

A technique based on the magnetic properties of the material applied to the previously
irradiated material to relate mechanical results to the microstructure developed. The magnetic
techniques are experimental alternatives for the RPV surveillance programs because they
require less material and can be implemented "in situ".

From the results obtained through heat treatment it is seen that the formation of
precipitates induced by radiation is the main component of the variations in the magnetic
behavior and embrittlement.

In this line, SPT, or Small Punch Test, is essentially a non-destructive procedure due
to small size of the test samples and it allows to assess the mechanical properties of materials;
in particular for this thesis the equipment was developed and applied to RPV steel obtaining
good relationship with conventional tests.
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ABREVIATURAS Y ACRONIMOS

ARN: Autoridad Regulatoria Nuclear de Argentina.
ASTM: American Society for Testing and Materials

BWR: Boiling Water Reactors, reactores nucleares que funcionan con agua en estado de
ebullicion.

CAC: Centro Atomico Constituyentes de CNEA

CAE: Centro Atomico Ezeiza de CNEA

CNEA: Comisién Nacional de Energia Atémica.

CELCA: Celdas Calientes; Instalacion en el CAE para trabajar con material altamente activo.

CRP: Copper Rich Precipitates, precipitados ricos en cobre (representa a todos los
precipitados aun los ricos en otros aleantes).

DBTT: Ductil-Brittle Transition Temperature, temperatura de transicion ductil-fragil.

DPA: Displacement Per Atom: nimero de atomos desplazados en una cascada de
desplazamientos con respecto al nimero total de &tomos.

FA: Factor de avance; aceleracion de la irradiacion para adelantar los posibles fenémenos que
pueden ocurrir en algun lugar de un reactor.

IAEA: Agencia Internacional de Energia Atomica.
LAPEP: Laboratorio para ensayos pos-irradiacion, ubicado en el CAE.
LOCA: (Lost of Coolant Accident), accidente por pérdida de refrigerante.

LWR: Light Water Reactors. Reactores presurizados que son moderados y refrigerados con
agua liviana (H20)

MTR: Materials Testing Reactor; reactor para prueba de materiales y otros usos distintos de
generar potencia aprovechable.

NRT: Norgett-Robinson-Torrens, modelo adoptado por la IAEA para determinar el nUmero
de atomos desplazados en una irradiacion.

PHWR: Pressure Heavy Water Reactor, un PWR pero que funciona con agua pesada (D20).

PKA: Primary Knock-on Atom; primer atomo chocado por un neutron y que inicia la cascada
de desplazamientos.



PTS: Pressurized Thermal Shock; choque térmico producido por el ingreso de agua fria para
controlar la temperatura del reactor cuando aun esta bajo presion.

PWR: Pressure Water Reactors: reactores nucleares que funcionan con agua en estado liquido
bajo presion.

RA-1 6 RAL: Primer reactor nuclear experimental construido en Argentina.

RPR: recipiente a presion de reactor; RPV (Reactor Pressure Vessel).

SMD: Stable Matrix Defects, defectos creados por el impacto de los neutrones en un material.
SPT: Small Punch Test.

TEM: Transmision Electron Microscopy

UMD: Unstable Matrix Defects, SMD que van modificandose a medida que progresa la
irradiacion.

USE: Upper Shelf Energy, Energia maxima absorbida en un ensayo Charpy.
VVSM: Magnetometria de muestra vibrante.

ATT: corrimiento de la temperatura de transicion ductil-fragil medida a 41 Joules de energia
absorbida.
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CAPITULO I - Antecedentes

CAPITULO |
ANTECEDENTES

1.1 Introduccion

Los aceros ferriticos que se usan para construir recipientes a presion (RPR) de
Centrales Nucleares sufren una degradacion en sus propiedades mecanicas®? durante el
servicio debido al ambiente neutrénico.

Si se irradia con neutrones una muestra de acero ferritico se incrementa la
tension de fluencia y se reduce la ductilidad; ademas, durante la vida de la Central
Nuclear se produce un corrimiento de la temperatura de transicién ddctil-fragil del
material (DBTT) hacia temperaturas mas altas. Esto se comprueba experimentalmente
analizando los resultados de los ensayos de impacto Charpy. Estos ensayos miden la
energia absorbida por la muestra durante el impacto, antes y después de la irradiacion.

g’ i
. .Q\ 1

Figura 1.1. Recipiente a presion para una Central Nuclear. Los espesores de las
paredes habitualmente oscilan entre 25 cmy 30 cm.

El estado de fragilizacion alcanzado por los aceros de recipientes a presion se
caracteriza reportando el valor de corrimiento de la temperatura de transicion ductil-
fragil (ATT) en el ensayo de impacto con probetas Charpy [Ver Capitulo 111]. Al
desplazarse la DBTT a valores mayores de temperatura pone al recipiente en
condiciones de fragilidad ya sea bajo determinadas condiciones de servicio o en el caso
que deba inyectarse agua a temperatura ambiente en caso de accidente (como la pérdida
abrupta de refrigerante).

Se han realizado numerosos trabajos de caracterizacion microestructural de
aceros de RPR*3456; estas observaciones han revelado precipitacion incrementada por
la radiaciéon, fundamentalmente de Cu, Ni y Mn’. Por primera vez Fisher et al.®®
propusieron un modelo de envejecimiento desarrollado por Russell y Brown® para
aplicarlo al endurecimiento y la fragilizacion de los RPR. Los modelos recientes de
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fragilizacion de RPR* incluyen una componente de endurecimiento por dispersion
basada en ese modelo pero modificado, para tener en cuenta el incremento de la
difusion producida por la sobresaturacion de vacancias como resultado de la radiacion.

Los defectos nanométricos que se desarrollan debido a la irradiacion pueden ser
asociados a dos formas dominantes de degradacion. Estos son los defectos estables en la
matriz (SMD), y los precipitados ricos en cobre (CRP) los cuales son fuente muy
importante de la fragilizacion del acero debido al endurecimiento que ellos
producen?>13:14,

También se conoce que la irradiacion provoca el aumento de la concentracion de
ciertos elementos dentro de unas capas nanométricas en los bordes de grano. Este
ultimo proceso no produce endurecimiento pero estd asociado con el desarrollo de
niveles crecientes de fractura intergranular por la segregacion principalmente del
fosforo en los bordes de grano, razén por la cual desde varias décadas atras se reduce el
contenido de fosforo en la composicién de los aceros de los recipientes a presion de las
centrales nucleares® .

1.2 Antecedentes sobre el efecto del flujo neutroénico

El efecto flujo o tasa de dosis no estd aun completamente demostrado®2,
Recientemente, se han realizado estudios sobre el endurecimiento por irradiacion de
materiales para RPR con diferentes composiciones que ponen en duda el efecto flujo*®.
En estos trabajos se estudian multiples aceros para RPR bajo diversas temperaturas y
sometidos a irradiacién neutrénica en distintos reactores con espectros neutrénicos
significativamente diferentes.

De acuerdo al estado actual del conocimiento, para espectros rapidos, el efecto
flujo depende del nivel de intensidad, donde el flujo rapido es definido como el nimero
de neutrones por m2y pors [n/m?s] para E > 1 MeV. Se identifican tres regiones niveles
bajos, intermedios y altos de intensidad para flujos rapidose9. En cada rango es
dominante un tipo especifico de mecanismo fisico:

a) las contribuciones térmicas al proceso difusivo de aleantes ricos en Cu-Mn-
Ni para bajos flujos,

b) la recombinacidn intersticial-vacancia en el rango intermedio y

c) la componente de defectos inestables en la matriz (UMD) domina para la
intensidad de flujo mas alta.

Para una baja intensidad de flujo neutronico rapido (E > 1 MeV), la dosis para
alcanzar el pico de endurecimiento por precipitados ricos en cobre (CRP) es una funcién
de la tasa de dosis. Esta baja intensidad de flujo es tipica de los Boiling Water Reactor
(BWR) y no de los Pressure Water Reactor (PWR)Y. Pero se debe destacar, sin
embargo, que esta condicion se cumple en la pared interna del recipiente a presién
(RPR) de un Presurizared Heavy Water Reactor (PHWR) como Atucha Il, dado el
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tamafio del recipiente del mismo (estd mas alejada del nicleo donde se originan los
neutrones).

Segin este modelo se necesita menos fluencia (menos tiempo de
funcionamiento) para alcanzar el maximo de endurecimiento por precipitacion
(probablemente la mayor fragilizacion) cuando los flujos son bajos, es decir en la
situacion real de los RPR.

Tanto el dafio de la matriz debido a la formacion durante la irradiacion de
aglomerados de defectos puntuales y lazos de dislocaciones (SMD) [ver CAP. 1], como
la formacion de precipitados ricos en cobre favorecida por la irradiacion (CRP), se
traducen en un incremento del ndmero de obstadculos para el movimiento de las
dislocaciones, lo que en Gltima instancia causa la fragilizacion.

Para determinar efectivamente si la tasa de dosis es relevante en el dafio y en el
consecuente comportamiento mecanico, es que las irradiaciones neutronicas se
realizaron en el mismo reactor variando Unicamente la intensidad de flujo. Es decir,
manteniendo invariable el espectro neutrénico y la temperatura de irradiacion.

1.3 Programas de vigilancia de los recipientes a presion en las centrales nucleares

La caracterizacion microestructural de los aceros de RPR utiliza un amplio rango
de técnicas experimentales, modelizacion y simulaciones atomisticas. Estas deben
complementar los datos obtenidos a través de programas de vigilancia, los cuales realizan
ensayos periodicos sobre material irradiado, obteniéndose informacion Gtil para predecir el
comportamiento a futuro. También se realizan irradiaciones del material en reactores
MTR, en lugares donde el flujo neutrénico normalmente es muy superior al que recibe el
RPR. Las extrapolaciones, como se vera, no siempre son confiables.

La mecénica de fractura se utiliza para establecer los limites de operacién de los
reactores. Los niveles de tenacidad de las planchas, los aros forjados y las soldaduras se
establecen a priori y, a través de programas de vigilancia, se determinan las variaciones de
los parametros definidos por norma. Las curvas de tenacidad en funcion de la temperatura
del material se contrastan durante toda la vida del reactor con el factor de intensidad de
tensiones para una determinada condicion de operacion (presion y temperatura).

Una condicion limite para la integridad del RPR es conocida como Pressurized
Thermal Shock (PTS) que puede ocurrir durante un transitorio severo en el sistema, tal
como un accidente de pérdida de refrigerante (LOCA, Lost Of Coolant Accident) o la
ruptura de una tuberia de vapor.

En estos casos, para evitar la fusion del nicleo, se inyecta agua a temperatura
ambiente, y esto pone al material en una condicion extrema de fragilidad, Figura. 1.2.

La norma ASTM, Standard Method for Surveillance of Neutron Radiation of
Reactor Pressure Vessel Steels (E 185-61) establece la metodologia seguida en la mayoria
de los paises con reactores tipo PWR, y, con los afios, fueron agregandose técnicas

3
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alternativas para ajustar los corrimientos de la DBTT, y se fijaron los limites superiores de
presion sobre los recipientes en funcion de la temperatura durante el calentamiento y
enfriamiento en términos de las predicciones para los diferentes periodos en servicio.

OUTLET A

PRESSURE

VESSEL STAINLESS

STEEL
CLADDING

{ LOW
ALLOY
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THERMAL
SHIELD —_

FLOW
BAFFLE

Figura 1.2. PTS (Choque térmico presurizado)

La incidencia de mecanismos como los descriptos en el comportamiento de
elementos estructurales de reactores sometidos a largas exposiciones a la radiacion, lleva a
desarrollar los programas de vigilancia sobre los recipientes a presion, cuyo objetivo
primordial es preservar la integridad de las plantas®?2,

Los programas de vigilancia se llevan a cabo en la mayoria de los reactores
mundo, Figura 1.6. Tanto Atucha | como Atucha Il no fueron disefiados con la
posibilidad de ubicar capsulas de vigilancia. Esto llevé a que los programas de control
para Atucha | fueran hechos en reactores experimentales (VAK, Loviisa, BR2) en donde
los flujos fueron hasta 800 veces superiores a los de las paredes internas del recipiente
del reactor RAL.

Sin embargo, se buscoé en su momento realizar un analisis dentro del reactor
Atucha | y se colocaron muestras en el fondo de los canales de refrigeracion.

Los especimenes de estos programas de vigilancia fueron irradiados en
ubicaciones en donde los espectros neutronicos fueron absolutamente diferentes a los de
la zona maés critica del reactor. Los resultados obtenidos en todos estos casos no fueron
concluyentes en cuanto a aseverar el estado del recipiente de Atucha I*°.

En el Laboratorio de Dafio por Radiacion se realizaron dos irradiaciones de un
acero similar al que compone el RPR de la central nuclear Atucha Il con dos factores de
avance, con el objetivo de analizar el efecto flujo en la fragilizacion de los RPR y
determinar si son conservativos los resultados de los ensayos realizados en reactores
experimentales a altos flujos y tiempos muchisimos mas cortos que los de la vida de una

4
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Central Nuclear. Los resultados obtenidos tienen una importancia fundamental para la
interpretacion del estado de fragilizacion de los aceros de RPR, para la seguridad de las
plantas y para la posible prolongacion de su vida util.

Para esta tesis se continud con el plan de irradiaciones con un factor de
avance aun menor y se continuaron los analisis magnéticos de probetas ya irradiadas
para obtener precisiones sobre los mecanismos actuantes en la fragilizacion de estos
aceros. En el Capitulo 4 se detallan los trabajos experimentales para realizar esta tercera
irradiacion.

qg—l—lvl—l—!—ﬂ—hl—l—i—l—m—l—f’ (@
T Pe—

Figura 1.6. Un reactor PWR y una capsula de vigilancia. La ubicacion de la capsula
de vigilancia es tal que el flujo neutrénico no es mayor que 3 veces el del &rea més
afectada por la radiacion en el RPR (ASTM, E 185- 02, E900-02)

1.4 El mecanismo de fractura de los materiales irradiados

La fractura ocurre cuando el factor de intensidad de tensiones en un material con
fisuras iguala o excede la resistencia del material a la falla (tenacidad a la fractura). La
tenacidad a la fractura es una propiedad del material para una dada condicion del
mismo. La fuerza que impulsa el crecimiento de una fisura es funcién de las tensiones
aplicadas, el tamafio de la fisura y factores de geometria de la pieza con fisuras.

La tenacidad esta afectada por factores externos como temperatura, ritmo de
aplicacion de las cargas y de ambiente: irradiacion neutronica, medio corrosivo, etc. y
propios del material como: composicion quimica/impurezas, tratamiento térmico, nivel
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de tensiones internas, método de fabricacion (método de soldadura, de trabajado
mecanico, etc.) y cambios metalUrgicos dependientes del tiempo-temperatura.

Es interesante comprobar las alteraciones producidas por la irradiacion en los
mecanismos de fractura de los aceros. A muy altas dosis, el esfuerzo de corte sobre los
planos de deslizamiento se hace tan grande que los cristales literalmente se separan. La
apariencia de caras planas interrumpidas por escalones muestra que el corte ocurre
sucesivamente a lo largo de planos paralelos y planos de interseccion dentro del cristal. El
aspecto es muy similar al clivaje pero la fractura es generada por deformacion de corte. El
desarrollo del mecanismo de fractura a muy altas fluencias esta caracterizado por un
confinamiento de la deformacion en bandas conocido como canalizacion de
dislocaciones.® 2!

Un acero no irradiado, en cambio, muestra usualmente una fractura ductil
transgranular con cavidades, que es el resultado de la aparicion de microporos en
inclusiones y el posterior crecimiento y coalescencia de estos poros.

En el caso de los recipientes a presion tanto la fluencia alcanzada durante el tiempo
normal de servicio como las temperaturas de trabajo hacen que el mecanismo de
canalizacion de dislocaciones sea improbable, sin embargo podria ser importante en el
caso de extension de vida de las centrales.

Bajo condiciones normales de operacion, el recipiente debe mantenerse en la
zona de comportamiento ductil, y las tensiones deben ser cuidadosamente controladas
durante el calentamiento y enfriamiento para evitar una fractura fragil. Por lo tanto, es
importante caracterizar la temperatura para la cual ocurre la transicion ductil-fragil.
Esta zona de transicion se observa en los ensayos de impacto Charpy y en los de
tenacidad a la fractura. Hay que tener en cuenta que en esta zona la fractura dominante
es la de clivaje que presenta una gran aleatoriedad intrinseca, por lo que la dispersion de
los datos es importante lo que hace dificil establecer una definicion Unica de la
temperatura de transicion, Figura 1.3

Energia de impacto

Temperatura

Figura 1.3. Zona de transicion de los materiales ferriticos

6
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Para las fracturas fragiles las tensiones locales cerca de una fisura dependen de
la tension aplicada o y de la raiz cuadrada de la longitud a de la fisura. La relacion se
Ilama factor de intensidad de tensiones??:

Ki= o (7 a)Y? [Mpa (m)¥?]

Su valor critico es el Kic que depende del material. Esta relacion se encuadra
dentro de un mecanismo de fractura elastica lineal.

Un ensayo clasico de tenacidad a la fractura es la medida en especimenes
compactos prefisurados de la carga vs el desplazamiento producido por la apertura de la
fisura. En la Figura 1.4 se muestra la configuracion tipica de un ensayo de tenacidad y su
relacion con las curvas Charpy.

Curva Charpy
\g
(=)
= @ '
£ 5 Irradiado

o Temperatura
2
(&)
e

[ =
[

©

o A

kS ART yor Irradiado

'S
e

@ | ASME K, =736.5+23.15 exp(0.036(T-RT,y;;))

Temperatura

Figura 1.4. Ensayo de tenacidad y relacion de la fragilizacion con un ensayo Charpy

El céalculo de la temperatura de transicion para el material irradiado supone que
la variacion de la tenacidad a la fractura con la fluencia neutrénica es la misma que la
sufrida por la energia de impacto Charpy en términos de temperatura de transicion, ver
Figura 1.4. Es decir, la determinacion de la tenacidad a la fractura del material irradiado
se realiza indirectamente a través del ensayo de impacto Charpy. Este método de
evaluacion de la tenacidad del material irradiado no es totalmente correcto, debido a que
se relacionan dos propiedades del material de distinta naturaleza, es decir, se relaciona
la variacion de la curva de tenacidad de fractura estatica, Kic, con la variacion de la
curva de impacto de caracter dindmico, a través del ATT a 41J.

Bajo irradiacién con neutrones rapidos los aceros de recipientes a presion
exhiben incremento en la tension de fluencia, una reduccion de la ductilidad y una
reduccién de la tenacidad caracterizada por el pardmetro Kic como se ve en la Figura
I.4. El endurecimiento del material produce a su vez un desplazamiento de la
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temperatura de transicion duactil fragil, que se puede explicar a través del diagrama de
Ludwig-Davidenkov, ver Figura 1.5. Segun este diagrama la fractura fragil ocurre
cuando el limite elastico excede la tension critica de clivaje. En este punto de
interseccion es donde se define la temperatura de transicion ddctil-fragil, DBTT.

s

Tension

Material Irradiado

Tension de fractura

™

Aumento del
Acy limite elastico
(endurecimiento)

AT  ==p Desplazamiento de la BDTT
(fragilizacion)

BDTT. BDTT

nimaga

Temperatura

Figura 1.5. Efecto de la irradiacion: Diagrama de Ludwig-Davidenkov

La iniciacion de la fluencia plastica en metales tanto irradiados como no
irradiados es controlada por la interaccién de las dislocaciones con los defectos?.

A lo largo del tiempo durante el cual se estudi6 el endurecimiento por
irradiacion, dos principales mecanismos de endurecimiento fueron propuestos. EI mas
reconocido es el endurecimiento de zona propuesto por Seeger?, que es conocido como
modelo de barreras dispersas. Las barreras, que bloquean el paso de las dislocaciones,
serian los lazos de dislocaciones con o sin fallas de apilamiento producido luego del
colapso de las cascadas (Ver Cap. Il). Es una forma modificada de la teoria de Orowan
para el salto de dislocaciones ancladas en obstaculos impenetrables. La tension de corte
para curvar un segmento de dislocacién es:

= a Gbll [Ec. 1.1]

donde G es el mddulo de corte, | la distancia entre obstaculos y « el pardmetro que
indica la “dureza” del obstaculo.

Para el caso de una distribucion al azar de obstaculos de diametro d y densidad
en volumen N, I= (Nd)*2, entonces = aGb(Nd)*?> . Suponiendo que cada neutrdn
produce un obstaculo, esto es, N proporcional a la fluencia neutronica, la dependencia
con la dosis puede escribirse como:

=K (pt)? [Ec. 1.2]
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en donde ¢ es el flujo neutronico y t el tiempo de irradiacion.

El otro modelo para el endurecimiento ha sido considerado en términos de la
formacion de nubes de defectos a lo largo de las dislocaciones presentes antes de la
irradiacion de modo que no pueden actuar como fuentes de nuevas dislocaciones?. O
sea, la deformacion plastica no puede iniciarse hasta que las dislocaciones se destraben
de la nube de defectos; la tensidén necesaria para esto es la tension de fluencia del cristal
irradiado. A este mecanismo se lo conoce como endurecimiento de fuente y da cuenta
de que parte de los aglomerados de defectos creados durante la radiacién son maoviles y
pueden migrar hacia las dislocaciones dificultando el proceso de fluencia.

Cualquiera de los mecanismos descriptos se condice con el comportamiento a
bajas dosis de la proporcionalidad del endurecimiento con la raiz cuadrada de la
fluencia. Puede variar para dosis mayores en donde el segundo mecanismo explica
mejor la canalizacion de dislocaciones evidenciada por el “yield drop” o caida brusca de
la tension. Cabe aclarar que las fluencias alcanzadas por las paredes del recipiente a
presion siempre estan por debajo de este fendmeno por lo que el modelo de barreras
dispersas se ajusta al comportamiento de los aceros.
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CAPITULO 11
EFECTO DE LA RADIACION NEUTRONICA EN LOS
MATERIALES

1.1 Introduccién

En este capitulo se introducen algunos conceptos generales sobre las
caracteristicas de los reactores motivo del desarrollo de esta tesis y sobre las causas del
deterioro de los materiales en el ambiente radiactivo en que funcionan.

I1.1.1 Algunos tipos de reactores: PWR y BWR

Un PWR es un reactor a agua presurizada (PressurizedWater Reactor, PWR); el
agua, que circula a través del nucleo y extrae el calor, es contenida dentro de un
recipiente a una presion elevada (15-16 MPa) que la mantiene en el estado liquido.
Posee un generador de vapor que, a través de un circuito secundario, lo envia a una
turbina; a este tipo de reactor se lo llama de ciclo indirecto ya que ese vapor proviene de
agua gue nunca estuvo en contacto con los elementos combustibles.

En un reactor a agua hirviente (Boiling Water Reactor, BWR), por el contrario,
el agua menos presurizada entra en ebullicion al contacto con los combustibles. La
mezcla de agua y de vapor asi creada es introducida en los separadores de vapor
situados en la parte superior de la vasija del reactor y, mientras la fase liquida es
reintroducida a la entrada del nGcleo, el vapor es enviado directamente a una turbina; es
lo que se llama ciclo directo.

Se economiza asi un generador de vapor y un circuito secundario; sin embargo,
esta relativa simplicidad tiene algunos inconvenientes: el flujo de calor extraido es mas
bajo que en un PWR, el manipuleo de los combustibles es mas complejo y existe un
riesgo de llevar productos radiactivos a las turbinas.

Cuando un PWR tiene como combustible el uranio natural, la moderacién se
hace con agua pesada y el reactor es llamado PHWR (Pressurized Heavy Water
Reactor).

Nuestro pais tiene tres centrales nucleares en funcionamiento (Atuchal, Embalse
y Atucha Il) que fueron concebidas para funcionar con uranio natural dadas las reservas
de mineral que tiene el pais. En la actualidad se aplica a los combustibles utilizados en
estos reactores un leve enriquecimiento con los que aumenta la eficiencia. Todas
funcionan con agua pesada como moderador y refrigerante.

En general los neutrones producidos en el proceso de fision en los elementos
combustibles de estos reactores pierden energia dentro del mismo nucleo por
interacciones elasticas e inelasticas con los atomos del medio y, finalmente, la
distribucion de energias neutronicas (espectro neutrénico) en el nicleo de un reactor es
muy diferente del espectro de fisién y es dependiente del tipo de reactor. Fuera del
nucleo las energias neutrénicas contindan modificandose.

10



CAPITULO Il - Efecto de la radiacién neutrénica en los materiales

A partir de estos conceptos, multiples disefios de reactores se han desarrollado
considerando distintos tipos de material combustible (reproductores, conversores),
teniendo en cuenta el material moderador usado (grafito, agua pesada, agua liviana), o el
tipo de uso del reactor: compactos (reactor para submarinos), productores de energia (de
agua presurizada PWR, de agua hirviente BWR), para prueba de materiales (MTR),
para la produccion de radioisotopos, etc.

Lo interesante es que cada reactor sufre de los efectos de la radiacidén en sus
componentes de modo diferente, puesto que las energias neutronicas, los materiales, la
geometria y las temperaturas de funcionamiento son distintas. Para cada reactor habra
que analizar los cambios en las propiedades bajo su circunstancia particular.

11.1.2 Distribucion neutrénica en un reactor

A medida que los neutrones generados en la fision sufren interacciones con los
materiales del nucleo sus energias se van modificando; la distribucién en funcion de la
energia varia produciéndose un incremento de varios Ordenes de magnitud de los
neutrones llamados "lentos"; es importante entonces conocer esta distribucion, para lo
cual se comenzara por definir algunos parametros de gran utilidad.

Se define flujo neutronico ¢ al producto de la densidad neutronica
(neutrones/mq) por la velocidad (m/s) de los mismos:

p=nv [n/m?s]

Como la velocidad neutrénica es consecuencia de su energia cinética, para todos
los neutrones presentes en un reactor se puede definir una funcién #E), que toma una
forma particular para cada rango de energias, dependiendo del tipo de reacciones que
tienen lugar en cada rango.

En la Figura 11.1 se observa la funcién 4E) en funcion del log E para un medio
bastante parecido al que corresponde a un reactor moderado con agua. Hay una zona
llamada térmica porque las velocidades neutrénicas son del mismo orden de magnitud
que las de las vibraciones de los 4&tomos a las temperaturas normales de trabajo. La
velocidad térmica méas probable viene dada por la ecuacién de Maxwell-Boltzman y es,
a 20°C, de 2200 m/s, que corresponde a una energia cinética de 0,025 eV.

Otra zona es la llamada epitérmica o de resonancia, cuyas energias van de
aproximadamente 1 eV a 100 o 200 keV, en donde la distribucién varia como 1/E. Por
ultimo la zona “rapida” que se corresponde con el espectro de fision puro. Los
apartamientos de un espectro maxwelliano puro se deben a los fenédmenos de absorcién
neutronica que ocurren a muy bajas energias.

11
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Figura I1.1. Distribucién de energias neutronicas para un reactor térmico

A medida que la distancia al nicleo aumenta los neutrones contintan sufriendo
el efecto del moderador y se deforma la distribucion aumentando el ndmero de
neutrones térmicos y epitérmicos, con respecto a los rapidos. Cuando llegan a los
limites del reactor, esto es, por ejemplo, la pared interna del recipiente a presion de un
PWR, los neutrones pueden escapar o interaccionar con el recipiente efectuando dafio, o
pueden reflejarse y volver al medio. Existen materiales reflectores como el grafito que
se colocan adrede para evitar la fuga de neutrones y aumentar la eficiencia (se producen
interacciones elasticas que cambian la direccion de los neutrones sin que sean
absorbidos).

1.2 Dafio por radiacion

El efecto del bombardeo neutrénico sobre un material puede describirse teniendo
en cuenta las caracteristicas siguientes: los neutrones no tienen carga eléctrica, no
necesitan sobrepasar fuerzas culombianas repulsivas y pueden actuar directamente con
los nacleos. La interaccion depende fuertemente de la energia del neutrén. En un reactor
nuclear el espectro de energias neutrénicas es amplio y varia de un lugar a otro
dependiendo de las interacciones con cada material que el neutrén encuentra en su
camino. Para los neutrones de altas energias, llamados rapidos (E>1MeV), el proceso
mas comun es el desplazamiento atomico

Los atomos del blanco pueden ser desplazados de su sitio en las redes por dos
mecanismos basicos diferentes:

a) Una colision del neutrén con un nucleo durante la cual le transfiere una
energia mayor que un cierto umbral y, sin embargo, el nucleo no cambia de
naturaleza. Estas colisiones pueden ser tanto elasticas (colisiones clasicas de
esferas duras), o inelasticas (o no elasticas). Para que ocurra, el neutrén debe
tener una En > 100 eV. La energia umbral para los desplazamientos, Td,

12
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depende del nucleo blanco y de la direccién de colision, pero, en principio,
es de unas decenas del eV.

b) EI neutron es capturado por el ndcleo produciendo un nucleo compuesto
excitado con masa Mz + 1 que es inestable y que decae en unos 10716 s con la
emision de neutrones, protones y radiacién y/o productos de fision. El
“rebote” conectado con la emision de los productos del decaimiento puede
producir un atomo desplazado como en el caso anterior, Figura. 11.2. La
captura puede ocurrir tanto para los neutrones de muy baja energia (0.01eV)
como para los neutrones rapidos con energias por arriba de 2 MeV. Una
parte considerable de la interaccion de los neutrones de baja energia
(térmicos o lentos) con las redes son de tipo inelastico (por ¢j. para el Fe, o
elasst. = 4 O inelast(captura), donde o es la seccion eficaz para el proceso
respectivo).

E,>100 eV

. T~1-100 keV

o fa]

E,=8 MeV

e

T ~100 eV <—. fb]

Figura 11.2. [a] Un nucleo es desplazado por un choque eléstico con un
neutron. [b] Un ndcleo que capturé un neutron decae emitiendo un foton y y
sufriendo un retroceso (recoil) suficiente para salir desplazado de su sitio en la red.

La energia del &tomo de retroceso en una reaccion (n,y) es T = E,2 / 2 Mac?,
donde E, es la energia del foton emitido. La energia total de los fotones emitidos
corresponde a la energia de ligadura del neutrén en el nucleo (aproximadamente 8
MeV). Los valores medios de T son del orden de 100 eV, luego pueden producir
desplazamientos.

Sin embargo, la contribucion de la reaccion (n,y) a la produccion de
desplazamientos se puede despreciar frente a otras reacciones, ya que, por ejemplo, en
un choque elastico neutrén-blanco, este Gltimo adquiere energias cinéticas del orden de
los keV.

13
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Los procesos de dispersion no elastica de los neutrones [reacciones (n,n") o
inelastic scattering] son menos frecuentes ya que es necesario superar la energia de
excitacion del nucleo (= 8 MeV) para que el neutron vuelva a ser despedido con otra
energia. Para elementos de nimero de masa medio alto, la energia minima de excitacion
es del orden de 100 keV. Al disminuir la masa, en general tiende a aumentar la energia
de excitacion, por lo que se requerirdn neutrones de mas energia para producir este tipo
de dispersion inelastica, los que no son encontrados en los reactores de fision.

11.2.1 Seccion eficaz de desplazamiento

La seccion eficaz ¢ de un blanco para una determinada interaccion con los
neutrones, es una propiedad que depende del blanco y de la energia del neutrén
incidente; se define como el nimero medio de procesos individuales que tienen lugar
por atomo (por nicleo) y por neutron incidente. Se puede deducir que o [cm?] es la
“superficie efectiva por nucleo individual” para una dada interaccion.

Habra entonces valores de secciones eficaces correspondientes a interacciones
de dispersion elastica, a dispersion ineléstica y para absorciones.

Es usual, dado los pequefios valores de estas secciones, utilizar como unidad el
barn, que equivale a 10%* cm?. Este valor corresponde aproximadamente a la seccion
geométrica que presenta como blanco un nucleo atémico medio (r = 10*? cm). Las
secciones eficaces varian de un isétopo a otro de un material, y esta variacion puede ser
enorme.

Si se consideran solo las colisiones que producen desplazamientos, existird una
probabilidad para este evento dada por una seccion eficaz definida como:

a(Q)— n°de particulas dispersadasen dQ por unidad detiempo
intensidad incidente

Se deduce que o(Q)dQ = o(En, Tp) dTp = -2npdp, en donde Q es el &ngulo solido,
p el parametro de impacto y Ty la energia del &tomo desplazado o energia transferida®.

Se puede interpretar o(En, Tp) dTp como la probabilidad no normalizada medida
en area, de que la energia transferida esté entre Tp y Tp + dT,. Para esta energia
transferida existe una probabilidad P(T,) para que se produzca un desplazamiento. La
seccion eficaz de desplazamiento se puede expresar:

Oy (En) = P(Tp) O-(En’Tp)dTp

ot

dondeTpm es la energia maxima que se puede transferir en la colision.

La energia transferida se deduce de consideraciones de conservacion de impulso
y energia:

14
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AM M,

iMn+MpF

En esta relacion ¢ es el angulo de dispersion en el centro de masa y depende del

2
T, = AE,sen (%) donde A =

potencial de interaccion y del pardmetro de impacto; Mn y M, son las masas respectivas
del neutrén y del atomo blanco, llamado primario. En general la dispersion es isotrépica
hasta energias neutrénicas de 2 MeV, o sea que do/dQ2 es constante, y las colisiones se
asemejan a las que se producen entre esferas rigidas, donde todas las energias de
retroceso del &tomo chocado son igualmente probables.

La energia transferida maxima es T'=AE,. Como la masa del neutron es
despreciable frente a la de un &tomo promedio, entonces

ad

K n

In

m
TP

en donde A es la masa atbmica del &tomo colisionado.

Si la dispersion es isotrdpica, entonces, la energia transferida promedio es
T =T/2. Si se toma T, = Ta = 25 eV, que es la energia promedio necesaria para
arrancar un atomo de su posicion en una red cristalina, se obtiene la energia neutrénica

minima para desplazar un 4&tomo en colision directa que, por ejemplo para el Cu es 150
eV, parael Fe es 400 eV y parael Zr, 575 eV.

11.2.2 Camino libre medio para la interaccion neutron—nucleo

Si o es el area efectiva por cada nucleo para una dada reaccion, entonces £ = ¢
no es el &rea efectiva de todos los nicleos comprendidos en un volumen unitario de
blanco, siendo = [cm™] la seccidn eficaz macroscopica y no la densidad del blanco.

Si un haz de neutrones es de densidad n [cm3] y velocidad v [cm s], el nimero
de neutrones que llegan por segundo en un area de 1 cm? de blanco es nv, o sea, el flujo
neutrénico ¢.

Entonces Xnv = X¢ es igual al nimero de interacciones entre neutrones y
nlcleos por cm3de material irradiado y por segundo, lo que habitualmente se denomina
ritmo de interaccion. Este ritmo suele expresarse en funcion del camino libre medio A,
que denota la distancia total promedio que viaja un neutrén en un material antes de
chocar.

Puesto que v es la distancia que viaja un neutron en la unidad de tiempo, v/A es
el nimero promedio de interacciones por segundo. Para un haz de densidad n:

Ritmo de interaccion = nv/A [neutrones/cm?/s] = Znv
Por lo tanto

A=1/Z=1ngc [cm]
15
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Entonces el camino libre medio para producir desplazamientos podra expresarse
como:
Ad = 1/ noo.

En la Tabla IlI-1 se dan algunos valores de camino libre medio entre
desplazamientos para algunos metales y para energias neutronicas tipicas?.

Tabla 11.1. Caminos libres medios para algunos metales

En [MeV] | Tp [keV] |ed[barn] no [x 102 cm9] A [cm]
Fe 1 64 3.4 0.64 4.6
0.2 3.2 5.7 2.7
Cu 1 63 3.2 0.83 3.75
0.2 3.1 5.5 2.2
Zr 1 86 2.46 0.43 94

Como se observa de los valores de esta tabla, la distancia entre choques es del
orden de los centimetros, lo que indica que para una muestra de dimensiones normales
el evento es poco probable, siendo muy posible que el neutrdn atraviese la muestra sin
haber interaccionado. Sin embargo, en un medio como el ndcleo de un reactor, con
flujos neutrdnicos del orden de 10'® — 107 n/m?/s o mayores, los eventos se producen en
forma homogénea en todo el volumen del material irradiado. En un RPR el flujo es
similar pero cambia la energia de los neutrones por la termalizacion que sufren al
atravesar el moderador. Sin embargo, como se desprende de los valores de la Tabla 11.1,
los caminos libres medio son del mismo orden, independiente de la energia de los
neutrones.

11.2.3 La fenomenologia de la cascada de colisiones

La formacion del primer &tomo chocado y desplazado (PKA, primary knock-on
atom) es equivalente a la formacion de un par intersticial-vacancia y constituye la
estructura basica del dafio (par de Frenkel). Si la energia cinética del PKA es del orden
de las decenas de eV 0 maés, puede seguir moviéndose por el cristal produciendo
colisiones con otros atomos para formar &tomos desplazados secundarios, terciarios etc.,
Figura. 11-3.

Similar a la formacion de pares de Frenkel, la totalidad de las colisiones se
desarrolla en un tiempo muy corto (menos de 10-%3s), durante el cual el resto de la red
puede considerarse en reposo (proceso atérmico). Este evento se llama cascada de
colisiones.
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En la primera parte de la cascada de colisiones, cuando la energia del PKA es
todavia alta, las colisiones individuales estan relativamente lejos una de otra y el
movimiento se puede expresar a traves de colisiones binarias individuales.

[l Sitio Vacante

X X
X Atomo desplazado a posicién intersticial \{

<
N

Atomo
Primario

/ X

X
Figura. 11.3. El comienzo de la cascada de colisiones

A medida que la energia de los 4&tomos decrece la distancia entre colisiones
también baja hasta que se hace comparable a las distancias interatdbmicas. Se vio
anteriormente que el camino libre medio para la colision neutrén-atomo es del orden de
los centimetros, lo que da idea de la distribucién de los puntos donde comienza a
producirse el fendmeno definido como cascada. Dentro de la misma cascada, ya
producido el primer atomo desplazado o atomo primario, habrd una frecuencia de
eventos de colisiones atomo-atomo, para el que se puede definir también un camino
libre medio entre colisiones.

Una considerable cantidad de energia (eVV/atomo) se concentra en la parte final
del camino del PKA en un intervalo de tiempo muy corto (= 101 102 s) y en un
volumen muy pequefio (10* 4&tomos). Esto lleva a un desarreglo colectivo en esa region
y a la formacién al azar e irregular de aglomerados de vacancias rodeados por una capa
de intersticiales que escapan de la region perturbada (llamada zona desnuda segln
Brinkman?®), Figura. I1.4. Si la energia de la particula incidente es muy grande, la
cascada exhibe la tendencia a separarse en subcascadas.

En la modelizacion de la etapa final del camino del PKA, donde las colisiones
ocurren en intervalos muy cortos y la cascada es entonces muy densa, se han descripto
dos fases: una es la llamada pico de desplazamientos y la otra pico térmico, aunque
ambas estan intimamente conectadas.
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Figura 11.4. Esquema de la zona desnuda segun Brinkman

1) Pico de desplazamiento: En esta primera fase, que dura varias décimas de
picosegundos, se produce un movimiento atomico dindmico colectivo; la reubicacion
ocurre al azar. Esta fase transitoria se denomina pico de desplazamiento (displacement
spike). La distribucidn de energia entre los atomos durante las colisiones es afectada por
la regularidad de su ordenamiento en el cristal. Esto puede producirse de dos maneras:

a) Durante las colisiones los movimientos se focalizan (ver Figura. 11.5) y la
energia 0 masa atomica es transferida a grandes distancias (~ 100 distancias
atomicas) con pocas pérdidas. Esta focalizacion ocurre a bajas energias (= 100 eV).

b) El segundo proceso es la canalizacion, durante la cual el &tomo es transportado a
través de tuneles en la red, bordeados por planos densamente ocupados. La longitud
de los trayectos canalizados es relativamente larga (la mayoria de la energia se
pierde en colisiones inelésticas con los electrones). Estos conceptos fueron
modificaciones al modelo de Brinkman, realizado por Seeger?.

Ambos procesos pueden llevar a los &tomos desplazados del centro de la zona
dafada hasta ~ 0.2 nm hacia afuera limitando la recombinacion espontanea entre i y v.
La configuracion atémica en la fase del pico de desplazamiento es aparentemente
inestable y vuelve al equilibrio durante la subsecuente evolucién. También involucra
recombinacion instantanea y espontanea de pares de Frenkel proximos.
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Figura 11.5. Modelo de Seeger. Notar que la figura no conserva escalas. Esto se
aprecia en la magnitud de las distancias entre colisiones neutrénicas comparada

con las distancias interatdbmicas.

2) Pico térmico: Cuando la energia entre &tomos durante las colisiones decrece debajo
de la energia umbral para producir un desplazamiento, Tq, Se disipa como un incremento
de las vibraciones atémicas. El correspondiente pulso de calor se denomina pico
térmico. La temperatura correspondiente al cambio local en la intensidad de las
vibraciones atdmicas de los atomos de la red puede alcanzar el punto de fusién después
de cierto periodo de tiempo. Es gradualmente dispersada a través de colisiones con los
electrones. Debido a la transferencia relativamente lenta de energia entre los
componentes de los subsistemas de iones y electrones (la cual en primera aproximacion
es proporcional a la relacion de masas entre el electron y el ion), o sea la termalizacion,
requiere un tiempo mayor de 101% s, que es el lapso de tiempo en el que ocurren varias
vibraciones atomicas.

El posterior desarrollo en la cascada suele Ilamarsele fase de relajacion y sigue
después que el pico de desplazamiento llega al equilibrio térmico y a la formacion de
una cuasi-distribucién de defectos en la region dafiada. En la fase final ocurre el colapso
de la cascada, resultado de un cierto nimero de mecanismos, entre ellos el
termotransporte (movimiento de vacancias contra el gradiente térmico de la periferia al
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centro de la cascada) y el movimiento de intersticiales a lo largo de los gradientes de
temperatura y concentracion.

Entonces el desarrollo completo de la cascada de colisiones se puede separar
esquematicamente en varias etapas como se resume en la Tabla I1-2.

Tabla 11-2. Secuencia de eventos y tiempos caracteristicos.

Evento Tiempo (S) Resultado
Colisiones binarias
. y <101 PKA
transferencia de energia
Desplazamiento colectivo de
atomos, cascada de ..
1013 Cascada de colisiones

desplazamientos y
recombinacién espontanea

Disipacion de energia. (pico Pares de Frenkel estables y

térmico y colapso de la 101!

zonas desnudas
cascada)

Recombinacion y
Interacciones entre defectos aglomerado de defectos,
por movimientos 108 formacion de defectos
térmicamente activados extendidos y cambios

microestructurales.

Las primeras tres etapas ocurren a tiempos menores que 10 y estan
determinadas por los procesos de colisién. Luego aparece la formacion de defectos:
defectos aislados, pares de Frenkel, zonas desnudas, lo que se conoce como estado de
dafio primario.

El proceso subsiguiente ocurre a tiempos > 108 s y esta controlado por procesos
de difusion; el movimiento térmicamente activado de defectos puntuales elementales da
como resultado cambios en el estado microestructural del material irradiado.

11.2.4 EIl nimero de desplazamientos atdbmicos

Un parametro basico que caracteriza a la cascada de colisiones es el niUmero de
atomos desplazados o el n° de pares de Frenkel formados en la disipacion gradual de
energia de la particula proyectil. De los procesos antes descriptos se destacan:

1) La formacion del PKA como resultado de la colision elastica entre el
proyectil bombardeante que incide con una energia E y el &tomo de la red; el
PKA recibe una energia cinética Ty en el intervalo (Td, Tmax).
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2) La formacién de multiples atomos desplazados como resultado de las
colisiones elasticas del PKA con energia inicial Tp y los &tomos de la red.

El pardmetro DPA [desplazamiento por atomo] es el numero de atomos
desplazados con respecto a los atomos que hay en una unidad de volumen. Para calcular
el DPA, que es una medida de la exposicion a la radiacion y sensible al espectro, se
utiliza un modelo para el calculo de los 4&tomos totales desplazados en una cascada. El
DPA indica el nimero de veces que un atomo es sacado de su posicion en la red. No es
una medida del dafio pero permite comparar entre varios experimentos en donde se
irradia con particulas diferentes: neutrones, iones pesados, en reactores rapidos o
térmicos...etc.).

Para este modelo se supone que el nimero de defectos formados es proporcional
a la energia de dafio, esto es, la energia consumida en la cascada. Es el modelo conocido
como Kinchin - Pease®®. Es un modelo basado en numerosas simplificaciones:
colisiones elasticas clasicas de esferas duras, existencia de un abrupto umbral T4 por
debajo del cual no hay desplazamientos, se desprecian los efectos de la red y la
recombinacion i-v.

El modelo se puede resumir asi: EI PKA tiene una energia Tp luego de ser
chocado por el neutron. En promedio este atomo chocara con otro llevando cada uno la
mitad de la energia original (Tp/2). En la etapa siguiente hay 4 4&tomos con energia Tp/4;
en la etapa n habra 2" 4&tomos con energias Tp/2". Cuando la energia transferida sea
menor al doble de la energia minima para producir un desplazamiento (Tq), la cascada
finaliza. Es decir, el nimero de desplazamientos sera:

n(T,)=fT, /2T, [Ec. 11-1]

donde f es un factor resultante de refinamientos posteriores del modelo involucrando el
célculo de una energia de dafio y una estimacion mas realista del umbral T4. Uno de
ellos, el modelo de Norgett -Robinson-Torrens (NRT)3, es el recomendado como un
estandar por la IAEA (Agencia Internacional de Energia Atdmica). Los autores incluyen
la pérdida de energia asociada a las colisiones inelasticas con los electrones y el valor
anisotropico de Tg para distintas direcciones cristalograficas. Esto permite una
simulacion por computadora de la cascada de colisiones y permite la comparacion con
varios experimentos de irradiacion.

En el modelo NRT se considera que cuando la energia transferida al atomo
primario es suficientemente alta, alcanza a ionizarlo. El 4&tomo interactuard en forma
culombiana con los electrones del cristal y disipara energia por excitacion electronica y
por ionizacion.
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Intersticiales aislados y
aglomerados de intersticiales

Tp N TpD Colisiones binarias
lonizacién
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PKA* Defectos puntuales

Zona diluida, aglomerados
de vacancias

Figura 11.6. Esquema de los procesos en una cascada

A medida que la energia del PKA va decayendo, son capturados electrones hasta
que la carga efectiva del proyectil se anula. Finalmente la energia restante se disipa en
colisiones elasticas con la red. Si bien este cambio es gradual, se ha intentado estimar un
valor para esta energia de transicion entre tipos de interacciones. Una de las
estimaciones tiene en cuenta la energia de ionizacion de los &tomos blanco, y se obtiene,
para la mayoria de los metales que Tuansicion® A [keV], donde A es la masa atomica del
metal. Esta energia de transicion puede asociarse la energia de dafio T, que es la
resultante de restar a la energia del primario la pérdida en la excitacion electronica
Figura 11-6.

El resultado de la [Ec. I1-1] es un limite maximo que corresponde a irradiaciones
a 0°K, donde no ocurren reagrupamientos ni recombinaciones de vacancias e
intersticiales térmicamente activados.

Para determinar el DPA, usando el modelo de NRT, es necesario conocer el
espectro, el flujo y fluencia neutrénicos; ademas, la seccion eficaz de desplazamiento
efectiva o4(E), que da la probabilidad de desplazamiento de un 4tomo del blanco por su
colision con el neutrén incidente de energia E; en general, incluye las contribuciones de
varios procesos de dispersion, (n,n), (n,n’), (n,2n), etc. Este valor ha sido tabulado,
[ANSI/ASTM E 693-79].

El avance en el conocimiento de los procesos que ocurren cuando se irradia con
neutrones ha sido en parte debido a que el dafio en materiales modelo ha sido estudiado
usando dinamica molecular (MD) y métodos de cinética de Monte Carlo®*. Basado en
estos resultados es ahora comdnmente aceptado que las predicciones de dafio basados en
el DPA y el NRT no son totalmente adecuadas cuando hay grandes variaciones en los
espectros neutrénicos. Esto se debe a que los modelos son aproximaciones mas 0 menos
realistas pero que no contemplan todos los posibles procesos que tienen lugar cuando se
irradia. En particular, ademas del nimero de atomos desplazados importa conocer su
distribucion, lo que es fuertemente dependiente de la energia neutronica y del flujo
neutrénico, o sea en qué intervalo de tiempo fue entregada esa energia.

11.2.5 Distribucion espacial del dafio neutrénico

En la Figura I1-7 se esquematiza en forma idealizada como se puede representar
en dafio neutrénico en un componente, cuando la energia de los neutrones es suficiente
como para desplazar atomos de las redes. Se puede inferir que a flujos neutronicos bajos
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0 a tiempos cortos de irradiacion, las cascadas producidas pueden considerarse
fenomenos dispersos, como se observa en la Figura I.7. Pero a medida que una
irradiacion se prolonga las cascadas pueden superponerse o influenciarse una con otra,
variando entonces el comportamiento del material irradiado.

Siguiendo el modelo de Seeger, en cada colision colectiva se generan
aglomerados de vacancias; estos son comprimidos hasta formar discos que son
transformados luego en lazos de dislocaciones. Se puede demostrar que cuando un
aglomerado tiene un numero suficiente de vacancias, un lazo de dislocaciones tiene la
menor energia de formacién. No en todos los materiales se produce este colapso del
aglomerado. En muchos materiales de estructura cubica como el hierro estos
aglomerados quedan confinados como burbujas o, en ciertos casos, en los llamados
voids, o burbujas llenas de gas (en general He, como producto de transmutacion).

nm

T TP
OF » O e wowmmw
PKA*

>

mm, cm
Figura 11.7. Esquema de la distribucion del dafio en un material irradiado

Si los intersticiales estan en condicion de agruparse tomaran la configuracion de
minima energia en la forma de un disco de un atomo de espesor, situado entre dos
planos compactos adyacentes.

A diferencia de los lazos de vacancias, este tipo de proceso con los intersticiales
requiere cierta activacion térmica, por lo que serd factible después de cierto tiempo,
cuando los procesos de difusion hayan comenzado a modificar la estructura inicial del
dafio. Sin embargo, luego de algunas simulaciones hechas con dindmica molecular,
existe alguna evidencia de la formacion atérmica de cierto tipo de aglomerados de
intersticiales en los primeros instantes de vida de la cascada.® 33 34

Si los lazos de dislocaciones son suficientemente grandes (> 20 A), pueden ser
resueltos por microscopia electronica de transmision y, ademas, su tipo
(vacancia/intersticial) puede determinarse por técnicas de contraste. Sin embargo los
aglomerados resultantes del evento de colision (aglomerados atérmicos) no suelen tener
tamarios visibles por TEM?> 3¢,
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Procesos posteriores de difusién permiten el crecimiento de los lazos por la
Ilegada de vacancias e intersticiales que los toman como sumideros preferenciales, estos
ultimos son mecanismos térmicamente activados que influiran decisivamente en la
modificacion de alguna de las propiedades de los materiales irradiados. Son los que se
definen como SMD o UMD (defectos de la matriz estables e inestables).

11.3 Recuperacion del dafio

Como resultado de la irradiacion con neutrones los defectos creados en los
metales pueden catalogarse simplemente en defectos puntuales y aglomerados de
defectos; se ha eliminado aqui toda referencia a posibles transmutaciones, cambios de
fase en aleaciones y cualquier otro fendmeno derivado.

Ya se mencion6 que el numero y distribucién espacial de defectos puede diferir
bastante de lo que puede calcularse meramente con una teoria de desplazamientos. Y,
ademas de esto, por encima de 0 K, la agitacion térmica provocara una subsiguiente
modificacion que dependera, fundamentalmente, de la temperatura y del tiempo: los
defectos se moveran o modificaran de modo de disminuir la concentracion por encima
del equilibrio termodinamico.

Muchos procesos tienen lugar a temperaturas bien definidas, lo que
inmediatamente lleva a considerar que si se conocen estas temperaturas, es posible
identificar los procesos que estan ocurriendo, a través de algun calculo de migracion.

El valor de energia para mover un defecto es la energia libre de activacion para
la migracion, AGm. Esta es suministrada por las fluctuaciones al azar en el campo local,
el cual posee una densidad de energia vibracional. Si esta energia esta distribuida segun
una distribucion de Maxwell-Boltzman, la probabilidad de que se alcance el exceso de
energia necesario sera proporcional a exp(-4Gm/KT).

De este modo se han identificado los procesos que tienen lugar a cada
temperatura, de modo que en cada material que estd siendo irradiado se estan
produciendo defectos pero, dependiendo de la temperatura muchos estaran
desapareciendo en diferentes sumideros o por recombinacion.

Cada propiedad es mas sensible a un tipo de defecto que a otro, y, como cada
radiacion produce distintos defectos, las propiedades lo reflejan; pero lo interesante es
que, para cada material, se puede decir que los rangos de temperaturas (0 etapas) en
donde la recuperacion se produce coinciden aproximadamente, cualquiera sea la
propiedad y cualquiera sea la radiacion usada.

En la Figura 1.8 se observan las recuperaciones isdcronas de la resistividad
eléctrica, después que especimenes de Cu fueron irradiados con fragmentos de fision y
con una dosis neutrénica de 2 108 n/cm? para E > 1 MeV; las irradiaciones fueron
realizadas a 4,5 K. La coincidencia de los picos en las primeras etapas es un ejemplo de
lo expresado en el parrafo anterior, aunque la importancia de cada etapa puede variar.

24



CAPITULO Il - Efecto de la radiacién neutrénica en los materiales

u : e ; = { = i }
- 3
;
00 8
p— o
"
- 3
-l
=}
b
i sof . 5
o m— FRAGMERTOS DE FISION v
(%] H
% [tseess NEUTRONES RAPIDOS 2
-d
% so}- =
(9] o
w o
I x
3 g
=l aof o
w
o
¥ L4
- \l -
L | Pial T T T A B

00 g 10

20 w0 60 109 200 300 500

TEMPERATURA *K

Figura 11-8. Recuperacion de la resistividad eléctrica de Cu irradiado con
neutrones y fragmentos de fisién*’

Durante muchos afos se trabajo en la identificacion de los defectos responsables
de cada etapa de recuperacion. Algunas etapas tienen una interpretacion practicamente
inequivoca pero otras han sido motivo de controversias®,

Pero, en general, de numerosos estudios en diversos metales y, en particular, los
estudios de la recuperacion del endurecimiento por irradiacion dan como resultado que
las etapas en donde se produce el mayor porcentaje de recuperacion de la estructura de
defectos creada por irradiacion que influyen en el endurecimiento, son las identificadas
como IV y V en la literatura:

Etapa IV: [(0,22 -0,33)T/Tm]. Aqui parece jugar el rol principal el crecimiento
de los aglomerados de vacancias. En general es un pico estrecho debido a la discreta
energia de migracion de vacancias. ES una etapa que es mas evidente cuando se irradia
con neutrones que con electrones.

Etapa V: Es una etapa amplia en la que parecen ocurrir varios procesos:
disolucién de lazos de dislocaciones y de aglomerados de defectos en general; al final
de la etapa V todo el dafio es removido y la energia de activacion de esta etapa esta
proxima a la de autodifusion. Es una etapa detectable principalmente con
recuperaciones de la tension de fluencia, puesto que los aglomerados de defectos
influyen en el endurecimiento®.

Segun estas consideraciones, en el caso de los aceros, la etapa V comienza
alrededor de los 250 °C. Esto se corrobora con experimentos realizados en los
Programas Coordinados de Investigacion de la IAEA®, en donde se analizaron aceros
para recipientes a presion irradiados a 290°C y a 250 °C. Entre ellos el JF A508 cl3
usado en esta Tesis. Tanto los ensayos de tenacidad a la fractura como los corrimientos
de la temperatura de transicién ddctil fragil mostraron una dependencia marcada entre
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estas dos temperaturas de los parametros medidos, sugiriendo que el decrecimiento de la
temperatura de irradiacion muestra un incremento de la sensibilidad a la radiacion
neutronica. Esto se observa en la Figura 1.9 para distintos aceros con distintas
relaciones quimicas (CR) usadas para caracterizarlos.

Ademés, célculos basados en la teoria cinética* han demostrado que para
temperaturas de irradiacion entre 250-300 °C la cantidad de dafio en la matriz puede ser
muy sensible al flujo neutrénico.

El endurecimiento de los aceros ferriticos por proceso de dafio por radiacion
ocurre por debajo de los 400°C, dependiendo esta temperatura de la composicion del
acero; el endurecimiento es causado por las vacancias e intersticiales que produce la
irradiacion y por el precipitado de nuevas fases. En general, debajo de 0,3 Tm (~
250°C), se forman lazos de dislocaciones provenientes del aglomerado de vacancias e
intersticiales que incrementan la tension de fluencia, produciendo endurecimiento y
fragilizacion. Entre 0,3 y 0,4 Tm (250-450°C) los lazos de dislocaciones se hacen
inestables y crecen incorporandose a la red de dislocaciones y la difusion es suficiente
para la formacion de precipitados.
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Figura 11.9. Variacion con la temperatura de irradiacion de parametros
fractomecanicos de aceros para recipientes a presion.
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CAPITULO III
TECNICAS EXPERIMENTALES

111.1.1 El reactor RA1

El reactor RA-1 de la CNEA es un reactor del tipo piscina. Estd ubicado en el
Centro Atdmico Constituyentes y se inaugur6 en 1958, siendo el primer reactor nuclear
argentino y primero en operar en Latinoamérica. Es un reactor de los llamados
experimentales, concebido entre otras aplicaciones para la produccion de radiois6topos y
utilizado actualmente para realizar experimentos de distinto tipo, entre ellos los estudios
de comportamiento bajo irradiacion de distintos materiales. Figura 111.1y 111.2.

Figura I11.1. El reactor RA1

El reactor posee 40 kW de potencia térmica, con ndcleo de uranio enriquecido al
20% con 23U, reflejado por grafito con moderador y refrigerante de agua liviana
desmineralizada. Su flujo neutrénico promedio es de ~10% neutrones cm s%; como es un
reactor de bajo flujo tiene la ventaja de poseer menor ruido térmico y menos vibraciones
mecanicas; es mas facil el control de la temperatura y la estimacion del tiempo de
irradiacion; el producto del flujo neutrénico por el tiempo de irradiacion constituye la
Ilamada dosis o fluencia neutronica.

En el centro del nicleo se encuentra la Ilamada columna central para irradiar muestras
que son introducidas y extraidas tanto manualmente como en forma neumatica (Figura
11.3).

Existe ademas una posicion de irradiacion rodeada de elementos combustibles en
el centro de la grilla (marcada en rojo en la Figura I11.3) en donde puede ubicarse un
dispositivo para irradiar bajo condiciones controladas de temperatura y flujo neutrénico.
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Figura I11.4. Configuracion del nacleo y canales de irradiacion

En este ultimo lugar es que se instalé un dispositivo para irradiar y en donde se
realizaron las irradiaciones de las probetas que se ensayaron mecanicamente y de donde
luego se extrajo el material para esta tesis. En la Tabla I11.1 se indican los flujos medidos
en el lugar de irradiacion para los diferentes intervalos de energias neutrdnicas.

Tabla I11.1. Espectro neutrdnico del reactor RAL

Energia neutrénica [MeV] Flujo neutrénico [n m2s]
0-0.1 2.25x10%

01-1 3.318x10%°

1-17.33 3.715x10%°

111.1.2 El factor de avance y el plan de irradiacion

Como se especificd en el Capitulo Il el parametro DPA [desplazamiento por
atomo] es una medida de la exposicion a la radiacion sensible al espectro, es decir a la
energia de los neutrones que impactan en la muestra; para calcularlo se utilizan modelos
para determinar el nimero de atomos totales desplazados en una cascada de colisiones.
Desde el punto de vista microestructural, no ha podido justificarse el uso de DPA como
parametro del dafio, pero permite comparar entre varios experimentos en donde se irradia
con particulas diferentes o con diferentes espectros neutrénicos.
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Asi, muchas propiedades de los materiales irradiados se miden en funcion de este
parametro o, en otros casos, en funciéon de la fluencia neutrénica. La diferencia entre
unidades de exposicién a los neutrones y parametros de correlacion del dafio debe
siempre tenerse presente. Una propiedad como la fragilizacion de los aceros depende en
parte de la formacién o morfologia de los precipitados, por lo tanto depende fuertemente
del tiempo, dado que la difusion de especies juega un papel importante en la
precipitacion; entonces ni los DPA, ni la fluencia total recibida pueden dar cuenta por si
solas del comportamiento bajo irradiacion.

En las irradiaciones llevadas a cabo en instalaciones de investigacion, donde los
flujos neutrénicos son muy intensos, se obtienen resultados diferentes de los obtenidos en
las irradiaciones llevadas a cabo en posiciones de vigilancia de centrales nucleares PWR.

Ademas todos los datos a lo largo de las irradiaciones en reactores experimentales
en el mundo tienen la incerteza de los flujos instantaneos, los espectros neutronicos y la
temperatura en cada lugar de irradiacion.

Para independizarse de estos pardmetros, para esta Tesis se propuso irradiar en un
mismo lugar del reactor RA1 (igual espectro neutrénico) y a una temperatura similar a la
de operacion de las centrales, dos conjuntos de 8 probetas del acero JF a iguales dosis
integradas pero con distintos tiempos de irradiacién. Es decir distintos factores de avance
(FA) para los mismos DPA. El factor de avance es la relacion entre la densidad de flujo
neutronico instantaneo en la posicion del espécimen de vigilancia y la densidad de flujo
neutrénico maxima calculada en la superficie interna de la pared del recipiente y da una
medida de la aceleracion de la irradiacion:

FA = DviciLancia (E > 1 MeV) / Orer (E > 1 MeV) [ Ec. 111.1]

Los distintos factores de avance se lograron irradiando a potencia maxima e
irradiando bajo las mismas estrictas condiciones pero a menor potencia. Un conjunto de
probetas sin irradiar sirvio como referencia. Cabe destacar que muy pocas instalaciones
en el mundo pueden funcionar a potencias menores que las maximas por lo que el
experimento es Unico en su tipo y el reactor utilizado posee las caracteristicas Optimas
para realizar este experimento.

El dafio en la pared del recipiente a presion de las Centrales Nucleares es
producido en la mayoria de los casos por un flujo no muy intenso de neutrones rapidos,
luego de un largo periodo de irradiacion. Cuando se habla de un flujo poco intenso
significa que es bajo respecto del valor del flujo rapido que existe en el nucleo de un
reactor. Por ejemplo, el flujo rapido en la pared interna del recipiente de la CNA-I es
®p(E>1MeV)=1.19x10** n m= segly el flujo promedio en el nlcleo de un reactor de
potencia (que depende de la geometria del reactor) es de ® (E> 1 MeV) ~ 3 x 1017 n m?
segt; el flujo en una instalacion MTR (Materials Testing Reactor) es por lo general 2-3
ordenes de magnitud mayor que en la pared interna de un RPR. En este sentido se pueden
recordar las irradiaciones suplementarias para el material de CNA-1 que se ejecutaron en
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el reactor aleman VAK, donde el factor de avance fue FA = ®dvak (E>1MeV)/Dp
(E>1MeV) =183.

Aun asi hay que tener en cuenta que en la Central CNA-I el flujo rapido en la
pared interna (P1) del recipiente a presion es alto comparado con el de RPR de centrales
mas modernas y la razon es que los PWR construidos a principios de los afios 70 tenian la
pared mas cerca del nicleo. A medida que la produccion de aceros de recipientes a
presion se modernizo6, aumentd la potencia de las centrales y aumento el espacio nucleo-
RPR, con lo que el flujo en el RPR disminuyo.

Se estima*? que el flujo de neutrones rapidos en la pared interna del recipiente a
presion de la Central CNA-II es de ®p(E>1MeV)=2x10" n m2 seg. Se ha estimado
también que para 40 afios calendario de vida util de disefio (VUD) se llegard a una
fluencia de = 2.5x10% n m=,

El plan de irradiacion (anteriores y los de esta tesis) se muestra en la Tabla 111.2,
donde se indica la duracién neta en horas que se irradié pero que, dada la disponibilidad
del reactor, el tiempo real es mayor.

Tabla 111.2. Plan de irradiacién

] Flujo [n/m?s] _ .
Conjuntos Fluencia Duracion Temp.
irradiados [E> 1 MeV] [n/m?] FA [horas] [°C]
Primer conjunto | 3,7X10%° 6,58X10% 186 492 275
Segundo 1,86 X10%° 6,58X10% 93 984 275
conjunto
Tercer conjunto 5 o
(irradiacion 0,9X10 6,58X10 46 1968 275
actual)

111.1.3 Descripcidn experimental del dispositivo de irradiacion

Previo a la irradiacion se realiz6 el disefio y construccion de un nuevo dispositivo
para irradiar a temperatura en el nucleo del reactor RA1. Es de considerar que los
dispositivos y elementos de control sufren el deterioro producido por la radiacion y, para
los planes de esta tesis, el largo tiempo necesario para la tercera irradiacion impuso la
necesidad de construir otro dispositivo.

El dispositivo para irradiar anterior constaba de un tubo de Aluminio 6063 con
seccion circular, de 3 metros de largo, que se coloca en el canal de irradiaciones del
reactor RA1. Concéntrico al tubo de aluminio se colocé un horno por efecto Joule con un
elemento calefactor de Ni Cr de forma tal que la potencia méxima por unidad de
superficie fue de 2.3 W/cm?. El mismo se ubicé de forma que coincida con la zona de
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méaximo flujo del ndcleo del reactor a la altura del nivel medio de los elementos
combustibles.

En el nuevo disefio se optd por disefiar el horno en una sola pieza que se prolonga
hasta la boca del dispositivo conformando una estructura monolitica sin uniones de
ningun tipo. Para lograr esto, se partio de un tubo de aluminio 6063 de didmetro exterior
38,1 mm, espesor de pared 4,5 mm y largo 3 metros. Un extremo se cilindré a didmetro
32,6 mm y largo 340 mm y se practicaron dos hélices de 300 mm de longitud donde se
bobina el cable calefactor. Realizada esta operacion se le proyecta en esta zona aluminio
fundido con el fin de cubrir todo el bobinado. Por Gltimo se mecaniza a diametro 36 mm,
quedando un gap de 1 mm con la pared del dispositivo. De esta manera se logra un horno
de baja inercia. Ver figura 111.5 y 111.6.

Todo el dispositivo es refrigerado exteriormente por el agua del primario del
reactor RA-1. La Figura I11.5 muestra en detalle el tubo exterior y el conjunto horno—
prolongador del dispositivo anterior. Todo este conjunto estd compuesto por tres piezas, a
saber: horno propiamente dicho, prolongador y posicionador.

En el interior se coloca la cdpsula portaprobetas con 8 probetas del material JF.
De esta forma al instalarse en el reactor se reproduce, en forma controlada mediante su
horno y varias termocuplas, las condiciones de temperatura en la pared interna del
recipiente a presion. Estas condiciones se reprodujeron exactamente en el nuevo
dispositivo. El elemento calefactor es de tipo compacto, de NiCr con aislante de MgO y
vaina de acero inoxidable AISI 316 de 1.6 mm de didmetro.

Figura 111.5. Tubo exterior y conjunto horno- prolongador. Se observa el calefactor
de NiCr con aislante de MgO y vaina de acero inoxidable AISI 316 de #=1.6
mm.

El sensado de temperatura se efecta con termocuplas compactas de 0.8mm de
didmetro de Chromel-Alumel, con aislante de MgO envainada en AISI 316. Los
calefactores se prolongan hacia el exterior con conductores de Cu, con MgO como
aislante y envainados en AISI 316; para la salida al exterior se utilizan conectores
pasantes para calefactores. En la Tabla 111.3 se muestran las especificaciones en forma
detallada.
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Figura I11.6. Nuevo disefio del horno mostrando el alojamiento para el bobinado

Tabla 111.3. Caracteristicas generales del horno calefactor

Longitud efectiva del horno 30cm
Longitud de una espira calefactora 10.45cm
Resistencia del calefactor 5.5 ohm/m
Resistencia total 60.5 ohm
Potencia maxima: V2/R 800 Watt
Corriente méaxima admitida 36A
Superficie de disipacion 348,7 cm?
Potencia maxima por unidad de superficie | 2.3 W/cm?

En la Figura I11.7 se destacan las bridas que aseguran la estanqueidad del sistema
y los pasantes de calefactores y termocuplas de la parte superior del dispositivo®.

La transferencia térmica entre la pared del dispositivo y el horno se puede
modificar con la inyeccion de gases de diferente conductividad. El centrado se realiza a
traves de patines en su parte inferior.
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Figura I11.7. Union calefactor-conductor y conectores de sefiales

El control de temperatura se logra mediante un regulador diferencial con accion
proporcional e integral que regula por medio de tren de onda. Las sefiales de las
termocuplas llegan a través de cable compensado al panel de control que se encuentra en
una sala anexa al reactor. El gradiente de temperatura sobre las probetas es inferior a 1
°C. En la Figura I11.11 se muestra un esquema de la instalacion con los circuitos de
control de temperatura y de inyeccion de gases de transferencia.

Figura 111.8. Nuevo portaprobetas en posicion de irradiacion centradas en el horno
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Figura 111.9. Extremo superior del dispositivo de irradiacion con las salidas para las
termocuplas, conductores para el horno y la boca de ingreso del portaprobetas

Para las pruebas de estanqueidad se utilizd un sistema vacio que consiste en un
conjunto de bomba mecanica y bomba difusora con las cuales se realizaron las pruebas de
estanqueidad de las tapas, en los tubos y finalmente en el dispositivo completo,
comprobando una aceptable tasa de fuga del orden de 5,7 1077 [l s-1]. Las irradiaciones se
realizaron en atmdsfera de gases inertes a una presion de 0.12MPa; el tipo de gas
utilizado (Ar, N o He) permite modificar la temperatura méxima a alcanzar. Se comprobd
que la aislacion eléctrica entre vaina y calefactor fuera mayor a 1 MQ.

Z —r—p —

Figura 111.10. Conjunto horno-prolongador actual desacoplado del posicionador

111.1.4 Céapsulay probetas

Como material de estudio se seleccion6 un acero similar al que se utiliz6 en la
fabricacion del RPR de Atucha Il, el cual esta nomenclado como un JF. EI material JF, al
igual que el JRQ, es el utilizado en los proyectos coordinados de investigacion de la
Organizacion Internacional de la Energia Atomica, OIEA, sobre fragilizacion de aceros
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de recipientes a presion. En el informe del Japan Steel Works SA MuroranPlant se lo
especifica segun el codigo ASME como un acero forjado SA-508 clase 3. En la Tabla
I11.4 se especifica la composicion quimica. El tratamiento térmico que se le realizo a este
material en la aceria anteriormente mencionada consiste en un normalizado, templado y
revenido a una temperatura de 650 °C.

La fragilizacion por irradiacion neutronica es muy sensible a la composicion
quimica, siendo la presencia del cobre y del fésforo la méas perjudicial. ElI informe
CNAII-PSAR* del afo 1981 especifica concentraciones por debajo de 0,10 % de Cu y de
0,012 % para el P para el material del recipiente y sus soldaduras.

En cada capsula de irradiacion se ubican 8 probetas Charpy con entalla en V,
todas orientadas en la direccion T-L. Es decir, con la entalla en la direccion del trabajado
mecanico. En esa direccion se absorben energias menores en el ensayo de impacto y se
favorece la determinacion de la temperatura de transicion duactil-fragil. También se
incorporaron probetas para ensayar con Small Punch. Este set consta de 75 probetas en
forma de disco de 10 mm de diametro y 0,5 mm de espesor. Su ubicacion se puede
apreciar en la figura 111.17.

El nimero de probetas para cada caso depende del espacio dentro del dispositivo
para que todas reciban la misma dosis de irradiacion, teniendo en cuenta la distribucién
cosenoidal del flujo neutrénico con respecto al centro de los elementos combustibles.

Es bien conocido que en el proceso de fabricacion (conformado) del material
puede introducirse anisotropia en el material, es decir que sus propiedades mecanicas
dependan de la orientacion en que son extraidas las probetas. Este efecto de la orientacion
es especialmente importante en la determinacion de la tenacidad, puesto que una probeta
orientada en la direccion de la laminacion puede comportarse distinto a otra orientada en
la direccion transversal.

Las normas ASTM definen una nomenclatura para la orientacion de las probetas
de forma que la primera letra designa la direccion normal al plano de fractura y la
segunda letra define la direccion de propagacion de la fractura en la probeta Charpy,
Figura 111.12 y 111.13.

En chapas, generalmente se ensayan probetas orientadas de forma que la fractura
propague en la direccién de laminacion TL puesto que es la orientacion mas débil y asi se
obtienen valores de tenacidad de fractura conservativos.

En el caso de aceros ferriticos de recipientes el efecto de la orientacion es muy
claro, siendo los valores de tenacidad de fractura, y de impacto Charpy en la orientacién
TL los menores®.
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Figura 111.12. Probeta Charpy-V, CVN, segun norma ASTM A370

Longitudinal — 8

Laminade =

Transversal

Long- A

Figura 111.13. Orientacion de las probetas para una placa. Segun la norma ASTM la
indicada como transversal corresponde a la T-L. La longitudinal —A corresponde a la
L-S. La longitudinal —B corresponde a la L-T.

Figura 111.14. Cépsula portaprobetas (primer disefio)

38



CAPITULO III - Técnicas experimentales

Figura 111.15. Céapsula portaprobetas (primer disefio) y probetasCharpy

Figura 111.16. Nuevo disefio del portaprobetas

Figura I111.17. C4psula con las 8 probetas Charpy y los 75 discos SPT para futuros
ensayos Y caracterizaciéon dentro del dispositivo de irradiacién

Las probetas se colocan unas sobre otras en grupos de 4, formando una columna
vertical de 110mm de longitud del material a irradiar. En el primer disefio la capsula
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portaprobetas, construida en aluminio envuelve integramente las probetas, quedando de
29,3mm de diametro por 220mm de largo. En el nuevo disefio se reduce el diametro a
28,3 mm, logrando una reduccién de 1 mm. La capsula se ubica en el tubo de irradiacion
de manera tal que la entalla de las probetas Charpy enfrenta al haz de neutrones
provenientes del nucleo al nivel medio de los elementos combustibles. Los prolongadores
tienen el objetivo de homogeneizar la temperatura en la totalidad de las probetas. En la
Figura 111.15 se destaca la capsula con sus homogeneizadores de aluminio y las probetas
Charpy ubicadas en la misma.

Tabla 111.4. Composicién del acero en estudio (% peso)
C Mn | P S Si Ni | Cr Mo |V Cu | Al Ta

0.25 | 1.40 | 0.012 | 0.015|0.15 | 0.74 | 0.20 | 0.53 | 0.03 | 0.10 | 0.05 | 0.03

I111.2  Descripcion del ensayo de impacto utilizado en trabajos anteriores* a esta
tesis

Los ensayos de impacto* Charpy se realizaron segln la norma ASTM E 23. El
ensayo consiste basicamente en un péndulo con una maza en su extremo, que es soltada
desde una determinada altura e impacta sobre una probeta entallada apoyada en una base.
La energia potencial de la maza en su parte superior se va convirtiendo en energia
cinética a medida que baja. La energia necesaria para romper la probeta es el resultado
del ensayo. Esta energia perdida por el péndulo es la que hace que no vuelva a su altura
original. La energia de rotura se obtiene facilmente midiendo la altura que alcanza la
maza después de romper la probeta.

Estos ensayos se realizaron en la instalacién Celdas Calientes (CELCA) del
Laboratorio de ensayos posirradiacion LAPEP ubicado en el CAE, en donde se encuentra
un péndulo de ensayos de impacto Charpy WOLPERT de 300 J de capacidad, Figura
111.18.

Escala G raduada

Posicidn Inicial

Martillo

. )
Finaldela
Oscilacion 7

Y —

=
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Figura 111.18. Esquema de un ensayo Charpy y la maquina ubicada en las celdas
calientes de Ezeiza.

Dado que la utilidad del ensayo viene dada sobre todo por el diferente
comportamiento del mismo segun la temperatura, es necesario disponer de diversos bafios
termostaticos para realizar los ensayos tanto a altas como a bajas temperaturas. La
operacion de sacar la probeta del bafio a la temperatura adecuada, colocarla en la base de
alojamiento y soltar el péndulo debe durar como maximo 5 segundos, segun la norma
ASTM E 23.

Para tener esto en cuenta se necesitd disefiar un sistema de calentamiento y
enfriamiento en el cual se introduce una resistencia calefactora en un termo que contiene
N2 liquido; la funcidn de esta resistencia es calentar el nitrégeno y presurizarlo para
poderlo transportar hacia la cdAmara ambiental que se encuentra dentro de las Celdas
Calientes y enfriar/calentar las probetas hasta la temperatura previamente elegida y
ajustada en un controlador de temperatura. Este proceso se realiz6 con cada probeta y a
diferentes temperaturas para obtener la curva Energia Absorbida vs. Temperatura de
ensayo.

Los ensayos se realizaron a temperaturas entre -30 °C hasta 55 °C. En la Figura
I11.14 se observan dos curvas tipicas de material irradiado y sin irradiar. Es un ejemplo en
donde se indica el corrimiento de temperatura correspondiente a 41 Joule (ASTM A-23)
entre las dos curvas. Este ejemplo corresponde a un material altamente irradiado.
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Figura 111.19. Ejemplo de corrimiento una curva Charpy de material irradiado

Mediante el ensayo Charpy V se determinan una serie de caracteristicas
importantes para conocer el comportamiento del material. Las fundamentales son las
siguientes:

o Energia de rotura: Es la energia que absorbe la probeta durante la fractura.

o Expansion lateral: Seglin sea el comportamiento de la probeta se produce una
mayor o menor deformacion de la misma en el area de rotura y sus proximidades,
que se mide después del ensayo sobre la superficie de fractura.

o Porcentaje de fractura ductil: Una vez rota la probeta se examina la superficie de
rotura y se determina el % que corresponde a una rotura ductil (de aspecto fibroso
y mate) en contraposicion a la rotura fragil (de aspecto brillante).

I11.3 Caracterizaciéon del material irradiado
111.3.1 Ensayo Small Punch (SPT)

Los ensayos reducidos en masa para la caracterizacion del comportamiento
mecanico de los materiales son especialmente interesantes, ya que permiten conocer sus
caracteristicas fundamentales utilizando voliumenes de material muy pequefios, de manera
gue, en muchas ocasiones, pueden considerarse como ensayos no destructivos y permiten,
ademas, caracterizar mecanicamente regiones muy pequefias (zonas térmicamente
afectadas por la soldadura, capas superficiales, etc.) que son practicamente imposibles de
caracterizar mediante la utilizacion de los ensayos mecanicos convencionales. Las
probetas utilizadas en el ensayo de punzonado, SPT (“Small Punch Test”) pueden tener
diferentes tamafios y formas, por ejemplo una seccion cuadrada de 10x10 mm? o discos
que oscilan entre los 3 mm a 10 mm de didmetro y tan s6lo 0,25 mm a 0,50 mm de
espesor. El ensayo consiste en fijar la periferia de la probeta entre dos matrices y
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deformarla hasta su rotura con un punzon de cabeza semiesférica registrando los valores
de carga y desplazamiento.

La evaluacion de las propiedades mecéanicas de los componentes estructurales de
las centrales térmicas y nucleares asi como la valoracion de su posible degradacién
durante su servicio prolongado (altas temperaturas, irradiacion neutronica), son aspectos
fundamentales a la hora de asegurar la integridad estructural de estas instalaciones y su
vida residual. La caracterizacion del comportamiento mecanico de los materiales
estructurales, a excepcion de su dureza, es por definicion destructiva, ya que requiere la
extraccion directa de probetas de ensayo del componente a evaluar. Esto solo es posible si
el tamafio de estas probetas es lo suficientemente pequefio como para posibilitar la
reparacion sencilla del componente, para que pueda seguir siendo operativo. Esta forma
de actuar implica el uso de probetas de pequefio tamario (probetas de masa reducida) que,
normalmente, no cumplen los requisitos establecidos en las correspondientes normas de
ensayo. De este modo, en el curso de los Ultimos afios, se han venido utilizando diferentes
tipos de probetas con dimensiones inferiores a unos pocos centimetros para la evaluacion
de las propiedades a traccion, fatiga, tenacidad a la entalla (Charpy), tenacidad a la
fractura, crecimiento de grietas por fatiga, etc., cuyos resultados deben ser
convenientemente interpretados con el fin de derivar las propiedades de los componentes
(de mucho mayor tamafio) de los que se han extraido las probetas.

El ensayo SPT inicié su desarrollo en el MIT en el afio 1981 para estudiar la
fragilizacion de los materiales producida por radiaciéon. Su desarrollo continu6 en Japdn,
particularmente en la universidad Tohoku y en el Instituto Japonés de Investigacion sobre
Energia Atomica (JAERI); en E.E.U.U. fue el EPRI el encargado de su desarrollo,
mientras que en Europa los primeros trabajos sobre este ensayo aparecen en 1992 en la
universidad de Swansea y el ERA, en el reino Unido y del CESI, en Italia.*®

Esté siendo utilizado en la actualidad para determinar las propiedades mecénicas a
traccion (incluida la ley de comportamiento del material), la temperatura de transicion
dactil-fragil, el comportamiento a fractura y a fluencia (Creep), asi como para estudiar
cualquier fendmeno de fragilizacion, incluida la fragilizacion asistida por el medio
ambiente.

El dispositivo de ensayo construido se puede ver en la figura 111.20, la probeta de
ensayo consiste en un disco de 10 mm de diametro y 500 um de espesor, el cual es sujeto
por una matriz inferior con un agujero de descarga a =4 mm y una matriz superior con un
canal guia de 2,5 mm de diametro. Por este canal se desplaza un vastago de empuje y una
bolilla de 2,5 mm de diametro (2R). Este disefio ha sido realizado siguiendo las
recomendaciones dadas en?®.
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Figura 111.20. Disefio del dispositivo de SPT

El ensayo se realiza con una velocidad de desplazamiento controlada y fija que se
encuentra entre los 0,25 mm/min y los 2 mm/min (este rango de velocidades es el
sugerido por el codigo de practica de la Unién Europea*®) y se registran los valores de
cargas y desplazamientos. Una curva tipica se puede ver en la figura 111.21.

F I Zona eldstica
IT Zona elastopldstica Pmax
III Zona de endurecimiento -\

IV Zona de inestabilidad
V Zona de rotura

/ w

Py +—;
1 11 111 N \

dmax d
Figura 111.21. Curva tipica de ensayo SPT mostrando las diferentes zonas de
comportamiento y el disco luego de ser ensayado

Las zonas caracteristicas que se pueden observar en este tipo de ensayo son las
siguientes:

e Zona l. Zona de deformacion elastica: corresponde a la region rectilinea inicial.

e Zona Il. Zona de transicion elastoplastica: la deformacion pléstica ha comenzado
en la region de contacto entre la probeta y el punzon.

e Zonas Ill. Zona de deformacién plastica generalizada: la deformacion plastica se
extiende en la probeta y ocurre un adelgazamiento importante en su espesor.
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e Zona IV y V. Zona de inestabilidad plastica y rotura: en las proximidades de la
carga maxima, Pmax, tiene lugar la inestabilidad plastica, con la formacion de
grietas que cuando atraviesan todo el espesor de la probeta dan lugar al descenso
de la carga que se observa al final del ensayo.

Analizando las diferentes zonas, se obtienen una serie de parametros
caracteristicos directamente relacionados con las propiedades mecanicas del material
ensayado: pendiente del tramo inicial lineal (régimen elastico), fuerza para la que se
inicia el régimen plastico, Py, fuerza méaxima registrada en el ensayo, Pmax,
desplazamiento en el punto de fuerza maxima, dmax, energia de fractura o area encerrada
debajo de la curva fuerza-desplazamiento hasta el punto representativo de la fuerza
maxima, W.

Realizando ensayos a diferentes temperaturas, se puede registrar la energia de
fractura en funcion de la temperatura y de este modo determinar la temperatura de
transicion ductil-fragil del material en este ensayo TT(SPT) y relacionarla con la
temperatura de transicion ductil-fragil medida en ensayos Charpy, TT(Charpy).

Para lograr temperaturas bajas, hasta -196 °C se disefié un arreglo como el que se
ve en la figura 111.22 y 23. El nitrégeno liquido ingresa a la zona de ensayo a través de un
flexible proveniente de un termo presurizado, enfriando una masa de cobre de alta inercia
térmica la cual se encuentra en intimo contacto con el dispositivo de SPT, de esta manera
se logra una dptima regulacion de la temperatura de la muestra. Dicha temperatura es
registrada por una termocupla que esta en contacto directo con el disco a ser ensayado y
controla la electrovalvula de inyeccion de nitrégeno del termo. El contenedor es de doble
pared y doble fondo aislado mediante vacio para minimizar la disipacién térmica.

MAQUINA DE ENSAYO
INSTRON 4465

CAPACIDAD 5000 N

VASTAGO DE EMPUIE

VALVULA Y FLEXIBLE B
CAMARA AMBIENTAL

DE ENSAYO

DE ALIMENTACION

TERMO CON A/ CONECCION A

NITROGENO LIQUIDO ~ BOMBA DE VACIO
PRESURIZADO

Figura 111.22. Arreglo experimental para realizar ensayos SPT a bajas
temperaturas
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O D | TERMOCUPLA_
NITROGENO TERMOCUPLA

LiQUIDO

Figura 111.23. Detalle del disefio

111.3.2 Magnetometria VSM

Las mediciones de magnetometria (VSM) consistieron en la realizacion de curvas
de histéresis con el objetivo de observar el cambio de forma de dichas curvas y obtener
cuantitativamente el campo coercitivo Hc y la magnetizacion de saturacién Ms para el
material irradiado. Los cambios de dichos pardmetros con la radiacion neutrénica estan
relacionados con la generacion de aglomerados de defectos y por la creacion de
nanoprecipitados.

Para obtener los ciclos de histéresis se utilizdO un magnetdmetro de muestra
vibrante marca Versalab Quantum Design, instalado en la Departamento Materia
Condensada del CAC, Figura I11.24; el mismo permite medir la magnetizacién en funcion
de la temperatura entre 50 y 400 K bajo la aplicacion de un campo magnético de hasta 3
Tesla.

La técnica de medicion por muestra vibrante consiste en mover una muestra
magnetizada dentro de un sistema de bobinas de deteccion; este movimiento induce en las
bobinas una tensidn que es proporcional al campo magnético de la muestra. Con este
sistema, el equipo logra una precision del orden 10-%emu.
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Este procedimiento se realizO para el material de las probetas irradiadas a
diferentes FA y para el del juego sin irradiar. Este procedimiento se realizé para las
muestras sin tratamiento térmico y con tratamiento térmico a 360°C durante una hora.

El magnetdmetro de muestra vibrante (VSM) basa su funcionamiento en la ley de
Faraday. Un esquema se muestra en la figura I11.25. La muestra se centra entre los polos
de un electroiman y va montada al final de una varilla. Dicha varilla conecta la muestra
con un trasductor que la hace vibrar verticalmente. Asi la muestra es sometida a un
movimiento sinusoidal de frecuencia v, generando una fem (fuerza electromotriz) que es
detectada en las bobinas colectoras. La sefial eléctrica de salida de estas bobinas tienen la
misma frecuencia v que la muestra y su intensidad es proporcional al momento magnético
de la muestra, la amplitud de vibracion y la frecuencia v. La intensidad de esta fem es
medida por un circuito amplificador lock-in. EI montaje permite realizar rotaciones de la
muestra alrededor del eje vertical.

Para realizar una 6ptima determinacion en la caracterizacion microestructural por
las técnicas magnéticas es necesario no saturar la sensibilidad de cada equipo. Previo al
trabajo con el material irradiado se estimaron las cantidades Optimas de material
ferromagnético. Las muestras son discos de 3 mm de diametro y 0,25 mm de espesor, no
requieren de ninguna terminacion superficial en particular, pero debe evitarse la
oxidacion. Se realizaron las pesadas de las muestras en una balanza obteniendo los
resultados que se observan en la tabla I111.5.

Tabla 111.5. Peso de las muestras para la caracterizacion por VSM

Tipo de muestra Peso de la muestra (mg) | Taza dosis
[uSv/hora]
No irradiada 4,0+/-0.1 <01
Irradiada con FA=93 4,1+/-0.1 <01
Irradiada con FA=186 3,5+/-0.1 <01
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2 Ml

Figura 111.25. Esquema basico del Magnetometro de muestra vibrante. La muestra es
sometida a una oscilacion armonica Unicamente en el eje vertical, perpendicular al
campo magnético generado por el electroiman.
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CAPITULO IV
RESULTADOS

V.1 Ensayos magnéticos

Se realizaron una serie de ciclos magnéticos desde 0 a Hmax, luego a — Hmax y
de nuevo a 0 para cerrar el ciclo. Este procedimiento tiene que cumplir, en cada bucle, la
condicion Hmax<Hsat (campo de saturacion), siendo Hsat el campo necesario para
alcanzar Msat (magnetismo de saturacion). La figura IV.1 muestra esqueméticamente el
protocolo H vs tiempo utilizado. Se extrajeron Hc (campos coercitivos) a partir de los
datos de la siguiente manera: se tom6 Hc + (-Hc) como el campo magnético necesario
para volver a cero magnetizacion después de llegar a Hmax (-Hmax). Luego, se tomé Hc
como el valor medio de | Hc + | y |-Hc|.

Versalab Log Data File

Magnetic Fiald [Oa)

-4000 | v

-BDO]P_

- i _L_ i I
8 225 275 325 375 425
Time Stamp (minutes,relative)

Figura IV.1. Muestra del protocolo utilizado para la generacion de pequerios lazos de
histéresis

Se realizaron ciclos de pruebas aplicando campos magnéticos crecientes desde 50
hasta 30000 Oe para obtener el campo coercitivo correspondiente a la saturacion de la
muestra.

Una vez obtenidos todos los datos de campo magneético aplicado y momento
magnético de saturacion, se puede obtener el valor del campo coercitivo que es el valor
de interés en esta Tesis, ya que el campo coercitivo es la propiedad més sensible que
caracteriza a los materiales ferromagnéticos. Como ya se dijo éste es el campo magnético
necesario para reducir a cero la induccion magnética. EI campo coercitivo aumenta
cuanto mayor es el contenido de defectos y también cuando aumentan las tensiones
internas®.
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Ciclo de Histéresis
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Campo magnético (Oe)
Figura 1V.2. Ciclo de histéresis

Para obtener el valor del campo coercitivo (Hc) se graficaron todos los ciclos
desde 50 — 30000 Oe y por medio de una interpolacién se obtuvo el valor de Hc. Figura
IV.2.y IV.3.

Ciclo de Histéresis

0,02
5 —
\g/ /I/

8 0,01 e _—
3 i - —
5 (X,Y,) 7

S 000 N LT XY
g (XO’YO)/"

E = - F X,)Y,)

= 0,01 -

T T T T T T T d
50 -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40

Campo magnético (Oe)
Figura 1V.3. Variables para el calculo del campo coercitivo y para la
determinacion del error.

Esto se aplica a cada uno de los ciclos antes obtenidos para luego poder realizar
una gréafica del campo coercitivo vs el campo aplicado.

1V.1.1 Tratamientos térmicos

Se realizaron una serie de recocidos de 1 hora de duracién a 360 °C a la muestra
sin irradiar (FAO) y a las muestras irradiadas (FA93 y FA186).

Estos tratamientos térmicos se realizaron en una camara de vacio como se ve en la
Figura V.4 con el objetivo de no oxidar las muestras. El nivel de vacio logrado fue del
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orden de 10 Torr mediante bombas mecanica y difusora. El horno es de tipo eléctrico
con una precision de mantencion de la temperatura de +/- 2 °C.

Figura IV.4. Camara de vacio y horno de tratamiento térmico

Este tratamiento térmico se realiza con el objetivo de determinar la influencia de
los precipitados y el dafio estable en la matriz en el comportamiento magnético del
material.

En la Tabla IV.1 se presentan los resultados de las magnetometrias para el
material sin tratamiento térmico.

Tabla IV.1. Resultados magnetometrias material sin TT

CAMPO
MAGNETICO CAMPO COERCITIVO HC (6xc=+ 0,02 Oe)
Oe Oe
FA: 186 FA: 93 FA: O

50 3.5 3,0 2.6
100 5.3 4.6 3.6
200 6.5 5.9 5,0
300 7.5 6.7 6,0
400 8,0 7.3 6.8
500 8,0 7.5 7,0
600 8,0 7.6 7,0
700 8,0 7.6 7,0
800 8,0 7.6 7,0
900 8,0 7.6 7,0
1000 8,0 7.6 6.9
2000 6.7 7.1 6.5
3000 5.8 6,0 5.4
5000 4.6 5.1 4.5

10000 3.8 4.1 3.5

30000 3,0 2.7 2.5
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B 1 B 1 " 1 B 1 B 1 B 1 B 1
0 5000 10000 15000 20000 25000 30000 35000
CAMPO MAGNETICO (Oe)
Figura IV.5. Curvas de campo coercitivo vs campo magnético para material sin TT

Las 3 muestras presentan un méaximo en el campo coercitivo entorno a los 700 Oe
de campo magnético, diferenciandose en el valor méximo alcanzado en cada caso. Figura
IV.5.

Para la muestra sin irradiar se alcanza un maximo de 7 Oe en el campo coercitivo,
en la muestra irradiada con factor de avance 93 se llega a 7,6 Oe y para la muestra con
factor de avance 186 el campo coercitivo es de 8 Oe.

En la Tabla V.2 se presentan los resultados de las magnetometrias para el
material con tratamiento térmico a una temperatura de 360 °C durante 1 hora.
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Tabla 1V.2. Resultados magnetometrias material con TT de 360°C 1 hora

CAMPO
MAGNETICO CAMPO COERCITIVO HC (61c= £ 0,02 Oe)
Oe Oe
FA: 186 FA: 93 FA: O
50 4,0 33 3,0
100 5,0 4.7 4.5
200 6.7 5.9 5.7
300 7.9 6.7 6.4
400 7.9 7.3 6.6
500 7.9 7.4 6.8
600 8,0 7.6 7,0
700 8,0 7.6 7,0
800 8,0 7.6 7,0
900 8,0 7.6 7,0
1000 8,0 7.6 7,0
2000 6.5 6.1 5.5
3000 5.7 5.1 4.5
5000 4.7 4.2 3.9
10000 3.8 3.6 3.4
30000 3,0 2.6 2.4
8 —m— FA:186
—eo— FA:93
—a— FAQ

HC (Oe)

B ] B 1
0 5000 10000

1
15000

B 1
20000

T T T T 1
25000 30000 35000

CAMPO MAGNETICO (QOe)
Figura IV.6. Curvas de campo coercitivo vs campo magnético para material con TT

360°C 1 hora
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Se puede observar tanto en la Tabla IV.2 como en la Figura 1V.6 que para las
muestras con tratamiento térmico los resultados son similares a los obtenidos en las
muestras sin tratamiento térmico, especialmente en el rango de campo coercitivo
maximo.

Las 3 muestras presentan un maximo en el campo coercitivo entorno a los 700 Oe
de campo magnético, diferenciandose en el valor maximo alcanzado en cada caso. Figura
IV.6.

Para la muestra sin irradiar se alcanza un maximo de 7 Oe en el campo coercitivo,
en la muestra irradiada con factor de avance 93 se llega a 7,6 Oe y para la muestra con
factor de avance 186 el campo coercitivo es de 8 Oe.

Para continuar con el analisis de los defectos responsables del comportamiento
magnético se realizd un recocido a 460 °C. Considerando que a medida que avanza la
irradiacion aumenta la temperatura de recuperacion de los defectos dada su evolucién, se
espera definir con este tratamiento si hay modificaciones en las variables analizadas. El
andlisis de estas muestras no se lleg6 a concretar hasta el momento de redactar esta tesis
debido a que el magnetometro se averio y debid ser reparado.

IVV.2 Ensayos Small Punch

Con el objetivo de definir una velocidad de ensayo adecuada y constante para
todos los ensayos, se realizaron 5 ensayos a velocidades crecientes desde 0,1 mm/min
hasta 10 mm/min. Como se puede apreciar en la figura 1V.7, al aumentar la velocidad de
ensayo el material experimenta endurecimiento. La velocidad adoptada para la
prosecucion de los ensayos es de 0,5 mm/min, la cual proporciona un buen control de la
secuencia de ensayo Yy esta dentro del rango sugerido por el cddigo de préacticas de la
Unién Europea®.

1800 — —+— 0.1 mm/min
1700 —+—0,5 mm/min
1600 - —=—1 mm/min
1500 —+—5 mm/min
1400 - —<—10 mm/min
1300
1200
1100
1000
900 -
800
700
600
500 -
400
3004 A
200 #
1004

oF——7F— T T T T T T T T T T
00 02 04 06 08 10 12 14 16 18 20 22 24

DESPLAZAMIENTO (mm)

Figura IV.7. Curvas mostrando el efecto de la velocidad de carga
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Se evalué también el efecto de la variacion del espesor en los parametros
mecanicos mas importantes. La figura 1V.8 muestra este efecto para espesores que
oscilan entre 0,472 mm y 0,520 mm, un analisis similar en cuanto a influencia de los
espesores de las probetas se puede encontrar en el trabajo de J. Autillo®.

espesores (um)

1800__ velocidad: 0,5 mm/min — . 520
1600 - ——516
) —=—511
1400 —+—2308
! —-— 501
1200 —<«—498
- —+— 496
Zz 1000~ —.—487
< - —.—482
% 8007 —:—475
© 1 — —472
600
400 -
200
04— T T T T T L T T T T

T T T T T T
0o 02 04 06 08 10 12 14 16 18 20 22 24
DESPLAZAMIENTO (mm)

Figura 1V.8. Curvas mostrando el efecto del espesor de la probeta

Se presentan 3 formas distintas de determinar el limite elastico como se ve en la
Figura IV.9 4,

1. Mediante el cruce de las dos rectas tangentes correspondientes a las dos primeras
zonas de las curvas. Este limite elastico se denomina Py(ct).

2. Mediante la interseccion de la curva con una recta paralela a la pendiente inicial a
una distancia igual a la décima parte del espesor de la probeta. Este limite eléstico
se denomina Py(t/10).

3. Mediante la interseccion de la curva con una recta paralela a la pendiente inicial a
una distancia igual y fija de 0,1 mm. Este limite elastico se denomina Py(0,1).
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Figura 1V.9. Diferentes maneras de definir el limite eléstico

Los valores obtenidos se resumen en la Tabla 1V.3. La carga maxima de se
denomina Pmax, €l desplazamiento correspondiente a esta carga es dmax Y la energia W se
obtiene integrando la curva hasta el punto de rotura.

Tabla 1V.3. Resumen de datos obtenidos para diferentes espesores

P P P
PROBETA | ESPESOR PENDIENTE (tl1y0) (0,)1l) (C%') Pmax | Omax | W
tmm ELASTICA P/d N/mm N N N N [mm| J
1 0,472 2560 261 323 | 245 |1515|1,914|1,698
2 0,475 3037 247 308 | 234 |1511(1,923|1,725
3 0,482 2961 258 324 | 254 |1545(1,912(1,739
4 0,487 3359 299 355 | 281 | 1509 |1,818|1,655
5 0,496 3337 333 387 303 | 1533 1,696 | 1,545
6 0,498 3434 300 373 302 | 1588 [1,830(1,752
7 0,501 2669 318 387 | 297 | 1617 |1,850(1,773
8 0,508 2355 308 373 | 281 | 1630 |1,955|1,906
9 0,511 2318 302 374 | 265 | 1662 [1,977|1,773
10 0,516 2893 303 375 | 284 |1684 [1,923|1,914
11 0,520 2706 313 381 283 | 1703 {1,923 (1,940

Teniendo en cuenta el espesor de las probetas y aplicAndolo adecuadamente a
cada columna de la tabla se calculan el valor promedio, la desviacién estandar y el
coeficiente de variacion obteniéndose los valores de la Tabla 1V.4.
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Tabla IV.4. Resultados afectados por el espesor de la probeta t

PROBETA| t |[(P/d)it| Py (t110)/tz2 | Py (0,1)/t2 | Py (CT)/t2 | Pmax/t? | dmax/t | WIt2
mm | GPa MPa MPa MPa MPa J/imm?
1 0472 | 54 1172 1450 1100 6800 | 4,054 | 7,622
2 0475| 64 1095 1365 1037 6697 | 4,048 | 7,645
3 0,482 | 6,1 1111 1395 1093 6650 | 3,966 | 7,485
4 0,487 | 69 1261 1497 1185 6363 | 3,732 | 6,978
5 049 | 6,7 1354 1573 1232 6231 | 3,420 | 6,280
6 0498 | 6,9 1210 1504 1218 6403 | 3,675 | 7,064
7 0,501 | 5,3 1267 1542 1183 6442 | 3,692 | 7,064
8 0,508 | 4,6 1194 1445 1089 6316 | 3,849 | 7,386
9 0511 | 45 1157 1432 1015 6365 | 3,869 | 6,790
10 0516 | 5,6 1138 1408 1067 6325 | 3,727 | 7,189
11 0,520 | 5,2 1158 1409 1047 6298 | 3,698 | 7,175
VALOR MEDIO | 58 1192 1456 1115 6445 | 3,794 | 7,153
DESVIACION 0,9 76,571 65,006 76,279 | 185,768 | 0,188 | 0,396
COEF. VAR. 0,1 0,064 0,045 0,068 0,029 | 0,049 | 0,055

Se puede ver claramente que la manera de definir el limite elastico que menor
dispersion presenta es el Py(0,1)/t? con un 4,5%. La energia tiene una dispersion del
orden de 5,5%.

Se realizaron ensayos desde temperatura ambiente (TA = 22 °C) hasta los -196
°C(nitrégeno liquido) como se puede apreciar en la Figura IV.10.

3000 - ---TA
-23
-e-229
-55
-e-_57
-62
----87
-e--122
----155
----160
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-0--173
-+--188
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2000

1750 +

1500

1250

CARGA (N)

1000 -
750 —-
500

250 { (f

T T T T T T T T T 1
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5
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Figura 1V.10. Serie de ensayos a diferentes temperaturas
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En lineas generales al descender la temperatura la carga maxima y el modulo de
elasticidad (pendiente de la zona lineal inicial) aumenta hasta alcanzar la temperatura de
transicion ductil-fragil y la deformacion posterior a la carga maxima se reduce (ensayos
TA hasta -160 °C). A partir de alli la carga maxima y la deformacién total disminuyen
subitamente y no presenta deformacion posterior a la carga maxima (ensayos -160 °C
hasta -196 °C).

En la Figura 1V.11 se dejaron Unicamente 6 curvas para mejorar la visualizacion e
individualizacion de las mismas, hay 3 curvas a temperaturas en la region ductil (TA, -57
°C y -122 °C) y 3 en la region de transicion ductil-fragil (-160 °C, -173 °C y -196 °C).
Claramente la energia absorbida por las Gltimas dos probetas es netamente inferior a las
anteriores.

3000 -
-160

2750 4

2500
2250 4
2000
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1500 <
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Figura IV.11. Seis curvas de ensayos a diferentes temperaturas

En la Figura 1V.12 se representan para cada temperatura de ensayo la energia
especifica absorbida hasta la rotura. Se aproximaron mediante dos regresiones lineales la
zona ddctil y la zona de transicion ductil-fragil.
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Figura 1V.12. Grafico de la energia especifica vs temperatura (curva de transicion
ductil-fragil)
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CAPITULO V
DISCUSION

El dafio en la matriz (SMD) domina la respuesta de los aceros de bajo contenido
de cobre (Cu <0.1 a 0.15 % peso) y tiene que ver con la formacion tanto de aglomerados
de defectos (vacancias y autointersticiales) como con la combinacion de atomos de
aleantes con los defectos creados por la irradiacion. Dada la baja fluencia en los RPR, los
aglomerados de defectos creados por la irradiacion, que son obstaculos para el
movimiento de las dislocaciones, son considerados barreras dispersas y, en estas
condiciones, el endurecimiento varia como la raiz cuadrada de la fluencia de los
neutrones rapidos, y decrece con el incremento de la temperatura de irradiacion. Este
comportamiento es consistente con la informacion experimental de las propiedades
mecénicas medidas y ha sido también modelada con éxito usando simulaciones
atomisticas.

La componente del dafio asociada al aumento de los precipitados ricos en cobre
(CRP)* se conforma de agrupamientos ricos en ese elemento a través de la normal
nucleacion debido a la alta sobresaturacion de cobre. La contribucion al dafio por CRP a
la fragilizacion depende del contenido de Cu y Ni del acero y también depende de la
fuerte interaccion entre Cu-Ni-Mn. La contribucion al dafio por CRP al total de la DBTT
depende de la duracion de la irradiaciéon y la temperatura, ya que la conformacion de
precipitados depende del coeficiente de difusién de estos elementos y del nimero de
defectos producidos en las cascadas de desplazamientos como consecuencia de la
irradiacion neutrénica®.

a0 — 1 1T 1T T 1T 1T T 1
— Submerged-Arc Welds
— Irradiation: 1 x 1023 n/m2, 288°C
9°] . Normalized To Unirradiated Curve
S 10 Upper Shelf |
a3 Unirradiated ~— ~Ppe!
‘5 /s
7/
2 / i
100 ~=10.06% Cu Loss ™
\L——"io Transition / iradisted
< Region [/
15) /
S 5 T / Shift
= / 0.30°
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Figura V.1. Efecto del Cu en el comportamiento en la transicion ductil-fragil
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En las primeras practicas de aceria se utilizaba chatarra de automoviles, que aun
contenian cobre, para la fabricacion del material base del recipiente del reactor y también
se empleaban consumibles recubiertos de cobre en las soldaduras. Después de 1972, el
contenido de cobre se redujo sustancialmente pero ain existe un significativo nimero de
recipientes que funcionan con altos niveles de cobre en sus soldaduras.

De las dos contribuciones que hacen aportes a la fragilizacién, la que se conoce
mejor experimentalmente es el dafio por CRP. Tanto la microscopia electronica de
transmision TEM como las técnicas PAS (aniquilacion de positrones), MS
(espectroscopia Mdssbauer), Microscopia de efecto tunel, SAXS (dispersion de rayos X a
bajo angulo)*®, SANS (dispersion de neutrones a bajo angulo)>* y la APT (atom probe
tomography) han permitido caracterizar experimentalmente el tamafio y naturaleza de los
precipitados, el nimero relativo de estas nanoestructuras, su composicion y su fraccion
volumeétrica.* > >3

Del andlisis de los resultados obtenidos para muestras irradiadas y para muestras
irradiadas y tratadas térmicamente se puede decir que el efecto sobre las propiedades
magnéticas, mas precisamente sobre el campo coercitivo, es producto exclusivamente de
los precipitados ricos en cobre (CRP) y no intervendria el dafio estable en la matriz, ya
que los recocidos efectuados eliminan en gran medida este tipo defectos. Se observa
ademas una dependencia de la magnitud del campo coercitivo con el factor de avance: las
muestras sin irradiar presentan el menor campo coercitivo, en torno a los 7 Oe, en tanto
que las irradiadas con factor de avance 93 llegan a un campo de 7,6 Oe y las de factor de
avance 186 alcanzan los 8 Oe. En trabajos anteriores se ha demostrado que el tamafio y
distribucion de precipitados estaria influyendo en el campo coercitivo en concordancia
con los resultados obtenidos.

En investigaciones llevadas a cabo en aleaciones hierro-cobre envejecidas
artificialmente®* para lograr una estructura de dafio similar a la producida por irradiacion
neutroénica en cuanto a los precipitados ricos en cobre, se han obtenidos resultados
similares referidos a la dependencia del campo coercitivo con el tamafio y distribucion de
precipitados. En dichas investigaciones tanto el tamafio como la distribucion de los
precipitados se controlan con el tiempo y la temperatura del tratamiento térmico de
envejecido.

Actualmente no existen publicados otros trabajos que comprueben la relacion
entre el campo coercitivo y el grado de fragilizacion del acero irradiado.

Referido al ensayo Small Punch, las distintas bibliografias 5657 sugieren una
relacion lineal entre la temperatura de transicion del ensayo de impacto Charpy (Tcwn) Y
la obtenida con SPT (Tsp). La expresion utilizada es la siguiente:

Teyn[K] = a. Tsp[K]

donde a es un valor entre 2,30 y 2,75 segun la Figura V.2.
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Figura V.2. Valores de a para T3y Tess

Si consideramos Ts13 como temperatura de transicion del ensayo Charpy, como lo
muestra la Figura V.3, este valor es de aproximadamente -21 °C = 252 K. Para calcular la
temperatura de transicion en Small Punch se toma la temperatura correspondiente a la
energia media en la zona de transicion como se ve en la Figura V.4 y sugiere la
bibliografia [A], Esp = -175°C = 98 K.

200 —
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160 —
140 -
120 —

100 —

Energia 7]

Temperatmra [2C]
Figura V.3. Determinacion de la temperatura de transicion Ts1j en el ensayo de
impacto Charpy
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Figura V.4. Determinacion de la temperatura de transicion Tsp en el ensayo Small
Punch

Despejando de la ecuacion anterior el valor de a se obtiene:

_ TeywlK] 252K
"~ Tep[K] 98K

2,57

Este valor concuerda con los informados por las diversas bibliografias como ya
fue mencionado anteriormente.
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Conclusiones

CONCLUSIONES

Se logro planificar y comenzar la irradiacion del tercer juego de probetas charpy a
un nivel de flujo cuarta parte del flujo maximo.

Se incorporaron probetas de SPT a la irradiacion actual con el objetivo de obtener
y evaluar la curva de transicion ductil-fragil y compararla con la curva obtenida
mediante ensayo de impacto con probetas Charpy.

Se disefid un nuevo dispositivo de irradiacion mecanizado a partir de un solo cafio
de aluminio, minimizando la cantidad de partes a unir y por lo tanto, reduciendo
la posibilidad de falla mecanica.

Se desarrollé un nuevo portaprobeta con capacidad para 8 probetas charpy y del
orden de las 100 probetas para SPT.

Los resultados de las magnetometrias del material irradiado y recocido de manera
de eliminar o reducir el dafio en la matriz SMD, estarian corroborando que la
principal componente de la fragilizacion del material serian los CRP para este
acero en particular que contiene cobre.

Se logré disefiar y construir el dispositivo y la camara de ensayo para bajas
temperaturas para SPT.

Se evalué el efecto de la velocidad de ensayo y los espesores de las probetas en el
ensayo SPT.

Se ensayaron una serie de probetas de material sin irradiar y se pudo comparar la
temperatura de transicion con la obtenida en el ensayo de impacto Charpy
obteniendo un valor de a del orden del sugerido en bibliografia.

Los resultados de los ensayos Small Punch son muy prometedores en la
evaluacién de material irradiado ya que la reducida masa de las muestras
minimizan la dosis en el personal.

Como trabajo a futuro es menester realizar los mismos ensayos al material
irradiado, obtener las temperaturas de transicion, compararlas con las del ensayo
Charpy y analizar los resultados.
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