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RESUMEN

El estudio de la fragilizacion por irradiacion en recipientes a presion de centrales nucleares
estudiado por lazos de histéresis magnéticos es un proyecto del grupo Dafio por Radiacion del
Departamento Materiales. El proyecto busca conocer el efecto que tiene la aceleracion de la
irradiacién en el comportamiento mecanico de los aceros que componen los recipientes a
presion y comprobar si los resultados de los programas acelerados son conservativos. En este
caso se estudi6 el acero SA 508 clase 3 que es el utilizado en la fabricacién de los recipientes
a presion de la Atucha II y del reactor Carem. Se estudié el comportamiento magnético de
este acero como otra técnica con la que es posible obtener informacion sobre el estado del
material bajo distintas condiciones de irradiacion, esta técnica es prometedora dentro de los
programas de vigilancia de los recipientes a presion ya que requiere menor cantidad de
material y una facilidad experimental superior. Se muestran los corrimientos de la temperatura
de transicion ductil-fragil obtenidos en las irradiaciones llevadas a cabo en el reactor RA-1
donde se irradiaron dos juegos de probetas Charpy con entalla en V con factores de avance de
500 y 250, con respecto al un juego de probetas Charpy sin irradiar que se tiene como
referencia. Las irradiaciones se realizaron en un dispositivo bajo atmésfera controlada, a
temperaturas idénticas a las de servicio y se obtuvieron datos fractomecénicos a través de
ensayos en celdas calientes. Sobre el material irradiado se aplicé el método magnético
obteniéndose diferencias en el comportamiento para los distintos estadios de irradiacion. Del
estudio de los lazos menores de histéresis magnética se obtuvo una correlacion entre los
diferentes factores de avance de la irradiacién y los valores del campo coercitivo. Se
interpreta este comportamiento teniendo en cuenta las diferencias en la estructura de defectos
creadas por las distintas condiciones de irradiacién y su interaccion con las paredes de

dominios magnéticos.



ABSTRACT

In this thesis it is presented the results obtained within the project to study the effect of
lead factors on the mechanical behavior of Reactor Pressure Vessel steels. Two sets of Charpy
specimens with V notch of SA-508 type 3 steel, material of Atucha Il and CAREM Reactor
Pressure Vessels, were irradiated in the RA-1 reactor and one set of Charpy specimens is use
as reference. The irradiations were made at the same in service power reactor temperature,
and with different lead factors to obtain mechanicals data and to know their dependence on
the diffusion of alloying elements. It is shown the shifting of the ductile-brittle transition
temperature in each case. A method to obtain the magnetic coercive field of irradiated
materials was applied. It is studied the magnetic behavior of this steel as another technique
that can obtain information on the status of the material under different conditions of
irradiation; this technique is promising in the monitoring programs of pressure vessels
requiring fewer experimental material. From the study of magnetic hysteresis minor loops a
correlation between different lead factors and coercive field values was obtained. This
behavior is interpreted taking into account differences in the structure of defects created by

different irradiation conditions and their interaction with magnetic domain walls.



OBJETIVOS

El objetivo de esta tesis es encontrar un método alternativo, como lo es el método
magnético, para obtener informacion sobre los defectos en la red cristalina de los aceros y
estudiar la posibilidad de que pueda ser técnicamente aplicado para las mediciones in situ del
estado de fragilizacion de los recipientes a presion de los reactores nucleares. La variacion de
las propiedades magnéticas y su posible correlacion con las propiedades mecinicas
permitirian reemplazar los ensayos convencionales de los programas de vigilancia por la
aplicacién de una técnica que requiere menos material, con la consecuente economia y

seguridad en las operaciones involucradas.

Para la realizacion de esta tesis se parti6 de un acero SA 508 clase 3 que fue irradiado en el
reactor RA1 (CAC-CNEA) bajo distintas condiciones y que fue ensayado mecénicamente

para obtener los corrimientos de la temperatura de transicion dactil-fréagil en cada caso.

Los objetivos especificos de esta tesis fueron:

» Realizar el estudio preliminar de las propiedades magnéticas de las muestras no
irradiadas.

» Medir el campo coercitivo Hc para cada estructura de defectos y de precipitados,
es decir, para cada condici6n de irradiacién y obtener las curvas de magnetizacion
y los lazos de histéresis en los materiales irradiados y no irradiados.

» Correlacionar las propiedades magnéticas y la estructura de defectos generada por
la irradiacion neutrénica.

» Determinar si con las propiedades magnéticas se puede obtener un método
alternativo no destructivo y con menor material para establecer el estado de
fragilizacion de aceros de recipiente a presion (RPV) y el efecto del factor de

avance.



INTRODUCCION

La integridad de los componentes de los reactores de potencia a lo largo de su vida en
servicio se ve comprometida por la degradacion que sufren los materiales que los componen.
Esta degradacion proviene de las condiciones ambientales, particularmente la accién de la
radiacién. Esta dltima provoca tal deterioro que hace que la vida de los reactores dependa
esencialmente de que las propiedades de los materiales estructurales se mantengan durante un
tiempo limitado, més all4 del cual el costo de reemplazar ciertos componentes hacen inviable

continuar operando la instalacion.

Entre los componentes posibles del dafio por radiacion estan los recipientes a presion de
centrales como las de Atucha 1, Atucha II y CAREM. Por radiacién un recipiente a presion
fragiliza de modo tal que bajo ciertas condiciones accidentales podria producirse la rotura
catastrofica del mismo y, como consecuencia, el fin de la planta y el inconmensurable

impacto ambiental.

Desde el punto de vista de la tecnologia nuclear, la importancia fundamental del fenomeno
de fragilizacién de un recipiente a presion radica en que, al ser un componente no redundante
ni reemplazable del sistema primario en una central nuclear, la vida efectiva de utilizacion de

la planta se ve limitada a un periodo en que las propiedades del recipiente sean confiables.

Para garantizar la integridad de las plantas se realizan programas de vigilancia irradiando
muestras del acero en forma acelerada para seguir la evolucion del material a distintas dosis
de irradiaci6n. En estos programas de vigilancia se realizan ensayos de impacto Charpy en
muestras irradiadas en ciertos lugares de los reactores bajo vigilancia donde reciben mayor
flujo neutrénico que el propio recipiente, 0 se ensayan muestras del material irradiadas en
reactores experimentales. Sin embargo la naturaleza del dafio por irradiacién hace que la
aceleracion de la irradiacién en estos casos no siempre dé resultados conservativos con

respecto a lo que realmente esta sucediendo con el recipiente en servicio.

Al irradiar con neutrones una muestra de acero ferritico se produce un corrimiento de la
temperatura de la transicion dictil-fragil del material (DBTT). Esto se comprueba
experimentalmente analizando los resultados de los ensayos de impacto tipo Charpy. Este

ensayo mide la energia absorbida por la muestra durante el impacto, antes y después de la
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irradiacion. Al correrse la DBTT a valores mayores de temperatura pone al recipiente en
condiciones de fragilidad en el caso que deba bajarse bruscamente la temperatura por
accidente (tipo LOCA; “Lost of Coolant Accident).

Los estudios basados en termodinamica, cinética y micromecanica del proceso de dafio de
materiales por irradiacién neutrénica permitieron identificar dos mecanismos de fragilizacion

(11[2):

e Dafio de la matriz debido a la formacién durante la irradiacién de agregados de
defectos puntuales y lazos de dislocaciones (SMD, stable matrix defects).

e Formacién de nano precipitados ricos en cobre y otros aleantes favorecidos por la

irradiacion (CRP, Cu rich precipitates).

Ambos procesos se traducen en un incremento del nimero de obsticulos para el

movimiento de las dislocaciones, lo que en ultima instancia causa la fragilizacion.

El Grupo de Dafio por Radiacién del Dpto. Materiales de CNEA ha llevado a cabo
irradiaciones de aceros de recipientes a presion (RPV) de las centrales nucleares Atucha II 'y
CAREM con distintas aceleraciones con el objeto de determinar su efecto en el

comportamiento mecénico, en particular su fragilidad [3].

Las normas para realizar programas de vigilancia en recipientes a presion refrigerados por
agua (ASTM, E 185-82) recomiendan que los factores de avance (FA) se encuentren en el
rango de uno a tres. Los ensayos realizados hasta ahora en distintos reactores experimentales
del mundo del material de nuestras centrales llegan a factores mucho mas altos (= 800), lo que
no garantiza que el dafio por radiacion sea similar al sufrido por los recipientes en servicio. Es
decir, si bien existen normas que aconsejan cual es la aceleracién maxima admisible (factor de
avance), no se sabe con certeza cual es su efecto en propiedades que dependen, entre otros

factores, de la difusién de aleantes, o sea de la intensidad de la irradiacion y del tiempo.

Como una alternativa al ensayo de impacto Charpy, un método de estudio de la evolucién
del dafio que requiere poco material irradiado, con lo que se garantiza ademas la posibilidad
del manipuleo del mismo sin riesgos para los investigadores, es el de la determinacion de la

variaciéon de las propiedades magnéticas de los materiales irradiados. La evolucion de las
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propiedades se realiza determinando en la curva de magnetizacion, la magnitud del campo
magnético coercitivo He y la modificacién del ciclo de histéresis y el consecuente cambio del
area. La radiacién neutrénica genera aglomerados de defectos y favorece la creaciéon de nano
precipitados ricos en Cu, Mn y otros aleantes que provocan la modificacién de la forma del
ciclo de histéresis [4]. Al mismo tiempo, las propiedades sensibles a la estructura magnética

dan cuenta de la distribucion y la densidad de dislocaciones.

En este trabajo se describen los resultados de los ensayos mecénicos llevados a cabo y la
técnica magnética aplicada, y se analiza la validez de ésta dltima para mostrar diferencias en
comportamiento para diferentes condiciones de irradiacion. Se discute la validez de la técnica
magnética como complementaria de otras técnicas para determinar el estado de fragilizacién

del acero estudiado.



CAPITULO 1

1. Fundamentos teoricos
1.1 Defectos en la estructura cristalina

El cristal perfecto no existe, todos tienen un gran nimero de defectos e
imperfecciones de caracteristicas bien variadas, que pese a que comparativamente
representan pequefias desviaciones del concepto de cristal perfecto, juegan un papel

muy importante en el control de las propiedades fisicas del material.

La presencia en el medio ambiente de particulas atomicas o subatomicas y
ondas electromagnéticas de distinta longitud de onda producto de la desintegracion
radiactiva nuclear se la conoce con el nombre general de radiacion. También abarca a

los rayos X aunque no sean éstos producto de procesos nucleares.

La radiacion interactia con los materiales introduciendo modificaciones en la
cantidad y naturaleza de los defectos de los materiales cristalinos, lo que trae como

consecuencia una variacion importante en sus propiedades.

Todos los materiales estan sometidos a algin tipo de radiacién, aunque muchas

veces las dosis de las mismas son tan pequefias que no causan efectos visibles.

El uso de la energia nuclear ha intensificado la bisqueda de materiales que
puedan conservar (0 mejorar) satisfactoriamente sus propiedades en un ambiente de
radiacion intenso. El arreglo espacial de defectos y su naturaleza después de que un
material ha sido irradiado se describe como "dafio por radiacion”.

El dafio producido por neutrones es, de lejos, el mas importante desde el punto

de vista del cambio en las propiedades de los materiales en un reactor nuclear.

Los neutrones son particulas sin carga que pueden penetrar la nube electrénica
de un 4tomo e interactuar con el nicleo. Su carga neutra hace necesario plantear
potenciales de interacci6n diferentes de los que se usan para las particulas cargadas.

Como resultado de la interaccion, el nicleo puede ser desplazado por un proceso de
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1.2

dispersion eléstica, lo que da como resultado la mayor parte de los cambios fisicos y

quimicos de los materiales irradiados.

Daiio en la matriz por radiacion neutrénica

Los efectos de la radiacion en los metales son de gran interés tecnolégico
debido al amplio uso de éstos en los reactores nucleares. Desde las vainas que
contienen al material combustible, pasando por tubos de refrigeracion, tubos de
calandria, recipiente de presion etc., todos estos elementos estdn constituidos por
aleaciones metalicas que son elegidas y conformadas con el objetivo de cumplir con
las necesidades estructurales: resistencia mecéanica, baja absorcion de neutrones,

buenas propiedades a la corrosion, ductilidad y estabilidad microscépica.

Es importante sefialar que la "vida" de un reactor nuclear depende,
fundamentalmente, de la integridad de las propiedades de los elementos estructurales

metalicos.

En las reacciones de fision que se producen en los combustibles nucleares por
el bombardeo neutrénico, se liberan a su vez otros neutrones; algunos contindan la
reaccion de fision y otros “escapan” e interactian con los materiales estructurales.
Estos neutrones impactan en los aceros ferriticos que forman los recipientes de presion
de los reactores de agua pesada provocando a los largo del tiempo la modificacion de
sus propiedades. Por esta razon es que es imprescindible predecir el dafio que esta
radiacién pueda ocasionar para prevenir accidentes y estimar la vida util del reactor
[S1061(7]-

El dafio por radiacion abarca desde la creacién de defectos en la estructura
atomica hasta la variacion sustancial de las propiedades fisicas debidas a la evolucion

de dichos defectos.

El efecto de un bombardeo neutr6nico 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 nicleos. La interaccion depende de la energia del neutrén, y

pueden ocurrir en todo el volumen de los materiales en forma homogénea,



independiente de sus tamafios. Esto implica que las propiedades mecénicas son

alteradas en forma profunda por el bombardeo neutrénico.

Las colisiones de los neutrones con los nicleos de los materiales pueden ser
tanto elasticas (colisiones clasicas de esferas duras), o ineldsticas. Para que ocurra una
colisién tal que produzca un desplazamiento atémico el neutrén debe tener una energia
En > 100 eV. La energia umbral para los desplazamientos, Td, depende del nucleo

blanco y de la direccién de colisién, pero, en principio es de unas decenas del eV [8].

1.3 Seccion eficaz de desplazamiento

Si se consideran s6lo las colisiones que producen desplazamientos existira una

probabilidad para este evento dada por una seccién eficaz definida como:

n° de particulas desplazadas en 6 por unidad de tiempo
intensidad incidente

o(Q) = [Ecuacion 1.1]

Se deduce que o(Q)8Q = o(En,Tp) 8Tp = -2np dp, en donde Q es el dngulo
s6lido, p el parametro de impacto y Tp la energia del dtomo desplazado o energia
transferida [1].

Se puede interpretar o(En,Tp) dTp como la probabilidad no normalizada
medida en 4rea, de que la energia transferida esté¢ entre Tp y Tp + dTp. Para esta
energia transferida existe una probabilidad P(Tp) para que se produzca un

desplazamiento. La seccion eficaz de desplazamiento se puede expresar:

0a(Tp) = [ P(T,) g;_’: (EnT,)8Tp [Ecuacion 1.2]

En donde 7," es la energia méaxima que se puede transferir en la colision.

La energia transferida se deduce de consideraciones de conservacion de

impulso y energia:

T, = AEysen?(®/,)  [Ecuacién 1.3]



Con

. 4M, M,
(Mp+Mp)?

Donde ¢ es el angulo de dispersién en el centro de masa y depende del
potencial de interaccién y del parametro de impacto; Mn y Mp son las masas
respectivas del neutrén y del 4tomo blanco. En general la dispersién es isotrépica hasta
energias neutrénicas de 2 MeV, o sea que do/dQ es constante, y las colisiones se
asemejan a las que se producen entre esferas rigidas, donde todas las energias de

retroceso del atomo chocado son igualmente probables.

La energfa transferida maxima es T,” = 4E,. Como la masa del neutrén es

despreciable frente a la de un 4tomo promedio, entonces

" E. [Ecuacién 1.4]

1R
C S

Donde A es la masa atémica del atomo colisionado.

Si la dispersi6n es isotropica, entonces, la energia transferida promedio es 7=
T,"/2. Si se toma Tp = Td = 25 eV, se obtiene la energia neutronica minima para
desplazar un 4tomo en colision directa que, por ejemplo para Mg es 150 eV, para el Zn
y para el Cu es 400 eV y para el Zr, 575 eV [9].

Si un haz de neutrones es de densidad n[cm'3] y velocidad v [cm.s™' ], el nimero
de neutrones que llegan por segundo en un drea de 1 cm’ de blanco es nv, o sea, el
flujo neutrénico (¢). Entonces Znv = Z¢ da el nimero de interacciones entre neutrones
y niicleos por cm® de material irradiado y por segundo, 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 neutrén en la unidad de tiempo, v/A es

el nimero promedio de interacciones por segundo. Para un haz de densidad n:

5 i . g tr ij
Ritmo de interaccion = "7” [w =¥ynv [Ecuacio6n 1.5]

cm3/s



O sea,

A=s=— (cm) [Ecuaci6n 1.6]

e | =

Entonces el camino libre medio para producir desplazamientos podra

expresarse:

M= : [Ecuacién 1.7]

NgOg4

En la Tabla 1.1 se dan algunos valores de camino libre medio entre

desplazamientos para algunos metales y para energias neutrénicas tipicas.

Tabla 1.1 Valores de camino libre medio entre desplazamientos para algunos metales

E, [MeV] | T, [keV] | o4[barn] | ng[x 10° cm™] | dy [em]

1 165 32 0.42 7.4
Mg | o2 82 47 5

1 64 34 0.64 4.6
Zo 0.2 3.2 5.7 2.7

1 63 32 0.83 3.75
Cu 0.2 3.1 55 2.2
Zr 1 86 2.46 0.43 9.4

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 neutrén atraviese la muestra sin
haber interaccionado. Sin embargo, en un medio como el niicleo de un reactor, con
flujos neutr6nicos del orden de 10" — 10" n.cm™s" o mayores, los eventos se

producen en forma homogénea en todo el volumen del material irradiado.
1.4 Formacion de defectos

La formaci6n del primer atomo chocado y desplazado (PKA , primary knock-
on atom) es equivalente a la formaci6n de un par intersticial-vacancia, llamado par de
Frenkel, y constituye la estructura basica del dafio (Fig. 1.1). Si la energia cinética del
PKA es del orden de las decenas de eV o mas, puede seguir moviéndose por el cristal
produciendo colisiones con otros dtomos para formar atomos desplazados secundarios,

terciarios, etc.[8].
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Similar a la formacion de pares de Frenkel, el total de las colisiones se
desarrolla en un tiempo muy corto (menos de 10" 5), durante el cual el resto de la red
puede considerarse en reposo (proceso atérmico). Este evento se llama cascada de

colisiones.

B Sitio Vacante
X X
X Atomo desplazado a posicién intersticial \
: x
X
Atomo
Primario

Figura 1.1 Comienzo de la cascada de colisiones

En la primera parte de la cascada de colisiones, cuando la energia del PKA es
todavia alta, las colisiones individuales estdn relativamente lejos una de otra y el
movimiento se puede expresar a través de colisiones binarias individuales. A medida
que la energia de los atomos decrece la distancia entre colisiones también baja hasta

que se hace comparable a las distancias interatomicas.

El camino libre medio para la colision neutron-atomo es del orden de los
centimetros, lo que da idea de la distribucion de los puntos donde comienza a
producirse el fendmeno definido como cascada. Dentro de la misma cascada, ya
producido el primer dtomo desplazado o 4tomo primario, habrd una frecuencia de
eventos de colisiones dtomo-atomo, para el que se puede definir también un camino

libre medio entre colisiones.

Este camino libre medio dependera, fundamentalmente de la energia y del
potencial de interaccion. Segun el tipo de interaccion que se considere, se realizan
célculos que permiten no sélo estimar el nimero de 4tomos desplazados, sino también

su distribucion espacial. Ademas se obtiene el camino libre medio entre colisiones de
12



desplazamiento en funcion de la energia incidente. A medida que la energia del primer
atomo vaya decayendo tras sucesivas colisiones binarias, estas colisiones se producen
a intervalos espaciales cada vez mas cortos hasta que las distancias entre dos
colisiones se hacen comparables con la distancia interatomica. Luego empieza una
interaccion colectiva. La energia limite del 4tomo para el cual el camino libre medio se
hace igual a la distancia interatémica se la conoce como energia limite (TL). En el

caso del cobre, por ejemplo, esta energia se estima en 4 Kev.

Una considerable cantidad de energia (eV/atomo) se concentra en la parte final
del camino del PKA en un intervalo de tiempo muy corto (*10™°-10"% 5.) y en un
volumen muy pequeiio (10* 4tomos). 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 regién perturbada (llamada zona desnuda
segin Brinkman) [10], como se muestra en la figura 1.2. Si la energia de la particula
incidente es muy grande, la cascada exhibe la tendencia a separarse en subcascadas.
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Figura 1.2 Esquema de la zona desnuda segun
Brinkman

En la modelizaci6n 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 descrito
dos fases: una es la llamada pico de desplazamientos y la otra pico térmico, aunque

ambas estan intimamente conectadas (modelo de Seeger) [11].
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Figura 1.3 Modelo de Seeger

e En la primera fase, que dura varias decenas 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
distribucion de energia entre los atomos durante las colisiones es afectada por

la regularidad de su ordenamiento en el cristal.

* 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 electrén y el ion), o sea la
termalizacion, requiere un tiempo mayor de 10" segundos, que es un tiempo
en el que ocurren varias vibraciones atomicas. El posterior desarrollo en la
cascada suele llamarse fase de relajacion y es después que el pico de
desplazamiento llega al equilibrio térmico y a la formacién de una cuasi-
distribucion de defectos en la region danada. En la fase final ocurre el colapso
de la cascada, resultado de un cierto namero de mecanismos, entre ellos el
termo-transporte (movimiento de vacancias contra el gradiente térmico de la
periferia al centro de la cascada) y el movimiento de intersticiales a lo largo de
los gradientes de temperatura y concentracién. Entonces el desarrollo completo
de la cascada de colisiones se puede separar esquematicamente en varias ctapas

lo que se resume en la siguiente tabla 1.2.

Las primeras tres etapas ocurren a tiempos menores que 10™"" segundos y estan
determinadas por los procesos de colision. La consecuente distribucion de defectos

formados: defectos aislados, pares de Frenkel, zonas desnudas, se conoce como estado
14



1.5

de dafio primario. El proceso subsiguiente ocurre a tiempos > 10 segundos 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.

Tabla 1.2 Etapas de la cascada de colisiones

Evento Tiempo (s) Resultados
Culisionf:s binarias y transferencia <10” | PKA
de energia
Desplazamiento colectivo de
élomuf;, ca:%cada de G 10" Cascada de colisiones
desplazamientos y recombinacién
espontinea
Disipacion de energia (pico térmico 11 Pares de Frenkel estables y zonas
: 10
y colapso de la cascada) desnudas

Recombinacion y aglomerado de
defectos, formacion de defectos
extendidos y cambios
microestructurales.

Interacciones entre defectos por
movimientos térmicamente 10
activados

Distribuci6n espacial del daiio neutrénico

Como resultado del impacto de cada neutrén con un dtomo blanco, se forma
entonces una cascada conformada por un gran nimero de defectos puntuales y con una
colision colectiva al final del trayecto del PKA; se genera una distribucion espacial en
donde en cada colisién colectiva surge un aglomerado de vacancias, con los
intersticiales desplazados ubicados en la periferia; las vacancias son comprimidas
hasta formar discos que son transformados luego en lazos de dislocaciones (Fig. 1.4).
Se puede demostrar que cuando un aglomerado tiene un numero suficiente de
vacancias, un lazo de dislocaciones tiene la menor energia de formacion [11].

Lazos de vacancias Lazos de intersticiales

- @

Figura 1.4 Formacién de lazos de dislocaciones por
colapso de aglomerados de vacancias e intersticiales.



1.6

Si los intersticiales estan en condicion de agruparse tomaran la configuracion
de minima energia en la forma de un disco de un dtomo de espesor, situado entre dos

planos compactos adyacentes.

A diferencia de los lazos de vacancias, este tipo de proceso con los
intersticiales requiere cierta activacién 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 formaci6n atérmica de cierto tipo de

aglomerados de intersticiales en los primeros instantes de vida de la cascada [9].

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 lazos
resultantes del evento de colisién (lazos atérmicos) no suelen tener tamafios visibles
por TEM.

Procesos posteriores de difusiéon permiten el crecimiento de los lazos por la
llegada de vacancias e intersticiales que los toman como sumideros preferenciales;
estos tltimos son mecanismos térmicamente activados que influirdn decisivamente en

la modificacion de alguna de las propiedades de los materiales irradiados [9].

Daiio en la matriz por precipitados en soluci6n solida

Cuando se irradia a un material se produce un nimero de defectos puntuales,
en particular vacancias, por encima del equilibrio termodindmico. Esta
sobreconcentracion de vacancias puede incrementar los procesos difusivos

conduciendo esto a una redistribucién de solutos sustitucionales.

Los solutos conforman precipitados que van cambiando su tamafio y naturaleza
seglin la sobreconcentraciéon de vacancias, es decir, del ritmo del flujo neutrénico a

que esta sometido el material.



Los precipitados asi conformados intervienen en la variacion de las

propiedades mecénicas, en particular el endurecimiento por irradiacion.

La fragilidad (o pérdida de ductilidad) aumentada por la radiacion es la

consecuencia inmediata del fenémeno de endurecimiento por irradiacion.

La fragilizacion de los aceros de bajo carbono y de baja aleacién utilizados en
la fabricacion de los RPV, proviene principalmente del endurecimiento por irradiacion.
Este consiste de dos componentes: una, el endurecimiento debido a los aglomerados
de defectos puntuales generados en las cascadas de desplazamientos que sigue la ley
de potencia % con la fluencia, ya que no se alcanzan dosis neutrénicas que se aparten
del comportamiento lineal, como se vio en 1.4, y otra componente que esté asociada
con la redistribucién de solutos sustitucionales, en donde el papel preponderante lo
juegan el cobre y otros aleantes. Altas concentraciones de cobre producen
endurecimiento y aumento de la fragilidad en los aceros y las soldaduras. Las
vacancias creadas en las cascadas aumentan la difusion del soluto cobre y pueden

facilitar la nucleacion de precipitados [9][12].
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CAPITULO 2

2. Efecto de la radiacion sobre las propiedades de los materiales.

2.1

Introduccion

En el disefio de las centrales nucleares se deben tener en cuenta los efectos de
la radiacion sobre las propiedades fisicas, quimicas y mecanicas de Jos componentes
de las plantas. La respuesta de los materiales a la radiacién es muy compleja, y es muy
dificil y costoso obtener datos que cubran todas las condiciones que se experimentan

en servicio.

Para asegurar la integridad de los componentes durante la vida atil de las
plantas se analizan los datos obtenidos directamente de los componentes ya irradiados,
los provenientes de programas de vigilancia de algunos componentes criticos y los
obtenidos en ensayos realizados en reactores experimentales para la prueba de
materiales (MTR, materials testing reactor) en lugares donde el flujo neutrénico
normalmente es muy superior al que recibe el RPV. Las extrapolaciones no siempre
son confiables, por lo que uno de los objetivos del programa en el que estd incluida
esta tesis es determinar el efecto del flujo neutrénico en la fragilidad de este
componente critico. Ademas, la teoria, la modelizacion y la caracterizacion son
herramientas indispensables para la evaluacion de las modificaciones
microestructurales producidas por la irradiacién y su efecto en las propiedades

macroscopicas.

Los objetivos principales del estudio de los materiales para componentes
nucleares son: la eleccion de materiales para una mejor performance del reactor, la
optimizacién de las restricciones operacionales, la seguridad del reactor y del medio
que lo rodea y la posible prolongacion de su vida util mas alla de las expectativas de

disefio.

En esta tesis se analizaran algunas propiedades que se alteran en un ambiente

radiactivo como el endurecimiento por irradiacién y los cambios en los dominios



magnéticos; esto enfocado a la fragilizacién de los recipientes de presion de las

centrales tipo PWR (Pressure Water Reactor).

2.2 Principales efectos de la irradiaciéon neutrénica.

Como en parte se vio en el capitulo 1 los defectos que produce la radiacién

neutrénica son:

e Defectos puntuales.

e Atomos de impurezas (productos de transmutacion).

e Pequefios aglomerados de vacancias (zonas desnudas).

e Lazos de dislocaciones (con o sin fallas de apilamiento, de tipo vacancia o
intersticial).

e Lineas de dislocacién (los lazos sin fallas de apilamiento se juntaron con la red
de dislocaciones preexistente).

e (Cavidades (voids y burbujas de He).

e Precipitados (en el caso de aceros inoxidables, carburos o fases intermetélicas).

Y los procesos modificados se pueden resumir en:

e Incremento de la difusion

e Formacion y disolucion de precipitados
e Produccion y re-solucioén de gases

e Desorden y reordenamiento

e Nucleacién y formacion de nuevas fases
e Segregacion

e Amorfizacién
Y en cuanto a las propiedades modificadas se pueden mencionar:

e Endurecimiento y fragilizacion
e Aceleracion de la termofluencia (creep)
¢ Hinchado (swelling)

e Crecimiento por irradiacion.
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2.3

Teniendo en cuenta que en esta tesis solo se estudia el endurecimiento y

fragilizacion en los RPV producida por la irradiacion neutrénica.

Endurecimiento por irradiacién

Los primeros experimentos que tienden a determinar los efectos de la radiacion
neutrénica sobre las propiedades mecénicas fueron realizados en cobre; se utilizé este
material por su abundancia, su neto caracter metdlico, y su relativamente rapido
decaimiento radiactivo, lo que lo hizo apto para ensayos pos-irradiacién. Ademds su
estructura cristalina cubica simplificaba algunos problemas como la obtencién de

monocristales.

Efectivamente, los primeros estudios se hicieron sobre monocristales, con el
objeto de eliminar todo otro defecto que pudiera complicar la interpretacion del

mecanismo de endurecimiento, como son los bordes de grano.

También se utilizaron materiales de muy alta pureza y en un principio se
irradi6 a temperatura de reactor, para pasar luego a las bajas temperaturas para
congelar defectos. Estos experimentos comenzaron alrededor de 1950, y fueron
realizados por Blewitt y sus colaboradores [14][15]. Y continuados posteriormente por

otros investigadores.

Los efectos de la irradiacién son considerables, por ejemplo, la tension de
fluencia de un monocristal de cobre resulta incrementada en un factor 22 para una

fluencia neutrénica de 2 x 10'° neutrones/cm”.

De los experimentos se obtuvieron suficientes evidencias de que el
endurecimiento por irradiacién no estd asociado directamente con la presencia de
defectos puntuales. Entre ellas podemos mencionar que durante el recocido desde
bajas temperaturas la tensién de corte siempre decrece; si los defectos puntuales
fuesen un factor de endurecimiento uno deberia esperar en ciertos rangos de
temperaturas, alguna modificacién importante de la tension donde ocurre la migracion
de estos defectos puntuales; y esto no ocurre, el decrecimiento con la temperatura de la

tension de corte es monoétono.
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Por otra parte, cuando el endurecimiento se elimina totalmente por recocido,
esto ocurre a unos 200 °C por encima del punto mas alto donde ocurre migracion de
defectos puntuales. Se piensa entonces en los aglomerados resultantes de la cascada de

colisiones como origen del endurecimiento.

Los aglomerados en forma de lazos intervienen formando obstaculos al
movimiento de las dislocaciones, endureciendo el material y disminuyendo su
ductilidad. Cuanto maés baja es la temperatura de irradiacion la agitacién térmica

colabora menos con el trepado de dislocaciones, provocando un endurecimiento mayor

Si la irradiacién provoca que lazos de dislocaciones se ubiquen en planos
preferenciales, sobre esos planos el endurecimiento serd maximo. Las dislocaciones
buscarén otros planos en donde moverse y el resultado es una curva con creciente
endurecimiento. Si los defectos se distribuyen en todos los planos es posible que el
endurecimiento no presente gran incremento, pero rompera a menor deformacion (sera

més fragil).

Cuando empieza la irradiacion las cascadas de colisiones ocurren en puntos del
material bien aislados de modo que no hay interaccién entre ellas, es lo que se llama
estado de barreras dispersas. A medida que la irradiacién prosigue, las cascadas
pueden llegar a superponerse y defectos formados en unas interfieren en otras
provocando un cambio en los mecanismos de endurecimiento. En las primeras etapas

la tensién de fluencia se incrementa linealmente con la raiz cuadrada de la fluencia.

ooc(Pt)1/?

Posteriormente hay un apartamiento de esta ley producido por la superposicion

de cascadas.

Para explicar las observaciones experimentales se propusieron dos mecanismos
de endurecimiento. El méas conocido fue propuesto por Seeger y es conocido como
modelo de endurecimiento por barreras dispersas (EBD). En este modelo, las zonas
diluidas al final de la cascada, formadas por un aglomerado de vacancias, colapsan
como lazos de dislocaciones o como fallas de apilamiento tetraedrales en la fase de

enfriamiento de la cascada [11].
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2.4

En el modelo de Seeger se supone que estos lazos o aglomerados son barreras
para el movimiento de las dislocaciones en los planos de deslizamiento y, por lo tanto,
son la principal fuente de endurecimiento por radiacién. Es un mecanismo idéntico al
propuesto por Orowan para el endurecimiento debido a precipitados y a particulas

dispersas.

El otro modelo fue desarrollado considerando la formacién de “nubes de
defectos” a lo largo de las lineas de dislocaciones preexistentes (antes de la
irradiacion). Estas dislocaciones no pueden actuar como fuentes de nuevas
dislocaciones, o sea, la deformacién plastica no puede iniciarse hasta que ellas se
liberen de la nube de defectos. La tensién necesaria para destrabarlas de modo que
puedan actuar como fuentes, determina la tension de fluencia del material irradiado.

Este mecanismo es conocido como endurecimiento de fuente (EF).

En el pasado faltaba un detallado conocimiento de la morfologia del dafio
producido en las cascadas. S6lo recientemente se ha mostrado a través de simulaciones
por computadora, que varios aglomerados de vacancias ocurren con cada impacto
neutrénico, que también en forma atérmica se forman aglomerados de intersticiales y
que algunos pueden ser méviles. Algunos de estos aglomerados pueden jugar un papel
importante en la “decoracion” de las dislocaciones, con lo que la descripcion de la

naturaleza del dafio es mas complicada de lo que se pensaba en los primeros tiempos.

Fragilidad en los recipientes a presién por irradiacion

La radiacion puede producir cambios significativos en las propiedades
mecanicas y magnéticas de los aceros ferriticos utilizados en la fabricacion de
recipientes a presion de centrales nucleares. Por lo general, se observa un aumento en
la resistencia a la traccién, acompafiado de la dureza y una disminucién en la
ductilidad. Los aceros ferriticos utilizados en los RPV exhiben una temperatura de
transicion de dactil a fragil (DBTT). La energia absorbida en el mecanismo de fractura
se incrementa con el aumento de la temperatura al pasar por la zona de transicion,

seguida de una region de energia de fractura relativamente alta y constante (upper
shelf).
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Figura 2.1 Regién de transicién dictil-frdgil en acero
ferriticos

Existen ademds evidencias de fractura intergranular de los aceros de RPV, lo
que no ocurre en un acero no irradiado dada su gran ductilidad; el endurecimiento por
irradiacién daria una explicacion ya que la segregacion intergranular de impurezas

como el fosforo o el azufre reducen la cohesion del borde de grano.

Los recipientes de presion (RPV) de los reactores operan a temperaturas bajas
(150 — 300°C) y reciben flujos neutrénicos bajos (tipicamente 10° — 10" n/cm’s').
Pero se debe asegurar la integridad del RPV a lo largo de 30 o 40 afios de servicio.
Existe la probabilidad de una fractura inestable. La menor temperatura y el menor
flujo neutrénico permiten el uso de aceros mas baratos. Tanto en los reactores rapidos
como en los térmicos se usan aleaciones de acero ferriticos; se plaquea con una capa
de inoxidable, que va soldada al acero del cuerpo del RPV. Asi no se necesita la
resistencia a la corrosion de los inoxidables y es mucho mas barato. Es necesario
conocer la magnitud del endurecimiento por radiacion y el grado de fragilizacion de

esos aceros [ 16].

Uno de los ensayos mecanicos mas usados es el de impacto en probetas con
entalla en V (Ensayo de impacto Charpy). La irradiacion puede correr la temperatura
de transicion (DBTT) en mas de 100 °C, lo que coloca a los aceros de recipiente de

presion en situacion comprometida, fundamentalmente en los casos de parada brusca
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con enfriamiento, algin incidente de criticidad o en la simple operacion de parada del

reactor.
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Figura 2.2 Corrimiento de transicién
ductil-frdgil en acero ferriticos irradiados

Se esté estudiando una forma alternativa al ensayo tipo Charpy que no necesite
mucho material irradiado para obtener resultados confiables, este es el método
magnético en el cual se estudia el cambio de las propiedades magnéticas como el
campo coercitivo el cual se ve influenciado por la radiaciéon neutronica que genera
nano precipitados ricos en Cu, Mn y otros aleantes, los cuales van a provocar un

obstaculo al movimiento de las paredes de dominio como se vera mas adelante [4].

La relacion entre el magnetismo y las dislocaciones en los metales
ferromagnéticos fue investigado por el grupo de Stuttgart de Max-Planck Institute [17].
El campo de tension en torno a las dislocaciones ejerce una influencia sobre los lazos
de histéresis magnéticos a través del acoplamiento magnetoelastico en metales

ferromagnéticos tales como Ni, Fe, Co y otros metales.

Campos magnéticos

El magnetismo es una propiedad de la materia, es una manifestacién de la
energia de los electrones, las particulas fundamentales de la carga eléctrica negativa.
Los electrones son el origen fundamental del magnetismo y cada electrén tiene un
momento magnético, es decir, cada uno se comporta como un pequeiiisimo iman el

cual puede actuar en cualquiera de dos direcciones opuestas.
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El hierro, algunos aceros y la magnetita son ejemplos bien conocidos de
materiales que exhiben propiedades magnéticas. No tan familiar sin embargo, es el
hecho de que todas las sustancias estan influidas de una u otra forma por la presencia

de un campo magnético.

Las propiedades magnéticas de un material se caracteriza no sélo por la
magnitud y el signo de (M) también por la forma en que M varia con H. La relacion de
estas dos cantidades se llama susceptibilidad (x).

K= % [emu/cm?. Oe] [Ecuacion 2.1]

Donde H es el campo externo aplicado y M es la magnetizacién/cm’, entonces
« se refiere a unidad de volumen y a veces es llamada susceptibilidad en volumen ya

que indica como responde un material a un campo aplicado [18].

Una muestra de sustancia paramagnética situada en un campo magnético es
atraida hacia la region donde el campo es mas intenso, al contrario de lo que le ocurre
a una sustancia diamagnética que es atraida hacia la region donde el campo es mas
débil.

El paramagnetismo se produce cuando las moléculas de una sustancia tienen un
momento magnético permanente. El campo magnético externo produce un momento
que tiende a alinear los dipolos magnéticos en la direccion del campo. La agitacion
térmica aumenta con la temperatura y tiende a compensar el alineamiento del campo
magnético. En las sustancias paramagnéticas la susceptibilidad magnética es muy

pequefia comparada con la unidad.

En cambio los materiales ferromagnéticos son materiales que pueden ser
magnetizados permanentemente por la aplicacién de un campo magnético externo.

Este campo externo puede ser tanto un iman natural o un electroiman.

Los materiales paramagnéticos son materiales atraidos por imanes, pero no se

convierten en materiales permanentemente magnetizados. Los materiales
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2.7

diamagnéticos no son atraidos por imanes, son repelidos y no se convierten en imanes

permanentes.
Materiales ferromagnéticos

El ferromagnetismo se observa cuando los dominios adyacentes tienden a
alinearse paralelamente en el mismo sentido. A altas temperaturas el comportamiento
serd el de un sistema paramagnético. Cuando la temperatura disminuye Ila
susceptibilidad se incrementa mas rapidamente de lo esperado para un sistema
paramagnético, el punto de méxima pendiente se denomina temperatura de Curie, T, y
por debajo de ésta se considera que el sistema se ha ordenado ferromagnéticamente.

La magnetizacion se incrementa continuamente al disminuir la temperatura y la
susceptibilidad es muy dependiente del campo por debajo de la temperatura de Curie.
Muchos de estos sistemas tienen magnetizacion permanente, es decir permanecen
imantados ain cuando se elimina la accion del campo magnético externo. Este es el
comportamiento més interesante por sus aplicaciones tecnologicas, pero en la practica
muy pocos compuestos son verdaderamente ferromagnéticos, ocurriendo con
frecuencia que a pesar de existir interacciones ferromagnéticas de corto alcance el
ordenamiento  global es antiferromagnético. Los principales materiales

ferromagnéticos son los metales de transicion (hierro, cobalto, niquel) y sus aleaciones.

Los materiales ferromagnéticos estan caracterizados por curvas de
magnetizacion y curvas de histéresis. El acero SA 508 clase 3 usado en este estudio es

un material ferromagnético.
Dominios y ciclos de histéresis

En los materiales ferromagnéticos los momentos magnéticos individuales de
grandes grupos de 4tomos o moléculas se mantienen alineados entre si debido a un

fuerte acoplamiento, atin en ausencia de campo exterior.

Estos grupos se denominan dominios, y actian como un pequefio iméan
permanente. Los dominios tienen tamafios entre 10" y 10®* m® y contienen entre 10’

y 10”7 atomos. Los dominios se forman para minimizar la energia magnética entre
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ellos. En ausencia de campo aplicado, los dominios tienen sus momentos magnéticos

netos distribuidos al azar [18].

T

Figura 2.3 Dominios magnéticos en un grano.

Cuando se aplica un campo exterior, los dominios tienden a alinearse con el
campo. Este alineamiento puede permanecer en algunos casos de muy fuerte
acoplamiento cuando se retira el campo, creando un imdn permanente. Las

caracteristicas esenciales del ferromagnetismo son:

* Los materiales ferromagnéticos se magnetizan fuertemente en el mismo sentido
que el campo magnético aplicado. Resulta asi que aparece una fuerza de

atraccion sobre el cuerpo respecto del campo aplicado.

* La susceptibilidad magnética es positiva y grande y la permeabilidad relativa es

entonces mucho mayor que 1.

En la figura 2.4 se observa un esquema de la estructura del hierro (BCC -
ctbica de cuerpo centrado). Los momentos magnéticos estén alineados ya que existen

fuertes interacciones entre ellos.

Figura 2.4 Estructura del Fe BCC con los momentos
magnéticos alineados en la direccién del campo
aplicado
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A temperaturas inferiores a la de Curie, los momentos magnéticos de los
atomos en los materiales ferromagnéticos tienden a alinearse paralelamente en
pequefias regiones, dentro de los granos, denominadas dominios magnéticos. Si el
material ha sido enfriado en ausencia de campo por encima de su temperatura de Curie,
los dominios se orientan completamente al azar, de manera que el material no presenta
imantacion neta. Los dominios adyacentes se encuentran separados por las paredes de
Bloch, regiones en las cuales la orientacion de los espines cambia gradualmente (Fig.
2.5). El espesor de las paredes de Bloch es del orden de los 100 nm mientras que los

dominios pueden llegar a ser de 0.05 mm [19].

Figura 2.5 Dominios magnéticosy paredes de Bloch

Cuando se aplica un campo magnético externo, los dominios que se encuentran
inicialmente al azar, empiezan a alinearse en la misma direccion del campo aplicado.
Para que este fendomeno se produzca es preciso que se muevan las paredes, lo que
puede hacerse por la energia proporcionada por el campo magnético. Inicialmente los
dominios crecen con dificultad y se necesitan incrementos de campo importantes para
que aparezca una pequefia imantacion. Pero a medida que aumenta el campo, y que a
éste se suma el efecto de los dominios ya alineados, el crecimiento de los dominios
paralelos se acelera y la imantacion crece rapidamente. Finalmente, cuando acaba el
crecimiento del dominio, si el campo aplicado es lo suficientemente alto se producira
una rotacién del mismo hasta su alineacion completa con el campo aplicado. En este
momento, el material presentard su imantacion méxima, conocida como imantacion de

saturacion (My).
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Figura 2.6 Crecimiento y reorientacion de los dominios con la aplicacién de
un campo magnético

Cuando se retira el campo aplicado, los dominios tienden a volver a su
alineacion original, pero las paredes de Bloch carecen de la energia necesaria para
moverse por lo que una parte importante de la imantacion alcanzada se mantiene
(imantacién remanente, M;) y el material se comporta como un imén permanente. Por
tanto, a medida que el campo aplicado decrece la curva no vuelve por su camino
original. Se produce un retraso, histéresis, entre la magnetizaciéon M y el campo
aplicado H. Cuando el campo aplicado se anula, la magnetizacion no es nula de
manera que la muestra presenta una imantacién remanente. Para conseguir que M se
anule va a ser preciso aplicar un campo en sentido opuesto a la direccién original;
cuando el valor de ese campo es lo suficientemente alto los dominios se orientan
completamente al azar y la imantacién se anula. A ese campo se le denomina campo
coercitivo (-Hc). Si se sigue aumentando el campo aplicado en la direccién opuesta, se
alcanzard nuevamente la saturacion pero con un alineamiento inverso de los espines.
Una segunda inversion del campo hasta el punto de la saturacion original dara lugar a
una remanencia negativa (-M;) y a una coercitividad positiva (+H.) y en conjunto a un
ciclo de histéresis (Fig. 2.7) [18].
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Figura 2.7 Ciclo de histéresis con la orientacién de
los dominios magnéticos.

El tamafio y la forma de su ciclo de histéresis definen las propiedades de un
material ferromagnético y determinan sus posibles aplicaciones. Ademds, el drea
dentro de un ciclo de histéresis representa la pérdida de energia por ciclo de
imantacion-desimantacion, esta pérdida se traduce en calor que se genera en el
material y ocasiona un incremento de la temperatura del mismo. Por este motivo, la
repeticion sucesiva de ciclos de histéresis con campos decrecientes permite desimantar

completamente un iman ferromagnético.

Las propiedades magnéticas no estan limitadas a las sustancias ferromagnéticas,
sino que las presentan también todas las sustancias, aunque en mucho menor escala.

En esta categoria entran dos tipos de sustancias las paramagnéticas y las diamagnéticas.
Método de anilisis del menor lazo de histéresis

Recientemente, un método de analisis del menor lazo de histéresis ha sido
encontrado en monocristales de Fe, en policristales de Fe, y en acero de bajo carbono
[20][21]. Los lazos menores de histéresis son los que se obtienen para campos
magnéticos aplicados para los que no se llega a la saturacion. Se determinan estos
campos luego del primer ciclo o lazo principal, en donde se hallan los valores de
saturacion Ms. Los lazos menores son mucho mas sensibles a las variaciones de las

propiedades por efecto de las dislocaciones y limites de grano que el tradicional lazo
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principal. Ademas, se pueden obtener los coeficientes buscados con un campo

magnético aplicado mucho mas bajo.

Para el andlisis del menor lazo de histéresis, se introducen las propiedades
como se muestra en la (Fig. 2.8): momento magnético Ma, momento magnético de
saturaciéon Ms, campo magnético aplicado Ha, fuerza coercitiva He, momento
magnético remanente Mr, y la susceptibilidad Xy. Estos parametros se utilizan para
representar las caracteristicas de un conjunto de ciclos de histéresis [22]. Las
propiedades magnéticas obtenidas en el menor lazo de histéresis contienen

informaci6n de las paredes de dominios esto fue estudiado por Kronmiiller y Féhnle
[17].

+M

i A
~7 Menor lazo

e Mayor lazo

Figura 2.8 Menor lazo de histéresis.

El campo coercitivo es la propiedad mas sensible que caracteriza a los
materiales ferromagnéticos. Este es el campo magnético necesario para reducir a cero

la induccién magnética.

El estudio de estas propiedades magnéticas se vinculara a la morfologia de los

defectos creados por la irradiacion en los acero de los RPV.
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CAPITULO 3

3. Introduccion

En este capitulo se describen los experimentos que fueron los antecedentes de este

trabajo para luego presentar la parte experimental especifica de este trabajo de Tesis de

Maestria, que es la medicion a través de curvas de histéresis magnética del efecto de la

irradiacion en aceros de recipientes a presion de centrales nucleares.

3:1

3.2

Antecedentes

Uno de los objetivos del estudio que dio origen a esta tesis, es determinar
cuanto afecta la aceleracién del dafio (conocida como factor de avance) el
comportamiento fractomecénico de los aceros. Si bien existen normas que aconsejan
cual es la aceleracién maxima admisible, nadie sabe con certeza cual es su efecto en
propiedades que dependen, entre otros factores, de la difusion de aleantes, o sea de la
intensidad de la irradiacion y del tiempo.

Para esto se pensé en irradiar en condiciones de temperatura idénticas a las de
servicio con probetas de ensayos fractomecéanicos del acero del RPV de Atucha II y
del reactor CAREM, pero con distintos factores de avance en el reactor RA1. En un
tiempo razonable seria posible, ademas, irradiar material hasta completar la dosis de la

vida entera de la central.

El reactor RA1

El reactor RA-1 de la CNEA es un reactor térmico del tipo piscina, el primere
reactor nuclear argentino y primero en operar en Latinoamérica que esta ubicado en el
Centro Atémico Constituyentes. Es un reactor de los Ilamados experimentales,
concebido entre otras aplicaciones para la produccién de radioisétopos y utilizado
actualmente para realizar experimentos de distinto tipo, entre ellos los estudios de

comportamiento bajo irradiacion de distintos materiales.
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El reactor tiene una potencia de 40 Kw de potencia térmica, es del tipo tanque
abierto, con nicleo de uranio enriquecido al 20% con *°U , reflejado por grafito, su

moderador y refrigerante es agua liviana desmineralizada [23].

Figura 3.1 Reactor nuclear RA-1

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 llamada dosis o fluencia neutronica.

En el centro del nicleo se encuentra la llamada columna central para irradiar
muestras que son introducidas y extraidas tanto manualmente como en forma

neumdtica (Fig. 3.2).

Existe ademés una posicion de irradiacion rodeada de elementos combustibles
en el centro de la grilla en donde puede ubicarse un dispositivo para irradiar bajo
condiciones controladas de temperatura y flujo neutrénico. Alli el flujo de neutrones

rapidos es de 3,5 x10' nem’s™.

En este Gltimo lugar es que se instalé una facilidad para irradiar y en donde se
realizaron las irradiaciones de las probetas que se ensayaron mecdnicamente y de

donde luego se extrajo el material para esta tesis.
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Figura 3.2 Vista de las posiciones de
irradiacién en el Reactor

Irradiacion

El plan consisti en la irradiacion de 2 conjuntos de 8 probetas del acero JF
cada uno de los conjuntos, en el reactor RA-1 a iguales dosis integradas pero con
distintos tiempos de irradiacion (distintos factores de avance (FA)). Los distintos
factores de avance se lograron irradiando en el RA-1 a potencia mdxima e irradiando
bajo las mismas estrictas condiciones pero a menor potencia. Es decir tiempos de
irradiacion més largos pero idéntica dosis neutronica y temperatura. Un conjunto de
probetas sin irradiar sirvi6 como referencia. El factor de avance (FA) es la relacion
entre el flujo neutrénico instantineo en la posicion del espécimen de vigilancia y el
flujo neutrénico maxima calculada en la superficie interna de la pared del recipiente y

da una medida de la aceleracion de la irradiacion:

FA:(DV]UILANCIA (E > ]MCV) ;‘! (DRPV (H > ]Mev)- [ECUﬂCif)II 3.1]

El dafio en la pared del recipiente 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 hablamos de un flujo poco intenso queremos significar que es bajo respecto
del valor del flujo que existe en el nicleo de un reactor. Por ejemplo el flujo en la
pared interna del recipiente de la Central Nuclear Atucha 1 (CNA-I) es ®@p
(E>1MeV)=1.19x10"" n cm™ seg” y el flujo promedio en el nicleo de un reactor de

potencia es de @ (E> 1 MeV) ~ 3 x 10" nem™ seg'.
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Aun asi hay que tener en cuenta que en CNA-I el flujo rdpido en la pared
interna (PI) del recipiente a presion es alto comparado con el de RPV de centrales més
modernas y la razén es que los PWR construidos a principios de los 70 tenian la pared
mas cerca del niicleo. A medida que la produccion de aceros de recipientes a presion
se modernizd, aument6 la potencia de las centrales y aument6 el espacio nacleo-RPV,
con lo que el flujo en el RPV disminuyé a valores cercanos a ®RPV (E>1MeV)

~1x10° n cm™ seg™.

Teniendo en cuenta esto es que se estimé que el flujo de neutrones rapidos en
la pared interna del recipiente a presién de la CNA-II es ®IP(E>1MeV)= 2x10° n em™
seg”'. [Comunicacién privada Bariloche]. Se ha estimado también que para 40 afios

calendario de vida 1til de disefio (VUD) se llega a una fluencia de = 2.5x10"® ncm™.
Los tiempos y condiciones de irradiacion fueron los siguientes:

Tabla 3.1 Plan de irradiacion

Juego de probetas | Flujo | Fluencia | Factor de |DuraciénTem peratum]
irradiadas (N/cm’s)| (N/em®) | avance | (horas) (°C)
Primer Juegode | ;v 12 | 1 78X10'8| 500 492 | 280290
muestras
Segundo Juegode | sy 1qi1 | 1 7gx70" | 250 984 | 280-290
muestras

Previo a la irradiacién se habia realizado la fabricacién de las probetas tipo
Charpy, la construccién de una capsula para la irradiacion y el disefio de la facilidad

para irradiar a temperatura en el nicleo del reactor RA1[24].

Se selecciond un acero similar al que se utilizo en la fabricacion del RPV de
Atucha II el cual esta nomenclado como un JF provisto por IAEA para el programa de
intercomparacién. En el informe del Japan Steel Works SA Muroran Plant se lo
especifica segiin el c6digo ASME como un acero forjado SA-508 clase 3. En la tabla
Il se especifica la composicién quimica segin informe de Japan Steel Works, Ltd

Muroran Plant.
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Tabla 3.2 Composicion quimica del acero en estudio (wt. %)

C Mn P S Si Ni

0.25max. | 1.20/1.50 | 0.012méax. | 0.015max. | 0.15/0.30 | 0.40/0.80

Cr Mo A% Cu Al Ta

0.20 max. | 0.45/0.60 0.03 0.10 max. | 0.050 max. | 0.030 max.

De este cupdn de acero se construyeron 24 probetas tipo Charpy con entalla en
V y orientacién T-L segin norma ASTM A370 del acero JF. Las probetas son de
dimensiones 10 x 10 x 55mm (Fig. 3.3). Dos juegos de 8 probetas cada uno se
irradiaron en el reactor RA-1 y el ultimo juego de 8 probetas se utilizé como

referencia.

Todas las probetas estan 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
ductil-fragil.

Longitudinal - B

Transversal =

Figura 3.3 Probeta tipo Charpy segiin norma ASTM A370

En La Figura 3.4 se observa la capsula utilizada para irradiar y en la Figura 3.5

parte de la facilidad para irradiar.
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La facilidad para irradiar instalada en el reactor contiene un un horno que
funciona por efecto Joule con un elemento calefactor de NiCr, de forma tal que la
potencia maxima por unidad de superficie es de 2.3 W/cm®. El mismo se ubica de
forma que coincida con la zona de maximo flujo del nicleo del reactor a la altura del
nivel medio de los elementos combustibles. De esta forma v al instalarse en el reactor
permitird reproducir, en forma controlada mediante su horno y termocuplas, las
condiciones de temperatura en la pared interna del recipiente a presion, alrededor de
los 300°C, alojando la cépsula con las 8 probetas del material JF incorporadas. El

dispositivo esta refrigerado exteriormente por el circuito primario del reactor RA-1.

Figura 3.5 Facilidad para irradiar

Todo material que se irradia, a través de procesos de interaccién de la radiacién
con la materia queda activo, es decir, en estado inestable, decayendo a su estado
estable con la emision de particulas y radiacion electromagnética. Como esto es
inevitable, el manipuleo de muestras irradiadas requiere de la intervencion de oficiales

de seguridad para la proteccion radiologica.

Es necesario ademds esperar un tiempo prudencial para que la radiactividad
decaiga a un nivel que permita que las muestras sean extraidas de la facilidad para
irradiar. Una vez que se llegd al nivel permitido de actividad, las probetas se
trasladaron al laboratorio de ensayos mecanicos.

Ensayo Charpy en las Celdas Calientes

Cuando se expuso el acero a la irradiacion en el RA-1 este sufri6 el fenémeno

de endurecimiento por radiacion antes mencionado. El endurecimiento por radiacion

37



esta asociado a la fragilidad y para poder estudiar a fondo este fenémeno se realizo el

ensayo Charpy en las Celdas Calientes ubicadas en el Centro Atémico Ezeiza.

Para poder realizar este trabajo, se obtuvo de la ARN la autorizacién de
préctica para los ensayos con el equipo Charpy instrumentado que se encuentra en las
Celdas Calientes del Laboratorio LAPEP de la Gerencia Ciclo Combustible en el
Centro Atomico Ezeiza (CAE). Para tal fin, se dispuso de herramientas de manipuleo

y un recipiente blindado para el transporte.

El ensayo Charpy consiste en un péndulo con una masa en su extremo que
impacta en las probetas y obteniéndose asi la energia absorbida para determinar la
tenacidad del material. Se coloca la probeta horizontalmente, de forma que sea
golpeada por el martillo en la cara opuesta a la entalla, precisamente en el momento en
que el martillo se encuentre en el punto mas bajo de su trayectoria (la que se toma
como referencia para medir la diferencia de alturas) esto permite medir la energia
absorbida en el proceso de fracturar la probeta (Fig. 3.6). La maquina de ensayo
determinara el trabajo absorbido por el material cuando éste es roto de un solo golpe
por la masa pendular y su valor en Joule, o relaciondndolo con la seccién o volumen
de la probeta; segin el método nos indicara la resistencia al choque o capacidad del
material para absorber cargas dinamicas de impacto (resiliencia). La maquina utilizada

es un equipo Charpy instrumentado de 300 Joule de capacidad marca Wolpert.
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Figura 3.6 Mdquina de Ensayo Tipo Charpy
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Para poder realizar el ensayo Charpy, se necesitd disefiar un sistema de
calentamiento y enfriamiento en el cual se introduce una resistencia calefactora en un
termo que contiene nitrogeno liquido; la funcion de esta resistencia es calentar el
nitrégeno y presurizarlo para poderlo transportar hacia la camara 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 (Fig.
3.7). Este proceso se realizd con cada probeta y a diferentes temperaturas para obtener

la curva energia absorbida vs. temperatura de ensayo.

Figura 3.7 Sistema de calentamiento y enfriamiento

Los ensayos necesitaron de un operador entrenado porque el tiempo que se

necesita para posicionar y ensayar la probeta debe ser pequefio para que esta no varie
su temperatura (Fig. 3.8).

Figura 3.8 Mdquina de Ensayo Tipo Charpy instrumentado
del CAE
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Los ensayos se realizaron a temperaturas entre -30°C hasta 25 °C. En la Figura
3.9 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 E
2215-02) entre las dos curvas.

FFnergia ()

400 -30 0 0 100 150 200
Temperatura (°C)

Figura 3.9 Esquema de curva Charpy para material
irradiado y no irradiado

Hasta aqui se han descripto los pasos previos a los trabajos experimentales
especificos de esta tesis. El material utilizado fue el proveniente de las probetas

Charpy irradiadas y sin irradiar que se utilizaron en los ensayos mecanicos.

3.5 Ensayo Magnético

Los métodos magnéticos para determinar el efecto que el dafio por radiacion
produce en los materiales son una alternativa viable que requiere, a diferencia de los
ensayos Charpy u otros ensayos de tenacidad a la fractura, mucho menos material,
reduciendo asi el nivel de exposicién del personal que realiza el ensayo y minimizando
la cantidad de material necesario para hacer las determinaciones de la fragilizacion por
irradiacion. Otra de las ventajas es que son métodos que, convenientemente

implementados, podrian realizarse “in situ”.

El concepto fundamental del método es obtener a través de los acoples
magnetoelasticos la interaccion entre los defectos creados o modificados por la

irradiacién y los dominios magnéticos del material. Si bien se particip6 activamente en
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parte de las irradiaciones y ensayos en celda caliente el desarrollo experimental de esta

parte del trabajo constituy6 la mayor parte de este trabajo de tesis.

Para realizar estos ensayos es necesario magnetizar una pequefia muestra de

material y obtener ciclos de histéresis magnética.

Para obtener las curvas de magnetizacion y los ciclos de histéresis se utilizd un
magnetometro de muestra vibrante marca VersaLab Quantum Design, (Fig. 3.10),
perteneciente al Departamento de Fisica de la Materia Condensada, Gerencia de
Investigacion y Aplicaciones, CNEA; el mismo permite medir la magnetizacion en
funcion de la temperatura entre 50 y 400 K bajo la aplicacion de un campo magnético

de hasta 3 Tesla con presion de 0,001 atm.

Figura 3.10 Magnetémetro de muestra vibrante
VersaLab

El VersaLab consta de 4 partes: el criostato y la parte electrénica en un solo
gabinete como se ve en la figura 3.11a y 2 partes mas que son el compresor y el
gabinete de control de temperatura (Fig. 3.1/ b). El compresor cumple un
enfriamiento en dos etapas. La primera etapa proporciona aproximadamente 5 W de
capacidad de enfriamiento a 60 K, y la segunda etapa proporciona aproximadamente
0,1 W a 4,2 K. La primera etapa del enfriador se utiliza para las tareas de refrigeracion,
incluyendo la cdmara de la muestra, los blindajes térmicos, y la captura de las fugas de
calor de los componentes conectados a temperatura ambiente. La segunda etapa se
utiliza principalmente para enfriar el iman superconductor, y la olla de carbon del

interruptor térmico.
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El campo magnético en VersaLab es generado por un superconductor de
niobio-titanio (NbTi). El solenoide es montado en el espacio vacio del criostato. El
imén genera un campo magnético vertical maximo de 3 Tesla de campo a unos 20 A
de corriente. Mientras que la mayoria de los imanes son enfriados por helio liquido o
gaseoso, el iman del VersaLab es enfriado por sélidos de conduccion. Son cintas de

cobre conectadas al iman en la segunda etapa de enfriamiento con el fin de que se
enfrie [25].

La técnica de medicién por muestra vibrante consiste en mover una muestra
magnetizada dentro de un sistema de bobinas de deteccion; este movimiento induce en
las bobinas una tension que es proporcional al campo magnético de la muestra. Con

este sistema, el equipo logra una precision del orden 10 emu.

a) Sistema de Criostato principal b) Compresor y gabinete de
control
Babinete Electronico

Compresor
. Etapa secundaria pres

i' E‘l’apcl primc.lno‘-’m de gas
3 LompLerta aosterica ! flexible

Campo magnético
Sistema de control

Sistema de enfriamiento
criogenico

Figura 3.11 Partes del magnetémetro de muestra vibrante (Versalab)

Para obtener las muestras que se necesita para el analisis, se cortaron trozos de
las probetas provenientes de los ensayos Charpy en una caja de guantes pertenecientes
a la unidad de combustibles del CNEA (Fig. 3.12). Los cortes se realizaron con una
pulidora de mano refrigerada con alcohol. Se mantuvo refrigerada la muestra para
evitar afectar al material durante el corte producido por el calor del disco de diamante.

El corte con la pulidora de mano se realiza hasta obtener material en forma de polvo el
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cual es recolectado por medio de un imén pequefio para evitar inducir un campo

magnético grande a la muestra y que afecte en el momento de medicion de la misma.

Figura 3.12 Caja de guantes de CNEA

El polvo de acero se colocd en pequefias cantidades (1-2 mg) en un porta
muestra (Fig. 3.13), y se midio la cantidad de radiacion que tenia la muestra en ese
momento con el dosimetro marca Graetz que tiene un rango de operacion de 0,1 pSv-

10 Sv con el cual siempre puede controlar la seguridad del operador (Fig. 3.14).

Figura 3.13 Porta muestra para andlisis en el
magnetémetro de muestra vibrante

Figura 3.14 Medicion de la muestra
irradiada con el dosimetro
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Luego se introdujo en el magnetometro de muestra vibrante y se realizaron
ciclos de pruebas aplicando campos magnéticos crecientes desde 50 hasta 5000 Oe, a
diferentes temperaturas entre 50 y 300 K, para asi obtener el campo coercitivo de
saturacion de la muestra y poder después aplicar ciclos crecientes desde 50 hasta 3000
Oe a temperatura de 300 K (Fig. 3.15). Este procedimiento se realizé para el material
de las probetas irradiadas a diferentes factores de avance y para el del juego sin

irradiar.,

Figura 3.15 Ciclo de histéresis creciente

Una vez obtenidos todos los datos de campo magnético aplicado y momento
magnético de saturacin (Fig. 3.16), 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 mas
sensible que caracteriza a los materiales ferromagnéticos. Este es el campo magnético
necesario para reducir a cero la induccion magnética. El campo coercitivo aumenta
cuanto mayor es ¢l contenido de defectos y también cuando aumentan las tensiones

internas.
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Figura 3.16 Ciclo de histéresis

Para obtener el valor del campo coercitivo (Hc) se graficaron todos los ciclos

desde 50 — 3000 Oe y por medio de una interpolacion lineal se obtuvo el valor de He.
Para la interpolacion se toman dos valores muy cercanos al eje de las abscisas que en
este caso es el eje del campo magnético aplicado. El campo coercitivo se mide cuando
el campo magnético aplicado es cero, entonces de los valores proximos se extrae un

valor de H; en donde el error surge de la proximidad al eje de abscisas de los puntos

tomados.

Momento magnético (emu)

Ciclo de Histéresis
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Figura 3.17 Variables para el cdlculo del campo coercitivo y
para la determinacién del error.

Esto se aplica a cada uno de los ciclos antes obtenidos para luego poder realizar

una grafica del campo coercitivo vs el campo aplicado.
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CAPITULO 4

4. Resultados

En este capitulo se muestran los resultados obtenidos en los ensayos de impacto Charpy
realizados por el grupo Dafio por Radiacién del Departamento Materiales del cual se participo
en el ensayo del juego de probetas irradiadas con FA=250. Estos ensayos fueron realizados en
las Celdas Calientes de Ezeiza. Los ensayos de magnetismo fueron desarrollados en el
magnetometro de muestra vibrante del laboratorio del Departamento de Fisica de la Materia
Condensada, tanto para las muestras irradiadas a diferentes factores de avance como para el

juego de probetas no irradiadas que se utiliza como referencias.

4.1 Resultados del ensayo tipo Charpy

Se realizaron ensayos de impacto Charpy en el acero SA 508 clase 3 y se
determiné como puede variar la temperatura de transicion ductil-fragil de este acero al
irradiarlo a distintos factores de avance. Este corrimiento de la temperatura de

transicion se observa a 41 Joule de energia absorbida segin la norma nuclear.

El primer ensayo de impacto Charpy en realizarse en las Celdas Calientes de
Ezeiza es el de las 8 probetas no irradiadas que sirven de referencia con respecto a las
muestras irradiadas con diferentes factores de avance. Ubicando la primera probeta
dentro de la cAmara ambiental llevandola a una temperatura superior a la ambiente
aproximadamente 50°C por medio del sistema de calentamiento mencionado en el
capitulo 3. Cuando alcanza la temperatura antes indicada se procede a retirarla de la
camara y ensayarla en la maquina de ensayo Charpy. Este mismo procedimiento se
realizo a cada una de las 8 probetas no irradiadas a diferentes temperaturas como lo
indica la tabla 4.

Solo se obtuvieron 6 resultados de las 8 probetas porque 2 de ellas fallaron
durante el ensayo por motivo de variacion de temperatura al colocar la muestra en la

maquina de ensayo Charpy.
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Tabla 4.1 Temperaturas de ensayo de impacto Charpy de las probetas no irradiadas

Probetas No Irradiadas
0| 25

LN
Lad
1
-3
n

Temperatura (°C) 11 | -25

Energia absorbida (J) | 182 | 150 | 135 | 87 | 60.5 [ 35.5

Después de ensayar las probetas no irradiadas se ensayaron las probetas
irradiadas a diferentes factores de avance aplicando el mismo procedimiento que las
muestras no irradiadas. Los valores obtenidos en los ensayos de impacto Charpy para
las muestras irradiadas con factor de avance de 250 y 500 se los muestra en la tabla 4.2
y 4.3 respectivamente.

Tabla 4.2 Temperaturas de ensayo de impacto Charpy de las probetas irradiadas con
FA=250

Probetas Irraﬂiadas con FA= 250
0 |-3|-7]-17]-31

h

Temperatura (°C) 251 12.7

h

Energia absorbida (J) | 54 | 54 [47[37.5|38|29] 9 9

Tabla 4.3 Temperaturas de ensayo de impacto Charpy de las probetas irradiadas con
FA=500

Probetas Irradiadas con FA= 500

Temperatura (°C) 55125110]-25|-5|-7|-11][-25
Energia absorbida (J) | 80 6816513523 (5042] 20| I8

En las tablas anteriores se observa como varia la energia absorbida con el
cambio de temperatura en el acero. Con estos datos se construye la curva energia
absorbida vs temperatura, utilizando el software Origin, el cual usa una sigmoidal para
aproximar los puntos y visualizar la temperatura de transicion ductil-fragil de cada
juego de probetas. Esta temperatura se ve afectada en las muestras irradiadas con

distintos factores de avance. Este cambio se lo observa a los 41 Joule de energia.
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Figura 4.1 Curva de temperatura de transicion dictil-fragil de material no
irradiado e irradiado con diferentes factores de avance

En la figura 4.1 la temperatura de transicion a 41 Joule de energia se ha
desplazado hacia la derecha teniendo un ATT= 15°C aproximadamente entre ¢l juego
de probetas no irradiado y el juego irradiado con un FA= 500 y un ATT= 20°C
aproximadamente entre el juego de probetas no irradiado y el juego irradiado con un
FA=250.

4.2 Resultados del ensayo magnético

Después de realizar el ensayo de impacto Charpy al acero SA 508 clase 3 se
procedi6 a cortar una probeta no irradiada, una irradiada con FA= 500 y una irradiada
con FA= 250, en la caja de guantes del Departamento de Combustibles de CNEA
obteniendo polvo de acero el cual se introdujo en los porta muestras de plastico

formando 3 juegos de muestras de polvo de acero con diferentes masas.

Se pesan las 3 muestras de polvo de acero no irradiado e irradiados a diferentes

factores de avance en una balanza obteniendo los siguientes resultados:
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Tabla 4.4 Peso de las muestras del polvo de acero SA 508 clase 3

Tipo de muestra Peso de muestra (mg)
No irradiada 4,5
Irradiada con FA=250 4.9
Irradiada con FA=500 6.8

Se pesan las muestras tanto irradiadas como no irradiadas para después poder
normalizar las curvas de magnetizacién y ciclos de histéresis con respecto al momento

magnético y poder comparar dichas curvas entre si.

Una vez pesadas todas las muestras irradiadas y sin irradiar se selecciona la
primera muestra que es la no irradiada y se coloca en el porta muestra dentro del
magnetometro de muestra vibrante y por medio del software del equipo se aplica una
secuencia de campo creciente desde 0 hasta 3000 Oersted a 300 K de temperatura (ver
apéndice A), para observar la variacion del campo coercitivo con el aumento del

campo magnético aplicado.

Los ciclos crecientes van en este orden, primero se aplica a la muestra un
campo magnético desde 0 hasta 50 Oersted para luego desmagnetizar la misma con un
campo de -50 Oersted y asi producir un ciclo de histéresis que es el objetivo de este
estudio para obtener los valores de los campo coercitivos de cada ciclo de histéresis,
esto se realiza para cada uno de los siguientes campos 100, 200, 500, 1000, 2000 y
3000 Oersted.

A continuacién en la figura 4.2 se observa la curva de magnetizacion del
material no irradiado con un campo magnético creciente hasta 100 Oersted, el resto de

las graficas se observan en los apéndices B.
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Figura 4.2 Curva de magnetizacién del acero SA 508 clase 3 con campo
magnético aplicado creciente hasta 100 Oe

Después de obtener todas las graficas de las curvas de magnetizacion de los
campos crecientes antes mencionados, se calcula el campo coercitivo negativo y
positivo de cada curva aplicando una interpolacién entre puntos muy cercanos a las
abscisas. Luego de interpolar los campos coercitivos negativos y positivos se los
promedia para obtener un solo campo coercitivo como se muestra en la tabla 4.5 que
es el campo que se utiliza para analizar como va a varia este con respecto a las

muestras irradiadas.

Tabla 4.5 Campos Coercitivos interpolados y promediados de la muestra No irradiada

del ciclo 1
Campo| Compo coriio [ Campo coorcivo — Campo
SAgaitico (-Hey) (+Hc)) promedio (Hc,)

(Oe) (Oe) (Oe) (Oe)
50 5,99 6,27 6,13
100 -1.67 8.34 8,01
200 -11,81 17,20 14,51
500 -22.48 29,55 26,02
1000 -30,97 32,84 31,90
2000 -34,49 33,66 34,07
3000 -34,52 34.26 34,39
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Se realiza la secuencia programada en el magnetometro que se menciond

anteriormente para la misma muestra de polvo de acero no irradiado por dos veces mis,

en total se tendra 3 ciclos (Fig.4.3) para cada campo magnético (50, 100, 200, 500,

1000, 2000, 3000 Oe), esto sirve para obtener los errores de medicion de la muestra no

irradiada. Se aplica el procedimiento anterior para calcular el coercitivo promedio de

estos 2 ciclos restantes (Tabla 4.6 y 4.7).

0,04 -
0,03 4
0.02:
0,01 ~

0,00

— =+ —Ciclo 1
—+—Ciclo 2
—+—=Ciclo 3

Momento Magnético (emu)

T 7 |

- —T— T
50 25 0 25 50

T

Campo magnético (Oe)

———T—
75 100 125 1

Figura 4.3 Tres ciclos de la muestra no irradiada con campo magnético
aplicado de 100 Oe para cdlculo del campo coercitivo promedio y errores

Tabla 4.6 Campo coercitivo promedio muestra No irradiada ciclo 2

Campo coercitivo Campo coercitivo vas
Campo Z Qs Campo coercitivo
magnético nERative BOSIENO promedio (Hc,)
(-Hey) _(+Hey)
(Oe) (Oe) (Oe) (Oe)
50 -7,51 10,02 8,77
100 -8,35 13,55 10,95
200 -28.34 9,95 19,15
500 -19,55 35.37 2746
1000 -33.41 36,83 35,12
2000 -34,55 38.82 36,69
3000 -34.90 34,26 34,58
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Tabla 4.7 Campo coercitivo promedio muestra No irradiada ciclo 3

Campo coercitivo | Campo coercitivo e
Campo z e Campo coercitivo
magnético REgANYS i promedio (Hc;)

(-Hey) (+Hces) ’
(Oe) (Oe) (Oe) (Oe)
50 -5,99 6,27 6,13
100 -9,63 11,87 10,75
200 -12,73 21,44 17,09
500 -19,72 34,17 26,94
1000 -26,05 38,29 32,17
2000 -31,52 35,75 33,63
3000 -34,13 34,26 34,20

Después de obtener el campo coercitivo promedio de los 3 ciclos de la muestra

no irradiada se procede a promediar estos 3 ciclos para calcular el campo coercitivo

negativo total y siguiendo el mismo procedimiento para calcular el campo coercitivo

positivo total. Luego se promedia ambos coercitivos negativos y positivos totales para

obtener el campo coercitivo del material no irradiado (Hc po imadiado) COMO se muestra

en la tabla 4.8.

Tabla 4.8 Campo coercitivo de la muestra no irradiada

(Oe) (Oe) (Oe) (Oe)
50 -6,50 7,52 7,01
100 -8,55 11,26 9,90
200 -17,63 16,20 16,91
500 -20,58 33,03 26,81
1000 -30,15 35,99 33,07
2000 -33,52 36,07 34,80
3000 -34,52 34,26 34,39
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Figura 4.4 Curva del campo coercitivo del acero SA 508 clase 3 muestra no
irradiada

Para calcular los errores de medicion entre los tres ciclos anteriores se lo
realiza mediante la siguiente ecuacion, tomando como ejemplo los valores del campo

coercitivo de cada uno de los ciclos a 50 Oe de campo aplicado del material no
irradiado [26][27]:

ABS(—Hcy — (—Hcyorar)) + ABS(—Hc, — (—Htyorar)) + ABS(—Hey — (—Hcrorar))
3

- Hc{:‘rrm' =

He _(=5.99—(-6.50)) + (-7.51 — (—6.50)) + (=5.99 — (-6.50))
= Errar —
3

- HcErmr = 068(()8)

Error del campo coercitivo negativo para muestra no Irradiada con campo
magnético de 50 Oe.

La tabla 4.9 muestra los errores de medicién del campo coercitivo de la

muestra no irradiada que es la suma de el error —Hcgg, y €l +Hegrmor
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Tabla 4.9 Error de medicion del campo coercitivo

Campo
magnético ‘Hcl:rror +Hc|£rrur Hcl‘.rﬂ:r
(Oe) (Oe) (Oe) (Oe)
50 0,68 1.67 2,34
100 0,72 1.94 2,66
200 0.46 4,54 4,99
500 1,26 2,31 3.58
1000 2,73 2,10 4.83
2000 1,33 1.83 3,16
3000 0,26 0,0016 0.26
40 e —
8 3 I I 3
o |
2 30
g 2 |
(%] |
g 20 |
E
S 15 |
10
5 4
0 T T T T T T
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 350
Campo magnético (Oe)
L === Errores de medicion del campo coercitivo

Figura 4.5 Curva del campo coercitivo con sus respectivos errores del acero SA

508 clase 3 muestra no irradiada

L.a grafica anterior muestra como varia el campo coercitivo con la variacién del

campo magnético aplicado. Esta grafica es utilizada como referencia para comparar

como el material es afectado cuando se lo irradia con diferentes factores de avance.
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El mismo procedimiento de los cédlculos de la muestra no irradiada se le realiza

a las muestras irradiadas con FA= 500 y FA= 250 para obtener el campo coercitivo.

Las gréficas de las muestras irradiadas se observan en el apéndice B. A continuacion

se muestran las tablas y graficas finales que se obtiene de las muestras irradiadas con

sus respectivos errores.

Tabla 4.10 Campo coercitivo de la muestra irradiada con FA= 250

| mamtieo | P | e | SR
(Oe) (Oe) (Oe) (Oe)
50 -8,24 8.86 8,55
100 -10,92 12,97 11,95
200 -16,03 20,71 18,37
500 -23,14 36,43 29,78
1000 -30,59 42,74 36,67
2000 -36,35 41,89 39,12
3000 -38.31 40,24 39,28

Tabla 4.11 Error de medicion del campo coercitivo muestra irradiada con FA= 250

m(;;:'é‘:i‘;o Hegie +Hegrror Hen:
(Oe) (Oe) (Oe) (Oe)
50 1,12 2,38 3,50
100 0,52 2,19 2,71
200 1,35 425 5,60
500 3,55 4,77 8,32
1000 5,00 3,17 8,17
2000 1,02 1,15 2,18
3000 0,67 0,51 1,18
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Tabla 4.12 Campo coercitivo de la muestra irradiada con FA= 500

nagaiip | Hews | How |Ctmpocoerdtive

(Oe) (Oe) (Oe) (Oe)

50 -840 10,98 9,69

100 11,54 14,77 13,15

200 115,84 29.91 22,88

500 26,89 44,17 35,53

1000 33,63 47,99 40,81
2000 -39,72 45,42 42,57
3000 45,62 44,01 44,82

Tabla 4.13 Error de medicion del campo coercitivo muestra irradiada con FA= 500

§50
o
2 40
£
o 30
Q
o
(=8
]
]
o

10

20 -

3500

AT
(Oe) (Oe) (Oe) (Oe)
50 0,80 0,51 1,31
100 1,60 2,62 422 |
200 0,82 1.35 2,17
500 1.40 1,24 2,64
1000 0,75 1,42 2,17
2000 0.40 0.56 0,96
3000 3,03 0,64 3,67
W |
= amme 1
500 1000 1500 2000 2500 3000
Campo magnético (Oe)

==e==Campo coercitivo de muestra irradiada con FA=500 ‘

Figura 4.6 Curva del campo coercitivo con sus respectivos errores del acero SA 508
clase 3 muestra irradiada con FA= 500

casos estudiados.

En el capitulo siguiente se analizaran los resultados obtenidos para los tres
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CAPITULO 5

5. Discusion

Hasta ahora no se habia realizado en ninguna parte del mundo un ensayo sistematico
del estudio del efecto del factor de avance en el comportamiento mecéanico de aceros de
RPV. Fue posible en este caso porque se cont6 con un reactor como el RA1 que tiene la
posibilidad de ser mantenido por tiempos prolongados a potencias menores que la méxima,
ya que no interfiere con otros experimentos como sucede en la mayoria de otros reactores
MTR del mundo.

El estudio sistematico consisti6 en irradiar a temperatura de operacion de las centrales
nucleares de potencia, con un control estricto de la temperatura, y bajo un mismo espectro
neutrénico. Se irradié en una facilidad construida ad-hoc que fue ubicada en una posici6én
de irradiacion idéntica en ambos casos y con dos potencias del reactor: 40 kW y 20 kW.
Esto corresponde a flujos répidos de 1x 10"n m?s" y 5 x 10"°nm™s™ respectivamente. La
primera irradiacién a 40 kW fue de 492 horas y la segunda a 20 kW de 984 horas. Esto
signific6, con respecto a los flujos estimados en la pared interna del RPV de Atucha II,

que se irradi6 con dos factores de avance: 500 y 250 respectivamente.

Una de las conclusiones previas a este trabajo, correspondientes a los ensayos Charpy,
pone de manifiesto el caracter no conservativo de los resultados obtenidos en
experimentos llevados a cabo en reactores MTR, en donde se irradia el material de
recipientes a presion a flujos muy por encima de lo que indica la norma y en donde en
periodos de irradiacién muy cortos (por ejemplo 2,5 meses en el caso de la irradiacion en
Mol, en Bélgica) se pretendié simular la fluencia correspondiente a 32 afios de plena

potencia de Atucha 1.

Evidentemente la aceleracién de la irradiacion con factores de avance que en algunos

casos es mayor a 800, no refleja el real estado de fragilizacion de los RPV.

Si bien no habia hasta ahora pruebas contundentes de este fendmeno las normas de los
programas de vigilancia siempre propusieron factores de avance < 3 [ASTM, E 185-82].

Este requisito no se cumpli6 en los ensayos realizados para el caso de la central Atucha 1:
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se irradié material de su recipiente en el reactor VAK de Alemania con un FA de 183,y

en el BR-2 de Bélgica (FA>800) [28].

Es indudable que realizar los programas de vigilancia con aceleraciones mayores a la
norma no da garantias para determinar la vida util real de los recipientes a presion frente a

los valores de la vida util por disefio de 32 afios equivalentes de plena potencia.

Es imprescindible entonces contar con programas de vigilancia en las propias centrales,
lo que implica irradiar especimenes para ensayos mecanicos en las zonas mas

comprometidas de los RPV que son voluminosos y complejos de analizar.

En este trabajo de tesis se intenté ensayar un método posible de analisis del estado de

los recipientes a presion, aplicando una técnica magnética.

La técnica magnética iniciada en esta tesis da la posibilidad de obtener el estado de los
RPV de forma operativamente mas sencilla y con mayor economia de material; es una
técnica practicamente no destructiva y se muestra en este trabajo que es posible, a través
de los ciclos menores de histéresis y de la medida del campo coercitivo, diferenciar los

distintos estadios de irradiacién.
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En la figura 5.1 se han representado las curvas de campo coercitivo vs el campo
magnético aplicado en el material sin irradiar y en los irradiados con distintos factores de
avance segin lo desarrollado en el Capitulo de resultados. Se observa que, dentro de los

errores experimentales es posible diferenciar el comportamiento en cada caso.

La interpretacién de los resultados obtenidos se basa en la experiencia existente en el

comportamiento de los dominios magnéticos con material deformado plasticamente [22].

En este trabajo se probé la hipétesis de que los defectos creados por la irradiacion
influyen en la dindmica de los dominios magnéticos, como se comprueba en el caso del

aumento en la densidad de dislocaciones por trabajado mecanico.

Para interpretar los resultados obtenidos hay que pensar que las paredes de dominios
magnéticos avanzan como tales, como una ola que va cambiando la magnetizacion y que

cualquier obstculo a este movimiento se manifiesta en los ciclos de histéresis.

Se observo que el menor campo coercitivo se obtuvo para el material no irradiado. En
este caso la distribucién de aleantes en forma de precipitados pre-existentes permite que
las paredes de dominio retrocedan cuando se aplican campos externos opuestos a la

magnetizacion inicial, de modo que con campos menores se obtiene la magnetizacion cero.

Las dos muestras irradiadas con distintos factores de avance pero con la misma
fluencia neutronica se supone que tienen igual volumen total de defectos, s6lo que su
distribucién es distinta. Esta hipotesis necesita ser corroborada por técnicas que permitan

identificar la concentracion volumétrica de defectos.

En el caso de la muestra irradiada con un factor de avance de 250, es decir a un flujo
de 5x10"”°n.m?s’', la sobreconcentracion de vacancias por encima del equilibrio
termodindmico permite la conformacion de precipitados (CRP) que tuvieron tiempo de
alcanzar una distribucion de tamafios mayores dado el mayor tiempo de irradiacién, como
se observa en la figura 5.2 (a). Estos precipitados con mayor tamafio pero en menor
cantidad permiten, aunque con mayor dificultad que en caso sin irradiar, el movimiento de
las paredes de dominio y los campos coercitivos necesarios son superiores a los de las
muestras sin irradiar. Conjuntamente con los precipitados los defectos de la matriz (SMD)

se propone que actian de modo similar bloqueando el avance de las paredes de dominio
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dependiendo de su tamafio y distancia entre si. Hay que recordar que la temperatura de
irradiacién permite sélo la recuperacion parcial de los aglomerados de defectos creados

por irradiacion [9].

Cuando el factor de avance es de 500, si bien la sobreconcentracion de vacancias es
mayor, mayor es su recombinacion, quedando menos vacancias para la difusion y, ademas,
el tiempo para este proceso es menor por lo tanto la distribucion de precipitados es en
mayor nimero y de menor tamafio que en el caso anterior, provocando un bloqueo mayor
al movimiento de las paredes de dominio (ver figura 5.2 (b)); esto se refleja en un
aumentando en los valores del campo coercitivo. Es un mecanismo similar al

endurecimiento en materiales envejecidos.

Como se observa en la figura 5.2 (b) la muestra que se irradi6 con factor de avance de
500 tiene una distancia d entre defectos menor que la distancia D de la muestra irradiada
con factor de avance de 250; asi se obstaculiza el paso de las paredes de dominio, ya que
estas paredes estdn en un rango mayor que d. Este impedimento en el movimiento de las
paredes de dominio se refleja en un aumento en el campo coercitivo para poder vencer
este impedimento. En cambio la muestra irradiada con factor de avance de 250 tiene una
distancia D mayor la cual facilita el movimiento de las paredes de dominio y su campo

coercitivo es menor como se observa en la figura 5.2 (a).

o~ (b) Defectos \_/‘
O atlP ® \OO f*n
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(\ ) Y On O 09 ‘)
< 0 207,00
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Figura 5.2 (a) Esquema de distancia (D) entre defectos para muestra con FA=250. (b)
Esquema de distancia (d) entre defectos para muestra con FA=500.

Esta explicacion de la fenomenologia medida tiene que corroborarse con estudios mas
detallados de la morfologia de los precipitados. Ademas se estd suponiendo que la accion

conjunta precipitados mas efectos de la red (SMD + CRP, ver Cap. 1) actiian en el mismo
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sentido, es decir, los aglomerados de vacancias e intersticiales (lazos de dislocaciones) se
comportan frente al tiempo de irradiacién con una dindmica que depende del mismo modo
de la difusion de vacancias e intersticiales libres que migran hacia los aglomerados como
sumideros. Los factores de avance mayores para la misma fluencia, corresponden a una
distribucion de defectos de la matriz que bloquean a su vez los dominios magnéticos

dando campos coercitivos mayores.

En la actualidad varias técnicas se aplican simultineamente para identificar la
microestructura que se desarrolla en cada aleacion y condicion de irradiacion [29]:
* Metalografia 6ptica
e Friccion interna
e Microscopia electronica de transmision
e Microscopia electrénica de barrido
o EDAX
e SANS (dispersion de neutrones a bajo angulo)
e Espectroscopia de aniquilacion de positrones
e Tomografia atémica de fuerza

e (Coeficiente Seebeck de resistividad

Ninguna técnica por si sola puede identificar los defectos en cada caso. Usadas en
forma complementaria pueden dar una poderosa capacidad para revelar interacciones a
nivel atémico para ayudar al desarrollo de modelos mecanisticos del problema de la
fragilizacion por irradiacion [30][31][32][33][34][35].

En el proyecto encarado por el Grupo de Dafio por Radiacién se estan desarrollando
varias de estas técnicas para lograr la maxima comprension del proceso de fragilizacion de

aceros para RPV.

Para identificar inequivocamente la distribucion de SMD y CRP en cada caso las
técnicas como TEM y SANS se estan aplicando aunque son complejas ya que es muy
dificil aplicarlas en material irradiado, o se requieren instalaciones especiales para

realizarlas.
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Las técnicas magnéticas como las desarrolladas en esta tesis en conjunto con las
mencionadas, una vez identificada inequivocamente la estructura de dafio en funcion del
tiempo de irradiacién, permitirdn una mejora en los programas de vigilancia de los RPV

de Centrales Nucleares.
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CAPITULO 6

6. Conclusiones
De este trabajo de Maestria podemos destacar las siguientes conclusiones:

Se han podido obtener diferencias mensurables utilizando una técnica magnética,

midiendo el campo coercitivo a partir de los lazos menores de histéresis.

Se han planteado hip6tesis sobre la microestructura que evoluciona con la irradiacion

para explicar el comportamiento obtenido.

Esta técnica, complementada con otras de identificacion de la microestructura en cada
caso, permite evaluar en forma sencilla el estado del acero irradiado. Esto podria
reemplazar los costosos métodos de evaluacion de la fragilidad, una vez que se haya

podido correlacionar los resultados mecanicos con los magnéticos.
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APENDICE A

Secuencia aplicada en el magnetometro de muestra vibrante VersaLab para campos
crecientes desde 50-3000 Oe con temperatura de 300K con repeticién de 3 ciclos para

céalculos de errores.

Set Temperature 300K at 5K/min. Fast Settle

Wait For Temperature, Delay 120 secs (2.0 mins), No Action

New Datafile "C:\QdVersaLab\Data\Nicolas\15-04-11\SA508 NI2 300 dec.dat"

Scan Field from 0.00e to 10.00e at 10.00e/sec, in 11 steps, Uniform, Linear,
VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Scan Field from 10.00e to 50.00e at 10.00e/sec, in 5 steps, Uniform, Linear,
VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Scan Field from 50.00e to 10.00e at 10.00e/sec, in 5 steps, Uniform, Linear,
VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Scan Field from 10.00e to 0.00e at 10.00e/sec, in 11 steps, Uniform, Linear,
VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Scan Field from 0.00e to -10.00e at 10.00¢/sec, in 11 steps, Uniform, Linear,
VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Scan Field from -10.00e to -50.00e at 10.00e/sec, in 5 steps, Uniform, Linear,
VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Scan Field from -50.00¢ to -10.00¢ at 10.00e/sec, in 5 steps, Uniform, Linear,
VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Scan Field from -10.00¢ to 0.00e at 10.00e/sec, in 11 steps, Uniform, Linear,
VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Scan Field from 0.00e to 10.00e at 10.00e¢/sec, in 11 steps, Uniform, Linear,
VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Scan Field from 10.00e to 50.00e¢ at 10.00e/sec, in 5 steps, Uniform, Linear,
VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Scan Field from 50.00e to 10.00e at 10.00e/sec, in 5 steps, Uniform, Linear,
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VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Scan Field from 10.00e to 0.00e at 10.00e/sec, in 11 steps, Uniform, Linear,
VSM Measure for 1 sec at 2 mm 40 Hz every 0 sec AutoCenter OFF

End Scan

Esta misma secuencia se utiliza para los demas campos crecientes aplicado hasta llegar
a los 3000 Oe, solo variando el directorio para guardar los datos obtenidos. Por motivos de
espacio no se coloco toda la secuencia completa para los deméas campos y los ciclos
repetitivos para calculos de errores, sino solo una muestra del primer campo aplicado a 50 Oe

en forma creciente a una temperatura de 300K.
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APENDICE B

Graficas de los menores ciclos de histéresis de muestra no irradiada con campo

magnético creciente desde 50-3000 (Oe) a 300K.
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Momento Magnético (emu)
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Momento Magnético (emu)

Ciclo de histerésis
Muestra no irradiada

Campo aplicado creciente hasta 1000 (Oe)

0.3

0,2 4

0,14

T T T T

T T T T T T T T

0.0

-0,1 1

-0,2 +

—+—Ciclo 1 muestra no irradiada
—+ — Ciclo 2 muestra no irradiada

—+« — Ciclo 3 muestra no irradiada
| | |

-03

-1200-1000 -800 -600 -40

05

-200 0 200 400 600 800 1000 1200

Campo maagnético (Oe)

Ciclo de histéresis
Muestra no irradiada

Campo aplicado creciente hasta 2000 (Oe)

0.4
0.3 4

0,2 4

o
-
L

_0|1 -

_0|2 -

Momento Magnético (emu)
(=]
o

03

0,4

—=—Ciclo 1 muestra no irradiada
—+* — Ciclo 2 muestra no irradiada
—+ = Ciclo 3 muestra no radiada

| Bl AT |

T

T

E o = =l

. — —
-2000 -1600 -1200 -800 -400 O 400 800 1200 1600 2000
Campo magnético (Oe)

72



Ciclo de histerésis
Muestra no irradiada
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Campo coercitivo de muestra no irradiada
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Graficas de los menores ciclos de histéresis de muestra irradiada con FA=500 y

campo magnético creciente desde 50-3000 (Oe) a 300K.
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Momento magnético (emu)

Momento magnético (emu)
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Campo coercitivo de muestra irradiada con

FA=500
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Graficas de los menores ciclos de histéresis de muestra irradiada con FA=250 y campo
magnético creciente desde 50-3000 (Oe) a 300K.
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Ciclo de histéresis
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Momento magnético (emu)

Moment (emu)
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Momento magnético (emu)

Momento magnético (emu)
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Campo coercitivo (Oe)
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