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RESUMEN

La radiacion neutrénica provoca la fragilizacién de componentes estructurales de los reactores nucleares; entre
ellos, el recipiente a presion (RPR) de acero. Bajo ciertas condiciones accidentales, se puede producir su rotura
catastrofica cuya consecuencia es el fin de la planta y el inconmensurable impacto ambiental por la eventual
dispersién de material radiactivo. Por eso en las plantas se realizan programas de vigilancia colocando muestras
del acero en zonas criticas que se retiran cada cierto tiempo para ensayarlas mecanicamente. Estas muestras son
masivas y deben trasladarse a las celdas de ensayo en forma cuidadosa dada su alta actividad, por lo que existen
tendencias internacionales para minimizar la cantidad de material puesta en juego. Siendo el material del RPR
ferromagnético es posible monitorear su evolucion con la radiacion midiendo sus propiedades magnéticas.
Especimenes de un acero usado en las vasijas de los reactores nucleares argentinos fueron irradiados en el
reactor experimental RA1 a distintas tasas de dosis a 275°C, luego ensayados mecanicamente y analizada la
microestructura en cada caso. Las propiedades magnéticas fueron estudiadas por magnetometria y por
resonancia ferromagnética. Los resultados muestran que el campo coercitivo y la distribucién magnética
espacial es sensible a la tasa de dosis, es decir a la microestructura del acero, al igual que las propiedades
mecénicas. La correlacion de estos resultados con los de los ensayos mecénicos convencionales daria relevancia
al uso de las técnicas magnéticas para controlar la fragilizacién de los RPR porque se lograria reducir en mas de
tres 6rdenes de magnitud el material necesario para el monitoreo de los RPR y podrian ser aplicadas in situ,
reduciendo notablemente la exposicion del personal sin necesidad de trasladar material altamente irradiado.

1. INTRODUCCION

Desde el punto de vista de la tecnologia nuclear, la importancia fundamental del fendmeno de
fragilizacion por radiacion de un recipiente a presion (RPR) radica en que, al ser un
componente no redundante ni reemplazable del sistema primario de una central nuclear, la vida
efectiva de utilizacion de la planta se ve limitada a un periodo en el que las propiedades del
recipiente sean confiables. La cuestion clave es la probabilidad de su fractura inestable.

La fragilizacion de los aceros de bajo carbono y de baja aleacion utilizados para construir
recipientes a presion proviene principalmente del endurecimiento por irradiacion. Una de las
primeras explicaciones fue que el endurecimiento se debia a obstaculos dispersos generados
por el impacto de los neutrones que aumentaban la tension a través del mecanismo de
endurecimiento por friccion [1].

Una forma de medir el estado de fragilidad es a través de un ensayo de impacto Charpy. Este
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ensayo mide la energia absorbida por una muestra durante el impacto de una masa [2]. A
bajas temperaturas el material absorbe poca energia y su rotura suele ser fragil, en cambio, a
altas temperaturas aumenta la energia absorbida y el comportamiento es ductil. Por
convencion una energia absorbida de 41 Joules se toma como referencia para definir la
temperatura de transicién ddctil-fragil (DBTT, ductil-brittle transition temperature).

Al irradiar con neutrones una muestra de acero ferritico se produce un corrimiento de la
DBTT del material a valores mayores. En caso de accidentes como la rotura de una cafieria
de refrigeracion es necesario bajar la temperatura del ntcleo del reactor, lo que se realiza en
forma sUbita arrojando agua a temperatura ambiente. Puede suceder entonces que el material
de la vasija se encuentre en la zona fréagil, pudiéndose propagar fisuras en forma catastrofica,
y romperse el RPV con la posibilidad de exponer material radiactivo al medio.

Para comprender la causa del aumento de la fragilidad con la radiacion se realizan numerosos
estudios para comprender las causas del fendmeno y lograr minimizar los riesgos de rotura.
Los modelos fisicos basados en termodindmica, cinética y micromecanica del proceso de
dafio de materiales por irradiacion neutrénica [3] [4] y los nuevos métodos de simulacién
computacional que permiten seguir la evolucion de la microestructura durante la irradiacion
[5] [6], dieron lugar a un gran avance en la comprension de los mecanismos que conducen a
la fragilizacion de los RPV.

Estos estudios permitieron identificar dos mecanismos de fragilizacion:
1) Dafio de la matriz debido a la formacion durante la irradiacion de agregados de
defectos puntuales y lazos de dislocaciones (SMD, stable matrix defects).
2) Formacién de precipitados ricos en cobre favorecida por la irradiacion (CRP, Cu rich
precipitates).

Ambos procesos se traducen en un incremento del nimero de obstaculos para el movimiento
de las dislocaciones y un incremento del endurecimiento, lo que en ultima instancia causa la
fragilizacion. También esta experimentalmente comprobado que existe un efecto fragilizante
debido al contenido de P en la aleacion de acero pero que no produce endurecimiento.

Estas dos componentes, dafio en la matriz (SMD) y dafio por precipitados ricos en cobre
(CRP) dependen fundamentalmente de la estructura de defectos en equilibrio dinamico para
cada condicion de irradiacion.

Si la tasa de dosis neutrdnica es muy alta, la concentracion de dafio en la matriz (aglomerados
de defectos puntuales, lazos de dislocaciones, etc.) es preponderante y, en caso contrario, para
la misma dosis o fluencia total, una tasa de dosis baja implica tiempos mayores de irradiacién
en donde los fendmenos difusivos tienen lugar y se incrementa la influencia de los CRP. Este
altimo caso es la condicion de irradiacion preponderante a la que es sometido el RPV.

La fragilizacion es entonces consecuencia de la acumulacion del dafio y de la evolucién de su
naturaleza con el tiempo. Es de notar que el RPR no se encuentra en el nicleo del reactor, el
flujo neutrénico es relativamente mas bajo y el espectro de energias neutrdnicas es diferente,
por lo que la evolucion del dafio se produce a lo largo de la vida del mismo que, por disefio,
es de decenas de afios. Una manera de obtener distinta estructura de defectos sin necesidad de
esperar afios para seguir la evolucién de la microestructura es realizar irradiaciones a
diferentes tasas de dosis y, para cada microestructura desarrollada, analizar su efecto en las
propiedades.
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En el Grupo de Dafio por Radiacion del Departamento Estructura y Comportamiento de la
Gerencia Materiales de CNEA se estan aplicando diversas técnicas de andlisis para relacionar
los resultados de irradiaciones con distintas tasas de dosis. Un método de estudio de la
evolucion 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 variacién de las propiedades magnéticas con la microestructura.

En este trabajo se describirdn las técnicas usadas, los resultados obtenidos y se mostrara la
factibilidad de usar técnicas magnéticas en los programas de vigilancia de los RPR.

2. TECNICAS EXPERIMENTALES

2.1. Irradiaciéon del material

El flujo neutrénico en los recipientes a presion de centrales de potencia como Atucha-1 y
Atucha 1l es bastante inferior al que se puede obtener en el nicleo de cualquier reactor de
investigacion, cualquiera sea el grupo de energia que se considere; por eso, estos reactores
son optimos para estimar la integridad de los RPR.

Para obtener diferentes tasas de dosis se necesita irradiar en un reactor experimental a
diferentes potencias hasta una dosis determinada (dependiente de la propiedad a medir). Para
las potencias menores el tiempo de irradiacion es mas largo pero la dosis neutronica
(fluencia) y la temperatura son idénticas. Un reactor con la disponibilidad para funcionar a
diferentes potencias es el Reactor RAL que se encuentra en el Centro Atomico Constituyentes
de CNEA. El reactor posee 40 kW de potencia térmica maxima; es del tipo tanque abierto,
con ndcleo de uranio enriquecido al 20% con 2*°U, reflejado por grafito y su moderador y
refrigerante es agua liviana desmineralizada.

Para conseguir una temperatura similar a la de los reactores de potencia se utiliza una
facilidad construida ad-hoc en donde un horno joule provee el calentamiento necesario. En la
facilidad, ubicada en un canal de irradiacion del reactor, se reproduce en forma controlada
mediante su horno y varias termocuplas, las condiciones de temperatura (alrededor de los
280°C) en la pared interna del recipiente a presién. En el interior se colocan capsulas
conteniendo cada una 8 probetas Charpy del acero de los RPR. En el informe del Japan Steel
Works SA Muroran Plant se lo especifica segun el cddigo ASME como un acero forjado SA-
508 clase 3. En la Tabla 1 se especifica la composicién quimica.

Las probetas Charpy son prismas de 10x10x55mm con una entalla central en donde se aplica
el impacto de una masa pendular.

Tabla 1. Composicion del acero en estudio (%opeso)

C Mn P S Si Ni Cr Mo V Cu Al Ta Fe

0.2511.40]0.012 0.015|0.15[0.74 | 0.20 | 0.53 | 0.03 | 0.10 | 0.05. | 0.08. | resto
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Figura 1. Con un circulo se sefiala el canal en donde se ubico la facilidad para irradiar
en el reactor RA1
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Figura 2. Parte inferior de la facilidad en donde se ubica la capsula con las probetas

Tabla 2. Espectro neutronico en el canal de irradiacion

Energia neutronica [MeV] Flujo neutrénico [n m* s™]
0-0.1 2.25x10™®
0.1-1 3.318x10"
1-17.33 3.715x10"

Se realizaron dos camparias de irradiacion en donde dos juegos de probetas se irradiaron, una
a plena potencia y otra a la potencia mitad del reactor RAL, llegando ambos conjuntos a la
misma fluencia equivalente a 1/3 de la vida de disefio de las plantas de potencia. En la Tabla
2 se muestra el espectro neutronico en el canal de irradiacién. En la Tabla 3 se especifican
datos de las irradiaciones. El factor de avance indica cuantas veces se acelera la irradiacion
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con respecto al valor en la pared interna de un RPR. En las normas internacionales se
especifica que los factores de avance de los programas de vigilancia deben ser menores a 3
para considerar representativos los resultados. En este trabajo se busca comparar los ensayos
mecénicos con los magnéticos segun la microestructura desarrollada en cada caso; para este
fin se eligieron dos potencias del reactor de modo que los factores de avance sean mayores y
asi obtener resultados en tiempos razonables de irradiacion.

Tabla 3. Irradiaciones realizadas en el reactor RA1

Flujo Factor de
[n/m?s] | Potencia avance Fluencia Duracion | Temperatura
[E> 1] [KW] (FA) [n/m?] [horas] [°C]
MeV
FJ’L'erggr 3,710 | 40 186 6,58X10%" 492 275
Sj’ggggo 1,86 X10®° | 20 93 6,58X10% 984 275

2.2. Analisis de la microestructura

En las micrografias de la Figura 3 se muestran imagenes por microscopia electronica de
transmision de la microestructura del material sin irradiar y el irradiado a diferentes tasas de
dosis.

Los precipitados en el material irradiado muestran un aumento de tamafio para tiempos
mayores de irradiacion, aunque el nimero total de neutrones que alcanzaron las muestras
fueron iguales (igual dosis o fluencia). Es evidente que los fendmenos difusivos,
dependientes del tiempo, provocan el aumento del tamafio promedio de precipitados. Las
propiedades mecanicas son sensibles a esta distribucion.

S0 mm’ . ‘ % h o i 500k P g 50hm

Figura 3. Microestructura del acero: a) sin irradiar, b) irradiado a 40 kW, FA 186 y c)
irradiado a 20 kW, FA 93

X Congreso Regional Latinoamericano IRPA de Proteccidn y Seguridad Radioldgica, 2015



2.3. Estudios por magnetometria

Las mediciones de magnetometria (VSM) consistieron en la realizaciébn de curvas de
histéresis con el objetivo de observar el cambio de forma de dichas curvas y obtener
cuantitativamente el campo coercitivo Hc y la magnetizacién de saturaciéon Ms para el
material irradiado. Los cambios de dichos pardmetros con la radiacion neutrénica estan
relacionados con la generacion de aglomerados de defectos y por la creacion de
nanoprecipitados [7]. Para obtener los ciclos de histéresis se utiliz6 un magnetometro de
muestra vibrante marca Versalab Quantum Design; el mismo permite medir la magnetizacion
en funcién de la temperatura entre 50 y 400 K bajo la aplicacion de un campo magnético de
hasta 3 Tesla.

Las magnetometrias se llevaron a cabo en laminas delgadas y en polvos obtenidos de las
probetas Charpy luego de ser ensayadas mecanicamente. EI campo coercitivo (Hc) es la
propiedad mas sensible que caracteriza a los materiales ferromagnéticos. EI campo coercitivo
aumenta cuanto mayor es el contenido de defectos y también cuando aumentan las tensiones
internas. EIl campo coercitivo estd relacionado con la tortuosidad de la trayectoria de las
paredes de dominio [8].

La resonancia ferromagnética es una técnica espectroscopica que censa excitaciones de
momentos magnéticos electronicos. Las mediciones de este trabajo fueron realizadas en
banda X (v ~ 9,44 GHz)) en un espectrometro Bruker ESP 300. Se trabajo con un campo
magnético aplicado hasta 1,8 Tesla. Se realizaron barridos angulares a temperatura ambiente
desde la configuracion en el plano a la fuera del plano de las ldminas delgadas. Para un
angulo determinado se obtiene un pico de resonancia, cuyo ancho esta relacionado con las
inhomogeneidades que se detectan en las muestras, es decir con la presencia de fases y
discontinuidades. Para obtener estos resultados se trabajo con films de 3 mm de diametro y
200 pum de espesor, similares a los usados en los estudios por TEM.

Hay que destacar que para un ensayo de impacto se utilizan de 8 a 10 probetas con una masa
total de ~ 400g. Para ambos estudios magnéticos se utilizaron hojuelas con masas del orden
del miligramo.

3. RESULTADOS

3.1. Ensayos de impacto

Los ensayos de impacto Charpy V fueron realizados en las celdas calientes del laboratorio de
ensayos post irradiacion LAPEP en el centro Atdmico Ezeiza. Se realizaron en el acero SA
508 clase 3 en un amplio rango de temperaturas (-30 °C a 55 °C) a tres juegos de muestras,
uno no irradiado y dos irradiados con dos factores de avance 93 y 186. Los resultados se
muestran en la Figura 4.

Realizar este ensayo implico el traslado de las muestras desde el reactor RA1 en el Centro
Atomico Constituyentes hacia las celdas calientes del Centro Atomico Ezeiza. Para tal fin se
utiliz6 un contenedor blindado de Pb de 35 cm de diametro y 60 cm de alto. Al ser retiradas
del reactor la actividad total del conjunto de probetas y capsula resulté ser de 0.18 GBq,
siendo el Co60 el principal radionucleido presente.
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Figura 4. Corrimiento de la curva de absorcion de energia para distintos factores de
avance

Dentro del contenedor blindado se identificé que la medida de la contaminacién superficial
externa resulté menor a los 0.4 Bg/cm?, siendo su tasa de exposicién en contacto menor a
0.1mSv/h. Estos valores fueron similares en ambos conjuntos irradiados.

3.2. Resultados de los estudios magnéticos
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Figura 5. Comportamiento magnético en laminas delgadas. a) campo coercitivo H,,
b) curvas de resonancia ferromagnética
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En la Figura 5 se muestran los resultados de los anélisis magnéticos. El hecho de que el valor
del campo coercitivo Hc para la muestra con FA = 93 es menor que la correspondiente a la
muestra con FA = 186 (Figura 5 a) se puede explicar mediante la comparacion de los
resultados con las iméagenes de TEM de la Figura 3. En el caso de FA = 93, la presencia de
grandes precipitados separados por una distancia relativamente larga entre ellos deja espacio
suficiente para el paso de las paredes de dominio, mientras que la distancia es mas pequefia
para los precipitados correspondientes al FA = 186, que estdn mas cerca uno del otro,
formando una barrera casi continua que impide el movimiento de la pared de dominio.

En cuanto a las mediciones de resonancia magnética (Figura 5 b) las tres muestras presentan
el mismo comportamiento en funcion del angulo polar. Sin embargo, el ancho de linea es
diferente para las tres muestras. ElI ancho de linea surge principalmente por las
inhomogeneidades que induce la variacion local de la magnetizacion a lo largo de la muestra.

Dentro de este contexto, los resultados para la muestra no irradiada son consistentes con el
hecho de que su estructura es mas homogénea que la de los irradiados. También, para el FA
menor, el efecto de las inhomogeneidades parece aumentar, situacion que acuerda con las
imagenes de TEM de la Figura 3. En este sentido, se puede argumentar que la irradiacion
neutronica provoca cambios locales en la magnetizacion a lo largo de la muestra, que se
relacionan con las variaciones microestructurales. Los precipitados de mayor tamafio pueden
conducir a un comportamiento mas inhomogéneo y mayores cambios de magnetizacion en el
orden local. La ausencia de precipitados visibles en la muestra no irradiada implica que la
magnetizacion es homogénea y, como es de esperar, el ancho de linea RFM es el mas
pequefio de todas las muestras. Cuando el proceso de irradiacion se establece, los
precipitados crean areas locales en las que cambia la magnetizacion [9].

Se ve entonces que los analisis magnéticos coinciden con lo observado por TEM. Tanto las
variaciones en el campo coercitivo como los resultados de ancho de linea en los ensayos de
RFM, muestran la diferencia de los estados metaldrgicos del acero para las distintas
velocidades de irradiacion, o sea para las diferentes estructuras de precipitados.

Ademas las diferencias observadas en los ensayos de impacto tienen su correlacion en los
ensayos magnéticos. La cuantificacion de estas variaciones y su importancia relativa dan idea
del estado metaldrgico, es decir permiten determinar el estado de fragilizacion [10]. En los
programas de vigilancia contenedores con gran cantidad de probetas de alta actividad deben
trasladarse desde las centrales de potencia hacia las celdas calientes. Una completa
correlacién daria una herramienta poderosa para el seguimiento de la integridad del RPV, ya
que podria hacerse in situ y estarian involucradas masas infimas con lo que la exposicién a la
radiacion seria minima.

4. CONCLUSIONES

Los resultados muestran que las técnicas magnéticas son altamente sensibles a la distribucion
espacial de los precipitados; son necesarios mas ensayos para una completa correlacion con
los resultados de impacto tradicionales.
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Aplicadas convenientemente, estas técnicas reducen en mas de tres drdenes de magnitud la
masa de material activo necesario para determinar la fragilidad del RPV, y podrian
implementarse in situ sin necesidad de trasladar el material a celdas calientes.
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