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Resumo

A liga de Niquel 600 (também conhecida como Inconel 600) € um material
comumente usado na construgao de tubos dos geradores de vapor e componentes
internos do vaso de presséao, tais como os mecanismos das barras de controle de
Reatores a Agua Pressurizada (PWR). A Liga 600 é suscetivel a corrosdo sob
tensdo (CST) no ambiente dos circuitos primario e secundario. Este trabalho
apresenta as variaveis que afetam a CST na Liga 600 MA (laminada e recozida) em
elevadas temperaturas (300°C a 360°C) em um meio aquoso deaerado (ambiente do
circuito primario de um reator nuclear tipo PWR) e os diferentes mecanismos
propostos para explicar a etapa de iniciacdo de trincas nesta. Serdo apresentados a
instalacdo que foi projetada e esta sendo construida no Centro de Desenvolvimento
da Tecnologia Nuclear (CDTN), para avaliar a etapa de nucleagdo de trincas por
CST, as caracterizagbes quimica, mecéanica e microestrutural da Liga 600 MA, a
metodologia e os corpos de prova que serdo utilizados no estudo da etapa de
iniciagcao de trincas por CST.
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1 INTRODUGAO

A corrosao sob tensdo (CST) € um dos mecanismos de envelhecimento
responsaveis pela iniciacdo e propagacao de trincas, as quais podem causar falhas
em componentes e estruturas. Falhas estruturais devido a CST sdo normalmente
subitas e imprevisiveis, levando muitas vezes a catastrofes, com sérios impactos
sociais, ambientais e econdmicos.

Apos a nucleagao de uma trinca em um material, a vida util do componente
estara limitada pela velocidade de propagacao estavel e/ou instavel da trinca,
tornando necessario realizar ensaios e avaliagcbes que permitam predizer o seu
comportamento. Para avaliar o estagio inicial e a cinética de crescimento de trinca,
principais parédmetros de determinagdo do tempo de vida, devem ser realizados
ensaios em corpos-de-prova padronizados, em condi¢des que simulem a operacao
real dos componentes avaliados.

A caracteristica dos ensaios de CST €, usualmente, fornecer informacodes
mais rapidas do que podem ser obtidas através de experiéncias em servigo, e ao
mesmo tempo visam prever o comportamento em tal condicdo. Ensaios para prever
o desempenho de uma liga em CST devem ser conduzidos com um sistema de
tensao similar aquele em servico.

A corrosdo sob tensdo intergranular (CSTI) da Liga 600 MA (laminada e
recozida) é de grande importancia na industria nuclear, em particular nos Reatores a
Agua Pressurizada (PWR — Pressurized Water Reactor), visto que, esta liga a
décadas vem sendo utilizada em componentes do circuito primario e secundario
destes reatores ",

Este trabalho apresenta os parametros que afetam a CST na Liga 600 MA em
elevadas temperaturas (300°C a 360°C) em um meio aquoso deaerado (ambiente do
circuito primario de um reator nuclear tipo PWR) e os diferentes mecanismos
propostos para explicar a etapa de iniciacdo de trincas nesta. Serdo apresentados a
instalagdo que foi projetada e esta sendo construida no CDTN para avaliar a etapa
de nucleacdo de trincas por CST, as caracterizagdes quimica, mecanica e
microestrutural da Liga 600 MA, a metodologia e os corpos de prova que serao
utilizados no estudo da etapa de iniciagcado de trincas por CST.

1.1 O Inconel 600

O Inconel 600 é um material comumente usado na construgao de tubos dos
geradores de vapor e componentes internos do vaso de pressao, tais como os
mecanismos das barras de controle em Reatores a Agua Pressurizada (PWR -
Pressure Water Reactor) de industrias nucleares, como € o caso da usina nuclear de
Angra |.

A superliga Inconel 600 € uma liga austenitica a base de niquel do sistema
ternario Ni-Cr-Fe, a qual contém aproximadamente 75% de Ni, 15% de Cr e 8% de
Fe, Figura 1.
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Figura 1. Sistema Ni-Cr-Fe .

No Inconel 600, além da fase y (matriz CFC), ocorre a formagao de
carbonetos e fases intermetalicas durante o processo de fabricagdo ou como
resultado de uma exposicao térmica durante a fabricagao, tratamento térmico e em
servico. Em ligas a altas temperaturas, a presenca de carbonetos é geralmente
desejada para controlar o tamanho de grdo e elevar a tenacidade e ductilidade. A
presenca destes na microestrutura do material altera o seu comportamento,
principalmente com relacdo a CST. A formacdo de carbonetos depende da
temperatura e da composigao quimica da liga.

E necessario distinguir os tipos de carbonetos, primarios e secundarios. Os
carbonetos primarios se formam durante a solidificacdo em areas interdendriticas
(intragranulares), as quais, geralmente sao ricas em elementos de liga. Nao sao
facilmente dissolvidos durante processamentos subsequentes, apresentando
aspecto de filetes ao longo da direcéo de laminagédo. Pequenas quantidades destes
filetes sdo comercialmente toleraveis, pois remové-los seria economicamente
inviavel, mas maiores quantidades afetam a fabricabilidade e performance. Sao
carbonetos dos tipos:

* MC, onde M é uma mistura de Nb, Ti, Ta, mas pode conter algum Mo, W. Se
houver nitrogénio, este pode substituir o C e formar carbonitretos. S&o
extremamente estaveis e ndo quebradigos.

* MsC, conhecidos como n-carbonetos, sdo formados por Mo, W, MogC, mas Ni, Fe,
Cr podem estar presentes: (Ni,Co)sMo3Cs € (Mo,Ni,Cr,W)sC. Estes se dissolvem em
temperaturas mais elevadas que os M»3Ce.

* M42C: sistemas Ni-Mo.

Os carbonetos secundarios se formam como resultado de uma exposigao
térmica durante a fabricacdo, tratamento térmico e em servico. Sdo usualmente
intergranulares, embora em casos raros, se precipitam dentro dos graos ao longo de
linhas de deslizamento e maclas. A quantidade de precipitados depende da
concentragdo de carbono, da estabilidade da liga, do tempo, da temperatura, do
trabalho a frio e do tamanho de grao.

Estes podem estar na forma Cr;C3; ou Cr,3Cs embora este ultimo ocorra na
maioria das ligas. Em ligas contendo baixo teor de cromo e baixo teor de elementos
de liga, predomina a forma Cr;Cs. Em ligas mais complexas, o Mo, W, Fe, Ni podem
substituir o Cr: Crz1(Mo,W)2Cs. O M23Cg Ocorre nos contornos de gréo, em particulas
globulares, filmes continuos ou em células (agrupamento) de precipitados. A faixa de
temperatura de estabilidade depende da composi¢do da liga. Alto Cr, Mo, W
aumentam a estabilidade em altas temperaturas.



Estudos apresentados sobre o Inconel 600 mostram que, os precipitados
presentes sao predominantemente do tipo M;C3; e que o processo de precipitacédo é
fortemente dependente do teor de C na liga .

1.2 Parametros que Influenciam na CST da Liga 600 em Ambiente de Reator
Nuclear

A susceptibilidade da Liga 600 MA a CST em ambiente de reatores nucleares,
pode ser descrita como sendo fungao de fatores internos, metalurgicos, ou externos,
ambientais > 71,

Dentre os fatores metalurgicos pode-se citar:
e Tratamento térmico e a distribuicdo de carbonetos;
e Tamanho de grao e trabalho a frio.
Dentre os fatores ambientais s&o relevantes:
e Tensoes, deformacgdes e taxas de deformacoes;
e Temperatura;
e Composigao quimica da agua de refrigeragao do reator.

1.3 Mecanismos de Iniciagdo de Trincas por CST

Varios mecanismos tém sido propostos para explicar a susceptibilidade das
ligas 600 em sistemas a alta temperatura e pressdo como ocorre em reatores
nucleares do tipo PWR (Pressurized Water Reactor). Dentre os mais provaveis
podemos citar & 9 10.11.12]

e O fenbmeno de iniciacdo de trincas por meio de descontinuidades superfici
ais;

e O fendmeno de iniciagao de trincas causado por pits de corrosao;

e O fendbmeno de iniciagao de trincas induzida pelo escorregamento de planos;

e O fendmeno de dissolucéao localizada pela ruptura do filme passivante;

e O fendbmeno de oxidagao interna.

Embora nos ultimos 20 anos varios trabalhos tenham sido publicados, os
mecanismos que controlam a CST das ligas de niquel ainda estdo sob controvérsias.
Estes trabalhos tém mostrado que, por exemplo, mecanismos classicos como o de
iniciacdo de trincas induzida pelo escorregamento de planos, ndo podem descrever
completamente o comportamento da Liga 600 no ambiente do circuito primario de
um reator PWR [,

1.4 A Agua de Refrigeragdo do Circuito Primario de um Reator PWR

Para a utilizacdo da agua como refrigerante do circuito primario, inicialmente é
necessario a remog¢ao do oxigénio dissolvido na mesma para que atinja os valores
desejaveis (menor que 5 ppb de O dissolvido). Os principais constituintes da
quimica da agua do circuito primario de um PWR s&o o acido borico, o hidroxido de
litio e hidrogénio gasoso os quais resultam em um nivel de pH a altas temperaturas
(minimo de 300°C), compreendido em uma faixa tipica de operagao entre 6.9 e 7.4.

Estes niveis de pH sdo necessarios para evitar a alta deposi¢ao de sélidos
nas barras de combustiveis e nas paredes do vaso de pressao, as quais podem



causar uma corrosao acelerada dos mesmos e um aumento dos niveis de radiagao
no interior do circuito primario ". As condicdes ambientais da agua do circuito
primario de um PWR se encontram na tabela |.

Tabela 1. Composicéo da quimica da agua do circuito primario de um PWR [,

Parametro de controle Valores tipicos
Cloretos (ppb) <50
Fluoretos (ppb) <50
Sulfatos (ppb) <50
Boro (ppm) 1200
Litio (ppm) 22a25
Hz (cm°/kg de H.0) 25a 35
O, dissolvido (ppb) <5
pH3oo°C 6,9 a 7,4

2 PARTE EXPERIMENTAL
2.1 Instalagao

A instalagdo que sera utilizada para os ensaios de CST foi projetada,
construida e esta sendo montada no laboratoério de corrosdo do CDTN. Ela realizara
ensaios em condicdes similares as existentes nos circuitos primario e secundario de
reatores tipo PWR. Sendo composta por uma autoclave e por um circuito de adi¢cao
de reagentes e tratamento quimico da agua. A autoclave é aquecida por meio de um
forno elétrico controlado continuamente por um sistema de PID. Tabela 2 descreve
seus principais parametros técnicos.

Tabela 2. Principais parametros técnicos da instalagao para ensaios de CST.

ltem Parametro
Volume interno 2,8L
Temperatura maxima 400 °C
Autoclave ~ o
Pressao maxima 35 Mpa
N° de CPs 16

Durante a execugcdo do experimento serdo realizadas medicbes de
temperatura, pressao e parametros quimicos do meio. Um software de aplicagao
sera responsavel pela aquisicdo de dados e sua representagcdo grafica. Todas as
valvulas e os instrumentos de medicao estardo ligados a um controlador légico
programavel (CLP) conectado ao microcomputador via sistema supervisorio,
permitindo a operacdo automatica de toda a instalagao. A definicdo dos parametros
de processo e a aquisicdo dos dados experimentais sera realizada por meio do
microcomputador. A instalacdo permitira a utilizacdo de corpos-de-prova tipo U-bend
e C-ring. O diagrama da instalagédo se encontra na Figura 2.
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Figura 2. Diagrama da instalagdo para ensaios de CST

Tabela 3. Legenda da Figura 2.

TA: Tanque de armazenamento

BC: Bomba de circulagao

TT: Tanque de trabalho

TP: Transdutor de presséao

TD: Tanque de adigao

1 a 13: Valvulas

M: Manbmetro

AP: Acumulador de pressao

AUT: Autoclave

EF: Elemento Filtrante

TM: Termopar

VM: Valvula Micrométrica

2.2 Material

A Tabela 4 apresenta a composigdo quimica da liga 600 MA utilizada neste

trabalho.

Tabela 4. Composi¢éo quimica da Liga 600 MA (% peso).

C Mn P S

Si

Ni

Cr |Co|Cu| Fe | Al Ti

Nb

0,042 | 0,22 | 0,008 | 0,0002 | 0,18

7511156/0,1/0,38,8]0,08)0,2

0,2

Foram encontrados os elementos basicos da liga (Ni-Cr-Fe) e também os
elementos que endurecem a matriz (Mo e Co), os gamagénicos (Nb e Ti) e os
formadores de carbonetos (Mo, Nb e Ti), os quais, determinam propriedades
adequadas para aplicagdes especificas que requerem alta resisténcia mecanica, a
corrosdo e oxidacdo em alta temperatura '*), como é o caso das industrias

nucleares.



A caracterizacdo mecénica a temperatura ambiente (22 °C) e a 300 °C foi
realizada por meio de ensaios de tragao, segundo a norma ASTM ES8, utilizando-se a
maquina de tragdo Instron TTDML. As propriedades mecanicas da Liga 600 MA
encontram-se na Tabela 5.

Tabela 5. Propriedades mecanicas do inconel 600 MA.

Temperatura Ovs OuTs Deformacao |Reducao de area| Dureza
(°C) (Mpa) (Mpa) (%) (%) HB
22 302 632 38,5 62 170
300 254 567 38,6 58 -

Oys — limite de escoamento; oyrs — limite de resisténcia.

A caracterizagdo metalografica foi realizada utilizando-se uma amostra de
chapa da liga 600 MA lixada e polida até 1 um. Fez-se um ataque eletrolitico com
acido fosférico e a microestrutura revelada foi fotografada utilizando-se um
microscopio 6tico. A micrografia obtida esta apresentada na Figura 3.

(’ . o 1857, !
Figura 3. Microestrutura da Liga 600 MA. Acido fosférico 10%. 100X.

A microestrutura do material apresenta grdos maiores rodeados por graos
menores nas trés direcbes metalograficas e uma distribuicdo de tamanho de grao
bastante irregular. A distribuicdo dos carbonetos revelada pelo ataque com acido
fosforico indicou que os carbonetos estao distribuidos de forma continua ao longo
dos contornos de gréo.

Para a medida da distribuicdo de tamanho de graos foi utilizado o analisador
microestrutural Quantykov, que se baseia no método Saltykov ™ . Em uma
amostragem de cerca de 60 graos observou-se o tamanho de grao variando de 12 a
62 um com tamanho médio de 22 um (desvio padrédo: 12 um), Figura 4.
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Figura 4. Tamanho e distribuicdo de graos. Inconel 600.

2.3 Metodologia

Os ensaios de CST envolvem a exposicao de corpos de prova (CPs) ao meio
sob determinadas condicbes de carregamento. Os CPs s&o inspecionados
periodicamente verificando a existéncia de trincas superficiais em microscépio ou
lupas com aumentos de 10x a 20x e, apos a falha dos mesmos, é feito a uma analise
metalografica para determinar o modo de trincamento, se intergranular ou
transgranular.

Para a avaliagdo do estagio de iniciagdo de trincas por CST sera
utilizado o CP do tipo U-Bend. Este possui a forma de uma tira retangular dobrada a
180°, a partir de um valor de raio pré-determinado, resultando em uma condicéo de
deformacao constante durante o ensaio de CST [ . O CP tipo U-Bend é mostrado

na figura 5.

Figura 5. CP tipo U-Bend "®,

O CP tipo U-bend é utilizado em ligas suficientemente ducteis para ser
deformada em U, sem que ocorra trincamento mecanico. Este CP é mais facilmente
feito a partir de tiras e laminas, mas pode ser usinado a partir de chapas, barras,
produtos fundidos ou soldados.

A apresentacao dos resultados de avaliagdo da iniciagao de trincas nos CPs
da Liga 600 em um ambiente de reator PWR devera conter:
a)Descricdo do material: composi¢ao, propriedades mecanicas, tratamento,
microestrutura, tipo de produto e espessura a partir dos quais foram feitos os CPs;
b)Orientacao, tipo e tamanho dos CPs, bem como o acabamento superficial;
c)Condic¢des do meio de estudo (pH, composigéo, temperatura, presséo);
d)Tempo total de exposicao;
e)Periodos de observagao e tempo em que as trincas se tornaram visiveis;



f)Densidade de trincas com iniciadas com profundidade maior ou igual a 10 um *®;
g)Modo de trincamento (intergranular, transgranular ou misto).

3 CONCLUSAO

A corrosdo sob tensdo (CST) é um dos mais severos mecanismos de
degradacao que influenciam no tempo de vida de componentes de Inconel 600
empregados em reatores nucleares. Para avaliar o estagio de iniciagdo de trincas
por CST, é necessario possuir uma instalacdo experimental que simule as condigdes
de operacdo dos componentes avaliados. A instalacdo que sera utilizada para os
ensaios de CST, em condigdes similares as existentes nos circuitos primario e
secundario de reatores tipo PWR, foi projetada, construida e estda sendo montada no
laboratério de corrosdo do CDTN. Ela € composta por uma autoclave e um circuito
de adicao de reagentes e tratamento quimico da agua.

A liga 600 a ser utilizada nos ensaios apresenta composi¢ado quimica
compativel com materiais utilizados na industria nuclear e também elementos
formadores de o6xidos que melhoram a sua resisténcia a corrosdo. Além de
elevados valores de resisténcia mecanica a altas temperaturas. Para a avaliagao do
estagio de iniciacdo de trincas por CST sera utilizado o CP do tipo U-Bend e
realizados ensaios que envolvem a exposi¢ao de corpos de prova (CPs) ao meio sob
determinadas condigbes de carregamento. Os CPs serdo inspecionados
periodicamente verificando a existéncia de trincas superficiais. E apos a fratura sera
determinado o modo de trincamento.
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ASSESSEMENT OF CRACK INITIATION BY STRESS
CORROSION CRACK (SCC) OF ALLOY 600 IN NUCLEAR
REACTORS ENVIRONMENTAL'
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Abstract

Alloy 600 is used in pressurized water reactors (PWRs) as steam generators tubing
and reactor vessel internals components, such as control rod drives mechanism
nozzles. It is susceptible to intergranular stress corrosion cracking in high
temperature water. Laboratory tests have shown that stress corrosion cracking
involved first an initiation period, then a slow propagation stage and finally a rapid
propagation stage leading to failure. This paper presents the testing system
developed by CDTN/CNEN that will be used for the environmentally assisted
cracking testing. The facility allows high temperature autoclave corrosion mechanical
testing in well-defined PWR water chemistry. The facility consists of autoclave and
refreshing water loop enabling testing at temperatures up to 3300C. A briefly review
of the multiple variables affecting stress corrosion cracking (SCC) of Alloy 600 in high
temperature (deaerated) aqueous solution is given. It also shows the results of the
chemical, mechanical, and microstructural characterization on alloy 600 MA.

Key-words: Crack initiation; Stress corrosion crack; Inconel 600.
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