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ABSTRACT

SCC induced by fissicn product iodine has been the most probable cause of PCI failures in Zry
cladding of nuclear fuel. Many different mechanisms of crack propagation have been proposed,
involving effect of large inclusions or second phase particles, chemical attack, hydriding, etc.
However, in many circumstances, cracking has been produced by pseudo-cleavage in grains that
show no metallurgical inhomogeneities at the initiation sites. This paper describes the tests
conducted to determine the conditions leading to cracking of a specified grain of metal, focusing
on the crystallographic orientation of crack paths, the critical stress conditions and. the
significance of the fractograchic featurss encountered. In order to get crientable cracking, a
technique was developed to produce iodine SCC, by means of pressurizing tubes of a specially
heat treated Zry-4 having very large grains, shaped as discs of a few millimeters in diameter and
grown up to the wall thickness. Careful orieniation of fractured grains, performed by means of a
back-reflection Laue technique with a precision better than one degree, has proved that
transgranular cracking occurs only alcng basal planes. The effect of anisotropy, plasticity,
triaxiality and residual stresses criginated in thermal contraction, has to be considered to account
for the influsnce of the stress state. A grain by grain calculation led to the conclusion that
transgranuiar cracking always occurs cn those bearing the maximum resolved tensile stress on
basal planes. There are clear indications of the need of a triaxial stress state for the process to
occur. Fracture modes cother than pssudo-cleavage have been encountered, including
intergranular separaticn, ductile tearing produced by prismatic slip and propagation along twin
boundaries. In each case the fractcgraphic features have been identified, and asscciations have
been made with fractogrephs obtained in nermal fuel cladding.
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RESUMEN

Se analiza la influencia del estado de tensiones en la Corrosién Bajo Tensiones
(CBT) de aleaciones de Zirconio en presencia de Iodo a 400 OC, utilizando vainas de
Zircaloy-4 (Zry-4) especialmente tratadas para crecer monocristales de tamafo
suficiente como para permitir su orientacién mediante técnicas convencionales. Se
establece que las fisuras se inician en aquellos granos del metal que sufren la mayor
tension tensil resuelta en los planos basales. En el cdlculo debe considerarse la
componente radial de las tensiones, habitualmente despreciada frente a las
componentes tangencial y axial, en la aproximacién de Tubo de Pared Delgada (TPD).
La reduccién del espesor de las vainas inhibe la propagacién, lo que puede indicar
necesidad de un estado de tensiones triaxial para que ocurra el fenémeno. En estas
condiciones estarian mds restringidas las posibilidades de relajacién de tensiones por
activacion de los mecanismos de deformacién; aparentemente, el avance de las fisuras
estarfa condicionado a la inhibicién del maclado.

INTRODUCCION

Los elementos combustibles nucleares suelen fallar por fisuracién de las vainas
de Zry debido a procesos de CBT en presencia de productos de fisién agresivos del
tipo del Iodo', cuando los tubos estdn tensionados debido a la interaccién con las
pastillas de 6xido de Uranio dilatadas. Se ha establecido® que si bien el proceso se ve
favorecido por la presencia de inhomogeneidades quimicas y/o metalirgicas, éstas no
son necesarias, pudiendo iniciarse, si las condiciones quimicas son apropiadas, en
cuanto se aplican tensiones de traccion suficientemente altas. Se han medido tensiones
umbrales®, aunque éstas varian con el tratamiento termomecénico previo del material,
las condiciones de ensayo, irradiacion, etc. Estos valores son usados habitualmente
por los cdédigos que simulan el comportamiento de las vainas de elementos
combustibles, para establecer las condiciones limites aceptables de operacién. Sin
embargo, los valores de literatura son pardmetros ingenieriles que no han podido ser
relacionados en forma clara con mecanismos que expliquen el fenémeno.

También se sabe* que la propagacién transgranular de fisuras ocurre por pseudo-
clivaje tinicamente a lo largo de los planos basales, con la tinica excepcién de aquellos
granos que han sufrido deformacién por maclado previamente a la CBT, en los que



es posible la fractura por separacién de los bordes de macla, lo que puede considerar-
se como un caso particular de propagacién intergranular. Teniendo en cuenta que los
planos basales son los planos tedricos de clivage®, o sea los menos ligados entre sf,
se induce que la CBT de Zry por lodo tendria lugar cuando al aplicar tensiones de
traccion se supera la energia de unién de los mismos, disminuida por la accién del lo-
do. En este contexto, el factor mecdnico determinante seria la tensién tensil aplicada
al grano en el que se inicia la corrosion, fundamentalmente, la componente resuelta
sobre el plano basal; las tensiones umbrales estarian determinadas por el balance entre
energfas de ligadura, quimica y la carga.

El objetivo del presente trabajo es establecer el papel de las tensiones, determi-
nando si efectivamente la CBT estd controlada por la componente resuelta en basal y
si existe un valor limite minimo para que se inicie la fisuracién.

DISPOSICION EXPERIMENTAL

Se realizaron ensayos de presurizacién con Iodo en caliente’ de vainas de Zry-4
de las dimensiones correspondientes a las usadas en elementos combustibles de la Cen-
tral Nuclear de Atucha-1, previamente tratadas para permitir el crecimiento de los gra-
nos hasta tamanos del orden de los milimetros de didmetro y extendidos de pared a
pared®. Se cortaron probetas de 15 cm de largo, que en algunos casos fueron rebajadas
en una zona central de 5 cm por medio de torno mecdnico o decapado quimico en so-
lucién fluonitrica, luego de lo cual fueron limpiadas en agua tridestilada hirviendo,
hasta eliminar el fluoruro remanente; todas fueron desengrasadas mediante triple lava-
do en tricloroetileno en ebullicion. El gas de presurizacién fue Argén 99,99 % de pu-
rezay se usd 1 g. de Iodo bisublimado por ensayo. La falla de las probetas se detecté
por la caida de presién medida con un transductor conectado a un registrador, ubicédn-
dose la pérdida mediante burbujeo con una pequena sobrepresion.

Se hicieron cortes metalogradficos de la zona fisurada, orientando los granos por
medio de diagramas de Laue y se realizé en cuatro de estas secciones un andlisis de
tensiones en las distintas direcciones cristalinas de todos los granos (un total de 140
determinaciones). La presion de trabajo en estas cuatro probetas fue, de 100 bar para
la probeta 1 y de 150 bar para las 2, 3 y 4. En el caso de tubos rebajados, se aplicé
una presidén tal que generara una tensién tangencial en la cara interna de los tubos
igual a la correspondiente a una presion de 120 bar en una probeta sin rebaje.

El sistema de tensiones aplicado en los ensayos se puede describir, mediante un
tensor diagonal en coordenadas cilindricas, cuyas componentes no nulas en la cara in-
terna de los tubos, g, 0, y 0, se pueden calcular asumiendo material is6tropo y line-
al, simetrifa cilindrica y ausencia de tensiones residuales’. En la aproximacién TPD,
la componente o,, se desprecia frente a las otras dos y se considera un sistema de ten-
siones biaxial. Sin embargo, dada la textura normal de los tubos utilizados, los polos
basales tienden ser radiales, por lo que la proyeccién radial tiende a crecer respecto



de las otros dos; por lo tanto, ya no resulta correcto despreciar la componente radial
en el cdlculo de la tension resuelta en basal.

RESULTADOS

El andlisis de los resultados indica que, en todos los casos, el proceso se inicié
en aquellos cristales para los que la tension tensil resuelta sobre los planos basales es
méxima. Esta correlacion no se cumple para la componente tangencial; por ejemplo,
en la Seccién 1, el mdximo valor de ésta se da para el grano N° 5, que no presenta
indicios de CBT. La consistencia se pierde totalmente si se utiliza la aproximacién
TPD.

En la Tabla 1 se muestran los tiempos de falla medidos para varias probetas fi-
suradas, indicdndose los valores respectivos de tensién tensil resuelta en basal calcula-
dos. No se observa correlacion, por lo que no se puede extraer un valor de tensién
umbral para el monocristal, equivalente al que se obtiene en policristales para tiempos

de falla que tienden a infinito.
TABLA 1: Tensiones resueltas en basal y tiempos de falla por SCC

N2 probeta 1 2 3 4 5 6 7 8 9
O (MPa) 50 28 44 70 49 72 95 53 79
tiempo (hs) 38 59 59 57 95 6 60 10 38

En los ensayos realizados con probetas de menor espesor se produjeron fisuras
incipientes que no propagan mds de 10 a 30 um, independientemente del tiempo del
ensayo. En la Tabla 2 se muestra la densidad de microfisuras por unidad de longitud
en la circunferencia de la metalografia, viéndose que disminuye con el espesor del tu-
bo.

TABLA 2: Efecto del rebaje en la densidad de microfisuras.

I[* Rebaje 0 10 17,5 24 26 27 40
N2 3 3 1 1 1 1 1
ensayos
Densidad 2.1 0
(1/cm) 1,5 €,15 0,05 0 0,05 051 0
2,8 3,01
DISCUSION

El hecho de que el material se fisure siempre en aquellos granos que tengan la
mdxima tension tensil resuelta sobre el plano basal, que es el unico plano de propaga-
cién transgranular, indica que la tension es directamente responsable de la separacién
de dichos planos. Sin embargo, la imposibilidad de establecer una relacién entre dicha
componente de tension y el tiempo de falla indica que existen etapas del proceso en
las que su influencia no resulta tan clara. Entre los posibles causantes de indetermina-
ciones se encuentran los factores quimicos, ya que en los ensayos de larga duracién



no se puede asegurar que la quimica interna sea constante, y los errores debidos a las
tensiones residuales de origen (érmico; ambos afectan a cada probeta en forma disimil,
por lo que se pierde consistencia en los resultados generales pero se mantiene en las
comparaciones internas entre granos de una probeta. También, a una dada temperatura
de trabajo debe existir una distribucion estadistica de energias, lo que implicard que,
en una proporcion de los dtomos, la decohesién sea suficiente como para permitir mo-
vimientos redistributivos para formar y propagar una fisura, como lo describe el mo-
delo de CBT basado en la difusién superficial®. La cinética de avance est4 limitada por
la generacién de condiciones quimicas adecuadas en el extremo de la fisura, mientras
que no existe una tension umbral, sino que la velocidad de propagacién tiene una de-
pendencia exponencial con las tensiones que implica, en todo caso, velocidades de
avance despreciables por debajo de determinados valores.

La inhibicion producida por efecto del rebaje resulta contradictoria ya que se
producen microfisuras, lo que indica que las tensiones son suficientes para iniciar el
proceso, pero su avance se detiene, a pesar de que las tensiones aumentan a medida
de que progresa. Lo que cambia al disminuir el espesor de los tubos es la relacién en-
tre las distintas componentes del tensor de tensiones, ya que disminuye en términos
relativos la tensién radial, por lo que el sistema aplicado tiende a ser biaxial (TPD).
Este efecto parece ser preponderante frente al valor absoluto de la tensién resuelta.
El hallazgo de evidencias de maclado en la punta de varias de estas microfisuras per-
mitirfa suponer que las mismas se detuvieron al relajarse las tensiones en su extremo.
La activacion de este mecanismo de deformacion puede estar favorecida por la reduc-
cién relativa de la tercera componente de tensidn.
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