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Introduccion: Los elementos caribustibles nucleares suelen fallar por un
proceso de corrosién interna que se produce en las vainas de Zry (alea-
cién de "Zr) cono resultado de la interaccidn entre éstas y las pastillas
de UO2 en condiciones de alta irradiacion, temperatura, tensiones mecani
cas y presencia de elementos corrosivos generados cano productos de fi-
sion (1). Uno de los mecanismos de falla mas aceptados entre los propues_
tos és el de Corrosion Bajo Tensiones (1) siendo el lodo el agente corro
sivo mas estudiado y menciondndose también la mezcla de vapores de Cs-Cd
cano otra posibilidad (2).

La caracterizacién del proceso de SCC (Corrosian Bajo TenS|ones) en labo
ratorios demostrd la existencia de varias fases, evidenciadas por el ana
lisis fractografico y las diferentes fenomenologias correspondientes a
distintas etapas (1); asi, se demostr6 que los valores umbrales de tensio
nes mecanicas, temperaturas y concentraciones de élementos agresivos es-
tén asociados a la formacién de un defecto inicial. Tubos que contienen
prefisuras pueden fallar por propagacion rapida mixta transgranular e
intergranular en condiciones mucho menos exigentes (1). Este periodo de
formacion (o iniciacion) de la fisura requiere un cierto tiempo -que pue
de variar d® ¢cuerdo a laslcondiciones de ensayo- relacionado con el tiem
po de incubaci6n observado en las fallas en reactores, lapso posterior a
la. ejecucidn de una rampa de potencia y que transcurre antes de que se
detecte falla alguna. Constituyo la etapa limitante del proceso global y
se propusieron distintos modelos para explicarla. Cox (3) mostré que algu
fias fisuras suelen nacer en el fondo de picaduras producidas por ataque
quimico, pero no queda claro si los citados defectos se encontraban an-
tes de producirse la propagacion o se formaron a posterior! cono resulta
do de la accidn agresiva de los productos de corrosidn provenientes del _
interior del crack. EI mismo autor (4) encontr6 que hidruros de Zr preci
pitados radialmente en la superficie de la. cara interna de los tubos pue_
den dar lugar -al fracturarse- a la produccién de defectos agudos que
actuen ccmo iniciadores. Cubicciotrti y Jones (5) sugirieran que la falla
de una vaina de Zry por Scc estad condicionada a la existencia de irihacj
geneidades quimicas o metaldrgicas de tipo de inclusiones, precipitados
intermetalicos, concentraciones de elementos aleantes mayores que lo for
mal o impurezas. Afirman haber detectado particulas de tamafio de hasta

30 micrones.

Siendo la formacién de fisuras la etapa limitante del proceso, que requie
re las condiciones mas exigentes, es el objeto de este trabajo el estudiar
los mecanismos posiblemente involucrados en ella. Para cumplir con tal
fin, se desarrolld una técnica que permitio obtener flaunas #suficiente-
mente pequefias cano para poder localizar los sitios de iniciacién, evitan
do al mismo tiempo la exposicion de las superficies de fractura al medio
corrosivo, preservando asi los eventuales rasgos identificatorios de los
mecanismos de iniciacion operantes. Luego, se tratd de medir la difusidn
mt lodo en probetas bajo traccion a 300=C , condicidén necesaria para la
validez del modelo de "trayectoria activa™ para la propagacién de fisu-
ras. Esta determinacion se habia hecho anteriormente en probetas no trac
cionadas (6). En cambio, para constatar la validez del mecanismo de ad-
sorcion en el vértice de la fisura para reducir la energia de unién Zr-Zr
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se realizaron determinaciones de tiempo de incubacion. De acuerdola la
teoria mencionada, la generacion de una fisura no requeriria ningln pro-
ceso de formacion previo. Seria asimilable a lo que ocurre en el caso de
Fragilizacion por Metal Iiquido. Otro aspecto estudiado es la influencia
del loduro de Metilo (ICH3) en la SCC de Zry. Se sabe que este compuesto
forma parte de la atmosfera del reactor en determinadas condiciones (7).
Finalmente, se procedid a observar sitios de iniciacion en las superficies
de fractura de vainas de elementos combustibles irradiados para comparar
con los obtenidos en laboratorio.

Disposicion experimental: Con el objeto de obtener fisuras suficientemen-
te pequefias cano para poder localizar los sitios de iniciacibén, se proce-
dio a aplicar pulsos de alta deformacidén a probetas de Zry a 300 <Cen at
mésferas conteniendo los agentes corrosivos; de esta forma se logro nu-
clear rapidamente los cracks, arrestandolos en sus inicios mediante el
control de la duracion de los pulsos. Las probetas usadas fueran seccio-_
nes de vainas de Zry-2.cortadas de elementos combustibles CANDU de aproxi_
madamente 3" de longitud selladas en los extremos con tapones de Zry sol-
dados conteniendo en su interior una ampolla de vidrio de lodo, Cs o I/ICH3
el Cd se incorpor6 en pequefios trozos en aquellos casos en que fue necesa-
rio. Las probetas se montaron en un aparato de canpresion que deformaba
una zona de 1/2" en el centro de las capsulas. El sistema estaba coloca-
do dentro de un homo. La figura 1 muestra la forma de compresién, que ge
fiera tensiones de traccidn en la cara interna de los tubos. lhicialmente
se ranpian las ampollas de vidrio y las probetas se dejaban a temperatura
hasta que énln. M estabilizase. Luego do cada experiencia las probetas e-
ran limpiadas y las zonas fraccionadas eran abiertas por completo para e-
xaminar las superficies de fractura en el SEM, en busca de sitios de ini-
ciacion .

Tas determinaciones de difusién de lodo en Zry se realizaran usando el
método de Rutherford Backscattering en anillos ranurados y tensionados
sobre los que se implanté 1275 precediéndose luego a recocerlos a 300<C.
Para las determinaciones de tiempo de incubacion se efectuaron experien-
cias en las que las probetas fueron sometidas a pulsos de deformacidn
luego de tiempos de estabilizacion gradualmente menores hasta llegar a
tiempos tan cortos que no se producia falla ni se encontraban sitios de
iniciacion.

Resultados: Con el método descripto se obtuvo un ndmero estadistico de
pequeiias fisuras de profundidad del orden del tamafio de grano (aproxima
damente 10 micrones). La figura 2 muestra el tipo de superficie de frac
tura obtenida. Los sitios de iniciacion -superficies planas can la pre-
sencia de "river pattems"™ -sugieren propagacion transgranular desde el
principio de la Figuracién, nr> advirtiéndose la presencia de inhemogenei
dades quimicas o metallrgicas en esos lugares. El analisis EDAX efectua
do en esos puntos no indicOd tampoco ninguna anormalidad.

Las determinaciones efectuadas con el método de Rutherford Back-Scattering
dio como resultado que no se encontrd difusién alguna medible de lodo en
Zry.

Los tiempos de estabilizacién fueron reducidos a valores del orden del
minuto sin que eso evite la formacién de pequefias fisuras.

Las experiencias realizadas en atmésferas de vapores de 1/ICH3 dieron
ccmo resultado superficies de fractura particulares, con rasgos especia
les, no vistos en los casos de lodo puro ni en el caso de Cs-Cd. La fi-
gura 3 muestra uno de esos casos, asimilables a lo que se espera obtener
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eji el caso de propa.ga.ci.on transgranular pero mostrando una. distribucion”
de "river Pattems" més ramificada; en otras circunstancias la apariencia
es mas semejante a una propagacién intergranular, segin lo evidencia la
figura 4. En todos los casos, el numero de sitios de iniciacién producidos
y la velocidad de propagacion en un pulso de tensiones resultaron ser un
orden de magnitud mayor que en los experimentos con lodo puro o Cs-Cd, lie
gandose a producir fisuras que atravesaban la pared de_los tubos en tiem-
pos del orden de los 30 segundos si se manteniala tension.

La figura 5 muestra una fractografia de una vaina de un elemento canbusti_
ble fallado durante operacifn en reactor. Se aprecia un modo de propaga-
cidén predominantemente intergranular”®

Discusion y conclusiones:La observacion fractografica, juntamente con el
afiSails ttlax efectuado en los sitios de iniciacion demuestran que no es
necesaria la presencia de concentracidnes de elementos aleantes o impure_
zas mayores que lo nonnal. precipitados intermetalicos ni inhcanogeneidades
quimicas o metallrgicas cano ser inclusiones de ningun tipo en la superfi
cié de la cara interna de los tubos de Zry para que se produzca SCC. En

la mayaria de los experimentos realizados la forma de propagacidén es trans_
granular desde el mismo comienzo de la fisura, lo que sugiere que el meca-i.
nismo operante es el mismo para iniciacién y propagacién. La imposibili-
dad de medir difusidén de lodo en Zry aln en probetas tensionadas debilita
la hipotesis de un mecanismo de trayectoria activa con locb difundiendo
por delante del vértice de la fisura para nuclear la extensidn del crack.
El hecho de haberse logrado producir SCC en probetas sin prefisuras y con
tiempos de estabilizacién del orden del minuto (lapso notoriamente infe-
rior a los tiempos de incubacidén aceptados) refuerza_la suposicién de que
no tiene porqué existir un proceso de formacion de fisuras diferenciado.
Se elimina de esta forma una de las trabas para la aceptacidon de un mode
lo de propagacién basado en la adsorcién del lodo en el extremo de la fi
sura para reducir la energia de uni6n Zjr-Zr como una posibilidad a estu-
diar.

El hallazgo de caracteres fractograficos particulares en el caso _de SCC

en 1/1CH3 es de interés ya que aporta un nuevo elemento para la interpre
tacion de las fractografias de elementos combustibles fallados; si bien

no se encontraron tales rasgos en las probetas tomadas de elementos fa-
Ilados, la gran proporcion de ataque intergranular encontrada es consis-
tente con la mayor prop orcion de este tipo de propagacion hallada en el
caso de probetas de material no irradiado fracturadas en atmosferas del
tipo descrito anteriormente. Se concluye que una de las responsables_de
este fen&neno puede ser la presencia de ICH3, compuesto cuya presencia_
se sospecha en la atmésfera interna de las vainas de elementos combusti-
bles en operacion bajo ciertas condiciones (7). Dado el alto grado de a-
gresividad observado para tal compuesto se produciria en las vainas una
situacion notoriamente mas riesgosa que la supuesta en los casos de lodo
puro o Cs-Cd.
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