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RESUMEN

Los tubos de presion de las centrales nucleares CANDU son obtenidos mediante deformacion plastica por forja
y extrusién a alta temperatura de un lingote de Zr-2,5% Nb, un proceso posterior de deformacion en frio y
finalmente un tratamiento térmico de relevado de tensiones. A lo largo de la fabricacion de los tubos de presion
es muy importante el monitoreo de los parametros microestructurales que se modifican en cada etapa del
proceso. El proyecto de fabricacion nacional de tubos de presion de Zr 2.5%Nb esta siendo desarrollado por la
planta piloto FAE (PPFAE) de CNEA utilizando como materia prima distintos tubos extrudados de origen
estadounidense, provistos por la empresa Wah Chang™.

Este trabajo esté orientado a respaldar el mencionado proyecto presentando los resultados de la evaluacién de
tubos extrudados experimentales empleando técnicas de microscopia electronica de barrido (MEB) y de
transmision (MET) para estudiar la morfologia y dimension de la microestructura y la densidad de
dislocaciones.

Las micrografias MEB muestran una microestructura bifasica, correspondiente a la fase a-Zr (HCP- ZrNb) de
equilibrio y a la fase g (BCC) metaestable y las micrografias MET permiten apreciar una red de dislocaciones
de componentes <a> (b,=1/3<1120>) y <c> (b.=1/3<0001>). EIl ancho de las fases « fue estimado sobre
micrografias MEB de la seccidon axial del tubo. Se obtuvieron valores entre 0.2 y 0.5 um. El ancho de la fase -
Zr fue medido sobre micrografias MET. El valor hallado fue cercano a 0.1 um. La densidad de dislocaciones fue
determinada empleando el método Bailey y Hirsch en laminas delgadas cuya normal coincide con la direccion
axial. El espesor local de la lamina delgada fue estimado por el método de difraccién de haz convergente
(CBD). Para discriminar las dislocaciones de tipo <a> y <c> las muestras fueron observadas en condicién de
dos haces empleando el criterio de invisibilidad.

Los valores y aspectos morfolégicos resultantes parecerian indicar que el material de partida para la
fabricacion de los tubos de presion permitird obtener dichos tubos acorde a los requisitos del disefiador de los
reactores de potencia CANDU.
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1. INTRODUCCION

Los tubos de presion de las centrales nucleares tipo CANDU se obtienen a partir de un proceso que implica
deformar plasticamente por forja y extrusion un lingote de Zr-2.5wt%Nb a alta temperatura, seguido de un ciclo
posterior de deformacion en frio y finalmente un tratamiento térmico de relevado de tensiones. Este proceso
genera una microestructura bifasica metaestable a baja temperatura, con morfologia laminar de las fases aZr
(hcp) de equilibrio y fase BZr (bec, metaestable).

Las especificaciones de estos componentes requieren que esta microestructura cumpla con ciertos requisitos
morfoldgicos [1,2]. Existen valores medios del espesor de estas bandas y tolerancias que deben cumplirse en
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ensayos especificados. Por otra parte, como el tubo resultante del proceso de deformacion recibe un tratamiento
térmico de relevamiento de tensiones, los defectos cristalinos introducidos por la deformacion pléstica no son
eliminados. Una de las formas de cuantificarlos es midiendo la densidad de dislocaciones, otro de los
requerimientos especificados para la fabricacion de estos componentes.

El proyecto de fabricacién nacional de tubos de presion estd siendo desarrollado por la planta piloto FAE
(PPFAE) de CNEA. Se recibieron como materia prima distintos tubos extrudados de origen estadounidense,
provistos por la empresa Wah Chang®.

En este trabajo se presentan los resultados de la evaluacion de estos tubos respecto de las especificaciones de
disefio canadiense para la fabricacion nacional. Se requiere de una observacién de la microestructura para
realizar mediciones del ancho de las fases o y B Zr presentes, utilizando microscopia electronica de barrido
(MEB). Ademas se muestran aqui resultados de densidad de dislocaciones utilizando microscopia electrénica de
transmision, (MET) [3-5]. La solidez de los resultados garantiza la metodologia utilizada en la medicion de los
pardmetros microestructurales de interés practico con las diferentes técnicas y ademés amplian el conocimiento
en la tecnologia de fabricacién a partir del desarrollo que lleva adelante el PPFAE que se ha publicado
previamente [7].
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Figura 1: Esquema de la orientacion cristalografica de granos o en la seccion AN.

2. PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL

Los materiales empleados en este trabajo fueron distintos tubos extrudados identificados de la siguiente manera:

a. M1
b. M2
C. M3
d. M5
e. M6

Para la observacion con microscopio optico y MEB las muestras fueron incluidas en resina, pulidas con papel
esmeril de Carburo de Silicio hasta granulometria 2400 y finalmente atacadas con una solucion para revelar la
microestructura bifésica (agua 50%, &cido nitrico 45% y &cido fluorhidrico 5%). Previo a la observacion con
MEB se les realiz6 un dep6sito de oro para evitar carga electrostatica de la resina mejorando asi la obtencion de
micrografias.

Las laminas delgadas para la observacién con TEM se prepararon cortando laminas de caras paralelas. A estas se
les redujo el espesor con papel esmeril hasta un valor cercano a 0.15mm, luego se cortaron discos de 3mm de
didmetro a los que finalmente se les realizé un pulido electrolitico con una solucion de 10% de &cido perclérico
y 90% de etanol a -30°C empleando un equipo de doble jet operado a 35V.

La determinacion del ancho de la fase a-Zr se realiz6 s6lo en probetas perpendiculares a una direccidn principal
de cada uno de los tubos: probetas normales a la direccion axial (AN). La evaluacion de la morfologia de la
microestructura se llevo a cabo en probetas normales a la direccion tangencial (TN), a la direccion radial (RN) y
a la direccion axial (AN). Las observaciones se realizaron con un MEB FEI Quanta 200 3D.

La densidad de dislocaciones se determin6 en muestras de los extremos de los tubos, para ello se identificaron
las muestras con la letra C correspondiendo la parte trasera del tubo. Acorde a las especificaciones se debia
distinguir entre las del tipo <a> (b= 4(1120}) y las del tipo <c> (b= 14(0001}), por esto se analizaron aquellas
laminas delgadas cuya normal coincide con la direccion axial. En estas muestras un gran porcentaje de granos
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alfa estan orientados de modo que sus planos basales (0001) son paralelos a la direccion axial del tubo debido a
la textura que presentan los mismos [6], Figura 1. Estos defectos microestructurales fueron analizadas con un
MET Philips CM 200 empleando un portamuestras de doble tilt y operado a 200kV.

3. RESULTADOS Y DISCUSION

3.1 Microestructura
La microestructura de los tubos extrudados consiste en granos alargados de la fase a-Zr rodeados por la fase .
La morfologia varia segun la seccion del componente que se observe. En la Figura 2 se presenta una micrografia
MEB de cada seccion normal de interés donde se distingue en gris oscuro y bajo relieve la fase a-Zr y en gris
claro y sobre relieve la fase B-Zr.

q) Axial Normal b) Radial Normal

.
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claro del sistema Zr-Nb. Secciones principales del tubo M3
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Figura 3 MET. La mayoria de los granos tiene el eje de zona z=[1100].
a) M2, b) M2C, c) M3y d) M3C

La microestructura se observa mas claramente con MET y las mediciones son mas precisas. Sin embargo, desde
un punto de vista estadistico la superficie de observacion en una lamina delgada es mas pequefa y por lo tanto



menos representativa del volumen del material. En la Figura 3 se presentan micrografias MET donde se
distingue en gris oscuro los filamentos de la fase B-Zr y en gris claro los granos de la fase a-Zr. Se observaron
diferencias en la morfologia de los granos entre los distintos extremos de los tubos, granos equiaxiados en el
frente del tubo (Figura 3 ay c) y granos deformados en el extremo posterior (Figura 3 by d).

3.2 Determinaciones del ancho de fase aZr

La especificacion de fabricacion de tubos de presion establece que el ancho promedio de las bandas de fase a se
deben medir en la seccién normal axial del tubo, en la superficie del frente y del fondo del tubo [1,2]. Los
valores medios se deben obtener sobre un total de 2500 mediciones. La Tabla 1 muestra los valores medios
requeridos por especificacion y sus tolerancias

Tabla 1. Ancho promedio aceptable para la fase aZr y tolerancia

e (um) Ae (um)
Frente del tubo 0,4 0,2
Fondo del tubo 0,3 0,2

Las mediciones se realizaron utilizando el programa Sigma Scan-Pro sobre micrografias MEB de los tubos
extrudados. La micrografia de la Figura 4 muestra la microestructura de la secciobn AN medida, donde se aprecia
una importante variacion del ancho de la fase oZr previo a la laminacién. En la Tabla 2 se detallan los valores de
ancho de fase o obtenidos en cada extremo de los tubos, los valores medios se calcularon a partir de un minimo
de 600 mediciones realizadas en tres micrografias con 10.000X sobre la misma muestra.
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Figura 4: MEB Extremo delantero del tubo M6. Microestructura bifasica, la fase a (de equilibrio) de color oscuro y la fase
[ (metaestable) de color claro del sistema Zr-Nb

Los valores promedio del ancho de la fase o se encuentran dentro de los valores especificados tanto para el
frente como para el fondo del tubo, aunque es necesario mencionar que estos valores se aplican luego de que el
material sea deformado plasticamente en frio. En todos los casos el ancho de la fase o es mayor en el frente del
tubo. Se supone que estos valores disminuiran luego de la deformacion en frio y se encontrara cerca de los
valores inferiores requeridos.



Tabla 2: Mediciones del ancho de la fase « de los distintos extremos de los tubos

Ancho de la fase a [pm]

Tubo M1 M2 M3 M6 Mi1C M2C M3C M5C M6C
Valor 0,311 0,452 0,432 0,382 0,301 0,303 0,296 0,332 0,301
medio
Desvio 0,086 0,116 0,114 0,100 0,086 0,091 0,073 0,080 0,072
STD

3.3 Determinacion del ancho de fase g

La medicién del ancho de fase B es mas dificultosa por su menor espesor. Por otra parte el método quimico de
revelado de esta microestructura para la observacion con MEB agrega otra dificultad: el ataque produce el
revelado de la fase a en bajorrelieve, mientras que la fase B se observa en sobrerelieve. Al ser la fase p muy
delgada, el procedimiento de revelado habitual, que implica mojar la superficie de la probeta con un hisopo
humedecido en la solucién de revelado, distorsiona la estructura tanto mas cuanto mayor es el tiempo que dura el
ataque. Este hecho dificulta una medicion precisa de su espesor, como se evidencia en la figura 5-a. Debido a
esto se decidid realizar las mediciones sobre micrografias MET, ya que las imagenes por transmision no
presentan este problema. En la Tabla 3 se muestran los resultados obtenidos para los extremos de los tubos
extrudados. El valor especificado de ancho de fase B es el mismo para ambos extremos del tubo, de un valor
promedio de aproximadamente 0,1 um.

Figua5: a) Micrografia MEB, b) Micrografia TEM.

Tabla 3. Ancho de fase B en los distintos extremos de los tubos.

e (um) N° mediciones Promedios por extremos
M1 0,133 58
M2 0,200 62
M3 0,185 140 0.161 um
M6 0,116 92
M2C 0,110 70
M3C 0,127 121 0,113 pm
M6C 0,097 96

3.4 Densidad de dislocaciones.

La especificacion de fabricacion establece el valor de la densidad de dislocaciones que deben contener los tubos.
El mismo debe ser < 5.10 m? en el caso de las del tipo <a>y < 2.10* m™ en el de las tipo <c>.

La discriminacidn entre dislocaciones <a>y <c> se realizd empleando el criterio de invisibilidad (ghq.b = 0).



En la Figura 6 se muestran micrografias MET de campo claro en donde se puede apreciar ambos tipos de
dislocaciones presentes en un mismo grano en el tubo M3. En el interior del grano alfa se observan lazos de
dislocaciones, en particular en la imagen de la izquierda se aprecian las dislocaciones de tipo <c>y a la derecha
las de tipo <a>.

En la Figura 7 se muestran micrografias MET de campo claro y campo oscuro del tubo M6C, a la izquierda se
aprecian los planos (0002) difractando fuertemente, lo cual impide ver las dislocaciones <a>, y los planos (1120)
difractando en el de la derecha, por lo tanto las dislocaciones <c> no aparecen en las imagenes.

Se vuelve a observar diferencias en la morfologia de los granos entre los distintos extremos de los tubos, granos
equiaxiados en el frente del tubo (Figura 6) y granos deformados en el extremo posterior (Figura 7) como se
describi6 anteriormente la microestructura presente.

La densidad de dislocaciones (p) fue determinada mediante la siguiente expresion:

_Lxf

~ Axt
donde L es la suma de las longitudes proyectadas de todas la dislocaciones, f el factor de correccién de Bailey &
Hirsch para orientaciones al azar, A el area de interés y t el espesor de la [amina en esa zona, [4].
La longitud total proyectada de las dislocaciones y el area de la zona de interés se determind sobre las
microcrafias obtenidas empleando un programa de medicién. Mientras que el espesor fue estimado aplicando el
método de difraccion de electrones de haz convergente (CBED) [5]. Se tuvo en cuenta que al emplear g; la
distancia de extincion es &p19 = 627 A y al usar g, es &gz = 406 A

200nm

Figura 6: MET lamina delgada de la seccion axial normal del tubo M3.
Dislocaciones de tipo <c> (izq.) y de tipo <a> (der.) Observaciones en campo claro (arriba) y campo oscuro (abajo).



En el material evaluado se observé una gran cantidad de granos sin dislocaciones, esto no ocurre en los tubos
laminados para los cuales corresponde la especificacion. Se decidi6 analizar aquellos granos en los que observé
la presencia de dislocaciones, por lo tanto los resultados de la densidad de dislocaciones obtenidos son valores
maximos que uno podria encontrar en el material sin laminar. Dichos resultados se muestran en la Tabla 4,
donde se incluyen los valores especificados para un tubo terminado.

Tabla 4. Densidades de dislocaciones de tipo a y ¢ en los distintos tubos.

M1C M2 M2C M3 M3C M6 valor
especificado
pa (m?)/ 10* 1,96 0,80 1,82 1,30 1,45 0,90 <5
pc (m?)/ 10* 0,57 0,46 0,18 0,35 0,34 0,74 <2

Los resultados que aqui se presentan son una muy buena aproximacion a los valores reales. Es necesario hacer
estadistica sobre el material de un mismo tubo, tomando varias laminas de diferentes sectores del mismo, para
establecer la homogeneidad de la deformacion recibida por el material y verificar el cumplimiento de las
especificaciones de fabricacion. Sin embargo, los resultados obtenidos muestran que los tubos extrudados a
procesar por la Planta Piloto de Fabricacién de Aleaciones Especiales cumplen ampliamente con lo especificado
para los tubos terminados.
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Figura 7: MET lamina delgada de la seccion axial normal del tubo M6C.
Dislocaciones de tipo <c> (izg.) y de tipo <a> (der.) Observaciones en campo claro (arriba) y campo oscuro (abajo).



4. CONCLUSIONES
Como sintesis de las observaciones microscopicas y las mediciones realizadas podemos decir que:

1.

2.

Las metodologias a emplear para realizar mediciones del ancho de las fases o y B y densidad de
dislocaciones han sido consolidadas a lo largo del trabajo.

Los valores promedio del ancho de la fase o no se encuentran fuera del rango de valores especificados para
los extremos del tubo. Se supone que este valor se reducira luego de la deformacion en frio y se encontrard
cerca de los valores inferiores requeridos. Por lo que seria recomendable partir de un extrudado con valores
superiores.

Las mediciones de densidad de dislocaciones realizadas indican que los tubos se encuentran muy por debajo
de los valores méaximos permitidos para el tubo terminado.

Los valores y aspectos morfoldgicos resultantes indican que el material de partida para la fabricacion de los
tubos de presion permitira obtener dichos tubos acorde a los requisitos del disefiador de los reactores de
potencia CANDU en los aspectos evaluados.
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