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Abstrakt

Pokryti paliva brani uniku st€pnych produkti béhem provozu jaderného reaktoru i pfi skla-
dovani vyhotelého jaderné¢ho paliva. Materialy pokryti tak musi odolat extrémnim podminkém,
tj. mechanickému namahani za vysokych teplot v koroznim prostfedi a uc¢inkam radiace. Ve
spole&nosti Centrum vyzkumu Rez s.r.o. (CVR) probiha komplexni testovani standardnich typt
pokryti paliva i ATF povlakii nezbytné pro provedeni vypocetnich analyz pro provoz paliva
Vv reaktoru i pro jeho skladovani a zajisténi lep$i prenositelnosti a vyuziti méteni v rdmci vy-
zkumnych programi na neozaienych vzorcich. Ptispévek zaméfeny na vyzkum slitiny Zr1Nb
pouzivané v reaktorech typu VVER a testované po ozafovani v aktivni zon¢ jaderného energe-
tického reaktoru VVER-1000 v ramci projektu realizovaného ve spolupraci ALVEL, a.s.
a CVR, zahrnuje mechanické testovani ozafeného palivového pokryti v horkych komorach
a zaméfuje se na zpusob odbéru transparentnich vzorka — folii pro hodnoceni radia¢né-induko-
vaného poskozeni metodami elektronové mikroskopie. Z radia¢nich vad, které maji ptimy vliv
na zménu mechanickych vlastnosti s nartstajici davkou ozaieni, byly po 1. a 2. roce ozafovani
pozorovany zejména homogenné rozlozené radiacné-indukované nano-precipitaty a dislokacni
smycky typu <a>a <c>.

Abstract

Nuclear fuel claddings prevent against a release of fission products during nuclear power
plant operation and spent fuel storage. Cladding materials must resist to extreme conditions in
the reactor core, i.e., mechanical stress at elevated temperatures in the corrosion environment
and the effect of irradiation. In the Research Centre Rez (CVR), the standard cladding tube
materials as well as ATF claddings are tested to perform computational analyses for fuel oper-
ation in the reactor core and its storage and to ensure a better transferability and usage of meas-
urements in the research programs focused on non-irradiated samples. The contribution focused
on the Zr1Nb alloy used in VVERs and tested after irradiation in the reactor core of VVER-
1000 power reactor in the frame of the joint project of ALVEL and CVR includes the mechan-
ical testing in hot-cells and focuses more on preparation of transparent foils for radiation-in-
duced defects characterization by electron microscopy methods. After 1%t and 2" year of irra-
diation, the radiation damage having the significant influence on a change of mechanical
properties, was evaluated as homogeneously distributed radiation-induced precipitates and <a>
and <c> dislocation loops.

Testovani ozarenych materialovych vzork slitiny ZriNb

Povlakové trubky Zr1Nb byly ozafeny v aktivni zoné jaderného energetického reaktoru
VVER-1000 po dobu 1-6 let, pficemz piispévek se zabyva vzorky po 1. a 2. roce ozafovani
(mira radia¢niho poskozeni je priblizné na hodnoté 2,5 dpa po jednom roce ozafovani [1]).
Z ozatenych standardnich povlakovych trubek ze slitiny ZriNb byla vyrobena zkusebni télesa
pro mechanické zkousky v pti¢ném (Ring Tesile Test, RTT) a podélném (Axial Tensile Test,
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ATT) sméru a zkouSky vysokoteplotniho teceni (creep). Z nedeformované casti trubky
i deformované oblasti po tahové zkouSce byl proveden odbér vzorku (transparentnich folii) pro
transmisni (TEM) a skenovaci (SEM) elektronovou mikroskopii, které kombinaci vhodnych
metod charakterizuji a kvantifikuji vzniklé radia¢né-indukované (RI) poSkozeni a dokumentu;ji
mechanismus deformace Zr-slitin po jednotlivych letech ozafovani. Mikrostrukturni analyza
tak slouzi k objasnéni pfi¢in zmén mechanickych vlastnosti projevujicich se znacnym zpevné-
nim materidlu (ndrGst meze kluzu a meze pevnosti), na kterou maji RI defekty ptimy vliv.
U ozafenych vzorka po tahové zkousce na rozdil od neozaienych je patrny pas skluzu materialu,
ktery ma priblizné 50° thel k hran¢ vzorku. Na obr. 1 je ukazka ATT télesa i ¢ast vzorku po
axialni tahové zkousce (levy snimek) odebrané roziezem v horké komoie s oznacenim oblasti,
ze které je po brouseni nutné vyseknout disk o priméru 3 mm na ptipravu tenké folie pro TEM.
Ptispévek se zaméiuje na hodnoceni RI poskozeni na transparentnich TEM foliich ptipravenych
z nedeformované oblasti odebrané z odiezku materidlu vzniklého pii ptipravé ATT téles.

Obr. 1: Axialni zkuSebni téleso vyrobené z ozatenych povlakovych trubek slitiny ZrINb, pro
mechanické zkousky byl pouZzit polovi¢ni segment trubky. Levy snimek zobrazuje ¢ast vzorku
po axialni tahové zkouSce odebrané rozifezem v horké komote (Cervené kruZznice oznacuji
mista, ze kterych je po brouseni nutné vyseknout 3 mm disk na ptipravu tenké folie pro
TEM).

Priprava vzorki pro hodnoceni radiacné-indukovaného poskozeni

Ptiprava vzorki (transparentnich f6lii ur€enych primarn€ pro transmisni elektronovou mi-
kroskopii, TEM) z ozatenych Zr-slitin probiha ve stinénych horkych komorach (roziez vzorku
— odbér nedeformované oblasti vzorku a odbér lokalizované ¢asti deformovaného vzorku) a sti-
néném rukavicovém boxu. V rukavicovém boxu se vzorky brousenim upravuji na pozadovanou
tloustku ~100 um a poté probiha vyrazeni disku a elektrolytické lesténi do podoby trans-
parentni folie se standardnim primérem 3 mm. Nedeformovany ozéaieny vzorek je piipraven
z odfezku materialu vzniklého pti ptipravé ATT téles. Odiezek mé zakiiveny tvar a dale se
upravuje brouSenim na specialné upravenych brusnych pucich. Z vysledného orientovaného
platku o tloustce ~100 pm se pak raznikem vyseknou disky o priméru 3 mm (obr. 2). Vybrou-
Sena ¢ast deformovaného vzorku po tahové zkouSce ma vsak nestandardni rozméry [2] (ve
sméru tahu <3 mm) a zaroven je nutné lokalizovat deformacni pasy, vzniklé pfi plisobeni napéti.
V tomto piipadé bylo vyrazeni folie provedeno tak, aby pasy lokalizované deformace procha-
zely ptiblizné sttedem vyseknuté oblasti. Prubéh piipravy TEM folie je schematicky znazornén
na obr. 3, kde levy snimek zobrazuje vzorek s viditelnym deformaénim pasem. Elektrolytické
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leptani je nasledné provadéno na nelplném disku, k leptdni se vyuziva ,,vymaskovani®
okrajovych c¢asti vzorku pomoci platinového disku o priméru 3 mm.
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Obr. 2: Schématické zndzornéni postupu piipravy transparentni folie z ozarené nedeformo-
vané Casti vzorku, tj. Z odfezku materialu vzniklého pfi ptipravé ATT téles

Folie pred Folie po vyseknuti Platinova maska
vvseknutim

Vymaskovani folie pri Vysledna folie pfipravena pro TEM

leptani onalyzu

Obr. 3: Schématické znazornéni postupu ptipravy transparentni folie z ozafenych vzorki po
tahové zkousce. Vyseknuti neuplného 3 mm disku, ,,vymaskovani* disku pro leptani a vy-
sledny tvar folie pfipravené pro TEM analyzu.

Pouzité metody elektronové mikroskopie

Radia¢né-indukované defekty (RID) byly analyzovany pomoci TEM JEOL JEM 2200FS
(obr. 4 — levy snimek) s urychlovacim napétim 200 kV, ktery je umistén v kontrolovaném
pasmu. Pro strukturni analyzu bylo vyuzito zobrazeni ve svétlém poli (BF), difrak¢ni analyza
se selekéni clonou (SAED) a zobrazeni v tmavém poli (DF). Pro chemickou analyzu byla vyu-
zita energiov¢ disperzni spektroskopie (EDX), pro detailni analyzu chemického sloZeni preci-
pitatd v mikrostruktufe bylo vyuzito rovnéz metod zobrazeni v médu STEM (STEM-HAADF,
STEM-EDX) [3].

Pro porovnani mikrostruktury z vétsi oblasti zajmového vzorku byla provedena krystalogra-
ficka analyza na FEG-SEM Tescan Mira 3GMU umisténym v polohorké komote a vybavenym
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systétmem EBSD Nordlys 1l (Oxford Instruments), obr. 4 — prostfedni snimek. EBSD analyza
byla provedena pii urychlovacim napéti 20 kV na transparentnich féliich (obr. 4 — pravy sni-
mek) v druhém kroku po TEM analyze. EBSD mapy byly pofizeny s rozliSenim
10 000 x 10 000 pixelaq, velikosti kroku 0,1 um a analyzovanou oblasti vzorku o rozmérech
100 x 100 um. Z EBSD map pak byla stanovena primérné velikost a distribuce zrn, stupen
rekrystalizace a piednostni orientace zrn. Pro posouzeni miry deformace zrn zplsobené
nartistem hustoty dislokaci 1ze z EBSD map ziskat informaci o malych zménach orientace, ze
kterych jsou vylouc¢eny body asociované s hranicemi zrn. Analyza lokalni misorientace (Kernel
Average Misorientation, KAM) Ize vyuzit k relativnimu vzajemnému posouzeni hustoty
dislokaci uvniti zrn (vyjadfenych mirnou zménou orientace) analyzovanych vzorki.
V ptispévku je z EBSD vysledkli zminéna pouze analyza lokalni misorientace jako vhodny
dopln¢k k TEM analyzam dislokaci [3].

SEM HV: 20.0 kV. WD: 20,00 mm L LYRA3 TESCA!

View fleid: 104 mm Det: SE 2mm
SEM MAG: 20 x__ Date(m/dy): 0927117 Performance in nanosp

Obr. 4: Levy snimek — TEM v kontrolovaném pasmu. Prostfedni snimek — FEG-SEM v polo-
horké komofte. Pravy snimek — transparentni TEM f6lie v komote FEG-SEM pfipravena pro
EBSD analyzu (oznacena Sipkou).

Mikrostrukturni analyza: hodnoceni radiaéniho poskozeni nedeformovanych ma-
terialovych vzorkt po 1. a 2. roce ozarovani

Analyza mikrostruktury ZrlNb po ozafeni ukazala ptitomnost rekrystalovanych polyedric-
kych zrn faze o—Zr s hexagonalni mtizkou s distribuovanymi precipitaty sekundarni faze g-Nb
a Zr(Nb,Fe)2 o srovnatelné objemové hustoté (piechledové snimky na obr. 5a, obr. 6a). Primérna
velikost zrn referen¢niho neozareného vzorku bez deformace je srovnatelna s velikosti zrna ne-
deformovaného vzorku po 1. i 2. roce ozafovani. Vlivem interakce Zr-slitiny s neutronovym
zatenim dochazi ke vzniku radiaéné-indukovanych (RI) defektd v mikrostruktufe v nano-me-
fitku (obr. 5b, obr. 6b). RI poskozeni se projevuje predevsim vznikem dislokacnich smycek
typu <a> uvnitf pivodnich a-Zr zrn, pro které je v neozaifeném stavu charakteristickd nizka
hustota dislokaci. U vzorkli po 2. roce ozafovani byly navic pozorovany disloka¢ni smycky
typu <c> o nizké hustoté. Zobrazeni RI dislokaci je demonstrovano na obr. 6d. Pfitomnost RI
disloka¢nich smycek se projevuje také pii analyze SEM-EBSD zvysenim hodnot lokalni mi-
sorientace (viz EBSD analyza). Dal§im projevem radia¢niho poskozeni je vznik RI nano-pre-
cipitata v matrici, které byly pozorovany po 1. i 2. roce ozafovani (obr. Sc, obr. 6¢, obr. 6f).
Amorfizace pivodnich precipitatti sekundéarnich fazi nebyla pozorovana (obr. 6e).
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Obr. 5: Nedeformovany vzorek Zr1Nb po 1. roce ozafovani. a) Piehledovy snimek mi-
krostruktury s rekrystalovanymi zrny (STEM-BF). b) Vnitini oblast zrna matri¢ni faze o—Zr
S pivodnimi precipitaty sekundarni faze, nej€astéji kulovité nebo tyCinkovité morfologie.
Tmavsi oblasti snimku ukazuji radia¢ni poskozeni — oznaceno Sipkami (TEM-BF). c) RI pre-
cipitaty o rozmérech nékolika nm oznaceny Sipkami (STEM-HAADF).

Obr. 6: Nedeformovany vzorek Zr1Nb po 2. roce ozafovani. a) Pfehledovy snimek mi-
krostruktury s rekrystalovanymi zrny (TEM-BF). b) Detail rovné hranice dvou sousednich zrn
s mnozstvim ptivodnich sekundérnich precipitatt a patrnym radiacnim poskozenim (mnozstvi
disloka¢nich smyc¢ek), STEM-BF. c¢) RI precipitaty spliwjici difrakéni podminku (TEM-DF),
stopa pro DF je vyznacena Cervené. d) Detail ¢asti zrna zobrazeného v zoné [01-12] odhalujici

ptitomnost velkého mnozstvi Rl dislokaci (STEM-BF). €) Precipitat sekundarni faze 3-Nb
(HR-TEM). Snimek dokumentuje pIn¢ krystalickou povahu ¢astice. f) Detail zrna v orientaci,
kdy jsou zobrazeny oba druhy precipitati — velké precipitaty sekundarni faze a drobné RI
precipitaty (STEM-BF).
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EBSD analyza lokalni misorientace

Pro analyzu mikrostruktury byla provedena rovnéz EBSD analyza, ktera vhodné dopliiuje
vysledky ziskané z TEM z vétsi oblasti zdjmového vzorku. V piipadé porovnani ozafenych
nedeformovanych/deformovanych vzorkt ji lze vyuzit k relativnimu vzédjemnému posouzeni
hustoty dislokaci analyzovanych vzorkd, vyjadfené mirnou zménou orientace. Z obr. 7 jsou
patrné oblasti zvysSené hustoty dislokaci (zobrazeny v zelené barve), které mohou byt ptisuzo-
vany oblastem preferen¢niho projevu radiac¢nich defekti v mikrostruktuie a nizko-tthlovym
hranicim (viz obr. 7), zvy$ena mira deformace je také soustfedéna do oblasti hranic zrn (Vviz
detail obr. 7). Hodnota KAM je pro referenéni (neozareny) material a nedeformovany material
po 1.1 2. roce ozarovani srovnatelna.

Obr. 7: Mapa misorientace nedeformovaného vzorku ZrINb po 1. (levy snimek) a 2. (pravy
snimek) roce ozafovani s pouzitim filtru 3x3 bodi. Oblasti s vy$si mirou deformace (vyssi
hustotou dislokaci) jsou zobrazeny v zelené barvé a ukazuji mista projevi radiac¢nich defektt
(viz detail vzorku po 2. roce ozafovani).

Zaveér

Po 1. a 2. roce ozatovani v aktivni zon¢ VVER-1000 bylo v mikrostruktufe povlakovych
trubek Zr1Nb pozorovano radia¢né-indukované poskozeni, tj. zejména homogenné rozlozené
radiacné-indukované nano-precipitaty a dislokacni smycky <a> a <c>. Amorfizace ptivodnich
precipitatii sekundarnich fazi nebyla pozorovana. Ziskané vysledky slouZi pro objasnéni pficin
zmén mechanickych vlastnosti a pro porovnani mikrostruktury se vzorky po vy$§im stupni oza-
feni.
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