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Abstrakt

Zirkoniova povlakova slitina Zrl%Nb (modifikace slitiny E 110) je pouzivana k pokryti
paliva v reaktorech typu VVER. Ackoliv deforma¢nim procestim, probihajicim v této sliting pti
termalnim creepu byla vénovana zna¢na pozornost, soucasné¢ fyzikalné-metalurgické poznatky
0 rozvoji creepového porusovani a lomu jsou znaén¢ sporadické. Prispévek je vénovan lomo-
vym procestm slitiny Zr1%Nb pfii exponencialnim termalnim creepu (power-law breakdown
region) Vv oblasti provoznich teplot i za podminek, blizicim se havarijni situaci LOCA (loss of
coolant accident).

Abstract

A sponge-based Zr1%Nb cladding alloy (modified E110 alloy) is used as a fuel cladding
material in the VVER-type reactors. Despite of sufficient creep data describing deformation
processes in thermal creep of the alloy available in the open literature, we are still some distance
from a complete understanding of damage development and fracture. This work aims to de-
scribe fracture processes of Zr1%Nb alloy in exponential (power-law breakdown region) creep
at service temperature and under condition simulating to some extent reactor accident, such as
the LOCA (loss of coolant accident).

Uvod

Zhruba od poloviny minulého stoleti se pouZzivaji zirkoniové slitiny jako standardni material
na pokryti palivovych ¢lankti vodou chlazenych reaktort s neustale probihajicim vyzkumem
a vyvojem dal$ich variant chemického slozeni a zpracovani novych zirkoniovych slitin [1], [2].
Moderni povlakové trubky u reaktor zapadnich zemi jsou vyrobeny predevsim ze slitin na bazi
Zr-Sn-Fe-Nb; nejrozsitengjsi pokryti ruskych vodou chlazenych reaktorti vychazi z pouziti sli-
tiny Zr1%Nb (E110) s riznou modifikaci piimési Fe a O.

Zatimco poznani creepového chovani a mechanismii creepové deformace zirkonia véetné
vybranych zirkoniovych povlakovych slitin dospélo do zna¢né pokrocilého stadia, relevantni
poznani mechanismi creepového porusovani a lomovych procest dosud chybi [3], [4]. I kdyz
zajem o tuto problematiku po havarii v japonské elektrarn€ FukuSima-Daiichi zna¢né vzrostl,
sporadicky pocet predevS§im empirickych ¢i experimentélnich praci vénovanych procesiim jako
Lburst a ,.ballooning* vétSinou neumoznuje adekvatni fyzikalné-metalurgickou interpretaci
rozvoje degradacnich procest a naslednou predikci kritického stavu poruseni. Zcela chybi popis
creepového chovani v oblasti exponencialniho creepu a-Zr a chovani v oblasti fdzového pte-
chodu (a+B)-Zr, ve kterém miize dojit k havarii LOCA [5]. ReSeni n&kterych momentii této
problematiky v ramci slitiny Zr1%Nb je vénovan tento piispévek.

Slitina Zr1%Nb a experimentalni metody

Slitina Zr1%Nb byla vyrobena z tzv. ,,zirkoniové houby* a byla ziskana ve form¢ kulatiny
o pruméru 9,1 mm v rekrystalizovaném strukturnim stavu (580 °C / 3 h). Chemické slozeni
slitiny (hm. %): 1,01 Nb, 0,05 Fe, 0,08 O, ptimési < 0,015, zbytek Zr. Velikost rovnoosého zrna
ginila ~ Spum. Ploché creepové vzorky mély mérnou délku 50 mm a priifez 3 X 5mm? Creepové
zkousky byly provedeny v tahu pfi konstantnim zatizeni (po¢atecnim napéti) pii teploté 350 °C
(v oblasti a-Zr odpovidajici provozni teploté povlakovych trubek) a teplotach 600 az 950 °C
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(v oblasti (a+B)-Zr simulujici podminky vzniku havarijni situace LOCA) [5]. ZkuSebni teploty
byly stabilizovany v rozmezi + 0,5 °C. Creepova deformace v priabchu zkousky byla spojité
meéfena a zaznamendna a nasledné vyhodnocena pocitatem. VSechny zkousky byly vedeny do
lomu creepového vzorku. Mikrostrukturni a fraktografické analyzy mikrostruktury a lomovych
ploch exponovanych vzorkid byly provedeny pomoci elektronové mikroskopie (SEM a TEM).

Vysledky a diskuze

Rozhodujici creepové charakteristiky slitiny Zr1%Nb, stanovené Vv intervalu zkusebnich tep-
lot 350 az 950 °C a v rozmezi aplikovaného tahového napéti 5 az 210 MPa, jsou shrnuty v bi-
logaritmickém znazornéni relace mezi normovanou rychlosti creepu € a normovanym apliko-
vanym tahovym napétim o/E na obr. 1. Prolozené zavislosti normované rychlosti creepu
formaln¢ ¢leni studovany interval aplikovaného napé€ti na dve oblasti, ve kterych napétovy ex-
ponent rychlosti creepu n nabyva rozdilnych hodnot. Obecné je rychlost creepu na napéti a tep-
loté popsana konstitutivnim vztahem [6], [7]:

€= A(o0)"exp(— Qc/RT), 1)
n=(dlném/ dlno )r. (2)

V uvedenych vztazich je A materialova konstanta, Qc aktivacni energie creepu a R, T maji
obvykly vyznam. Pro teplotu 350 °C a vysoka aplikovana napéti (¢/E > 3-107%) parametr napé-
tové zavislosti rychlosti creepu n nabyva sttedni hodnoty n = 20 (obr. 1). Z téhoz obrazku je
patrné, Ze v oblasti vysSich zkuSebnich teplot T a nizSich normovanych napéti napéti (o/F) je
hodnota exponentu n podstatné nizsi, n = 5. Jak bude dale ukazano, provedené ¢lenéni oblasti
je dulezité jak z hlediska ptisobicich creepovych deformacnich mechanismi, tak i z hlediska
mechanismi creepového poruseni a lomu.
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Obr. 1: Vztah mezi rychlosti creepu € normovanou k difuznimu koeficientu D a aplikovanym
tahovym napétim ¢ normovanym k Youngovu modulu E

Pomoci experimentalné stanovenych hodnot exponentu n a pfipadné hodnoty aktiva¢ni ener-
gie creepu Qc lze identifikovat pasobici deforma¢ni mechanismus ¢i mechanismy, kontrolujici
rychlost creepu v dané oblasti creepu. Podle sou¢asnych ptedstav, publikovanych literatuie [3],
[4], [6], [7], byly shledany tfi rozdilné oblasti termalniho creepu zirkonia a zirkoniovych slitin,
které jsou determinovany relevantnimi hodnotami napét'ového exponentu n. V oblasti nizkych
hodnot napéti o a vysokych teplot T, kde n ~ 1, dochazi k difiznimu creepu, realizovaném
pohybem vakanci mechanismy objemové¢ diftize ¢i difaze po hranicich zrn [6], [7], [8]. Nejvétsi
rozsah vyzkumu creepového chovani zirkonia a jeho slitin byl vénovan oblasti mocninového ¢i
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dislokac¢niho creepu (power-law creep), charakterizovanému stfednimi hodnotami aplikova-
ného napéti a zkusebnich teplot [3], [6], [7], [9]. Této oblasti creepu odpovidaji hodnoty expo-
nentu n ~ 5-7 a rychlost creepu je kontrolovana Splhem mobilnich dislokaci. Kone¢né, treti
oblasti creepu, zahrnujici vysoka aplikovana napéti (¢/E > 5x107%) a zpravidla i vysoké zkusebni
teploty, je tzv. oblast exponencialniho creepu (power-law breakdown region) [3], [4]. Ptislusné
hodnoty exponentu n nabyvaji vysokych hodnot, n >> 7. Tato oblast je dosud neprozkoumana
a predpoklada se, ze deformacni mechanismy budou obdobné jako u mocninového creepu.

Po stru¢ném ptehledu literarnich poznatkl se vratime k obr. 1. Je zfejmé, ze provedené cre-
epove experimenty pokryvaji dvé rozdilné oblasti creepu. I kdyZ vétSina trvani expozic creepo-
vych zkousek méla z diivodu simulace havarijni situace kratkodoby charakter, bude vhodnéjsi
popis jednotlivych oblasti a probihajicich procest v dalsi ¢asti piispévku oddélit.

Creepové zkousky pfi teploté 350 °C a riznych napétich o se ziejmé realizovaly v oblasti
exponencialniho creepu (power-law breakdown region). Tomu nasvéd¢uje vysoka hodnota na-
pétového exponentu n = 20 a poméru normovaného napéti o/E (obr. 1). Metalograficky rozbor
prokazal, ze mikrostruktura slitiny je tvofena hexagonalni a-Zr matrici a ¢asticemi sekundar-
nich fazi, precipitaty B-Nb a Lavesovou fazi Zr(Nb,Fe)2 — obr. 2, Jedno z ptipadnych vysvétleni
vysoké hodnoty n spoc¢iva v piedstave, ze creepové chovani slitiny je kontrolovano precipitac-
nim zpevnénim, zpisobenym interakci mobilnich dislokaci s precipitaty B-Nb. Creepové cho-
vani slitiny je potom fizeno nikoliv aplikovanym napétim o, ale efektivnim napétim ge = o — oo
, kde a0 je prahové napéti [6]. Sklenicka a kol. [10] vSak nedavno pro identickou slitinu Zr1%Nb
a stejné podminky zatéZovani creepovych zkousek stanovili hodnotu prahového napéti oo = 9,1
MPa. S ohledem na zvoleny interval aplikovanych napéti o <150, 210> MPa a hodnoty ¢ >> a0
nelze shora uvedené vysvétleni pfijmout a vysokou hodnotu n Ize pficist existenci exponenci-
alniho creepu.
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Obr. 2: TEM mikrosnimky znazornujici (a) interakci dislokaci s ¢asticemi B-Nb a Zr(Nb,Fe)
a(b) nakupeni dislokaci v blizkosti hranice (creep, 350 MPa, 200 MPa, doba do lomu 26,4 h)

Dobu do lomu tf (creepovou zivotnost) l1ze popsat analogickym mocninovym vztahem jako
Vv piipadé rychlosti creepu £ (rovnice. (1)) nasledovné:

tr = B (o) ™exp(Qs/ RT), 3)
m= (dIn ti/ oln o)r, 4

kde B je materialova konstanta, m napétovy exponent doby do lomu a Qs je aktivacni energie
creepového lomu. Pro stejnou zkuSebni teplotu (350 °C) mizeme Arrhenitv ¢len vypustit
a vztahy (1) a (4) zjednodusit. Potom
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E=A(0)" resp. tt= B (o) ™. (5)

Napétové zavislosti rychlosti creepu €m a doby do lomu t; jsou vyneseny v bilogaritmickém
znazornéni na obr. 3, ze kterého vyplyva silna napétova zavislost obou creepovych parametrii
&m a tf, demonstrovana vysokymi hodnotami m parametra n a m. Blizké hodnoty obou napét’o-
vych parametrii naznacuji zky vztah mezi creepovymi deformacnimi a lomovymi procesy.
Dalsi podporu pro uvedenou piedstavu predstavuje prokdzana platnost empirického Monkma-
nova-Grantova vztahu [6], [7] v praci [10] pro slitinu Zr1%Nb, podrobenou creepu pfi teploté
350 °C pro stejny rozsah aplikovanych napéti o.
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Obr. 3: Napétova zavislost (a) minimalni rychlosti creepu €m a (b) doby do lomu tf

Fraktograficky rozbor lomovych ploch creepovych vzorkd pomoci SEM prokazal, ze lom je
tvarny, ptredevsim transkrystalicky, s fadou rozmérnych dutin jako vysledek pisobeni plastické
deformace s ucasti creepové kavitace, ktera byly pozorovana zejména v okoli samotného lomu.
Tato lokalita vSak mlize souviset se ,,zviditelnénim* kavit v diisledku jejich lokalniho urychle-
ného rastu. Ponékud piekvapivy je vyskyt kavit i u vzorkd exponovanych pii vysokém napéti
s velmi kratkou dobou do lomu, kde ptisobeni difiznich procest je malo ocekavané. Nukleace
kavit zlistava neobjasnéna a nelze vyloucit, ze zarodky kavit jiz existuji pied creepovou expo-
zici v dtsledku procesni historie slitiny. Rust kavit se zfejmé uskutec¢ituje omezenym plastic-
kym rastem (constrained plastic cavity growth), o ¢emz svéd¢i jiz zminéna platnost Monkma-
nova-Grantova vztahu [10]. Lomové prodlouzeni & Vv oblasti exponencialniho creepu
dosahovalo hodnot &t ~ 0,5 - 0,6.

c)

10 um ! > & 100 um o - S Sum

Obr. 4: Creepové poruseni a lom v oblasti a-Zr: (a) lomova plocha, (b) profil lomu a (c) roz-
meérna creepova kavita (creep, 350 °C, 210 MPA, doba do lomu 1,8 h).

Ponékud rozdilny mechanismus porusovani a lomu byl pozorovan v oblasti vysokych teplot
(T > 600 °C), ve které napétovy exponent n = 5, tedy v oblasti disloka¢niho (mocninového)
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creepu (obr. 1). V této oblasti zaroven dochazi k transformaci hexagonalni faze a-Zr na kubic-
kou plosné centrovanou fazi B-Zr, pricemz se vzrustajici teplotou vzriista podil B-faze. Celkova
rychlost creepu ¢ je potom

€ = (FV)a-zr (€)a-zrt(Fv)p-zr (€)p-zr (6)

kde (Fv)e-zr a (Fv)g-zr jsou objemové podily obou fazi a (€)a-zr, (€)p-zr jejich odpovidajici rych-
losti. Ke creepovému tvarnému lomu dochazelo extrémnim lokalnim zazenim (necking) pru-
fezu zaté¢Zzovaného vzorku v disledku ztraty plastické stability matrice. Lomova prodlouzeni
dosahovala extrémnich hodnot az & ~ 1,7 odpovidajici superplastickému chovani. Pfitomnost
kavit tolik charakteristickych pro skute¢né superplastické chovani nebyla pozorovana, patrné
v disledku silného zplastizovani mikrostruktury ¢i neadekvatni metalografické piipravy vyset-
fovaného vzorku.

Obr. 5: Creepové poruseni a lom v oblasti (a+8)-Zr: (a) profil lomu, (b) lomova plocha,(c)
detail dolomeni vzorku (creep 950 °C, 5 MPa, doba do lomu 0,26 h)

Zaveéry

Creepové zkousky slitiny Zr1%Nb pfi konstantnim zatizeni byly provedeny jednak pfi tep-
loté 350 °C (provozni teplota povlakovych trubek) v oblasti exponencialniho creepu, jednak
Vv teplotnim intervalu 600 az 900 °C v rezimu kratkodobych zkousek simulujici havarijni situaci
LOCA. Teploté 350 °C odpovidala homogenni mikrostruktura tvofena pievazné a-Zr fazi, pii
teplotach vyssich nez 650 °C dochazelo k fazovému ptechodu a — f.

Bylo zjisténo, Ze ke tvarnému transkrystalickému creepovému lomu pii teploté 350 °C do-
chézi v disledku synergického ucinku lokalni ztraty plastické stability matrice a rozvoje cree-
pového kavitacniho poruseni. Zatimco rust kavit se uskutec¢nuje mechanismem omezeného
plastického rlstu, je zpiisob nukleace kavit stale otevieny. Vysledna creepova lomova plasticita
V této oblasti ¢ini cca 50 az 60 %.

Creepovy lom pii vysokych teplotach v oblasti fazového piechodu (a+f) se uskuteciuje vy-
soce lokalni kontrakci vzorku opét v diisledku deformaci vyvolanou nestabilitou matrice. Cree-
pové kavitaéni poruSeni nebylo pozorovano pouZitou experimentadlni metodikou. Znacna
creepova plasticita v oblasti (a+f)-Zr zavisi na zkuSebni teploté€ a ¢ini az 170 %.
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