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UvoD

Technicky vyspla civilizace je nafelomu 2. a 3. tisicileti zavisla na
strojich, které femenu;ji teplo na jiné formy energie. Jedné sedevsim

o spalovaci motory a elektrarenskéizeni. Ukinnost tchto stroji roste

se zvysujici se pracovni teplotou, s tim vSak takéou naroky na
vysokoteplotni odolnost jejich sedstek.

Mezi nejvyznamgjjSi nezadouci jevy z&jginéné spolénym pisobenim
teploty a nagti je pomalé t&eni pevnych latek (creep) hluboko pod jejich
teplotou tani. Jedna se o trvalé neelastické poddioici sloZit]si
deformaci, k niz dojde, pokud je material dostatedlouhou dobu
vystaven trvalému nafi, aniz by byla pekraiena mez kluzuCas
potrebny k vyraznému projevudeni se s rostouci teplotou krati a &tap
klesa.

Pro kazdou epochufomyslové revoluce Ize nalézt symptomatické
projevy creepu:tauz to je bobtnani parnich kbtlprodluzovani (a tim
zpisobené povoleni) pevrotazenych Srodbna hla¥ spalovaciho
motoru, nebo deformace trubek obalujicich paliyadernych reaktorech,
ktera je tématem této prace.

Tyto neZzadouci jevy dlouhod®dlpodreécuji vyvoj material, jejichz
vlastnosti creepem degraduji co nejiédowtasti vyzkumu je i tkladné
prowiovani creepovych vlastnosti za zvysené teploty seaZejobvykleji
déje vystavenim satastky konstantnimu nag za konstantni (zvySené)
teploty.

Material pro vyrobu satastek do aktivni zény jaderného reaktoru musi
byt fyzikalné, mechanicky, teplotha chemicky staly, mit Zzadouci jaderné
vlastnosti, zejména nizkyigny absorbni prifez pro tepelné neutrony,
odolnost proti radignimu poskozeni a &a by v em vznikat co nejmensi
indukovana radioaktivita, fptom by vSak mil byt dostupny a vyrobitelny
reaktoru jej jsou péeba desitky tun. Tyto poZadavky v gasné dob
nejlépe spluje zirkonium.

Vlastnosti elementarniho zirkonia Ize profedly jaderného gmyslu
zlepSit gidanim nevelkého mnozstvi vhodnych legur. Mechahick
vlastnosti zlepSujeifmés cinu, niobu, Zeleza, kysliku a chromu. Niob a
Zelezo zarovie zlepSuji odolnost slitiny proti korozi, cin naoptako
odolnost sniZuje. V zapadni Evioa v USA byly dlouha Iéta pouzivany
slitiny Zircaloy legované cinem, ve vychodnim bldkd uprednostiovan
niob. V jaderné energetice u nas i vét&se v sotiasnosti projevuje
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snaha o zvySovani stupayhateni paliva, coZ fimélo vyrobce obalovych
trubek v USA a ve Francii vyvinout slitiny zirkonéaniobu stejnéhdi
podobného sloZeni jako slitiny E-110 a E-635, kerdyralji v Ruské
federaci a zadznych provoznich podminek mnohem lépe odolavaji
korozi nez cinem legované slitiny Zircaloy. Pokagplivo ponechano

v reaktoru do vyssiho stupryhoreni, projevi se tento rozdil jest
napadsji. Proto byly navrZzeny a odlity slitiny ZIRLO (USA M5
(Francie).

Obalové trubky vyrobené ze zirkoniovych slitin lggaych niobem
nabizeji ve svych projektech vSichni uchzedostavbu jaderné
elektrarny v Temeli&t AREVA navrhuje pouziti slitiny M5, konsorcium
podniki Skoda JS a.s., ASE a OKB Gidropress se drzicadiitiny
ZrlNb, zatimco Westinghouse sékfani ke slitirg ZIRLO optimized.
Proto se fedloZena disertai prace zabyva slitinou ZriNb.

Pro zajis¢ni spolehlivosti dlouhodobého provozu reaitqrevazeni a
skladovani vyhielého paliva i spravné rozhodovani v havarijnich
situacich je nutné poznat chovani tekouci zirkoaishitiny. Veejne
pristupnd literatura vSak obsahujelpvapiv méalo udaj tohoto druhu, na
coz poukazuji Skletka a Kuch&ova [1], navic citovani auto

upozonuiji, ze: ,,Publikované Udaje se tykajegdevsim starSich slitin
Zircaloy-2 a Zircaloy-4. No§jSi generace obalovych slitin na béazi Nb je
zastoupenaigdevsim slitinou Zr-2,5Nb. Udaje o sli@riNb ruské
provenience jsou Vv literatel vzacné." Navic skutaé obalové trubky
uréené k zapouzeni paliva v jadernych reaktorech jsaugreepovych
zkouskach pouzivany jenom ojedlm, ténti chykgji testy dovedené az do
lomu vzorku a zji&né Gdaje jsou pouze v haprosto vyjémgch
pripadech doplény o metalograficky popis, kkmuZz pati dokumentace
textury a odmiSenin. Situaci dale komplikujzné experimentalni
podminky a nejednotné metody zpracovani vysledjednotlivych
laboratdich, coz v konéném disledku vede k tomu, Ze data v liteti@tu
jsou takka neporovnatelna a pouZzitelnost &dw technické praxi je
diskutabilni.

Proto se v satasnosti ve spolupraci UJP PRAHA, a.s. a Ustavikyyzi
materiafi AV CR, v.v.i. rozbiha rozsahly program creepovych zk&us
trubek ze zirkoniovych slitin denych k vyrol obali palivovych prut

pro lehkovodni reaktory, jenZ navazuje na dloulmidtadici, kterou
tento vyzkum nil v Ceskoslovensku, aviak byl mezi lety 1988 — 2008
prerusSen. K obnovenému vyzkumu sepjila i predloZzen disertai
prace, v niz jsou zpracovany vysledky texturnimoeegalografického
vyzkumu provedeného na pilotnich vzorcich obalowuabek ze slitiny
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Zr1Nb, zngené téZ E110 (ze zasob UJP PRAHA, a.s.) deformavegy
zkou3kéach t&enim v tahu H konstantnim nafii 5 az 200 MPa a
konstantni zvySené teptot rozsahu 350 az 85C. Experiment byl
proveden v UFM AWCR, v.v.i. v rdmci zakazky:ifiprava realizace
programu creepovych zkou3ek povlakové trubky panalehkovodni
reaktory.

Pri zvySené tepla@tza provozu reaktoru zirkoniova slitina pomaléeta
meéni svoji texturu, coz e zmisobit i znénu orientace hydritlve
sliting. F¥i vyzkumu vzork obalovych trubek ze slitiny Zr1Nb
deformovanych t&nim byl spojen neutronograficky texturni vyzkum
vzorki se studiem hydrid Takto koncipovany vyzkum dosud nebyl
v Ceské republice (ani @eskoslovensku) proveden. | vesgwé veejns
pristupné literatie byva tato problematik@&Sena odéerg.

Pri provozu jaderného reaktoru pronika do zirkonisiittny obalovych
trubek vodik, ktery se uviilije @i korozi trubky. Na povrchu trubky se
rozklada voda, kyslik reaguje se zirkoniem a vz, uvolrény vodik
pronika do slitiny. Vodik se do &ité koncentrace v zirkoniové slitin
rozpousti, po jejimigkraeni z&ne tvdit se zirkoniem hydridy. Dochazi
tak ke sniZzeni mechanické odolnosti trubky, projedetrubka vystavena
nagti, vznikaji v hydridech praskliny mnohem sn&@nez v kovu. Tyto
praskliny se nejprve 8ikrystaly hydridu, mohou vSak proniknout i do
okolni slitiny [2]. Obalové trubky maji velmi tenlsfny a jsou v reaktoru
vystaveny velkym gradiefin teploty i napti. Proto je vyl¢ovani

hdyrida velmi nezadouci jev, kteryime vést az k poruSengay trubky.
Vyrobcim se v8ak d&avhodnymi Upravami sloZeni slitiny a textury
trubky toto riziko omezit.

Vzniku hydridi Ize Einn¢ branit legurami, které zvySuji rozpustnost
vodiku ve slitig. Rozpustnost vodiku roste také s teplotouyikésa
slitina Zircaloy-2 pohilti i 300°C 0,015 % Ha po zvysSeni teploty o 50
°C rozpustnost kvzroste na 0,02 % [2].

Pokud by se hydridy ve&tnach obalovych trubek vydavaly

rovnongrné a nahodile, najsobily by @i koncentraci dosahované

v jadernych reaktorech zdvaznou degradaci mechatfiokastnosti.
JenomZze orientace hydtishebyva nahodna. Nejtsi zhorSeni plasticity
trubky zpisobuji hydridy uspkadané v radidlnim s#ru, zatimco pokud
se jejich shluky orientuji rovnékné s obvodem trubky, je jejich
nezadouci &inek minimalni.



CILE DISERTA CNi PRACE

Pavodni zadani disertai prace (odstavec 1.) bylo postéponzSteno o
dophiujici ukoly (2. a 3.).

1. Hlavni kol prace bylo neutronovou difrakci prozkmat zngny

textury, které ve ghach obalovych trubek ze slitiny Zr1Nbizopbuje
teceni za zvySené teploty a konstatntnihoctiapleutronova difrakce byla
zvolena z toho@vodu, Ze neutrony jsou velmi pronikave, ddemuz
meéteni poskytuje informace o celém objemu vzorku.

2. Creepové zkousky jéaba prova& v inertni ochranné atmos&s ktera
brani oxidaci vzork. Béhem prvnich experimeint pi nichz vznikly
vzorky zkoumané v této praci, byl jako ochrannacetiéira pouZzit
technickycisty argon, néistoty v tomto plynu vSak Zsobily korozi
zkoumanych vzork Bylo zapotebi tyto zndny zdokumentovat a vytvib
tak podklad pro rozhodovani, zda galSich pokusech, které jsou
planovany naiisti roky, Zistat u technického argonu, nebo pouZit plyn
3. Dal8im roz&iujicim vyzkumem bylo hledani zavislosti mezi&rmu
textury a orientaci hydridovych vyrostlic v zirkone slitirg.

METODIKA

Slitinu zkoumanych trubek Zr1Nb ozfwvanou téz jako E 110 tiiaZr a
1 % Nb, obsahuje také 400 ppm ®10 az 50 ppm HTrubky dodal UJP
Praha a rly vnéjsi prameér 9,16 mm a silu by 0,70 mm.

Tyto trubky byly podrobeny creepovym tést a nasledqbyl proveden
jejich texturni a metalograficky vyzkum. Deformdmndo dosazenoip
zkou3kéach t&enim v tahu H konstantnim nafii o , konstantni zvysené
teplo€ t a prodlouzeni vzorke. Nasleduje vyet vzorka (znaeny
velkymi pismeny), experimentélnich podminek a wysé&ho prodlouzeni.
C: srovnavaci vzorek trubky ve vyrobnim stavu£850°C ¢ = 200
MPae=36 %, z této trubky byly analyzovany vzorky, které se lisi
deformaci. D1: velmi mala redukce; D2 o 7 % vyeg&iredukce
prameru, nez sily siny; D3: 0 20 % ¥tSi redukce gmeru, nez sily
stény; E:t=550°C ¢ =60 MPaz=45 %, 0 10 % vyrazisi redukce
tlous’ky stny, nez velikosti piméru; F:t=600°C ¢ =40 MPaz=36 %, 0
20 % vyrazgjSi redukce tlouXky stny, nez velikosti piméru; G:t=700
°C 0 =10 MPag=45 %, zeslabeni&ty pi konstantnim piméru; H:
t=850°C ¢ =5 MPas= 48 %, srovnatelna redukcesy i priméru.
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Pokus byl proveden v UFM AYR [1] a vyslednou deformaci vzark
popsal \&tvicka [3]. Snimky vzork jsou na obr. 1.

Pri zkouSkach byl jako ochranna atmosféra pouZitriexddy argon.

Pred neutronografickym #&tienim byly trubky podékrozezany na
dilky, které byly vyrovnany do dvaitad (obr. 2) pro posileni difrakich
linii. Neutronova spektra byladrena v laborati neutronové difrakce
FIJFICVUT v ReZi u Prahy na dvouosém krystalovém neutronovém
spektrometru KSN-2 (obr. 3). Neutrony produkovatkgmny
lehkovodni reaktor LVR-15. Monochromator Cu (200bral

z polychromatického svazku neutrony o vinové détd® 1362 nm. Byl
pouzit detektor NWI-26. Difraktometr ¢hrozliSovaci schopnostd/d =
0,0045;d je mezirovinna vzdalenost. Textura byla analyzevamnozsahu
ahla 27,5 20 aZz 68 26. Pélové hustotyy, ve vyznanych smérech AD
(axialni), RD (radiélni) a TD (tangenciélni) bylypocitany s chybou 8 %
podle vzorce [4]:

Z(Ihkl/lr,hkl)

hkl

Z(A]kllhkl/lr,hkl),

kdel, nq je intenzita difrakce vzorku bez textutyy je intenzita difrakce
vzorku s texturou Ang zn&i Morrisiv vahovy faktor stanoveny pro 8
sledovanych reflexhkl jsou Millerovy indexy Cim vy33i je hodnota
poélové hustoty krystalografické roviny, tim vice/&talith se natéi touto
rovinou kolmo k danému siru. Sledované roviny a jejich polohu

v inverznim pélovém obrazci (IPO) uvadi obr. 4.

SloZeni vrstvy na povrchu vzarlbylo analyzovano v rentgenografické
laboratdi KIPL FIJFICVUT v Praze na rentgenovém goniometru Siemens
s lampou Co, na niZ bykigeden proud 20 mA pod né&jim 30 kV.

Vzorek se natfel o Uhlovy krok 0,052 @, ¢asova vydrz v jedné poloze
byla 5 s, analyza byla provedena v Ghlovém roz&8hd 80 2 6.

Obsah vodiku ve slitthbyl stanoven vysokoteplotni vakuovou extrakci na
pristroji EXHALOGRAPH EA1 od firmy Balzers, vzorky byzalraty na
1300°C po dobuiti minut, chyba réfeni byla 2 %.

Orientace a plocha hydfidbyla méfena na metalografickych nabrusech
zhotovenych kolmo na AD, RD a TD, které byly nasted

vyfotografovany v metalografickém mikroskopu NikBRIPHOT 300
kamerou Basler A 101. Vyzkum hydéiéh stanoveni obsahu vodiku bylo
provedeno v UJP Praha [5].
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Obr. 1 Obalové trubky ze slitiny Zr1Nlgd &iznutim vzork
k neutronové difraéni analyze (ozrigeny kétami). C: nedeformovana
trubka ve vyrobnim stavu, D — H: Vzorky podrobekéusce téenim

3
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Obr. 2 Vzorek H fipraveny k neutronografické analyzejemany na
dilky ukotvené v dentakrylu; vyztiaé sndry zakresleny Sipkami
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Obr. 3 Méfeni na dvouosém neutronovém spektrometru KSN-&¢érpy
reaktor LVR-15, 2 monochromator Cu (208)0,1362 nm; 3 vzorek; 4
detektor NWI-26 26 difrakéni Uhel; 5 neutronovy svazek

Obr. 4 Inverzni p6lovy obrazec (IPO) se zakreslaémymohami
krystalografickych rovin, jejichZ orientace posldax popisu textury



VYSLEDKY

Textury

U nedeformovaného srovnavaciho vzorku obalové jruekvyrobnim
stavu ze slitiny Zr1Nb byla neutronovou difrakclazna typicka
valcovaci textura, kde se kolmo k osovémirn{AD) negastji stawji

prizmata 1Q0 (p = 4,3)nasledovana druliadym prizmatem 120 (p =
3,6) Hojny vyskyt druhadych prizmat v této poloze &iEi o
rekrystalizaci Zihanim. Baze 0001 secasgji nat&eji kolmo k RD p =
4,5); ani baze kolmé k TD nejsou vzacpé(1,7) a Ize fedpokladat i
jejich obecnou orientaci.

Se z¥tSujici se deformaci se textura vabrkeéni: Rostep prizmat 100
nataienych kolmo k AD az b = 9,4; zatimco polova hustota drithdého

prizmatu 1@ 0 klesa az kp = 0,8. Zihaci textura se stira.

Na rizné podminky deformace nejcitivreaguje baze zémou orientace
k RD. Naproti tomu v TD se zny tak jednoznéné neprojevuiji.

Lze to dolie sledovat na vzorku D, &moZz mohl byt analyzovan i jeden
konec vyztuZeny ocelovyntitem, ktery nedovolil zuZovat fomer

trubky (D1). Ve stedni, nevyztuZenéasti trubky (D2), doslo k&tSi
procentualni redukci fiméru, nez zeslabenigty, a na druhém konci se
vytvoril kréek a doSlo k fetrzeni vzorku (D3, viz obr. 1).

Pri zeslabeni gnhy trubky za sotasného zachovani jejihodpnéru ve
vyztuzen&asti pélova hustota baze v RD vzrospa(5,2). Ve stedni
¢éasti trubky, kde nastalatéi redukce gméru nez sily siny, hustota
béaze v RD kleslai oproti vychozimu stavu stagnovala< 4,5). Tento
trend se v3ak neprojevil vdu v blizklosti mista fetrzeni, & by nel byt
jese vyrazrejSi. Naopak, hustota baze v RD vyraznrzrostla p = 5,8),
coZ je v rozporu se z&w [6]. Deformace prawpodobré prekratila
Tenckhoffem [6] uvaZované meze, protoZe byla dovade do fetrzeni
vzorku.

U silné deformovaného vzorku E se vytiloryrazny kicek. Baze se tu v
roving uréené RD a TD orientuji chaoticky, nevytupi vSak do sréru
blizkého AD, proto je jejich pbélova hustota v Rp<2,8) a TD p = 2,4)
zvySend oproti beztexturnimu stavu.

Prednostni orientace prizmatulije ve vSech vzorcich provazana s
polovou hustotou pyramid 1@ ¢i 1011. Zpisobuji to dvajata podle

{11 2 1} vznikla bshem vyroby. Bhem pokus nova dvoata vznikla
jenom u trubek vystavenych tepiat00°C a 850°C, které prodialy
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reverzibilni fazovy pechod a-Zr < p-Zr. Vyrobni a nova dvepta se lisi
pyramidami. Na vyrobnich dvégtech se vyvinuly pyramidy 1@, na
novych 1d.1.

Zatimco texturu vzork vystavenych teplotam 350 — 5%D a
konstantnimu nagi 200 az 40 MPa (D,E,F) uti€la deformace tahem, u
vzorki, u nichz byla experimentalni teplota nastavenadtaa 850C (G,
H) se k ovlivujicim faktofim pripojily i fazové gechodya-Zr — g-Zr —
a-Zr, coz u vzorku vystaveného te@lat00°C a konstantnimu nap v
tahu 10 MPa vedlo ke vzniku nové textury, kteroforraoval jenom tah,
ale také rekrystalizace: Pouze v tomtippd se kolmo k AD nejast;ji

stavi druh#adé prizma 120 (p = 3,9), vyrazné charakteristické rysy
noveé textury se projevuji v TD: Zatimco poélova lotstbaze je v tomto
sneru ve vzorku ve vyrobnim stavu i v deformovanyalblach piblizné
dvojnasobna oproti beztexturnimu stavu, do$lovgniku nové textury

k jejimu poklesu na hodnotu 0,8; bazi kolmo k TDr¢emto gipad
nat&i mére krystaliti nez v beztexturnim stavu. Zardivee v TD oproti
beztexturnimu stavu téfhzdvojnasobila pdlova hustota piadého

prizmatu 140 (p = 1,7), coZ je mezi zkoumanymi vzorky ojegié U
trubky ve vyrobnim stavu i u malo deformovanychngélova hustota
prvoradého prizmatu kolisé blizko jedné, tedy hodnotyl@ztexturni
stav. U vyrazt deformovanych vzorkpdlova hustota priadého
prizmatu klesa az k hodriod,6. Pouze u vzotk u nichZ doslo k fazovym
prechodim, dosahuje ze vSech ploch v TD nejvy3sSi hodnokyvgo

hustoty pyramida 101 (G:p=1,9; H:p=1,7). Vysoka pdlova hustota
této pyramidy a prni@dého prizmatu jsou projevem dvaigni na
rovinach {112 1}, protoZze jedig takové dvoje mize \aci TD kolmo
nastavit uvedené plochy s@sre.

Obr. 5 (na nésledujicich dvou strankach): Invepfidvé obrazce se
zanesenymi polovymi hustotami rovin z obr. &emymi pro vzorky
C — H ve vyznénych snérech AD, RD a TD; hodnota nejvy3si polové

hustoty pro dany obrazec je vysazéaevert, druhé nejvyssi mad a
tieti tuine cerns
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Vzorek H zn&n¢ ,,odhojil* valcovaci texturu, nova deforriai textura je
vSak slabsi, nez u trubky G, i kdy#i p50°C také doslo k rekrystalizaci a
dvojcateni stejného typu, jako u vzorku G, avdak v mengendpisobil

to nedostatekasu na fazovyiechoda-Zr « S-Zr, k prodlouzeni vzorku
statila o jeden aZ dvéady kratSi doba (2,63 h), neZ u ostatnich trubek.

Vliv nedistot v ochranné atmosfée na vzorky

Béhem creepovych zkousSek vznikala na povrchu viz&deodovana
vrstva. Rentgenograficka analyza ukazala, Ze s&jedxid zirkoniity
ZrO,. Vysokoteplotni vakuovou extrakci bylo z§i§b, Ze ve vzorcich
zarovei stoupl obsah vodiku. Z toho plyne, Ze &Gg@ujici primesi

v ochranné atmosifé byly zbytky vzdusné vihkosti. (Voda se reakci na
povrchu zirkoniové trubky rozkladala, kyslik vyticse zirkoniem oxid,
zatimco vodik se rozpouswe sliting.)

Pokud doba expozice vzdrk nelisté atmosfée dosahl&ddu desitek a
stovek hodin (vzorky deformovanéi 350 — 700°C konstantnim nagim

v tahu 200 — 10 MPa), rostla mocnost vrstvy oxidastouci teplotou.
(Hodnoceni je subjektivni, tloti&a oxidické vrstvy nebyla &iena. Na
povrchu vzorku vystaveného nejvyssi tepk@50°C), avSak po nejkratsi
dobu (2,63 h), se nestla vytvorit silna zoxidovana vrstva. Alterovana
vrstva ma v tomtoifjpack napads rezavou barvu, na rozdil od ostatnich
vzorki, kde je Sedava. Rentgenografickd analyza vSakjemlabjinou

fazi nez ZrQ. Zmenu zbarveni pravgbodobré zpisobuje stopovaifmes,
jejiz obsah lezi pod mezi detekce.

Ve dvou pipadech se ve vrshoxidu na povrchu vzorku vytvib systém
napads orientovanych puklin. U vzorku deformovanéhotpplot

550°C konstantnim nagpim 60 MPa sviraji praskliny s osou tahu thel
37°, v mist zaskrceni se k ose tahu vigenykaji a paimérna velikost
Uhlu klesa na 31 Vrstva oxidu na povrchu vzorku vystaveného teplot
700°C a konstantnimu nap 10 MPa rozpraskala v kolmém &m k ose
tahu.

Obsah vodiku v zirkoniové slitirrostl se zvySujici se teplotou creepové
zkousky, doba expozice byla podruzny faktor, potagiahla desite
stovek hodin. U vzorku, kde expozice trvala jengf82, ani teplota
850°C nestaila k vyraznému ndistu obsahu vodiku — na jeho rozgu$t
ve slitiné nebyl dostatekasu.
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Hydridy

Zkoumané vzorky obsahovaly 37 az 190 ppm vodikhbylagedy
prekratena mez rozpustnosti vodiku ve sktiB00 ppm. Bhem
creepovych zkousSek se proto u vSech viadechny hydridy rozpustily a
ani rostouci obsah vodiku ve slitibehem doby pokusu, po kterou byla
udrZzovana stabilni zvySena teplota, nevedl ke wehifdridi. Ty za&aly
krystalizovat az ghem chladnuti vzorik Jejich tvar a orientaci tedy
ovlivnila az creepova textura vzdrk gipadné vnitni pnuti (nensteno),
avSak nikoli konstantni tahipobici Bhem pokusu a jim vyvolané pohyby
pii teceni.

Orientace hydritl byla zdokumentovéana v RD, u sildeformované
trubky E s nejosejSi texturou ze zkoumanych vzértaké v AD a TD.
Byla nalezena zavislost mezi gnou textury a zenou orientace
hydridovych vyrostlic. K napadnému usmeni orientace hydridl, jejichz
agregaty se svym nejdelSim razem natdily souhlasg se snirem

teceni kovu, doslo u nejsitéji deformovanych vzonk E a D3, kde

zarovei vznikla nejvyrazsyjSi textura. U vzorku E byl v AD pozorovan
vyskyt velkych hydrid v nebezpéné orientaci v RD.

Chydrid1 = ' 0100 pm

Obr. 6 Hydridy (tmavé objekty) na nabrusu srovnéivawzorku C v RD;
hydridy jsou velmi drobné, kompaktni, chaotickyemtiované
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100 pm

Obr. 8 Hydridy na nabrusu vzorku D3ftem pokusu se jako jediny
pretrhl) v RD; patrna je napadna &ma orientace a tvaru hydtid-
agregaty jsou protazené a svym nejdelSim soem se nattily souhlasg
se smrem t&eni kovu, tedy shodrs AD (orientovan svisle).
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Obr. 9 Hydridy (tmavé objekty) na nabrusu vzorku ED; hydridy se
orientovaly rovnobzné s AD (na snimku tvié horizontalu).

E pric oa

Obr. 10 Hydridy na nabrusu vzorku E v AD se ori@nthaoticky,
s nezanedbatelnym podilem agrégéarostlych souhlagrs RD.
Nezadouci &inky radialnich hydrid umoaiuje jejich zn&na velikost.
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DISKUZE

Textury

Béhem creepovych zkouSek se vzorky prodlouzily 0 38&%. To je
dostaténe velka deformace na to, aby vyvolala texturnéag nagiklad
u slitiny zircaloy-4 dochazi k texturnim 2mam i creepovém
prodlouzZeni ¥tSim nez 10 % [7].

Neutronovou difrakci byly &teny textury osmi vzorkobalovych trubek
ze slitiny Zr1Nb, coZ je gt srovnatelny s @ty vzorka ve s¥tove
literatute, obvykle je analyzovano do desetikuseutronova difrakce
byva pouZita pouze vzagma jeden azgh vzorka.

Hindle a Slattery [8] ve slitéZircaloy-2 nalezli texturu sipvahou
krystalita, jez se natély prizmaty kolmo k AD. Baze se v3ak stay
prednosti kolmo k TD, zatimco nateni bazi kolmo k RD autb
ozn&:ili za minoritni. VétSina ze vzork, které zkoumali, pochazela

z riznych fazi nedokafené vyroby trubky. Autié konstatovali, Ze poloha

krystaliti s bazi natéenou kolmo k TD a prizmatem 10 kolmym na
AD je velmi stéla austava zachovanaipgtiznych technologiich t¥éni
vyrobku. Teprve trubky, které prosly zfeenymi stadii vyrobniho
procesu, rdy maxima pélové hustoty rozptylena od TD o 45 < &haha
vyrobce odchylit baze ze gnu kolmého k TD ma opodstaimi (viz dale).
Je pochopitelné, Ze v trubkéach vyrobenych o dvatetozdji, z nichz
poché&zeji vzorky zkoumané veaulloZzené disertaci, byla, s ohledem na
poznatky nashroma#dé v redchozich dekadéach, vytiema
modifikovana textura s maximem bazalnichipébkoli RD.

Velka stabilita krystalit nat@&enych bazi kolmo k TD byla zji&ta i

v této praci — pélovéa hustota baze se v Fli$neneni bez ohledu na
prodélanou deformaci teenim. Naopak poélova hustota baze v RD reaguje
na creepovou deformaci midgre citlivé. To miZe byt divod, pr@
vyrobci provadji upravy vedouci k Zddoucimu n&émi krystalifi az

v poslednich fazich vyroby (spolu se skuatasti, Ze na texte
zirkoniovych trubek se nejnapagjinprojevuje obvykle posledni préthna
deformace [8].

Takeé ve vyrob obalovych trubek ze slitiny Zircaloy-4 doSlo k wjiv P¥i
métenich provedenych néchto vzorcich na difraktometru KSN-2

v laboratdi neutronové difrakce FIEIVUT [9] bylo zji3tno, Ze i

v nedeformovanych obalovych trubkach ze slitinycZioy-4 jsou baze
natateny gredevsim kolmo k RD, dalSi maxima byla zji ve snirech

odchylenych o + 20od tangencialniho sfru. Prvdada prizmata 100 se
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i v téchto gipadech stayi kolmo k AD — hodnota jejich polové hustoty
v AD dosahuje Sestinasobku beztexturniho stavujeceite, nez bylo
nangieno v této praci u nedeformované srovnavaci traekslitiny
Zr1Nb (4,3). ProtoZe Dlouha a kol. [9] zardveangfila niZzSi polove
hustoty druhtadého prizmatu 120 (hodnoty blizké 2), nez jaké byly
zjisteény v této praci (3,6), je pragdodobné, Ze se na vzniku rozdilu
podilela niZsi teplota zihani trubek ze slitinycaloy-4 (550F°C) na konci
vyroby, nez jaka byla pouzita u trubek ze slitimtXb (580°C).
Srovnani uvedenych vysletlie o to cen&si, Ze ndteni bylo provedeno
na stejné aparatel jako v této praci.

Po ukorieni creepovych zkousek pec samowaihladla a na vzorky jiz
nepisobil tah. Lze je tedy pokladat za znovu vyZihdnéhla mit tato
faze pokusu vliv na texturu? Tenckhoff [10] komsjg, Ze Zihaniip
teplotach 400 aZz 80, které je obeanpovazovano za rekrystaliaa,
nezmsobuje zmnu orientace bazi, ale rostouci teplota a dobanZih&a

zpasobuje pokles pélové hustoty piadého prizmatu 110 ve prospch

druhdadého prizmatu 1R0. Tento jev se vyrazruplatnil u vzorku G,
kde jako v jedinémipads v AD vyrazré prevlada polova hustota
druhdadého prizmatup(= 3,9) nad prviadym ¢ = 1,9), coz je dsledek
dlouhého trvani pokusu (184 hiji peplot 700°C. Velka poélova hustota
druhdadého prizmatu byla natifena také u nedeformovaného
srovnavaciho vzorku C, coZ jésledek dvouhodinového Ziharii p80
°C v posledni fazi vyroby.

U v3ech vzork byla v RD zaznamenana zvy3Sena pdélova hustota fgram

1013 a 1A.2. Pélova hustota uvedenych pyramid v RD je u vieoinki
podobna a nevaze se na deformaci, teplotu pokiugatanle to dsledek
zakfiveni jednotlivych segmeait na ez byla trubka ped analyzou
roziezana. Tatoiiiblizné patnactistufppova odchylka se projevila vzdy,
coz dokladéa spolehlivost metody.

Hlavni ukol diserténi prace (1. cil), prozkoumani Zmtextury
obalovych trubek, které byly #pobeny creepem, byl sgim

s dostaténou Fesnosti.

Vliv nedistot v ochranné atmosfée na vzorky

Je Zejmé, Ze néstoty piitomné v technickém argonuigobuji
nezanedbatelnou korozi a hydridaci vZorKa zaklad zjisttnych udaj
Ize soudit, Ze v ochranné atmasféyly gritomny zbytky vzdusné
vlhkosti, nebo se nepoii zabranit pronikani vzduchu do zkusebni
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komory. U dalSich creepovych zkouSek bude nezhytngit Iépe
vy¢isténou ochrannou atmosféru a ve zkuSebni kenuairZovat mirny
pretlak. Pro posouzeni vhodnosti (resp. nevhodnpesti}iti technického
argonu jako ochranné atmosféry se giddaasbirat dostatek podkhad
¢imz byl splrén 2. cil disertani prace.

Hydridy

Bylo zjistno, Ze v obalovych trubkach ze slitiny ZriNb poanojch
konstantnimu tahu za zvySené teplatirdm creepové zkousky vigtaji
béhem chladnuti vzorfkpo skoreni pokusu hydridy, které se orientuji
rovnokEzne se snirem t&eni kovu, coz je ve shéde zavry [11] pro
slitinu Zircaloy-2 (citovani autdse vSak nesnovali creepovym
zkoudkam, ale zkoumali precipitaci hydride vzorcich standardn
vyrobenych trubek).

Pro slitinu Zr1Nb byla potvrzena v literé&u[2, 12] popsana vazba
orientace hydrid na orientaci bdze 0001. Nblylo zjiS€no, Ze tato
vazba #stava zachovana tipcreepovych zkouskach za zvysené teploty a
konstantniho tahu. Tenim usmirnéna textura se projevi napadnym

usnernénim hydridi az i vysoké hodnat pélové hustoty prizmatu 1@

v AD. Napad® usnernéné hydridy se objevilyip p = 8,6 a vysSi, zatimco
pii hodnot p blizké 7,0 pevladala chaoticka orientace hydrid ento
poznatek nebyl v literate dosud publikovan.

Ve vzorcich D3 a E byla neutronovou difrakci géema extrémnp

prizmatu 1A0 v AD (8,6 pro D3 a 9,4 pro E)¢ehoz plyne, Ze baze
museji byt orientovany souhlass AD a stejnou orientaci bydhy mit i
hydridy, coz se potvrdilo.

U vzorku E zérowvig doSlo k poklesu pélovych hustot baze v RD, coZ
zpisobilo precipitaci hydridl i v nezadoucim radialnim sinu.

Ve vzorku D3 jep baze v RD nejvysSi ze vSech vabik = 5,8) a proto
by mél byt vyskyt hydridi protaZzenych do radialniho $m ze vSech
vzorkil nejmensi. ZarovevSak vzrostla p baze v TD na hodnotu 2,4.
Nabrus, na &mz by bylo mozné posouditiky téchto texturnich zgn

na orientaci hydridl zatim nebyl zhotoven, protoZe by se tim poskodila

sy 2

cenn&ast vzorku nejblize mistugtrzeni.

Ve vzorku E bylo mezi hydridy&Simi nez 35um nalezeno 32 %
vyrostlic, které byly alesposvoji ¢asti orientované souhlasa RD; zcela
rovnokEzre s RD (+-10) vyrostlo 13 % velkych hydrid Nabizi se
srovnani s praci Hsua a Tsaye [13]fkexoumali vliv precipitace
hydrida v RD a TD na mechanické vlastnosti obalovych tkube slitiny
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Zircaloy-4 s obsahem 300 ppm vodiku. Byly porovnéngrky, v nichz
bylo 24 aZ 52 % hydridorientovanych radia#) s trubkami, kde se
vyskytovaly pouze hydridy s tangencialni orient&iiteplot 25°C byly
trubky s radialnimi hydridy vyrazrkiehii nez trubky, kde byly hydridy
orientovany pouze tangenciélrRozdily v podilu radialnich hydridv
intervalu 24 az 52 %) se na degradaci mechanickiaginosti vyrazé
nepromitly. Proto Ize i u vzorku E zkoumanéhaedkladané disertaci
ocekavat vyrazné 2kehnuti stny trubky.

Kiehnuti zirkoniovych obalovych trubekiakem precipitace hydrid

v radialnim snéru popsali jiz Hindle a Slattery [8]. Upozornilikié, Ze
krome orientace hydritl zaleZi i na jejich velikosti — velké hydridy
narostlé souhlagrs RD zisobuji vyrazsjsi zikkehnuti neZ drobné
hydridy.

Byla nalezena zavislost mezi &nou textury a zgnou orientace
hydridovych vyrostlicgimz byl splgn 3. cil diserténi prace.

Je také podstatné, Ze tent) byl zaznamenanipteplo 350°C, tedy
blizko provozni teploty reaktoru (ktera ditgbad v temelinskych
jadernych reaktorech VVER 1000 dosahuje 32D

Rozdily ve vlivu téeni na texturu trubek ze slitiny Zr1Nb a Zircaloy-4
namahanych v osovém 8ra, které jsouizjmé z porovnani vysledk
piedloZené disertai prace a zaru Dlouhé a kol. [9], jsou
pravdEpodobré zpisobeny vyraznou anizotropii rekrystatind Zihanych
trubek ze slitiny ZriNb, zatimco trubky ze slitidircaloy-4 jsou Bhem
vyroby Zih&ny na odstrani pnuti a chovaji se jako izotropni material
[14]. Citovani autti nezkoumali texturu, ale &ili deformaci obalovych
trubek ze slitin ZriNb a Zircaloy-4 #pobenou vnihim petlakem a
Zjistili, Ze trubky ze slitiny Zr1Nb se Zaou zkracovat jiZ na gatku
creepové zkousky, kdezto u slitiny Zircaloy-4 s&itelné zkraceni
vzorkil objevilo az po dosazeni alesp@tiprocentni obvodové
deformace. Syj zAwr autdi potvrzuji tim, Ze i zkuSebnich teplotach
500 a 530C jiz byly pozorovany vyraznmensi rozdily ve zkracovani
vzorkil v osovém swru, protoZe za uvedenych teplot slitina Zircaloy-4
znane rekrystalizuje.

Pro technickou praxi je nejteZitéjSi zodpo¥dét otdzku, zda situace, jaka
byla zkoumanaip creepovych zkouskach,irbe nastat iy provozu
energetického jaderného reaktoru. Nsgtobalové trubky palivového
prutu v aktivni zoa nepisobi jenom tah v osovém 8m, ale také tlak
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plyni uzawenych v trubce, za normélniho stavu kompenzovaieth
vody v reaktoru. Pokud ¥ji tlak klesne, zfisobuje vnitni pretlak
zvétSovani pimeéru a zkracovani délky trubky, jak popisuje [14].
Hmotnost palivového prutuigobi tahem, jenz vede k prodlouzeni délky a
zUZeni piméru trubky. Ktery z uvedenych mechanispieviada?
Deformaci palivovych prutzapouzdéenych v obalovych trubkéch ze
slitiny Zr1Nb vznikajici za standardniho provozhkevodnich jadernych
energetickych reaktd’VVER-440 a VVER-1000 zkoumali Rogozyanov
a kol. [15], ktéi pronefili palivové pruty z osmi palivovychlanki

z reaktoru VVER-440 a Sestnacti palivovyiténkd z reaktoru VVER-
1000. Citovani autozjistili, Ze s rostoucim stugm vyhaeni paliva
dochéazi k mirnému prodluZzovani prutu a zuZzovaro jgkjSiho pameéru
(VVER-440: prodlouzeni do 0,50 %, zGZeni az o 0,85, VVER 1000:
prodlouzeni do 0,43 %, zGZeni az 0 0,072 mm). Yaxbobalové trubky
se vyrazi zpomali v okamZilu, kdy dojde ke kontaktérst trubky

s palivem, nasledrse zé&ne vrgjSi pramér trubky z&tSovat, pirastek
praméru je vSakiddow mensi, nezigdchozi zuzeni.

Pri béZném provozu reaktd’VVER-440 a VVER-1000 tedy meztinky
na obalové trubky mignprevliada tah nad vrifitim pretlakem plyi.
Situace se #ni za havarijniho stavu (LOCA), kdygwladnou dinky
vnitfniho tlaku — takovou situaci simulovali rfafiL4].

V diserta&ni praci bylo zji&no, Ze ve gihach obalovych trubek ze slitiny
ZrlNb vystavenych tahu v osovém&mse zirkoniové krystality (mimo
jiné) natd&eji bazemi kolmo k tangencialnimu &m, coz vede

k precipitaci hydrid v nezadoucim radialnim $nu. Takto orientované
hydridy byly nalezeny ve vzorku E. Stejna textumména (nafist pélové
hustoty bdze 0001 v TD) byla zaznamenana i u vzD&adeformovaného
za teploty 350C, tedy pi teplot blizké provoznim podminkam reaktoru
VVER-1000: 320°C, teplota hloutji ve s&n¢ trubky mize byt aZz o 76C
vySSi [16].

Za provozu reaktdérVVER-440 a VVER-1000 Izedkavat texturni
zmeny, které vedou k precipitaci hydtidh radialnim sréru, avSak mira
téchto znEn neni dostataa pro to, aby doslo k tvogthydridi

v radialnim smiru v mite, kterd by fedstavovala technologicky problém a
bezpeénostni riziko. V této praci bylo zji&o, Ze znina orientace

hydridi nastala azipptakovém stupni deformace (prodlouzeni o desitky
procent), ktery zadiného provozu VVER nenastava.
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ZAVER

Za provozni teploty lehkovodniho jaderného reaktéiruyssi, vyvola
konstantni tahsobici v osovém sénu na obalovou trubku ze slitiny
Zr1Nb t&eni slitiny, jehoZ nasledkentipyva krystalifi zirkonia, které
nat&eji baze kolmo k TD. Jedna se o nebénggev, protoze vytvid
ptihodné podminky pro precipitaci hydiig RD. SniZuje se tak odolnost
stény trubky a roste riziko jejiho protrzeni. Jedn&Sak o problém, ktery
se objevil gi experimentalnim usgadani, kde se pracuje se vzorky
otewenych trubek. Za skuteého provozu VVER se na deformaci
obalové trubky ovSem podili takéetlak plyri uzavenych v hermeticky
utésntném palivovém prutu, coZ byaho byt prednmétem dalSich
vyzkumi.
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SUMMARY

Creep textures of water-water nuclear power reactocladding tubes
made of Zr1Nb alloy examined by neutron diffractionsupplemented
by metallographic research of hydrides

All designs of Temelin Nuclear Power Plant complefpropose to
enclose the nuclear fuel into cladding tubes mddgobium-alloyed
zirconium. At elevated temperatures during reagparation the Zr alloy
shows some creep and the cladding tube texturegoele changes. The
main goal of this work was to study creep-causgtlite changes in
Zr1Nb alloy tubes used in water-water nuclear @aaf Russian
provenance by thermal neutron diffraction.

Thetubes were exposed to 350 — 880and constant tensile stress of 5 —
200 MPa. As technical-grade argon was used asatradsphere, traces
of water vapour (residual air humidity) caused axioh and hydridation

of the alloy. The texture was analyzed by KSN-2atifometer, neutrons
were produced by LVR-15 reactor in Nuclear Rese#rstitute inReZ u
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Prahy. The results were plotted as inverse poledtgcalculated by
Harris method. Hydrogen content in the alloy wassoeed by
EXHALOGRAPH EAL high temperature vacuum extractibigdrides
were examined on metallographic polished sections.

Temperatures corresponding to reactor operatiopeesture or higher,
combined with constant tensile stress, cause d¢eaelng to increased
formation of zirconium crystallites, which rotatestr bases in a direction
perpendicular to tangential direction (TD). Thépresents conditions
favourable for hydride precipitation in the radi#ection, which
dramatically reduce tube wall resistance to ruptHi@vever, this effect
was observed during experiments with open tubdsowitinternal
overpressure. Under real operation conditionsriaator, overpressure of
gass inside the fuel rod contributes to the deftéiomaof cladding tubes .
To obtain results usable in engineering practice ecessary to repeat
creep tests with pressurized tubes.

In cladding tubes exposed to 7 and constant tensile stress of 10 MPa
for 184 h, a new (not yet described in literatuexture appeared: the

highest pole density( of 1.93) in TD was found for m pyramid
followed byp” of 1.74 for 1A0 prism. This texture can be explained by
{11 2 1} twinning, as only this twin can face bothIDand 100 planes

perpendicular to TD. Moreover, only in this sanible 1120 prism
shows the highest pole densipy£3.93) in axial direction of all of the

observed planes in this sample, while théaﬁrism has the lowest pole
density compared to all samplgs<1.85). Highp” of the 1120 prism

and the occurence of {ﬁ_’L} twinning prove recrystallisation. Reversible
phase transformation of a significant amount-@r < p-Zr probably
contributes to the formation of this new texture .
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