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RESUMEN

La Fisuracion Diferida por Hidrogeno (FDH) es uncar@smo de fractura dilatado en
el tiempo que ocurre en materiales formadores dieitas como es el caso del circonio
y sus aleaciones (Ver Capitulo 3). Es un fenOmenalth complejidad y multiples
variables participan en el mismo.

Con el objetivo de estudiar este fendmeno en tdeqgsresion de fabricacion nacional
y obtener el factor de intensificacion de tensioriKg), término critico en la
propagacion de la fisura, se disefid un montajerarpatal denominadeantiléver
beamy se maquinaron e hidruraron probetas obtenidaartr ple tubos de presion
originales fabricados por Atomic Energy of Canadaited (AECL) actual proveedor
de tubos de presion y tubos de fabricacion naciohadlo el material utilizado fue
material sin irradiar.

Debido a la diferencias entre los procesos de faatuwra del tubo de fabricacion
nacional y el tubo AECL, luego del terminado dabd se realizan controles
microestructurales, de textura cristalina y mea@{&y).

Durante el desarrollo de este trabajo de tesiegré Imontar y poner a punto un equipo
capaz de generar y detectar el fendbmeno de fisuraltierida por hidrégeno. Asimismo
se logr6 montar y poner a punto un equipo capageterar prefisuras por fatiga
mecanica en las probetas sometidas a deformacicicisas mediante un disco
excéntrico rotatorio tipo de flexion en tres punt®g(B)) [1].

Se obtuvieron valores tanto dgsi€omo de velocidad de propagacion de fisuras en los
tubos de presion originales y en los tubos de @mede fabricacion nacional.

Se analizaron sefales de emisién acustica origingaa la fractura de hidruros
logrando relacionarlas directamente con la propégade la fisura asistida por
hidrogeno.

Se analizo la microestructura de la probeta antisspués del ensayo logrando detectar

la morfologia estriada caracteristica del fenonaméisuracion diferida por hidrogeno.
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INTRODUCCION

Las aleaciones de base Zr son muy usadas en lstiradnuclear. Son utilizadas en la
fabricacion de vainas para los elementos combastipbara componentes estructurales
en los reactores nucleares de agua liviana y peEatis aleaciones son usadas debido
a sus especiales caracteristicas: son resistet#eoaosion, tienen buenas propiedades
mecanicas, resistencia a dafios por radiacion y $egaion eficaz de captura de
neutrones térmicos. En particular, la aleacion BND es utilizada para la fabricacion
de los tubos de presion de los reactores nuclé@ae£ANDU (CANadian Deuterium
Uranium). En Argentina, la Central Nuclear EmbgJ8&E) tiene un reactor de este
tipo. Estos reactores poseen el nucleo dentro am rgcipiente, denominado Calandria,
que es atravesado horizontalmente por 380 canaesomhbustibles (CANDU 600)
(Figura 1).
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Figura 1. Reactor CANDU



Cada canal esta formado por dos terminales deedgard fitting$ y un tubo de presion
(Concéntrico con un tubo de calandria) en el cwalalkjan 12 o 13 elementos
combustibles conteniendo uranio natural (Figura 2).

Blindaje Tubo de Tubo de Presion
externo Calandria Zry-2 Zr-2,5Nb

Terminal

de cierre Elementos
(end fitting) Combustibles

Figura 2. Detalle de un canal de combustible de un reaitorGANDU.

A través de los tubos de presion circula agua pefa®) a una presion de 9,65 MPa,
gue actua como moderador de neutrones rapidos g cefrigerante de los elementos
combustibles. La presion interna produce una tengidcunferencial foop de
alrededor de 130 MPa. El agua pesada ingresa apaidamente a 250 °C y sale con un
incremento de temperatura de alrededor de 50 “e Ehtubo de presion y el tubo de
calandria se encuentra un gas, denominado anularaigla térmicamente al tubo de
presion del moderador ¢D a 65 °C) que circula fuera del tubo de calangriagdemas
se utiliza para detectar pérdidas del refrigerantel caso de una fisura pasante de los
tubos de presion. Para evitar el contacto entretdbss de presion y calandria se
colocan entre ellos una serie de anillos espaaador

La aleacion Zr-2,5Nb comparada con otras aleacideesirconio ha demostrado ser
mas resistente a deformaciones por creep, lo queeimaitido reducir el espesor de la
pared de los tubos y por consiguiente producir magonomia del flujo neutronico.
Ademas, posee mayor resistencia a la corrosiénl amieiente del reactor y menores
tasas de ingreso de hidrégeno y sus isétopos.

Por otra parte, la incorporacion de hidrégeno,galai que en todos los metales y
aleaciones, tiene efectos perjudiciales sobre laspigdades mecéanicas. Los
mecanismos mas importantes de fallas por intemacaén hidrégeno son la
fragilizacion por hidruros, la formacion de ampsl[&, 3] y la Fisuracion Diferida por
Hidrégeno (FDH) que es el objeto de estudio detesia [4, 5, 6, 7, 8].



La FDH involucra tres fendmenos diferentes: difoste atomos intersticiales en un
campo de tensiones, transformaciones de fase tyfea@Basicamente, el mecanismo de
FDH consiste en la difusion de hidrégeno en unigrad de tensiones, la precipitacion
y crecimiento de fase hidruro y su rotura al alease condiciones criticas de fractura.
La repeticion de este fendmeno hace avanzar lasafisdentro del material. Esta
variedad de fendmenos y sus interacciones reseltann fenbmeno con mudltiples
variables, complejo de estudiar. Si bien existelmucabajo sobre el tema, aun quedan
aspectos sin dilucidar.

Historicamente, se han detectado fallas en distiotomponentes fabricados con esta
aleacion (Zr-2,5Nb). La primera referencia queisee, corresponde a la falla de un
contenedor experimental de combustibles [9], enosugxtremos soldados se
concentraron tensiones que llevaron a la fallaRid a temperatura ambiente.

En las unidades 3 y 4 de la central nuclear Piogeen Canadd, entre los afios 1974 y
1975, se observaron pérdidas en varios de los abpsesion [3]. Las fisuras por FDH
se iniciaron en la superficie interior de los tub&s la zona cercana a una unién rolada
de los terminales de cierre (end fittings) y lusgopropagaron en el plano radial-axial
de los tubos. La causa se debio a las altas tezssiesiduales en sentido circunferencial
luego de los procesos de mandrilado y terminadibmismo fenémeno ocurrié en el
reactor nuclear Bruce, Canad4, en el afio 1982N@¢vamente en 1986 [10], en el
reactor nuclear Bruce, se detectaron pérdidas en den los tubos de presion,
corroborando luego que el origen de las perdidaspfur el fenomeno de Fisuracion
Diferida por Hidrogeno. Por otra parte, en comptegie uso no nuclear, se detecté la
fisuracion a temperatura ambiente en componentegdaos con Zr-2,5Nb comercial
(ASTM grado 705) utilizados en procesos quimicosjalos por GTAGas Tungsten
Arc) y pérdidas en pernos de Zr-2,5Nb soldados emdat@ de cierre de un recipiente
de presion [11, 12].

Debido a un problema de disefio en la ubicacionodeahillos espaciadores en los
reactores CANDU de la década de 1980, como essela=l reactor de la CNE, puede
ocurrir el contacto entre los tubos de Presion lai@hia, tal como sucedié en varias
unidades CANDU (ej. Pickering 1 y 2). En el punte cbntacto, por el gradiente
térmico que se origina, es posible la formacionadepollas de hidruros con las
subsecuentes fisuras asociadas que pueden prapagaifsDH.

Aunque existe un programa de reposicionamientoodeahillos espaciadores para

corregir el problema del contacto entre los tukeoppsibilidad de fisuras previas es una
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hipotesis factible [13]. Al reposicionarse un tulpge contenga una ampolla de hidruro
desaparece el gradiente térmico y el hidrogenoadanipolla puede redistribuirse,
dejando las fisuras dentro de la matriz de Zr-2,'gbcondiciones de propagar por
FDH. Otro posible iniciador de FDH son fallas ariest producidas en los tubos durante
las operaciones de instalacion o manipuleo daulmsst

Como su nombre lo indica, el proceso de FDH evoheien el tiempo, y de esta forma
permite, una vez detectada una fisura en condisiatee propagar, que se tomen
acciones antes que la fisura alcance un tamafigociue lleven a la rotura del
componente. La velocidad de propagacion dependéeatentes variables como son los
ciclos térmicos, el contenido de hidrégeno, lasitares (aplicadas o residuales) y la
microestructura del material.

Todo lo anterior motiva el interés de profundizas é€studios de FDH en el material de
los tubos de presion, en particular sobre el coniecito en los tubos de presion de
fabricacion nacional a raiz del cambio de métodouea de sus secuencias de
fabricacion (Capitulo 1).

Cabe aclarar que el titulo de este trabajo se @hmarco de un proceso de desarrollo y
evaluacion de las propiedades mecanicas que ninal&zddo aun siendo esta tesis
resultado de las etapas de desarrollo del equgiumental de medicién y produccion
de resultado. Recientemente nos encontramos daga de una medicidén sistematica
de las propiedades mecanicas para obtener uno@iarna dispersion estadisticamente
adecuada.

El trabajo se desarrolla en 6 capitulos, en dordexpone desde las caracteristicas de
los materiales, los aspectos basicos de los pregekas técnicas, hasta los resultados,
discusiones y conclusiones.

En el Capitulo 1 se describen las caracteristieda @leacion Zr-2,5Nb, el proceso de
fabricacion de los tubos de presién, la microettiracy algunas de sus propiedades
mecanicas.

En el Capitulo 2 se presentan las reacciones ehtriglrégeno y la aleacion, las fases
gue se forman, la solubilidad y la difusion delrbgkno en circonio y sus aleaciones.

El Capitulo 3 describe los aspectos generales rdekpo de Fisuracion Diferida por
Hidrogeno (FDH). El Capitulo 4 est4 dedicado a édadologia y técnicas de analisis.
En el Capitulo 5 se presentan los resultados predies que llevan al disefio ultimo del
equipo. Finalmente en el capitulo 6 se presentamesultados y las discusiones de los

ensayos experimentales.



CAPITULO 1
MATERIAL DE LOS TUBOS DE PRESION Zr-2,5 Nb

1.1.Composicion de la Aleacion

Los tubos de presion para los reactores CANDU &gtison fabricados con la aleacion
Zr-2,5Nb, cuya composicion tipica de aleantes eunagas se listan en la Tabla 1. El
diagrama de fases de equilibrio de Zr-Nb se muestia Figura 3/14].

Composicion en porcentaje en peso de Niobio
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Figura 3. Diagrama de fases Zr-Nb.

Tabla 1 .Composicion quimica de los tubos de pneSIBNDU de Zr-2,5Nb. [15].

Elementos Porcentajes
Niobio 2,5a2,8 % en peso
Oxigeno 1000 a 1300 ppm
Carbono <125 ppm
Cromo <100 ppm
Hidroégeno <5 ppm
Hierro < 650 ppm
Niquel < 35 ppm
Nitrégeno < 65 ppm
Silicio <100 ppm
Tantalio <100 ppm
Circonio y otras impurezas Balance




1.2.Fabricacién del tubo de presion
La obtencién del tubo de presién comprende lasesitgs operaciones relevantes

Obtencidén de la aleacion Zr-2,5%Nb por fusién popaonsumible bajo vacio.
Forja del lingote de Zr-2,5%Nb.

Templado beta del material forjado y estimacioragcentracion de H
Certificacion del producto obtenido.

Mecanizado del “billet (lingote)” de extrusion.

Extrusion del “billet (lingote)” de extrusion.

Trefilado del tubo extrudado.

Acondicionamiento superficial interno y externo.

© ©0 N o g B~ WD PRE

Tratamiento autoclave para relevado de tensiod€9%C durante 24 horas.
10. Certificacion del tubo de presion.

El proceso del desarrollo Nacional comienza a ipdedi tubo extrudado, operacion 7 de
la secuencia de fabricacién. En esta etapa se ajetes dimensiones finales del tubo
por el proceso de laminado en frio.

Los tubos fueron laminados en el PPFAE (PlantatdilBAE) aportandoles una
cantidad de deformacidon plastica del 27% en do®gpasicesivos sin tratamientos
térmicos intermedios.

El tubo obtenido en el PPFAE carece del acondiome@to superficial y del
tratamiento térmico de relevado de tensiones (omereB y 9), es por ello que en la
etapa de carga de hidrégeno en las probetas pars&jo la temperatura que se utiliza
para la homogenizacion y difusion de hidrogeno egt@°C, cumpliéndose tanto la
difusién y homogenizacion del hidrégeno en el vadande la probeta como también el

relevado de tensiones.
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1.3. Microestructura

La micro estructura final, (Figura 4), esta formambr granos alargados de fasgr
(hasta 0,6% en peso de Nb) rodeados de fAa&eretenida (composicion eutectoide,
~20% en peso de Nb, metaestable). La tage es hexagonal de empaguetamiento
compacto (hcp), los granos alargados tienen diroeasiaproximadas de Qun, 1-5
um y 10-20um en la direccién radial, transversal y axial respamente [16]. En
cambio, la fasg-Zr es de estructura cristalina cubica centradalesuerpo (bcc) con
dimensiones aproximadas de sus granos de alreded®Bum en la direccion radial,

menor a 0,.um en la direccion transversal y B en la direccion axial [17].

Figura 4. Microestructura de la superficie transversal radrde un tubo de presion antes de entrar en
servicio. Referencia de planos en el tubo.

Por debajo de la temperatura eutectoide (620 °&)microestructura del material
compuesta por la fageZr masla fases-Zr retenida es metaestable y puede evolucionar
hacia una microestructura de equilibrio compuestaZr (hasta 0,6% en peso de Nb)
mas la fase de equilibri&Nb (rica en Nb) [18].

Durante la descomposicion, dependiendo de la teahpery del tiempo [18,19], se
forma una nueva fase metaestable de estructura hcp con bajo contemiddbd

Luego del trefilado (laminado), los tubos son sadesta un tratamiento térmico de 24

horas a 400 °C, con el objeto de formar una capéxi® protector contra la corrosion
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y el ingreso de hidrégeno, este tratamiento térmiomluce asimismo un relevado de
tensiones. En este tratamiento térmico comienzdekcomposicion de la fageZr
retenida. Se observa un enriquecimiento progredevdNb en la fasg, y ademas un
cambio morfologico de los ligamentos continuos aeef-Zr que se fraccionan. Las
etapas de la descomposicion se representanesudaion 1.J17], donde el términ@-
Zr* indica una etapa intermedia de enriquecimiemtd\Nb (entre 20 y 85%) de la fgse
Zr.

Ecuacion 1.1

B-Zr - a+P-Zr* - o+ +p-Zr* — a+p-Zr* — a +p-Nb

Luego del proceso de trefilado/laminacion quedgasaknsiones residuales en el tubo,
resultando los planos basales en compresion enl@uganosa-Zr cuyo eje c es
aproximadamente paralelo a la direccion transveyseah traccion en aquellos granos

Cuyo eje ¢ es aproximadamente paralelo a la diaceidial del tubo.

1.4.Propiedades Mecanicas

En la Tabla 2 se listan algunas de las propiedaesinicas para un tubo de presion en
distintas direcciones y en diferentes condicionegeainperatura e irradiacion. Se ha
encontrado también, que en conjunto con la descsicipn de la fas@-Zr ocurre un

endurecimiento por envejecimiento [17, 18].
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Tabla 2. Propiedades mecanicas de los tubos depr&ANDU de Zr-2,5Nb.

Direccion Fluencia Temperatura | Tension UTS Elongacién
Ensayo neutrénica de Ensayo de (MPa) (%)
L: Longitudinal (n/m2) (°C) Fluencia
T: Transversal 0.2%
(MPa)

T 0 ambiente 740 862 23
T 0 250 526 598 21,7
T 2,28x16°" ambiente 917,84 995,31 13
L 2,28x106°" ambiente 774,09 925,5: 16
L 2,28x103°" 250 632,38 725,51 16,5
T 2,28x16°" 250 717,15 744,84 18,6

=~ Medido en la entrada del tubo

En general, las propiedades fisicas y mecanicams greonocristal son anisotropicas, es
decir que varian con la direccion de medida. Esimportamiento es también
observable en materiales policristalinos cuyos @ganposeen orientaciones
preferenciales o “textura cristalografica”. Parauldizacion de materiales a escala
industrial el comportamiento anisotropico pueda,ciertos casos, ser beneficioso y en
otros no. Es por lo tanto importante conocer y pollegar a controlar dicho
comportamiento anisotropico que reconoce en lautaxtristalogréafica una causa
preponderante.

El tubo extrudado cuenta con textura cristalogeatjue se ve reforzada por el proceso
de laminado (o trefilado) en donde la mayoria depolos basales de los graneZr
estan orientados préximo a la direccidén transverssl decir, cuentan con textura
transversal.

Los tubos de presion estan caracterizados potdaoekentacion preferencial de su eje
basalc en la direccion transversal generado por el gde extrusion.

La deformacion que sufre por el trabajado en frébed reforzar esta orientacion
preferencial.

13



Para evaluar el texturado del tubo luego del tealmajmecanico se realiza la

determinacién de los factores de textura cristalifectores de Kearns [19].

Tubo de Presion Tipo CANDU de Fabricacion Nacional.
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CAPITULO 2

HIDROGENO EN LA ALEACION Zr-2,5 Nb

2.1.Ingreso de H en los Tubos de Presion
Durante la operacién dentro del reactor se prodaneereaccion de corrosidaguacion
2.1) entre el Zr y el refrigerante (agua pesada) rdibéo deuterio. Parte del deuterio
liberado ingresa en la matriz de la aleacion em#&atomica como soluto intersticial,

incrementando con el tiempo en servicio el contediel deuterio.

Ecuacion 2.1 Zr + 2D, O-ZrO, + 2D,

Mediciones de cromatografia del tubo de presidasadé entrar en operacidon muestran

concentraciones de entre 6 y 14 ppm.

2.2.Diagrama de Fases Zr-H / Hidruros
El diagrama de fases del sistema Zr—H, que se maugstia Figura 5 [20], presenta dos

fases alotropicas de Z&-¢r y fp-Zr) descriptas en €apitulo 1 y tres fases hidrur@(

eyy).
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Figura 5. Diagrama de fases Zr-H [20].
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El hidruro 6 es una estructura cubica centrada en las caras ¢(f@e un rango de
composicidon entre 56,7 — 66 %at. de H. Duranteréaipitacion de los hidruros se
produce un cambio de volumen (expansion) en laimatrZr de aproximadamente
17% [21]. La fase hidrure es una estructura tetragonal centrada en las (fatague
existe para concentraciones mayores a 63 %at. de Fase hidrurg, es también una
estructura fct y su composicion atémica es de apratamente 50 % at. de H. En la
tabla 3 se muestran algunas caracteristicaslogséficas del circonio y sus hidruros.

Tabla 3. Caracteristicas cristalogréaficas del cil@y sus hidruros

Fase Estructura | Composicion | Simbolo | Grupo Parametro de | Parametro de
% at. H de Espacial red (nm) red (nm)
a C
Pearson

a-Zr hcp 0 hP2 P63/mmc | 0,32316 0,51475
p-Zr bcc 0 Ci2 Im3m 0,3588 -
B-Nb [22] | bcc 0 Ci2 Im3m 0,3303 -
w-Zr hcp 0 hP3 P6/mmm | 0,5039 0,3136
) fcc 63 cF12 Fm3m 0,47783 -
€ fct 65,5 tP12 [4/mmm | 0,49689 0,4497
® hcp 49 hP6 P6/mmm | 0,5034 0,3124
y fct 50 tP8 P42/n 0,4592 0,4970

En los tubos de presion CANDU, debido a la texweatubo y al plano de habito

cercano a{10-17} de los hidruros, se esperarian mayoritariamenteutos radiales.

Sin embargo, debido a las tensiones residualegudel trefilado o laminado, y en
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ausencia de tensiones externas, precipitan hidairosnferenciales en granas cuyo

eje ¢ es proximo a la direccién tangencial del tf{gvano en tensién).

Durante la operacion normal del tubo de presiéh@(~Z / 10 MPa), y debido al bajo
pick up(captura) de deuterio de la aleacion Zr-2,5Nlleeiterio estd mayoritariamente
disuelto en la matriz.

Durante un proceso de enfriamiento (ej: paradanmortenimiento) precipitan hidruros
nuevamente. Aunque, debido a las tensiones resglliaégo de la fabricacion de los
tubos, los hidruros circunferenciales son los gereeh condiciones mas favorables para
precipitar [22], la existencia 0 generacion de defe en la pared interna del tubo vy
tensiones circunferenciales (como la tensiboofd, debida a la presion interna de los
tubos) pueden propiciar la precipitacion de hidsuradiales, siempre y cuando se
supere una tension critica [23]. Esta tensionceritlebe ser superior a la tension de
compresion que presentan los granos con eje ctad@nproximo a la direccion
tangencial (Figura 6).

Los hidruros radiales son potencialmente peligrgmoa el avance de una fisura en el
plano tangencial normal, ya que presentan un cadengaja resistencia mecéanica ante

el avance de una fisura.

Figura 6. Orientacion posible de hidrurésn un tubo de presion de Zr-2,5Nb.

2.3.Solubilidad de H en Aleaciones de Zr

Se ha demostrado experimentalmente que la solabilig hidrogeno en las aleaciones
de circonio presenta diferente comportamiento éhasis), dependiendo del ciclo

térmico, ya sea por calentamiento o enfriamieneodé&omina TSSD, a Bolubilidad
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Solida Terminal de H obtenida por calentamientasobicion del hidrégeno; y TSSP a
la Solubilidad Sdélida Terminal de H obtenida pofrieamiento o Precipitacion (Figura
7).
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Figura 7. Curvas de Temperatura Terminal de Solubilidad adqd].

El cambio de volumen que ocurre con la precipitacie un hidruro genera

deformaciones elasto-plasticas en la matriz deogioc La componente plastica es la
responsable de la histéresis que se verifica eculams de solubilidad, debido a que es
un efecto que no se recupera [25].

Un estudio tedrico [26] sobre la solubilidad solitaminal, tiene en cuenta tres
condiciones: nucleacion y crecimiento (durante mfri@miento o precipitacion) y

disolucién (durante el calentamiento).

2.4.Difusiéon de H en Aleaciones de Zr-2,5Nb

En Zr, los atomos de H difunden como intersticiateadiendo a segregarse hacia la
superficie y las interfaces (bordes de grano, diswy otros defectos), con una alta
anisotropia [27].

En el caso de la aleacion Zr-2,5Nb, el coeficiatgedifusion de H en la fageZr es
mucho mayor (de 1 a 2 6rdenes de magnitud) que émséa-Zr [28]. Este hecho se
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corresponde con que la movilidad de H en una dstaudcc f-Zr) es mayor que en
una hcp ¢-Zr).

La fasep-Zr retenida de los tubos de presidon es originatemema lamina continua
actuando como un camino rapido para la difusiorHdeCuando esta fase, que es
metaestable (Ver Capitulo,lgvoluciona hacia la fase estalfld\b, se interrumpe la
continuidad de las laminas y por consiguiente %inos rapidos de difusion de H,
disminuyendo el coeficiente de difusién de H toila aleacion [28].

Como se describira mas detalladamente en el Ca#iua difusion del hidrogeno en la
matriz de Zr, es un elemento fundamental para lareccia de la Fisuracion Diferida
por Hidrégeno (FDH). Usualmente los gradientes agtéan como fuerzas impulsoras
para la FDH son los de tensiones y los de temparatu
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CAPITULO 3
FISURACION DIFERIDA POR HIDROGENO

3.1. Aspectos Generales

La Fisuracion Diferida por Hidrogeno (FDH) es uncar@smo de fractura dilatado en
el tiempo, que opera en materiales formadoresdteras, como es el caso del circonio
y sus aleaciones. Consiste en la precipitacionidieidos inducidos por un gradiente de
tensiones, la posterior rotura de dichos hidrurtasngpeticion de este proceso en pasos
generando el avance de una fisura en el mateded due el fenomeno de FDH opere,
deben satisfacerse ciertas condiciones de tempar&tasion, contenido de hidrégeno y
microestructura. [29]

El mecanismo de FDH progresa mediante etapas ynegndémeno modelado por
distintos autores. El mas aceptado de estos modefdica que como primer fenomeno
se establece un flujo de hidrégeno inducido pognaiente de tensiones, el hidrogeno
que difunde puede estar en solucion en el volureémédterial, o bien puede resultar de
la disolucién de hidruros ya precipitados por sgofable termodinamicamente.
Cuando el hidrégeno, que difundié hasta la vecindedmaximo del gradiente de
tensiones, alcanza la Solubilidad Solida TermiB&T) se precipita formando hidruros
en forma de placas con su normal paralela a ldéengn el caso de los tubos de
presion, se precipitan hidruros radiales, cuya abres paralela a la componente
circunferencial de la tensiohdop.

Los hidruros precipitados crecen hasta alcanzardimension critica y fracturarse,
haciendo avanzar asi la fisura por el materiale Eessdémeno se repite permitiendo el

avance en pasos discreto de la fisura [24].

3.2.Mecanismo FDH

La precipitacion y disolucion del hidrégeno en aleaes de circonio son cuestiones a
tener en cuenta debido a que rigen las concentregide hidrégeno en juego cuando se
presenta la Fisuracion Diferida por Hidrogeno.

Las curvas TSSD y TSSP indican concentraciondiasien solucion sdlida del
hidrogeno en aleaciones de circonio y son cunaasttas experimentalmente. (Capitulo
2).
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El rango de temperatura que se expone en estgotrakala entre 250°C y 300°C, en

base a estos valores las curvas muestran condengacen solucion solida de

hidrégeno entre 40 y 80 wppm-H [24].

La importancia de esto radica en el hecho de la$eine propuestos para la descripcion
del fendbmeno Fisuracion Diferida por Hidrogeno (BOBO], estos modelos aun se

encuentran en una etapa de discusion y tratanatdaabel mecanismo de precipitacion
de hidrégeno en la zona de tension localizada.

No es intencion de esta tesis abordar los mismus @ile solo seran enunciados de
manera cualitativa generando un marco conceptuallpanterpretacion del mecanismo

FDH.

Los modelos actualmente aceptados para la desarigei fenbmeno son dos:

» DFM (Diffusion First Model) Modelo de la primerafasion.
* PFM (Precipitate First Model) Modelo del primer gipgtado.

El primer modelo (DFM) propone que la tension gadarpor la aplicacion de la carga
induce una difusion de hidrogeno desde diferentegos del volumen del material
hacia la zona tensionada generando un incremenio amcentracion de hidrogeno en
solucidn soélida hasta alcanzar un valor criticoddocomienza la precipitacion.

El segundo modelo (PFM), en cambio, propone guerigion aplicada en la entalla
induce la precipitacion del hidrogeno. Esta preagidn ocasiona un descenso de la
concentracion en solucién solida de hidrogeno y eomsiguiente se origina un
gradiente de concentracion entre los diferentesogudiel volumen de la probeta y la
zona tensionada. El gradiente de concentraciércendna difusién de hidrégeno hacia
la zona de la entalla repitiendo el mecanismo.

Estos modelos son la base de la descripcidon tenaotca que luego se emplea para

describir en detalle el fendbmeno.

3.3. Efecto de la Tension Aplicada
3.3.1. Factor de intensificacion de tensiones K
Una carga externa que actua sobre la punta dasura §ienera un campo de tensiones
gue se puede dividir en cuatro regiones: zona oleepo, anillo plastico, zona plastica y
zona lineal elastica [30].
La mecanica de fractura permite establecer lasicones para las cuales una fisura se

propaga analizando las condiciones de tensionessdam la punta de este defecto del

21



material. Cualquier movimiento relativo de las stipes de una fisura puede obtenerse
como una combinacién de tres movimientos basiao®dos de apertura, denominados

Modo I, Modo Il o Modo llI, tal como se muestralarfigura 8.

Figura 8. Combinacion de tres movimientos basicos o modapdetura

Debido a la tension circunferencial dentro del tabmodo de apertura de algun defecto
en la pared interna sera del tipo I. Ademas, ®lanalisis se considera la hipotesis de
comportamiento lineal eléstico y plasticidad redaciexiste un parametro que gobierna
el estado de tensiones en la punta de la fisudactldr de intensidad de tensiones K
Cualquiera sean las condiciones de geometria, gailgagitud de fisura, este valor

puede ser calculado (figura 9) [30].

M " 412xMx VX3 —X3
1= 3
B x D2
o l i
2 ' x=1_2
4 _4_4
o | B

Figura 9. Esquema de montaje de la probeta con sus corresptegldimensiones y expresion deeld
funcion de estas dimensiones y el mome\Tﬁtaplicado en su extremo libre.
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La carga generadora del momento se mide en graerossp utiliza la unidad newton

para el célculo del momento, las dimensiones derd¢deta asi como también la
longitud de la prefisura se miden en metros danddad de newton por metro para el
momento. En base a las unidades definidas parawsalale las variables la unidad
resultante de Kes pascales sobre raiz cuadrada de metro.

Entre los parametros a analizar en esta tesisesgeespecialmente la medicion del
factor Ky, el cual es el factor de intensidad de tensionefoKde se produce el arresto

de una fisura que se propaga asistida por hid(&iosl).

3.4.Longitud Critica de Hidruros

En el punto donde se alcance la maxima tensionwgawdara el hidrégeno y precipitara
el hidruro. Luego, el hidrégeno que difunda haeaagplnta de la fisura permitira el
crecimiento del hidruro en largo y espesbe esta manera queda formada una
estructura compuesta, con una parte duetdr) y una parte fragil (hidruré). Cuando

el hidruro alcance una longitud critica, la tensaplicada habra alcanzado un valor
suficiente para fracturar al hidruro presente. ldistamente después de la fractura, la
fisura es detenida en una zona dueidr, a partir de donde se repite todo el proceso
anterior. Sobre el plano de fractura se observeaa$ perpendiculares a la direccion de
avance de la fisura, denominadas estrias, quespomden a las zonas ductiles donde se
detiene la propagacion [31, 32, 33].

La longitud de los hidruros fracturados depende laldemperatura y del factor
intensidad de tensiones a los que hayan sido fasjade ha encontrado
experimentalmente que la longitud se incrementaa@damperatura y disminuye con el
aumento del factor de intensidad de tensiones [31].
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CAPITULO 4
METODOLOGIA Y TECNICAS DE ANALISIS

En este capitulo se expone el procedimiento deapsen de las probetas, disefio y
montaje del equipo experimental asi como las caotis de ensayo y demas técnicas

de analisis utilizadas para la caracterizaciéradetobetas.

4.1.Probetas
Los ensayos de FDH se realizaron en probetas deadas tantiléver bearhde tubos

de presion de forma y dimensiones mostradas egueafl10 [34].

Direcciones
NE:MNormal Radial  NT: Normal Transversal NA :Mormal Asal

Figura 10. Detalle de las dimensiones de la probeta en mitoaet

En la zona central interna de la probeta se ganmedntalla mediante un torno fresado,

la cual actia en primera instancia como un acuroujagintual de tensiones.
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4.1.1. Prefisuracion
Dado que la entalla no es una punta aguda se gemar@refisura en la base de la
misma, en primera instancia utilizando una maqdmadraccion servo hidraulica MTS
810 perteneciente al Grupo Fisica de Metales detr€&tdémico Bariloche mediante
fatiga mecanica, y luego se disefié un dispositara pal fin.
Por medio de la prefisura se trata localizar lo iméxposible el campo de tensiones

generado (Figura 11).

Figura 11. Detalle de la fisura en la base de la entallagbnadptica en
campo oscurdR y T: direcciones radial y transversal respectivamente.

Con el objetivo de generar la prefisura se disgf@mnstruyo un equipo capaz de
someter a fatiga mecanica mediante sucesivas fflegida probeta localizando el
esfuerzo en la entalla. El dispositivo consisteliea mordaza que sujeta gol@beta de
uno de sus extremos, un punto de apoyo en la zemsat de la misma y un brazo
solidario en el otro extremo vinculado a una lajpstada a un motor giratorio (Figura
12).
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Figura 12. Equipo de prefisura.

Las flexiones aplicadas a la probeta se encuedt@ratio del limite elastico del material
el cudl fue medido para el disefio de la leva.

Las sucesivas flexiones generan una fatiga mecé#micaal lleva a la formacién de la
prefisura en la base de la entalla de longitud hy#mea en el volumen de la probeta

(Figura 13).

Figura 13. Superficie de fractura de
una probeta con prefisura en la base
de la entalla.

Se identifican claramente tres tipos
de superficie: entalla, prefisura,
fractura ddctil.R y A: direcciones
radial y axial respectivamente.

Superficie .de ;
fractora dactil

Una vez que se cuenta con la probeta prefisuraftactara y se estudia épticamente la

superficie de fractura que corresponde al plantstrersal normal.
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La superficie presenta tres regiones, la primeraltés es la zona de la entalla, la
segunda es la superficie generada a partir deefspracion y por dltimo tenemos una
superficie de fractura ductil.

Se puede observar que la superficie de prefisigsepta un crecimiento homogéneo
sobre un mismo plano indicando que la fisura seergebajo condiciones minimas de

plasticidad y 6ptima para actuar de acumuladoedsi@n puntual.

4.1.2. Carga de Hidrogeno

Para lograr condiciones, en ensayos en laboratdoiode se presente el fenémeno de
fisuracion diferida por hidrogeno, es necesaridizaa una carga de hidrogeno al
material que incremente la baja concentracion ahidie los tubos después de la
fabricacion €10 ppm).

La concentracién de hidrégeno en la probeta esafmedtal para la ocurrencia del
fendmeno de Fisuracion Diferida por Hidrogeno.

La tension aplicada en la zona de la entalla gemena incremento de hidrégeno que
alcanzando la solubilidad sdlida terminal de laeilén se precipita en hidruro (modelo
DFM). Para que esto suceda la concentracion dédedo en volumen de la probeta
tiene que superar valores que permitan proveea @antidad de hidrogeno necesario
para que esto ocurra.

Al estar fijados los regimenes térmicos del ensayebido a la histéresis entre las
curvas de precipitacién y disolucion podemos emaombs en la situacion de que la
concentracion volumétrica de hidrégeno en la plset mantenga en solucion solida
aun cuando hayamos descendido la temperatura laagtda para el ensayo (250°C),
es decir, que nos encontremos por encima de la @B&D.

Al encontrarnos en la situacion en la que todoidldgeno se encuentra en solucion
sélida puede ocurrir que la tensién que se aplick punta de la fisura sea insuficiente
para generar una difusion de hidrégeno que alcaoneentraciones que permitan la
precipitacion de hidruros en la punta de la fimuigando asi la propagacion por FDH.
Una situacion ideal es encontrarnos en un puntmdeentracion y temperatura que nos
ubique en un punto entre las dos curvas TSSD y TSSP

El otro caso extremo seria estar por debajo dereacTSSP donde todo el hidrogeno
estaria precipitado.

Mediciones de contenido de hidrégeno por el métteloromatografia, en los tubos de
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partida, muestran valores de concentracién qudaosentre 6 y 14 wppm-H, por lo
cual esta concentracion debe ser incrementada ntedalguna de las técnicas
habitualmente utilizadas para tal fin hasta alcammacontenido minimo de 60 a 100
wppm-H para la temperatura de ensayo [35].

Los métodos mas comunes de hidruracién son catgdica y carga gaseosa. En este
trabajo se utilizaron ambos métodos eligiéndoséeposmente el de carga gaseosa por
ser una técnica que permite generar la carga deddedo necesaria, ademéas de
homogenizacién en la misma etapa a diferencia d¢bao de carga catddica, el cual
genera un deposito superficial que luego debeiferdido por un tratamiento térmico
adecuado. Otra de las ventajas que ofrece la gagmosa es el de generar la carga en

mas de una probeta a la vez.

4.1.2.1. Método de carga catédica

El sistema de carga catddica es descripto endaafit4.

La probeta (catodo) se sumerge en una solucionddilde é&cido sulfurico de
concentracion 0,05M, cerrandose el circuito codmmdo de platino. Ambos electrodos
se conectan a una fuente de corriente, mientraslieion diluida se mantiene a una

temperatura constante de’80

CELDA ELECTROLITICA

. i b
! |
| caTopo W

CARGA CATODICA |

CONTROL DE
S TEMPERATURA

Figura 14. Sistema experimental de hidruracién mediante téaécCarga Catodica.
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La incorporacién de hidrégeno a la probeta es imdie la intensidad de corriente, de

la relacion area/volumen de la probeta y del tiempaarga, esto produce una delgada
capa de hidruro de algunas decenas de micrones lsofuperficie de la probeta.

Con el objetivo de revelar y poder medir el espesbrdepdsito de hidruros sobre una

de las superficies de la muestra, en este casgpkrficie radial normal, se preparé la

superficie mediante sucesivos pulidos mecanicos papel abrasivo de carburo de

silicio con granulometria 400, 600, 1200, 2400 yakyunos casos con un terminado con
pasta diamantada de ¥2 um de tamafo de grano.

Por ultimo para un contraste y revelado de la adiidruro se realizé un ataque

guimico con una solucién de &cido lactico (45% etumen), acido nitrico (50 en

volumen) y &cido fluorhidrico (5% en volumen) (Figu5).

Figura 15. Superficie axial normal. Se observa un deposéohidiruros de
aproximadamente 60 um.

El espesor de la capa de hidruro depende de losegatle corriente y tiempo que dura
el proceso.

Luego de la carga catddica la probeta es sometithat@tamiento térmico en un horno
en vacio de manera de difundir dentro del volumlehidrégeno incorporando las
concentraciones buscadas mediante temperaturasiddsteen base a las curvas de
equilibrio TSSD y TSSP (figura 16) [24].

Los tiempos de carga en cada probeta fueron varidadl2- 24 horas y densidades de
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corriente de entre 0,7-0,8 mA/mnobteniéndose depésitos de hidruros de distintos

espesores.

Figura 16. Homogenizacién de hidruros luego del tratamientmio a 400°C.

4.1.2.2. Meétodo de carga gaseosa

La carga gaseosa se realizd en un equipo montadotgafin, dicho equipo esta
formado por una cadmara de cuarzo, donde se colasamuestras, conectada a un
sistema de vacio y a una fuente de hidrogenoabeara de cuarzo se encuentra dentro
de un horno tubular eléctrico permitiendo de estneara generar las condiciones
térmicas.

El sistema de vacio esta formado por dos bombasmatanica y otra bomba de alto
vacio turbo molecular. Se realizaron sucesivasgsuopn hidrogeno, luego de esto se
cerré la camara al sistema de bombas y se genmaasabrepresion de hidrégeno de 1
atm.

La fuente de hidrégeno fue un tubo de gas (Air IdguUN95) de pureza mayor o igual a
99,998 %. La temperatura dentro de la cAmara s miediante una termocupla tipo K
(cromel (aleacion Ni-Cr) / alumel (aleacion de NYAFigura 17.
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FUENTE DE [

TERMOCLPLA

Figura 17.Dispositivo de carga gaseosa de hidrogeno. Seidesctos componentes y un detalle
de la entrada a la camara de carga.

Las cargas de hidrogeno fueron realizadas en sexxide tubo (probeta) de Zr-2,5Nb
de aproximadamente 80x4x3 mm. La preparaciéon ddemah antes de la carga
consistié en un pulido mecéanico (hasta papel deogt200) de la superficie radial axial
eliminando cualquier tipo de residuo en la superfigue pueda evitar una correcta
adsorcion y posterior absorcion de hidrogeno.

Las probetas son introducidas en la camara de @usezconecta al sistema de vacio y
fuente de hidrégeno. Posteriormente se realizaesstas purgas con hidrégeno en la
camara y finalmente se incrementa la temperatustal#00°C de manera de generar
una difusion de hidrogeno acorde a las concenttasidbuscadas, el tiempo del
tratamiento fue de 5 a 12 horas.

La temperatura maxima alcanzada y los tiemposra@imiento son factores que deben

considerarse por su importancia respecto de letraacion de la fasZr [37].
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4.2.Equipo de Ensayo y montaje

El ensayo tantiléver bearhes un ensayo de viga en voladizo, el equipo st&sie una
mordaza fija que sujeta uno de los extremos dedbgba ademas de estar vinculado a
una guia acustica que registra eventos que suckdante el ensayo, el otro extremo de
la probeta se encuentra soportado por un brazaldeqa mediante el cual se aplica el
esfuerzo de tension. Este esfuerzo se aplica mtedian motor solidario al brazo de
palanca mediante sistema tornillo-rosca, el estuapticado es controlado a través de

una celda de carga (Figura 18).

Sensor
Acnstico

%

—

Sistema de Control

Figura 18. Sstema Experimentalantilever BeamSe observa un detalle de la zona liberada deolzepa
luego de ser montada para el ensayo.

Al montar la probeta se deja liberada la zona ekdivnde se encuentra la entalla con
3mm de cada lado. El sistema descripto se encudettto de un horno eléctrico

tubular con temperatura controlada mediantes rangrasicas programadas para el
ensayo (Figura 18).

A partir de una carga inicial que determina la pggzion inicial de la fisura, el método
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consiste en ir disminuyendo la carga y controlgooloemisién acustica el avance de la
misma. El valor de Kal cual la fisura se detiene es por definicign. il valor de Ky

del material, segun especificacion [40], debe seyanque 7 MPa/ff obtenidos en un
ensayo a Temperatura de 250°C. Este valor es meigad independiente del contenido
de hidrégeno del material, aunque se toma comoergf@ un contenido de 80 wppm-H
para este tipo de ensayos.

Tanto las sefiales de temperatura como las acustidascarga fueron registradas y
almacenadas digitalmente para el control durare@sdyo y posterior procesamiento.

El sistema experimental aca expuesto es resuldaimherosas versiones anteriores las
cuales permitieron, en base a los resultados qubteaian, ir perfilando este disefio
final que se muestra en este trabajo de tesis.

Como ejemplo de resultados del desarrollo del equgedemos mencionar la
observacion de reorientacion de hidruros debid® terision acumulada en la punta de

la prefisura generada en la base de la entalla gbeta (figura 19) [39].

Figura 19. Reorientaciéon de hidruros.

Otro resultado importante obtenido en ensayos @seVile la observacién de la
propagacion a través de los hidruros como tamhidardcipitacién de estos en la punta
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de la fisura.

En la figura 20 se puede observar como la fisurasegtida por hidruros precipitados
radialmente.

HV mag O | WD ——— 100 pm
25.00 kV| 1000 x |16.5 mm Inspect S

Figura 20. Detalle por Microscopia Electrénica de BarriddB®) en la zona
de la punta de la fisul

4.3.Ciclo Térmico

En todos los ensayos se utilizo la misma rampaitérrfa cual consiste en un
calentamiento desde la temperatura ambiente deleta a una velocidad de 10°C/min
hasta la temperatura maxima, que debe ser sumetitemperatura de disolucion de
los hidruros (TSSD), para la concentracion dedgeno presente en las muestras. Una
vez alcanzada la temperatura maxima se mantuvantguf®20 minutos y luego se
enfrio hasta la temperatura de ensayo a 1°C/min

Luego de una hora de alcanzada la temperaturasag@rse aplico la carga a través del
brazo de palanca. Se mantuvo la carga hasta eépragistro de emisién acustica que

indica la propagacion de la fisura, a partir de @sinto se descendié paulatinamente la
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carga controlando el arresto de la misma.

Una vez que la fisura se arrestd se detiene elersg@agando el horno y forzando el
enfriamiento de manera de retener la orientacidtosliéhidruros a la temperatura de
ensayo.

El ciclo de temperatura se programd en un contoojadue permite mantener la

temperatura deseada con un error de 2°C.

4 .4.Sistema de Emision Acustica

Se utilizaron dos sensores de banda ancha tipogdézricos en un rango de 100 -1000
kHz (PAC WD) acoplados con grasa de vacio. Uno afe densores denominado
principal se ubico sobre la guia acustica que daneen la probeta y el otro sensor
denominado guarda se coloco en la estructura d&tpina para utilizarlo como filtro
de ruidos externos al experimento.

La colecta de la sefal queda registrada y almaeemsd una PC la cual tiene
incorporada una placa de procesamiento de la safida por los sensores.

4.4.1. Guia Acustica
Para la eleccion de la guia acuUstica se practicaumoasivas pruebas sobre probables
guias de distintos materiales, geometrias y lodgguDichas pruebas consistieron en
perturbaciones de rango de frecuencias similatas emitidas por fracturas de hidruros
[40] sobre las guias a una distancia entre sensor yocg@atperturbacion de 430 mm,
generando curvas para cada una de ellas, las gteripanente, se utilizaron para su
eleccion.
En la medicion solo fue necesario utilizar solo dedos sensores.
Sobre cada guia se genero un total de treintarpadiones distribuidas en un intervalo
de tiempo aproximado de 120 segundos graficandaierero de cuentas adquiridas por
perturbacion, de esta manera la guia que mejonges® tuvo es la que mas cuenta

acumulaba por perturbacion.
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4.4.2. Caracteristicas geométricas de las guias acusticas
» Guia: Al

Geometria: cilindrica de longitud 48 cm y diametty® cm. Cilindro hueco.
Material: acero inoxidable.

» Guia: A2
Geometria: cilindrica de longitud 48 cm y diameity® cm. Cilindro macizo.
Material: acero inoxidable.

» Guia: A3
Geometria: cilindrica de longitud 48 cm y diaméty®d cm. Cilindro macizo.
Material: acero inoxidable.

» Guia: A4
Geometria: cilindrica de longitud 120 cm y diamé&ram. Cilindro hueco.
Material: acero inoxidable.

» Guia: A5
Brazo de palanca actual.

4.4.3. Experimental
Sobre la guia Al se efectuaron dos mediciones debiglie en la primera medicion el
soporte del sensor presentaba un hueco en su gartel no permitiendo esto un
acople optimo, en la segunda medicidon se subsaroireonveniente. El grafico se

denomina Al-2.

En el caso de la guia A4 también se efectuaromumiciones, una de ellas se hizo
manteniendo la guia sujeta mediante una mordazalioae{guia A4) y la segunda

aislando acusticamente mediante una mordaza derangylia A4-2).

Como ultimo gréfico se exponen una medicion efeldusobre el brazo de palanca
montado hasta el momento sobre la estructuracalediléver beamse realizdé esta
prueba para ver si podria tener un buen comportdmiacustico y asi evitar su
reemplazo por otra pieza que cumpla bien los des,raplicar tension y ser una buena

guia acustica.
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A continuacion se exponen los graficos obtenidobas® a las mediciones efectuadas a

cada guia.
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Figura 21. Registro de sefial acUstica en cada uno de lostipagale guia acustica.

El mejor comportamiento acustico fue observadoaeguia A4-2, un tubo cilindrico

hueco de 30 mm de diametro de acero inoxidableedgo su longitud a 430 mm y en
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uno de sus extremos se soldo una de las mordagasel otro extremo se soldé una

plataforma que sirve de apoyo al sensor principal.

4.5. Andlisis y caracterizacion de las muestras

Durante la preparacion de las probetas se reatizéeguimiento de su microestructura
de manera de tener un registro tanto del tamafiouade de la prefisura como del
correcto ingreso de hidrégeno en el volumen deérradt

Luego de ensayadas las probetas se debe inspeceidamario final de la fisura luego
de la propagaciéon asi como también la superficifat#ura dato fundamental para la
medicion de KIH.

A continuacion se hara una breve descripcion deptegipales caracteristicas de las

técnicas experimentales empleadas para el argitgs descripto.

4.5.1. Microscopia 6ptica

Antes y después del ensayo se tomaron registrogrédicos por microscopia optica y
por MEB (Microscopia Electronica de Barrido) destgerficie axial normal de la zona
de la entalla lograndose observar la distribucidmdgénea de los hidruros, la forma de
la prefisura, su propagacion después del ensagoeptientacion de los hidruros.

La superficie fue preparada metalograficamente lgacaracterizacion y morfologia de
los hidruros y de la prefisura. Para el reveladdodehidruros se realizd un ataque
qguimico, luego de un pulido mecéanico hasta papegrdeo 2400, con una solucion de
acido lactico (45% en volumen), acido nitrico (50velumen) y acido fluorhidrico (5%
en volumen).

Las superficies de fractura de las probetas, asiertanualmente luego del ensayo, se
observaron al microscopio/lupa y por MEB.

Para una correcta medicion de la longitud finapd®agacion de fisura la medicién de
realiza sobre la superficie de fractura utilizardlonétodo de los nueve puntos [41],
ademas este dato sirve para la estimacion de lacidal de propagacion. Otra
caracteristica relevante del fendmeno FDH son #das que se forman sobre la
superficie de fractura durante el avance de laggagidon que corresponden a zonas
ductiles donde se detiene la propagacion y puedaletectada por las técnicas de

microscopia [42] (Figura 22).
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Figura 22. Estrias sobre una
superficie de fractura,
perpendiculares al avance de la
fisura.

4.5.2. Microscopia Electronica de Barrido (MEB)

El microscopio electronico de barrido (MEB) permdevisualizacion de las superficies
de las muestras con una magnificacion de hasta0%0@u funcionamiento se basa en
la generacion de sefales desde la superficie adalial ser barrida por un haz de
electrones de alta energia (10-50Kev). Estas sefidebidamente detectadas,
amplificadas y procesadas modulan la intensidadhaelde un tubo de rayos catédicos.
La sefal detectada corresponde a los electronesdaeios emitidos por la superficie
de la muestra. La variacion de intensidad sobredatalla da una imagen de la
topografia de la superficie analizada. Permitegraa profundidad de foco.

En el presente trabajo las probetas fueron obsasvew un microscopio electronico de
barrido (MEB) FEI INSPECT S50. Este equipo se entraeen el Laboratorio de
Materiales Fabricacién de Aleaciones Especiale€datro Atdmico Ezeiza.

Se observaron las superficies axiales normalesasysuperficies de fractura de las

probetas ensayadas.

4.5.3. Mediciones de Hidrogeno por Cromatografia Gaseosa

Las mediciones del contenido de hidrégeno inicial lds muestras utilizadas se
realizaron en un equipo cromatogréfico LECO RH 4. Este equipo se encuentra
en el Laboratorio de Materiales Fabricacion de éim@es Especiales del Centro

Atémico Ezeiza. Este equipo funde la muestra ylizmdos gases liberados. El
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analizador determina el contenido de hidrégeno eastnas inorganicas que requieren
altas temperaturas de fusion de la muestra, de madolos gases contenidos en su
interior sean liberados y arrastrados por un gasecggas de arrastre: argdn), que
posteriormente es analizado.

Luego de ser pesada, la muestra es colocada eonupadimento situado sobre un
crisol de grafito en un horno de electrodos. Artescomenzar con las mediciones se
realiza un corto ciclo de purgas donde una coei@héctrica pasa a través del crisol
calentandolo hasta temperaturas cercanas a lo8Q0®@entras el gas de arrastre fluye
sobre él para eliminar los gases contaminantea fidrcrisol.

La muestra se funde y los gases liberados se nmezafael argon. El oxigeno reacciona
con el grafito del crisol formando CO; también paiedenerarse algo de €O
dependiendo de la muestra y de la temperaturaridel.cCualquier material indeseable
es removido cuando el gas pasa a traves de umadeefiltros. El gas de argén pasa a
través de cobre caliente para eliminar el oxigeponfiltros de anhidrona para remover
el CO, y H,O presentes. La mezcla de gases restantes paseéa die virutas de vidrio
para remover cualquier particula de carbén o nptdente. Finalmente, la mezcla de
gases atraviesa por un tamiz molecular donde Isssghivianos (como el hidrégeno)
pasan rapidamente quedando mas retrasados gasesyde peso molecular como el
nitrdgeno. Luego de que le hidrégeno es separadta ewlumna cromatografica y
detectado en una celda de conductividad térmica puente de Wheastone), los
resultados son inmediatamente indicados en la @nta

El error en las mediciones es de alrededor 3 ppia @ancentraciones menores a 100

ppm como en este caso.

4.5.4. Calorimetria Diferencial de Barrido
La calorimetria diferencial de barrido es una téendinamica, no destructiva, de
analisis térmico. Se basa en la medicion diferénebflujo de calor entre una muestra,
la que se quiere analizar y un patrén, siguienddoaamla misma curva de
calentamiento/enfriamiento.
Esta técnica se puede utilizar para la determinad® temperaturas y entalpias de
cambios de fases, fusion, recristalizacion, tramsés vitreas y oxidacién en materiales,
entre las aplicaciones mas comunes. En este trabdp utilizd para la determinacion
de las temperaturas de disolucion y precipitaciérhidruros en materiales de tubo de
presion Zr-2,5Nb.
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Para la determinacion de la temperatura de tramsi@ion de las curvas de calorimetria,
disolucién o precipitacion de los hidruros, existéferentes criterios. Entre los mas
difundidos y aceptados estan la determinacién dergeratura en la posicién del
maximo/minimo (dependiendo si corresponde a digmiuc precipitacion) de la curva

de calorimetria; y la temperatura correspondienéenadxima pendiente de la curva o la
maxima derivada [45].

Las mediciones calorimétricas se realizaron enquipe diferencial Shimadzu DSC60

con un flujo de 30ml/min de nitrégeno. Los ciclas chlentamiento y enfriamiento se
realizaron at 10°C/min desde 40°C hasta 450°C para medir laasiSSD y TSSP.
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CAPITULO 5

RESULTADOS PRELIMINARES

5.1.Introduccién

Unas de las tareas mas importantes en el desad®l&ste trabajo fue el montaje del
equipo de ensaydCantilever Bearh

Para ello se realizaron multiples ensayos de tgadn a carga constante en probetas
hidruradas de manera de reproducir los fenomersxsigeos en la literatura relativos al
comportamiento del material sometido a este tipoediierzos (reorientacion de
hidruros, propagacion de fisuras, etc.), ademasvdéar 6rdenes de magnitud en lo
que respecta a las variables tanto fisicas commégizas para el disefio y construccion
del equipo y de lograr adquirir experiencia enahportamiento del material como en
la metodologia y las técnicas de analisis.

Uno de los puntos a resaltar fue el logro del damile las técnicas en la incorporacion
de hidrogeno en la probeta. Las primeras pruebasasizgaron mediante el sistema de
carga catodica y consisti6 en mantener constantkedaidad de corriente y variar el
tiempo de exposicion de la probeta a la carga.bSerad que el espesor del depdsito de
hidruros sobre la superficie crecio con el incretdetel tiempo de carga.

A continuacion se exponen en orden cronologicordesltados que fueron marcando el
camino que desemboco en un disefio de equipo adepasal la medicidon del factor de
intensificacion de tensiones; Kcomo también las caracteristicas generales en la
metodologia de preparado de la probeta para seryats mas especificamente el
incremento de concentracion de hidrégeno. Parasespresentan los resultados de seis
probetas a las cuales se les aplicaron difereat@setros de carga de hidrogeno y a las
gue posteriormente se les practicaron las entgllae las sometieron a diferentes
esfuerzos de flexion. Se hicieron controles metdfogps y cromatograficos

intermedios Yy finales para observar la evoluciotedesuracion del material.
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5.2. Primeros ensayos
Como se dijo anteriormente el incremento de comaeidn de hidrégeno en las
probetas se realiz6 mediante la técnica de catgalica, el tiempo de carga vario en

cada probeta en intervalos de tiempo que fuerorrdee 1 a 5 dias y se trato de

. . 2 A
mantener constante la densidad de corriente erregajproximo a l;nmz.

Para la

difusién del hidrégeno en el volumen de la muestdes realiz6é a todas un tratamiento

térmico de 400°C durante 24 horas. (Tabla 4).

Tabla 4. Caracteristicas de los ensayos preliminares

. Tiemoo de Tratamiento Concentracion
Probeta Densidad de p Térmico de hidrégeno Ensayo de
Corriente Carga de 24 hsa (Yowppm) i
i ) 400°C Flexion
(mA/mm?) (Dias)
1 1 3 Si 160 Si
P 1,3 4 Si 88 Si
3 1 3 Si 178 Si
4 1 8 horas Si - Si
5 1 8 horas Si - Si
6 1 1 Si 82 Si

Para llevar un control del hidrogeno a ingresalagprobeta se realiza un seguimiento
del espesor del depdsito de hidruros sobre unasdeuperficies de la misma.

La superficie axial normal fue la elegida pararélsis.

Con el objetivo de revelar y poder medir el espdebdepdsito se prepard la superficie
metalograficamente y para un contraste y revelad@aapa de hidruro se realizdé un
atague quimico con una solucién de acido lacti&4(£€n volumen), acido nitrico (50
en volumen) y acido fluorhidrico (5% en volumen).

Se pudo comprobar que a medida que se incremesitéleaapo de carga, manteniendo
constante la densidad de corriente, el espes@ dapla de hidruro aumentaba. (Figura
23).
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Figura 23. Detalle que indica el crecimiento del espesoladsapa de hidruro en dos probetas
distintas.

En la figura 23 se expone el crecimiento del espdsola capa de hidruros en dos
probetas distintas, la imagen del la izquierdaesponde a la probeta nimero 3 que
estuvo expuesta a carga catodica durante el tnemuscle 3 dias a una densidad de

. A p .
corriente constante der—nf[:n—2 lograndose una capa de espesor promedio de 60aum,

imagen de la derecha corresponde a una probetsecg@metio a un tiempo de carga de
1 dia a la misma densidad de corriente obteniénauseapa de espesor de 35 um.

No se observaron cambios en el espesor debido variacién de la densidad de
corriente.

La concentracion de hidrogeno final de la probetal@pende del espesor del depdsito
de hidruros que solo contribuye a proveer de hieltogen el momento del tratamiento
térmico de difusién debido a que la temperatura gue se realiza este tratamiento fija
la cantidad de hidrégeno a ingresar en la matrizladgrobeta, pero debemos
asegurarnos que este deposito se encuentre pregseatgarantizar la concentracion
final de hidrégeno en la muestra [24].

El siguiente paso fue someter a las probetas eatamntiento térmico de 24 horas a una
temperatura de 400°C de manera de generar unaiaéoly posterior difusion del
hidrégeno. Una vez que se cuenta con la probetarhiih se le practica una entalla en
la zona central interna (Capitulo 4).

Por ultimo se monta la probeta en el equipo, séerde el horno con la respectiva
rampa térmica que en estos primeros ensayos tuxo temperatura de trabajo, es decir
la temperatura en el momento de aplicacion de laacatambién denominado

temperatura de ensayo de 300°C y en otros casti30d€e.
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La carga aplicada flexiona la probeta y generaioeies en la entalla produciendo el

fendmeno buscado.
El equipo para estos primeros ensayos se muesélaesgquema de la figura 24.
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Figura 24. Disefio esquematico del aparato para los ensayb®H.

El equipo consiste en un horno tubular con un otadior de temperatura incorporado
el cual puede generar rampas térmicas acordesay@nPor una de las bocas del horno
se introduce un soporte que contiene en su purdamordaza donde se sujeta la
probeta. En el otro extremo la probeta esta vimzula un brazo de balanza que es
solidario a una celda de carga. El desplazamiegitbrdzo, que indicaria una probable
apertura de la entalla producto el crecimiento aldidura, esta controlado por un
transformador diferencial de variacién linedLVDT, siglas en inglés) el cual es un
transductor utilizado para medir desplazamientogales. Tanto los datos de
desplazamientos como de variacion de temperaturaegpstrados y almacenados en

una PC para su posterior analisis.

5.3. Resultados de los primeros ensayos
Probeta 1
En esta primera probeta se realizo una carga catodé 3 dias y un posterior
tratamiento térmico a 400°C para homogenizacidmdieiros en todo el volumen de la

muestra, mediciones posteriores de concentracidnddégeno arrojan un valor de 160

%wppm. (Figura 25).
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Figura 25. Homogenizacion de hidruros luego del tratamie@tmico.

Luego de esto se le practicé una entalla en la ren&ral interna de la superficie
transversal y fue ensayada a carga constante cdf) imicial de 8 MPa/f* a una
temperatura de 300°C.

Del estudio de superficie luego del ensayo se ghsgma pequeiia fisura en la base de
la entalla producto de la reorientacion de hidremo®sa zona y posterior fractura de los
mismos. Ademas se puede apreciar reorientaciontras sonas pero no se logré la
propagacion de la fisura. Figura 26-a.

Posteriormente al analisis la probeta fue nuevéenemsayada bajo las mismas
condiciones tratando de lograr la propagacion saultados salvo una mayor

reorientacion de hidruros. Figura 26-b.

(a) (b)

Figura 26. Detalle de la zona de la entalla luego del prieresayo (a) y del segundo ensayo (b).
Imagen 6ptica en campo claro.
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Se realiza un tercer ensayo sobre esta probeta lpagrar observar la difusion y
precipitacion de hidrégeno en la punta de la fispeaia esto se elevd la temperatura de
ensayo a 400°C obteniéndose los resultados esge(&ttyjura 27).

La figura 27 muestra un incremento de hidrurosipitaclos en la punta de la fisura,
esto se debié al aumento de la temperatura queragemeincremento en la fuerza
impulsora de la difusion.

Se observan en la figura dos detalles ampliadda dena de punta de fisura, uno de
ellos corresponde a una imagen o6ptica en campo ¢&rajo) y en campo oscuro

(arriba).

Figura 27. Detalle de precipitados de hidruros en la puntadisura

Probeta nimero 2
La segunda probeta estuvo durante 4 dias a cafidicaacon una densidad de corriente

mA

de 1,3 y tuvo un tratamiento térmico de 24 horas a 40@°@esar de que el

mm?2

tiempo de carga y el tratamiento térmico fue simalda probeta anterior la mediciones
de concentracion de hidrégeno arroja un valor mddi88 %wppm, esto posiblemente
de deba a que el depdsito de hidruros sobre larfstipede la muestra resulto
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insuficiente para alcanzar proveer de hidrogena @rbbeta durante el tratamiento
térmico de 400°C [24].
Luego de esto se aplicaron las mismas condicioaésrion que en el ensayo anterior.

Se exhibe reorientacién de hidruros en la zona éatalla. (Figura 28).

Figura 28. Detalle de la reorientacion de hidruros en la zaéa entalla. Imagen 6ptica en campo claro.

Probeta nimero 3

En este caso se hizo un seguimiento mas detalleldoraceso de preparado y analisis
de la probeta antes y después de ser ensayada.
La incorporacién de hidrogeno fue una de las masadhs obteniendo valores de

concentracion de 178 %wppm.
Se realiz6é un estudio superficial evaluando el digpdle hidruro sobre las superficies

transversales luego del ensayo. (Figura 29).
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= = [}eposito de hidruros |5

Figura 29. Microscopia Optica de la superficie axial norhalla probeta. Se observa el depoésito
de hidruros en las dos superficies transversales

Luego del tratamiento térmico de difusién se lecfica una entalla en la zona central
radial normal de la probeta por medio de un toresddo de aproximadamente 0,6 mm
de profundidad.

La probeta fue ensayada mas de una vez a una raomaede 250°C para observar la
morfologia de hidruros a diferentes cargas aplgadaorientacion, el inicio y la
propagacion de fisuras e indicios de deformaciéstjga.

El primer ensayo fue realizado durante un tiempo2déoras con un factor de
intensificacion de tensiones ¥ 14 MPa/nY? inicial.

En zona de la entalla, lugar de méaxima acumuladéntensiones, se observo

reorientacion de hidruros en direccion radial (Bnho fractura tanto de los reorientados

como los originales en direccién transversal (TyFa 30).

Figura 30. Imagen Optica la zona de la entalla de ambas scigsrfaxiales normales. Se observa
reorientacion de hidruros y fisuracién de hidruros

49



Una vez terminado el analisis superficial la prabes ensayada nuevamente bajo las
mismas condiciones salvo que ahora se realizagistn@ de |la temperatura y control de
apertura de la boca de la entalla lo que permgsstrar la propagacién de la fisura. El
control de la apertura se realiz6 mediante LVDTe ga ubica solidario al brazo de
palanca que aplica el momento sobre la probeta.

El mecanismo de medicion con LVDT solo fue usadm@do de prueba en los
primeros ensayos.

Al ser carga constante la que se aplica el valoKdmicial, una vez que la fisura
comenzd a propagarse, el valor dectece hasta fracturar totalmente la probeta. (Rigu
31).
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Figura 31. Desplazamiento del brazo de palanca versus tigig0. Las discontinuidades en la curva
pueden asociarse a los avances de la propagacléarfisiara {zq.).

Se puede observar que la propagacion no sigueinge flecta en direccion radial sino
gue se da en forma escalonada siguiendo un caasuled-transversal.

Es interesante comparar el grafico de desplazamidat brazo de palanca con la
imagen de MEB de la zona de fractura. En la filgtatenemos hacia la derecha el
grafico de desplazamiento del brazo de palancardcoegra) y la evolucién de la
temperatura (curva azul) y hacia la izquierda unagen de MEB de la zona de
fractura.

Las discontinuidades que se observan en la curvdedplazamiento, tres en total,

coinciden con los tres avances sucesivos de lmafisu
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La curva azul referida a la evolucion térmica delag/o indica una temperatura maxima
de 325°C que actua disolviendo los hidruros y lusgaesciende hasta la temperatura
de ensayo de 250°C.

Un estudio superficial mediante microscopia 6psoare la fractura muestra sefales
claras de deformacion plastica debido al elevadorwde K una vez que crece la

propagacion y disminuye el ligamento remanentegedbeta (Figura 32).

Figura 32. Imagen éptica de la superficie de fractura siparado metalografico.

La superficie no cuenta con un preparado metdiogréejando al descubierto tanto la
oxidacién superficial debida a la temperatura dego y defectos superficiales propios
de la fractura (deformacion plastica).

Se puede apreciar la forma de avance de la fisegarido a fracturar la probeta, las
bandas oscuras se deben al bajo relieve capturadel pmicroscopio optico y que
obedecen al material comprimido por la deformagil@stica que acompafia a la punta
de la fisura a medida que penetra en el espesta pmbeta, ya que al disminuir el
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ligamento remanente y mantenerse constante el nionfiestor, la tensién aplicada
aumenta.

Con el objetivo de estudiar en detalle la regiérfrdetura se tomaron imagenes con
Microscopio Electrénico de Barrido (MEB), se trae ver si las fisuras se propagan a

través de los hidruros precipitados en el matdifragura 33)

Figura 33. Detalle de MEB de las zonas de propagacion desafsur

No se distingue con claridad si la propagacionesasistida por estos precipitados ya
gue no se los observa en la punta de las fisurées fdectura, esto puede deberse a que
la capa superficial de oxido dificulta la obseraaci

Lo que se logra ver con claridad es que los hidrgr@sentan gran fragilidad ya que

muchos de ellos se encuentran fracturados (Figtra 3
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Figura 34. Detalle de hidruros fracturados. Imagen MEB.

Luego del registro de MEB la zona fue preparadaalogtaficamente y atacada
guimicamente de manera de revelar los hidruroserylar reorientacién debido a los
gradientes de tension en la zona sin el inconvemiée la capa de 6xido. Se realizo el

registro mediante microscopia Optica. (Figura 35).

Figura 35. Imagen 6ptica en campo claro de la zona de fractur
Se observan hidruros radiales y transversales.
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Los resultados anteriores muestran una falta detdandel sistema experimental
generando un desbalance de la carga que aplicéensi®n en la probeta que no se
ajusta a un modo de apertura tipo | (Ver capitulp €3to se ve reflejado en la
propagacion de la fisura que sigue una trayectenaforma escalonada alternado
direccion radial y transversal.

Se soluciono este problema mediante un alineadbrdeb que aplica la tension en el
mismo plano en donde se encuentra la probeta. Agldmdnejoras desde el punto de
vista mecénico en la forma de las mordazas quéaajasla muestra.

Luego de estas correcciones al equipo se continwano los ensayos.

Probeta 4

A esta probeta se la practica una fisura en la thada entalla de manera de obtener una
mayor tensién en esa zona. La fisura fue generadhamte fatiga mecdanica utilizando
el equipo de prefisura disefiado para tal fin y detxen el capitulo 4.

Se obtuvo una fisura de longitud homogénea enleimen de la probeta. (Figura 36)

Figura 36. Imagen
Optica en campo
oscuro de la zona de
la entalla. Se
observa
homogenizacién de
hidruros, entalla en
direccion radial.
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La rampa de temperatura consisti0 en una temparahéaxima de 300°C que se
mantuvo durante 90 minutos para la disolucion dehidruros, luego se descendid a
una velocidad de 0,5 °C/min hasta la temperaturandayo de 250°C manteniéndose
durante 500 minutos (Figura 37).
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Figura 37.Evolucién de la propagacion de la fisura (curggra) y rampa térmica (curva
azul) de ensayo en funcién del tiempo

Se aplico un factor de intensificacion inicial Kle 8 MPa/m{? obteniéndose una
propagacion lineal en direccion radial de la fisseobservo deformacion plastica en el
recorrido de la fisura debido al incremento deyKeorientacion de hidruros. (Figura
38).

La curva de desplazamiento presenta un punto dexidfi a la hora de iniciado el
ensayo, se puede atribuir el crecimiento de laacantes de este punto a la apertura de
la entalla por deformacion elastica del materialuggo del punto de inflexion el
crecimiento se debe a la apertura de la entallpgpgagacion de la fisura.

El ensayo es detenido retirando la carga luegautieimado el tiempo de temperatura
de trabajo.

A pesar del preparado metalografico y ataque quimpara revelado de hidruros en la
zona de fractura se logra observa que continuaemiesuna importante zona de

deformacion plastica impidiendo distinguir el firkd la propagacion. (Figura 8&).)
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Figura 38. Micrografia 6ptica en campo claro de la zona detfra luego del ensayo
(imagen izg. y la misma superficie en campo oscuro luego de¢alografia y atacado
quimico. (magen dej.

Es por esto que se realiza un nuevo desbastestpdaficie mediante sucesivos pulidos
mecanicos y un posterior ataque quimico para rdgelie hidruros logrando descubrir
totalmente la propagacion de la fisura. (Figura 39)

Figura 39. Micrografia 6ptica en campo claro de la
superficie de fractura
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Una de las razones por la cual la fisura se detieneecesariamente responde al retiro
de la carga de ensayo sino que también se pueg®dan endurecimiento del material
generado por la deformacion plastica [30]

Este efecto de endurecimiento se puede apreciat eamportamiento de la probeta
namero 5 el cual presenta un cambio en la direcd@®npropagacion de la fisura

rodeando la zona de deformacion pléastica.

Probeta 5

Las condiciones en este ensayo fueron las misneasryel caso anterior.

La fisura presenta un cambio en la direccién depgmacion rodeando la zona de
deformacion plastica. Este cambio se debe al eodoiento del material por

deformacion plastica (Figura 40).

Figura 40. Micrografia 6ptica en campo claro de la superfagefractura antesz() y
despuésder.) de pulido y ataque quimico para revelado de hidru
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Probeta 6

El objetivo en este ensayo fue hacer un estudla deperficie de fractura de manera de
tratar de identificar las superficies que puedarcaeacteristicas de fisuras asistidas por
hidruros y diferenciarlas de lo que serian fractudactiles o fragiles.

Ademas de esto se realizé una medicion de calaieneiferencial de barrido de
manera de medir las temperaturas de precipitagi@isolucién y asi calcular la
concentracion de hidrogeno permitiendo tener uorvalie pueda corroborar con los
datos de medicidon de concentracion de hidrogenarnponatografia.

Se incorporo hidrégeno por carga catddica y un epiost tratamiento térmico de
difusiéon a 400°C.

Las mediciones de hidrégeno por cromatografia@unjvalor medio de 82%wppm.

La medicion de calorimetria se realizo postericraayo en un fragmento de la probeta
de un peso de 100 mg. La muestra fue pulida patar egstos de 6xido y desengrasada

con acetona por ultrasonido.
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Figura 41 Curva DSC. () curva térmica. ( ) curva de energia.
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La curva de energia obtenida presenta en la eamaldntamiento un pequefio pico
endotérmico a los 337,89°C, antes de que sufraiogmb maxima temperatura, el cual
indica la disolucion del hidrégeno contenido emigestra. Los criterios para la eleccion
del pico son variados y en muchos casos bastafibades, el valor que se mide lo
utilizamos para promediar y comparar con los datitenidos por cromatografia a la
vez de contar con una nueva técnica (Figura 41).

Para la temperatura de precipitacion obtenemoalet de 251,97°C que responde a un
pico exotérmico.

Extrapolando estos valores en las curvas de ptacipn y disolucion obtenemos un
valor medio de 95 %wppm el cudl es préximo a ebwvabtenido por cromatografia
[24].

Estos datos permiten acercarnos al valor verdatkeancentracién de hidrogeno en la
probeta.

La propagacion de la fisura se dio en todo el velume la muestra observandose gran
deformacion plastica en la punta de la misma, am#d los casos anteriores,
posteriormente fue fracturada manualmente y seizan#h superficie de fractura
mediante microscopia electrénica de barrido (Fig@)a

CNEA - UAM - GME

Figura 42. Imagen MEB de la superficie de fractura, se dalineuatro zonas que
responderian a distintos tipos de fractura.

A diferencia de la probeta anterior esta no cueataprefisura.

59



Del andlisis de la superficie de fractura surgeatrcuregiones preponderantes que
fueron delineadas respectivamente con color raja,\gerde y amatrillo.

En la zona de la base de la entalla, marcado gons® observa una superficie de tipo
fragil que responderia a un crecimiento por préaius de hidruros en direccion radial.
La zona en azul pareceria ser una transicion ématreura fragil-ductil. Estas primeras

regiones nos esta dando la pauta que efectivarserta la precipitacion de hidruros en
direccion radial de la probeta en la base de lallant

La zona en verde el crecimiento es tipicamenteldiinelmente las zonas en amarillo

corresponderian al tipico desgarramiento de finamsayo.

La zona en amarillo tiene ademas una superficiratgura fragil debido a que esta
region corresponde a la zona de mayor acumulac@melormacion plastica y el

material se encuentra endurecido.

5.4.Conclusiones Preliminares
Con los resultados obtenidos hasta ahora observiema®s siguientes inconvenientes
para completar el calculo deK
» La propagacion supera los limites de validez decilaacion respecto la longitud
de ligamento remanente que debe mantenerse pardaqgeeuacion de K
(figura 9) no diverja.
« Para el célculo de K la zona de la punta de la fisura debe tener un

comportamiento lineal elastico y plasticidad redadiCapitulo 3).

La propagacion a lo largo total del ancho de ldeta esta vinculado directamente con
la deformacion plastica presente. Un inconvenietiservado es que al mantener
constante la carga aplicada durante el ensaycexi@il y crecer la fisura también crece
la tension Kde la zona de la fisura, produciendo una defordmapiastica muy grande
gue desvirtla las condiciones de validez del ensayo

Para subsanar estos obstaculos y poder calculatoglde Ky es necesario poder variar
la carga aplicada durante el ensayo, disminuyéraloladida que avanza la fisura.

La tension ahora sera aplicada mediante un motlidaso al brazo de palanca
mediante un sistema tornillo-rosca. La celda deyaatetectara entonces la carga
producida por la resistencia a la flexion de labpta. El esfuerzo aplicado es

monitoreado a través de una celda de carga y ¢adéronanualmente.
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Esto ultimo implica que el control de la propagacide la fisura debe ser muy
cuidadoso. Por ello se reemplaza la medicion intlirelel crecimiento de la fisura a
través del LVDT por dos sensores acusticos de bandaa tipo piezoeléctricos en un

rango de 100 -1000 kHz (PAC WD) descriptos en @it 4.
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CAPITULO 6
RESULTADOS Y CONCLUSIONES

En base a los resultados obtenidos y expuestosaantente se disefidé un mejorado
montaje experimental con el cual poder controlaaédr de la carga aplicada durante el
ensayo. Con esto es posible detener la fisura yirneédactor de intensificacion de
tensiones Ify. Se aplicé el nuevo montaje en el ensayo de mshkmirrespondientes a
tubos de presion originales fabricados por Atomiergy of Canada Limited (AECL) y
tubos de presion de Fabricacion Nacional.

A continuacion se exponen los resultados de esteayes, los valores obtenidos vy el
analisis metalogréaficos de dos probetas pertenesiert tubo de presion original de la
central nuclear embalse (TPOEL1 y TPOE2) y un endayana probeta obtenida de un

tubo de presion de fabricacion nacional.

6.1. Probetas TPOE (Tubos de Presion Original de Embal3e
Como se vio en el Capitulo 1 el Tubo Original deliatse incluye en su secuencia de
fabricacion el mecanizado a partir del método eflado y un tratamiento en autoclave
para relevado de tensiones a 400°C durante 24.Hests tubo es denominadtubo
terminado”.
La hidruracion de las probetas de este tubo sezdegabr el método de carga gaseosa a
una presion de hidrégeno de 1,8 atm y temperatomatante de 300°C durante 24
horas.
La eleccion del método de carga se debidé a laidadilde realizar la carga en mas de
una probeta a la vez lo cual permite minimizartiesipos del experimento ademas de
generar en un solo paso el incremento de concérrade hidrogeno y la
homogenizacion del mismo en el volumen de la peol{&apitulo 4).
La prefisura en estas probetas se generd0 mediagm@emaquina de traccion servo
hidraulica MTS 810 perteneciente al Grupo FisicaMidales del Centro Atomico
Bariloche obteniéndose una fisura en la base datklla homogénea en el volumen de
las probetas.
Se muestra un detalle de la zona de entalla de saprbaetas una vez listas para ser
ensayadas (Figura 43). A partir de la imagen denierografia se puede estimar
cualitativamente que la carga de hidrégeno fuersupen la probeta TPOE2 que en la
probeta TPOE1l. Mediciones de concentraciones deddedo por cromatografia,

62



posteriores al ensayo, muestran valores de 47,9p%vgn la probeta TPOE1 y 134,5

%wppm en la probeta TPOE2 [43]. La diferencia det&oido de H puede deberse a
multiples factores en el momento de la carga taeo restos de 6xido en la superficie
de la probeta que pueda dificultar el paso deldgieino, el tiempo de carga insuficiente
para una correcta homogenizacion del hidrégenodmél volumen, etc.

A los fines del ensayo esta diferencia en conceidimano tiene ninguna relevancia

debido a que solo se necesita asegurar la conciémtnzecesaria para que el fenomeno
de FDH se haga presente a la temperatura de e(Gaptulo 3).

Todas las probetas fueron maquinadas siguienduitasas pautas. (Capitulo 4).

Figura 43. Micrografia dptica en campo oscuro. Detalle deri&disura en base de la entalla en probeta
TPOE1 (izq.) y TPOEZ2 (der

6.2.Condiciones de Ensayo
6.2.1. Ciclo Térmico

En todos los ensayos realizados se aplicé el misicio térmico, similar al que se

muestra en la Figura 44 con una temperatura dg@nga250°C.

Desde temperatura ambiente se calento la probetaiagadamente a 10 °C/min hasta
la temperatura maxima, que debe ser superior antgdratura de disolucién de los
hidruros (TTSD, Capitulo 2) para la concentraciGn hlddrégeno que asegure la
Fisuracion Diferida por Hidrogeno. Una vez alcamzdd temperatura maxima se
mantuvo durante 16 horas y luego se enfrié hadeniperatura del ensayo a 1° C/min.
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Figura 44 Ciclo térmico de ensayo

Dicha temperatura de ensayo fue en todos los calegsda para que coexistieran

hidruros precipitados con hidréogeno en soluciéredaide una hora de alcanzada la
temperatura de ensayo, se aplico la carga a tdelésrazo de palanca y se traté de
lograr el arresto del la fisura. Al finalizar elsatyo se quité la carga y se enfrié la
probeta.

El ciclo de temperatura se programd en un contoojadue permite mantener la

temperatura deseada con un error de 1 °C.

6.3. Probeta TPOE1
Del grafico de ensayo de carga-emision acusticgu(&i45) en la probeta TPOEL se
observa una carga maxima de 550 gramos que, suarladgeometria de la probeta y la
longitud inicial de la prefisura, da un valor imcidel factor de intensificacion de
tensiones de 11,3 MPalfhel cual da inicio a la propagacién de la fisura L
propagacion de la fisura viene registrada por gremento de la acumulacion de datos

de emision acustica.
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Figura 45. Curvas de Cargafxx ) y Cuentas de emision acustica acumulada ) en funcion del
tiempo de ensayo.

Una vez iniciada la propagacion de la fisura lavaude carga muestra un descenso
suave debido a que el avance de la fisura dismilausgsistencia de la probeta. Una vez
que esta propagacion es detectada se trata deéamd@snisma mediante descensos
discretos de carga, en este caso tres descendt® glamos aproximadamente hasta
alcanzar la carga de 234 gramos, donde se obseev@eaja de acumularse sefial de
emision acustica.

Al lograr arrestar la propagacion se mantiene elipeg de medicion acustica en
funcionamiento durante un tiempo de aproximadaen@0thoras a fin de asegurar el
arresto y descartar la posible incubacién de hidruqgue den paso a nuevas
propagaciones.

Concluido el ensayo se extrae la probeta del egpgra analizar la longitud de
propagacion final de la fisura asi como estudiaulzerficie de fractura.

Se observa un frente de propagacion homogéneolemen (Figuras 46 y 47), y se
mide la longitud final de propagacién. Con el valte la carga final finalmente se

calcula Ky.
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Figura 46. Micrografia Optica en campo oscuro de la superfidrmal axial de la
probeta TPOE1 antes del ensapop(izg.) y después de ensayo en campo osaGup. (
der) y en campo clarcinf. der) en la zon de la entalle

Figura 47. Detalle de Ila
superficie de fractura. Se
distinguen las tres zonas
caracteristicas, la primera desde
PRéPAGAC[ONP‘DHI abajo hacia arriba pertenece al
maquinado de la entalla, la
siguiente es la superficie de pre
fisura y por Gltimo la propagacion
por FDH.

g?% 500 um
" 2 e T

La propagacion final de la fisura fue de 1,21 nlagarga final de 234 gramos. Con
estos valores se calcula un factor de intensificede tensiones en direccion radiah K
= 8,5 MPa/m del tubo de presién original de Embalse.
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Un dato interesante que surge de las medicionekvedor promedio de la velocidad de
propagacion de 3,8.F0m/s. Este valor se calcula en base al tiempo gitiod total de
propagacion, el primero de ellos obtenido de lakaéustica y el segundo del andlisis

de la superficie de fractura.
Un estudio cuidadoso de la superficie de fractunastra las estrias caracteristicas del

fendmeno de fisuracion diferida por hidrégeno (Fagui8 y 49).

Figura 48. Detalle de las estrias sobre la superficie deuracson lineas perpendiculares a la

direccion de propagacion. Separacién entre estpismximadamente de 20um.

hidruros circunferenciales

1

SUPERFICIE
AXIAL NORMAL

SUPERFICIE
PREFISURA AXIAL NORMAL

b :
/ ENTALLA

Figura 49. Macrografia del perfil de la zona de fractura@probetaigq.). Detalle MEB del perfil, se
observan las estrias como lineas tenues blancesladtuperficie de fracturad€r.)
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Una medicion estadistica de la longitud entre a&stairroja un valor medio de 20 um,
este es un valor que depende de la temperaturaayaesrde a los datos de la
bibliografia. [31].

6.4.Probeta TPOE2
En el segundo ensayo realizado sobre un tubo d#opreriginal de embalse no se
logré arrestar la propagacion, sucediéndose unaafigasante en todo el ancho de la
probeta. (Figura 51).
Los datos iniciales del ensayo indican una cargaim@&de 450 gramos lo que, en
funcidn de la geometria de la probeta, nos peraaiteular el factor de intensificacion
de tensiones Kdando un valor de 12 MPalthque da inicio a la propagacién de fisura

(Figura 50).
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Figura 50. Curvas de Carga fxx ) y Cuentas de emision acustica acumulaciac() en
funcion del tiempo de ensayo.

El valor de velocidad promedio de propagacion feleodden del ensayo anterior.
Una inspeccién 6ptica de la probeta luego del ensayestra el camino seguido por la

fisura tanto sobre la superficie como en el volumencolor observado sobre la
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superficie de la probetinfagen izg. es debido a la oxidacion durante el ensayo (Rigur
51).

Figura 51. Micrografia éptica de la superficie axial normalld probeta, se observa la

propagacion en todo el ancheq). Superficie de fracturalér)

6.5. Tubo de Presion de Fabricacion Nacional (CQ5L2-TT)

La incorporacion de hidrégeno en las muestras pieates del tubo de presién de
fabricacion nacional fue por el método de cargédied, los tiempos oscilaron entre 16
a 18 horas y la densidad de corriente entre 0,8 em8/mnf.

Este método necesita de un tratamiento térmico ifiesi@h de hidrégeno, la
temperatura del tratamiento térmico elegida fue 4@€°C durante 24horas. La
temperatura seleccionada cumple la doble funciomifision y homogenizacion de
hidruros tanto como de un relevado de tensionepigaen la descripcion de fabricacion
(Capitulo 1) se evidenci6 la carencia de tratamig¢@tmico de relevado de tensiones.
Las tensiones aludidas son propias del mecanieldnobo, hecho que no esta presente
en el tubo TPOE dado que es un tubo terminado.

La medicion de concentraciones de hidrégeno panatografia, posterior al ensayo,
muestra un valor promedio de 58 %wppm en la propé&sh
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6.5.1. Probeta CQ5L2-TT-1

Estas probetas fueron prefisuradas utilizando elpeqdiseiiado para tal fin (Ver
Capitulo 4).
Las curvas emision acustica-carga versus tiemmui&i52) arroja un valor del factor

de intensificacion de tensiones inicialde 15 MPa/ri?.
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Figura 52. Curvas de Cargafxx ) y Cuentas de emision acustica acumuladad() en funcion
del tiempo de ensayo.

Una vez iniciada la propagacion de la fisura, levaude carga muestra un descenso
suave durante las primeras 2 horas, luego de detecpropagacion se aplicaron dos
descensos de 100 gramos cada uno en el trans@&ula® grimeras 5 horas de deteccion
de la propagacion tratando de iniciar el arrestoladéisura. Se observa que estos
descensos son insuficientes para detener la proaggor lo tanto se provoca cuatro
nuevas disminuciones de 50 gramos en el transdar$as 5 horas siguientes logrando,
parcialmente, arrestar la propagacion. Esto senvel ggrafico durante el tiempo de
espera para corroborar el arresto, se observat®pde deteccién de emisién acustica
indicando que aun el fendbmeno de propagacion esteme. Finalmente se logra el
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arresto con un ultimo descenso de 50 gramos obigmiena carga final de 304 gramos
(Figura 52).

Los andlisis metalogréaficos en la probeta una wrlaido el ensayo muestran una
propagacion radial de la fisura y reorientaciétidieuros (Figura 53).

Se observa sobre la superficie de fractura unerda propagacion irregular pero que
permite medir la longitud total de propagacion ghr@m (Figura 54).

En funcion de la longitud de propagacion de larfisy la carga final de arresto se
calcula en factor de intensificacion de tensiongseid 7,6 MPa/i.

Sobre la superficie de FDH se logra apreciar la$asscaracteristicas del fenémeno de
fisuracion diferida por hidrogeno en direccion mewicular a la direccion radial del
tubo como tenues lineas en la zona azulada deéafgie de fractura (Figura 54).

Figura 53. Micrografia éptica en campo claro de la superfimemal axial de la
probeta CQ5L2-1 antes del ensayizq() y después de ensaydér).
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Bl| ENTALLA

FREFISURA

DHC

Figura 54. Detalle de la superficie de fractura, se obseasabtrias sobre la superficie DHC

las cuales son lineas perpendiculares a la dineciE@ropagacion (R).
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CONCLUSIONES

En el presente trabajo se estudié un fendbmeno ake igrportancia tecnoldgica en el
desarrollo de la energia nuclear cuyo mecanismosauencuentra en discusion en el
ambito cientifico-tecnoldgico.

Se recabd informacion respecto al fenOmeno a tradés bibliografia, tanto
publicaciones cientificas como libros de texto, e/ ld experiencia del personal del
laboratorio donde se desarrollaron las tareas.

Se delinearon, montaron y se pusieron en funcicgraimisistemas experimentales de
los cuales la ultima version fue capaz de repraceidendmeno de FDH. Por otra parte
se aplicaron técnicas experimentales que permiti@siudiar y analizar la probeta
antes y después del ensayo pudiendo corroboras tod@spectos fenomenoldgicos del
FDH ademas de poder contrastar con resultadosidbgepor otros autores.

Se proyectaron y montaron sistemas experimental@plementarios al ensayo en si,
gue sirvieron para poner en condiciones a la peob&jp estudio. (Capitulo 4)

Se logré el objetivo final de medir el factor deemsificacion de tensiones;Ken
direccion radial en tubos de presion tipo CANDUfdericacion nacional y en tubos
originales que se encuentran en operacion en laal&hclear Embalse.

Los resultados en ambos tubos fueron similarestigfaetorios ya que los dos tubos
respondieron de acuerdo al requerimiento estaldguid el disefiador de la tecnologia
CANDU.

Pero tenemos que recordar que recientemente nositeammos en la etapa medicion
sisteméatica de las propiedades mecanicas paraeobtenvalor con una dispersion
estadisticamente adecuada.
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