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El desarrollo de la metalurgia en la Argentina en los tltimos sesenta
afios vio el paso y transformacion de las practicas tradicionales
del ancestral “arte-tecnolégico” metalirgico a la metodologia
cientifica. El uso del método fenomenoldgico™ ha sido y sigue
siendo aplicado a través de técnicas de ensayos de materiales
que, pese a sus limitaciones, son de fundamental importancia e
ineludible aplicacién para caracterizar propiedades en los materiales
estructurales derivados de las etapas de un proceso de fabricacion.
No obstante ello, el avance tecnolégico hace que actualmente las
técnicas de difraccion nos acerquen a la descripcion atomistica de las
propiedades deseadas para el material orientadas a una determinada
aplicacion. En este contexto en el presente trabajo se han aplicado
tres técnicas basadas en la difraccién: difraccion de rayos X, difraccion
de electrones retrodispersados y difraccion de neutrones, para
describir la misma propiedad en un policristal, la textura cristalina.
Esta propiedad es particularmente importante en las aleaciones de
circonio de uso nuclear, ya que la anisotropia intrinseca derivada de
su estructura hexagonal™ se transforma en macroscépica luego de los
procesos de deformacion, determinando las propiedades mecanicas
del componente terminado necesarias en su mision de seguridad.
El trabajo destaca la complementariedad y especificidad de cada
técnica y nos aproxima a describir las propiedades mecanicas de un
componente a través de los cambios geométricos que experimenta la
materia prima durante un proceso de conformado plastico.

ORES NUCLEARES

G. Juarez®, C. BuioliV, A. V.
Flores™, M. Dellagnolo®™, J.
Santisteban®, M. A. Vicente
Alvarez®, D. Azzinari®, D.
Bianchi®, A. Revesz®, M.
Hoffman®, T. Ungar®, P.
Vizcaino™

(1) Departamento de Tecnologia de Aleaciones
de Circonio, Centro Atémico Ezeiza, CNEA,
Argentina

(2) Departamento de Fisica de Neutrones, Centro
Atémico Bariloche, CNEA/CONICET, Argentina
(3) Materials Physics Department, Eétvos Univer-
sity, Budapest, Hungria

(4) Heinz Maier-Leibnitz Zentrum, Alemania

(5) University of Manchester, School of Materials,
Reino Unido

E-mail: (*) vizcaino@cae.cnea.gov.ar

The development of the metallurgy in the last sixty years in Argentina assisted to a transformation of the traditional
metallurgy into the materials science. The use of the phenomenological method was and continues being applied through the
mechanical tests to characterize structural materials properties. However, the technological progress let us to get closer to
an atomistic description of the desired material properties for a specific application. In this framework, in the present work
three diffraction based techniques were applied: X-ray diffraction, electron backscattered diffraction and neutron diffraction,
in order to describe the same property of a policristal, the crystalline texture. This property is particularly important for
the zirconium based alloys since the intrinsic anisotropy derived from the hexagonal structure of the room temperature
equilibrium phase (0-Zr) becomes a macroscopic property after the deformation processes, determining the mechanical
properties of the nuclear component. This work highlights the complementarity and specificity of each technique and bring
us closer to describe mechanical properties trough the geometrical changes into which the raw material goes during the

plastic forming transformations.
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® INTRODUCCION

Desde que nuestro pais decidié
ingresar al campo de la tecnologia
nuclear para la generacion eléctri-
ca, a principios de los afios 507, en
la Comisién Nacional de Energia
Atémica, CNEA, paulatinamente se
pusieron en marcha las lineas de de-
sarrollo cientifico-tecnolégico que
permitirian, ademas de hacerse po-
seedor de las instalaciones nuclea-
res, lograr toda la autonomia tec-
nolégica posible en este campo. El
desarrollo de una tecnologia sofis-
ticada y compleja como la nuclear
requirié la formacién de recursos
humanos especializados en diver-
sas areas junto con el desarrollo de
laboratorios e instalaciones piloto
para implementarla.

En metalurgia esto significo in-
troducir la practica tradicional al
conocimiento y metodologia cien-
tifico. Implic6, ademas, iniciarse en
el conocimiento de metales y alea-
ciones especiales que son esencial-
mente desconocidas fuera del ambi-
to nuclear: la tecnologia del uranio
y en el caso que nos ocupa en el
presente trabajo, la de las aleacio-
nes de base circonio, utilizadas para
fabricar la estructura del combusti-
ble nuclear asi como otros compo-
nentes internos del reactor, debido
a la feliz combinacién de buenas
propiedades mecanicas, buen com-
portamiento frente a la corrosion y
baja seccion eficaz de captura neu-
trénica™.

Desde finales de los afios 50°
el Profesor J. A Sabato, con su bri-
llantez y dinamismo cred, organi-
z6 y dirigié la Division Metalurgia
(mas tarde Departamento) y luego la
Gerencia de Tecnologia del Centro
Atémico Constituyentes, cuya ex-
presion tecnolégica unificada en el
area nuclear del circonio comenzé
a principios de los afios 70" con el
denominado “Proyecto PPFAE” (Pro-

yecto Planta Piloto Fabricaciéon de
Aleaciones Especiales) en el Centro
Atémico Ezeiza.

Este grupo liderado entonces por
el Ing. J. C. Almagro tuvo como ob-
jetivo desarrollar la tecnologia que
permitiera cerrar el ciclo de fabrica-
cién de combustibles nucleares en
nuestro pais. El proyecto era coordi-
nado técnicamente por el Dr. A. D.
Banchik, quien se ocupaba ademas
de dirigir el laboratorio de materia-
les, los procesos de deformacion en
calientey los aspectos cientificos del
mismo, mientras que el Ing. A. Leyt
desarrollaba los procesos de fundi-
cién, el Ing. O. Lanzos los de lami-
nacién® en frio y el Ing. R. M. Volpi
se implicaba en los diversos desafios
tecnoldgicos que iban surgiendo. El
proyecto culminé con el desarrollo
de la tecnologia de produccién de
las vainas de Zircaloy-4 1! para los
combustibles de las Centrales Nu-
cleares. Simultaneamente se cons-
trufa el complejo industrial que hoy
forman las empresas mixtas FAE SA
(Fabrica de Aleaciones Especiales) a
cargo del Ing. J. Kittl que en paralelo
con CONUAR (Combustibles Nu-
cleares Argentinos), son las actuales
proveedoras de los combustibles
y otros componentes nucleares de
nuestras tres centrales en operacion,
Atucha I, Il y Embalse.

H  CUBRIR LA DISTANCIA ENTRE
SABERY SABER HACER

Los procesos de fabricaciéon me-
taldrgicos implican transformacio-
nes geométricas de la materia pri-
ma (normalmente lingotes, chapas,
tubos, barras o, como en nuestro
caso, esponja de circonio) que con-
[levan aparejadas transformaciones
de la microestructura del material
que afectan significativamente sus
propiedades. Desde el comienzo de
este proyecto y a lo largo de la déca-
da de los 70" los tecndlogos argen-
tinos buscaron afanosamente, a ve-

ces en forma cuasi-detectivesca, el
“know how”"! para desarrollar la fa-
bricacién de las vainas (tubos de pa-
red fina) de elementos combustibles
en el pais, conocimiento que luego
fue transferido a FAE SA. Ese cono-
cimiento es imprescindible para al-
canzar primero las propiedades es-
pecificadas en el disefo de uso, ya
sean vainas de elementos combus-
tibles u otro componente nuclear,
y luego para la solucién auténoma
de problemas de fabricacion o de
un cambio del material demandado
por el usuario, ya que en este campo
tecnologico la prueba y error suele
tener un alto costo.

Si bien cumplir con las especifi-
caciones técnicas es una condicién
necesaria, en muchos casos expre-
san el umbral aceptable de pro-
piedades para comenzar a fabricar
y cuya mejora es deseable, ya que
siempre los avances tecnolégicos o
competitivos requieren disminuir la
dispersion de valores de una propie-
dad, eliminar gradientes de la mis-
ma en la geometria del componente
o modificar radicalmente la misma.
Se trata de optimizar la calidad de
producto, la economfia en los proce-
sos para obtenerlo y eventualmente
afrontar los cambios necesarios por
no haberse observado un compor-
tamiento satisfactorio durante ope-
racion. De manera que el “empiris-
mo” impone un limite al desarrollo
que solo se supera avanzando en
el conocimiento de las leyes fisicas
que dan sustento a estas recetas, ya
sea para mejorarlas o eventualmen-
te reemplazarlas. En este contexto
nuestro departamento, heredero de
la escuela creada por el Prof. Sabato
y su grupo de colaboradores hace
mas de 60 afios, continda el desa-
rrollo de la tecnologia de las alea-
ciones base circonio y la generacién
del mas amplio conocimiento del
mismo a través del uso de las mas
modernas técnicas de microandli-
sis que permiten arrojar luz sobre



Evolucién de la textura cristalina en los procesos de fabricacién de combustibles y componentes internos ... 7

las transformaciones que sufren las
microestructuras y sus propiedades
innovando, dando respaldo a la fa-
bricacién y a su vez respuesta a las
desviaciones que ocurren en los
procesos productivos de manera de
alcanzar un dominio acabado en el
disefio y en la calidad del producto
final.

H DESDE LA ARENA AL COMBUS-
TIBLE NUCLEAR

La elaboracién de las aleaciones
de circonio es relativamente com-
pleja y aun contando con la expe-
riencia acumulada, ya convertida
en exigentes especificaciones de
fabricacién y control de procesos,

cada etapa desde la obtencion del
circonio hasta la vaina del combus-
tible nuclear requiere un formidable
respaldo cientifico. El proceso co-
mienza a partir del mineral silica-
to de circonio, ZrSiO, (un tipo de
“arena”), del cual mediante un pro-
ceso denominado Kroll® se obtiene
cloruro de circonio, ZrCl,. Esta sal

Principio: circon (arena)

Forja en caliente

Esponja de Circonio

Separacion
Circonio-Hafnio

—

Fusion del lingote

fabricacion del compacto

Diseiio de la aleacion:

Mecanizado del “billet” y enfriado
rapido desde alta temperatura

Extrusion en caliente

Fin: combustibles
Atuchaly I
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-.--""-‘-'...—F .
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Laminacién en frio partiendo del tubo extrudado

Figura 1. EFtapas del ciclo del combustible nuclear. Desde la arena de circon (mineral) hasta el combustible nu-
clear (dltimo cuadro). La linea de puntos indica las etapas del proceso de fabricacion que se realizan a escala
industrial en nuestro pais actualmente.
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es procesada para separar el circo-
nio del hafnio, los cuales se hallan
combinados en la naturaleza debido
a sus propiedades quimicas simila-
res. No obstante la similitud de su
comportamiento quimico esta sepa-
racion es necesaria porque el haf-
nio, a diferencia del circonio, posee
una gran seccion eficaz de captura
neutrénica, al punto de ser utiliza-
do como absorbente para parar su
funcionamiento en ciertos reactores.
Finalmente el cloruro de circonio es
reducido para obtener la esponja de
circonio: el punto de partida de la
fabricacion de las aleaciones. Junto
con la esponja y los elementos de
adicion para la aleacion disenada se
fabrica un compacto prensando el
material. Varios compactos se suel-
dan formando un electrodo que se
funde al vacio en hornos de arco
eléctrico, este proceso se repite tres
o cuatro veces para obtener los lin-
gotes de la aleacion. Estos son for-
jados a alta temperatura, enfriados
rapidamente, mecanizados, extru-
dados también a alta temperatura
(<850°C) vy finalmente laminados
en frio para obtener tubos, chapas u
otros semi-terminados. El diagrama
de flujo de la Figura 1 nos permite
tener una vision sintética cualitativa
del enlace de todo el proceso.

A mediados de los afos 80" la
CNEA ya habia desarrollado todo el
ciclo de fabricacién del combustible
nuclear a escala piloto desde el mi-
neral hasta la vaina de Zircaloy-4,
la aleacién de circonio utilizada en
nuestros reactores para fabricar la es-
tructura del combustible que contie-
ne al uranio (6xido de uranio, UO,),
es decir, el combustible nuclear pro-
piamente dicho. No obstante ello,
debido a razones de escala' y costos
comerciales no fue posible cerrar el
ciclo a escala industrial. Debido a
esto la fabricacién del combustible
nuclear en nuestro pais comienza
con la laminacién en frio de un tubo
denominado TREX® de Zircaloy-4

que se adquiere en el mercado inter-
nacional. Esta tecnologia, basada en
la capacidad de transformar un tubo
de pared gruesa (7,0 mm) en un tubo
de pared delgada (~0,6 mm) requie-
re, como todas las etapas del proce-
so, de un sélido respaldo cientifico
para mantenerse competitiva. Esta es
la etapa de la que nos ocuparemos
en el presente trabajo.

B DEFORMACION, MICROES-
TRUCTURA Y PROPIEDADES ME-
CANICAS

Los estudios realizados por E.
Tenckoff mostraron que, a diferencia
de lo que sucede cuando se deforma
el sistema cristalino cubico, en los
metales de estructura hexagonal la
baja disponibilidad de sistemas de
deformacién por deslizamiento, su

distribucion asimétrica y las estrictas
relaciones de orientacién cristalo-
grafica del sistema de deformacion
por maclado resultan en una fuerte
orientacion preferencial de los cris-
tales del policristal®> que forman la
microestructura de la aleacion. Este
proceso de reorientacién cristalina
denominado textura de deformacion
determina una igualmente fuerte
anisotropia en las propiedades me-
canicas que se expresa en la geome-
tria del componente y es utilizada
para optimizar sus propiedades en
ciertas direcciones en las cuales las
cargas que deberd soportar son ma-
yores.

Por debajo de los 850°C la fase
de equilibrio para el circonio y sus
aleaciones es la a-Zr de estructura
hexagonal compacta (hcp). Dado

(1011)

(0002)

]

Figura 2. Sistemas de deslizamiento mds observados en la fase a-Zr a bajas
temperaturas. Se indican los planos prismaticos de primer orden (1070),
basal (0002) y piramidal de primer orden (1011) de la celda hexagonal.
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Figura 3. Relaciones de orientacién para el maclado en traccion y compresion en la fase a-Zr.

que los procesos intermedios y fina-
les de deformacién plastica se reali-
zan por debajo de esta temperatura,
estos afectan fuertemente la textura
final. La complejidad de este siste-
ma impide analizar los procesos de
deformacién de modo general como
ocurre con aquellos del sistema cu-
bico, dado que en los hcp la activa-
cién de los sistemas de deslizamien-
to depende de su relacion <c>/<a>,
Figura 2. Esta es 1,593 para la fase
a-Zr (<1,633, relacion ideal en el
modelo de esferas rigidas®). Para
este caso particular de temperaturas
relativamente bajas (<500°C) se ha
observado la activacién del desliza-
miento para la deformacién en los
planos prismaticos de primer orden
y en el plano basal, en las direccio-
nes de la forma, mientras que en
regiones de alta concentracién de
tensiones como bordes de grano,
también se observan trazas de des-
lizamiento sobre planos piramidales
de la forma, Figura 3.

Por otra parte, la deformacién
con componente <c> se ha expli-
cado en términos de maclado en
planos piramidales de primero vy
segundo orden bajo condiciones
de traccién y compresion, Figura 3.
Aunque el maclado no permite al-
tas tasas de deformacion tiene un rol
esencial en la creacion de textura, ya
que las rotaciones que implican ge-

neran reorientaciones que favorecen
el deslizamiento y consecuentemen-
te permiten mayores deformaciones.

B EVOLUCION DE LA TEXTURA
EN UN PROCESO DE DEFORMA-
CION

Los cambios de orientacién que
provoca el maclado y la activacién
de los citados sistemas de desliza-
miento son responsables de la rota-
cién de la microestructura durante
los procesos de laminacién. La ani-
sotropia de la estructura hexago-
nal se manifiesta esencialmente en
la orientacién del eje <c> (o polo
<c>), normal a los planos de la fa-
milia (0002), de existencia real* en
la estructura. De modo que la textu-
ra de los materiales hexagonales se
caracteriza siguiendo las rotaciones
de este polo.

Como se observa en el diagrama
de la Figura 4.a), en la laminacién
de tubos el tubo materia prima, limi-
tado por los rodillos de laminacion
(externamente) al avanzar y compri-
mirlo y el mandril (internamente),
fijo, obligan al material a fluir hacia
adelante en direccién axial. En este
proceso la reduccion de area de la
seccion axial del tubo esta determi-
nada por sus reducciones de espe-
sor y diametro.

La forma mds comdn de carac-
terizarlo tecnolégicamente consiste
en combinar ambas reducciones
en un solo pardmetro que expresa
el cociente entre las deformaciones
verdaderas observadas en diametro
y espesor. Este es el denominado
parametro o factor Q y es utilizado
para disefiar secuencias de lami-
nacién de tubos. En términos de la
coordenada radial de un sistema ci-
Iindrico, Q se expresa:

ln‘ RE;]
Ri_pt
)= =1, ecuacion [1]
In[lﬂ—ﬂ
i
donde:

R,y r,= radio inicial externo e in-
terno respectivamente

Ry r=radio final externo e inter-
no

P,y p= distancia radial a un ele-
mento de volumen del tubo antes y
después de la deformacion pléstica.

Si Q > 1, la reduccién del espe-
sor domina sobre la de diametro,
las fuerzas radiales de compresién
predominan también. En este caso
los citados mecanismos de defor-
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_Zona de trabajo Final
DR!
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Figura 4. a) Perfil de laminacion, rodillos y cuello deformado y canaleta del rodillo. b) Esquema de la zona de
trabajo en el proceso de deformacion en frio (izq.).

macién tienden a rotar las celdas
hexagonales del circonio o las nor-
males al plano basal (direccién <c>)
hasta alcanzar orientaciones de 25°-
35° alrededor de la direccién radial
del tubo pero contenidos mayorita-
riamente en el plano radial-circun-
ferencial. Si Q < 1 la reduccién en
didametro es dominante. En este caso
las fuerzas compresivas predominan
en la direccién circunferencial y los
mecanismos de deformacion tienden
a rotar los prismas hacia la direccion
circunferencial del tubo. Si Q = 1
los polos <c> tienden a distribuirse
en todo el plano radial-tangencial
(textura de fibra). Sea cual fuere el
caso, estas reorientaciones del polo
<c> en el plano radial-tangencial
son muy débilmente afectadas por
tratamientos térmicos usados para
relevar de tensiones en el material
(400-500°C) o bien recristalizarlo
(600-700°C), con lo cual, la textura
de deformacion puede controlarse
definiendo convenientemente Q en
cada etapa de laminacion.

Los tubos TREX tienen textura
circunferencial (polo <c> circunfe-
rencial) producto de la relacion de

extrusion con que se obtienen. El
proceso final implica una sucesién
de pasos de laminacién en frio sepa-
rados por tratamientos térmicos de
recristalizacion"® completa o par-
cial (el final) hasta alcanzar las di-
mensiones y propiedades requeridas
en la especificacion técnica.

B LA IMPORTANCIA DEL CON-
TROL DEL FACTOR Q EN EL PRO-
CESO DE FABRICACION

Las propiedades mecanicas de
la vaina se van degradando debido
a las severas condiciones ambienta-
les de operacién en el reactor y los
procesos asociados a la corrosién
juegan un rol importante en ello. La
alta temperatura generada por la fi-
sion del uranio y el contacto de la
superficie externa de la vaina con el
agua refrigerante que extrae el ca-
lor favorece la corrosion, siendo sus
productos 6xido de circonio e hidr6-
geno. Parte del hidrégeno generado
por la oxidacién ingresa al metal
para formar precipitados de hidruro
de circonio, fase fragil que deterio-
ra sus propiedades mecanicas. Este
proceso no se puede evitar pero,

dada la morfologia de tipo plaque-
ta de estos precipitados, la solucion
tecnolégica que se ha encontrado es
lograr que las plaquetas precipiten
en la vaina en la direccion circun-
ferencial de la misma en lugar de
en la direccion radial, dado que en
este Gltimo caso una plaqueta po-
dria favorecer la propagacién radial
de una fisura a través del espesor la
vaina presurizada®. Debido a que la
orientacion de las plaquetas queda
determinada por la direccién de las
tensiones internas del material, los
valores del factor Q determinan ade-
mds la orientacién de los hidruros:
un valor de Q en el que preponderen
las deformaciones de compresion de
la pared del tubo (Q>1) favorecera
la precipitacion de hidruros circun-
ferenciales (2% Informe Combustible
CAREM). Este es otro de los motivos
por los que se requiere controlar el
factor Q, lo que lo convierte en un
importante parametro de disefio.

En la descripcion previa se ha
planteado inicialmente el enfoque
cristalogréafico (atomistico) que per-
mite predecir el comportamiento
general de la microestructura del



Evolucién de la textura cristalina en los procesos de fabricacién de combustibles y componentes internos ... 11

TREX durante el proceso de lamina-
cién. Por otra parte, la descripcion
tecnoldgica a través de Q permite
controlar el desarrollo de la textura
y de la orientacion de los hidruros
a través del modo en que se reali-
zan los cambios dimensionales. La
distancia que existe entre la descrip-
cién cristalografica de lo que ocurre
en cada cristalito individual del po-
licristal y la descripcién tecnolégica
debe ser cubierta con el uso de téc-
nicas experimentales precisas que
den cuenta de la evolucién local
de propiedades como la textura, las
tensiones internas generadas al ma-
terial, la creacion de defectos cris-
talinos (alteraciones en el ordena-
miento atémico) producto de la de-
formacién plastica (dislocaciones!")
y un modelo tedrico que se alimente
con estos datos experimentales y lo
describa cuantitativamente. En este
contexto, el presente trabajo esta
orientado a mostrar resultados de los
trabajos experimentales que se rea-
lizan para alcanzar una descripcién
acabada de la evolucién de la mi-
croestructura durante los procesos
de conformacién plastica.

B  MATERIALES

B EVOLUCION DE LA MICROES-
TRUCTURA

El material analizado correspon-
de a un TREX de Zircaloy-4 de tres
proveedores internacionales. Estos
tubos se obtienen a través de proce-
sos similares, sin embargo, luego de
la extrusién son laminados en frio
en porcentajes diferentes y debido a
eso también difieren sus dimensio-
nes finales, Tabla 1.

Las vainas se fabrican normal-
mente en tres etapas de laminacién
en frio. El esquema de la Figura 4.b)
muestra la primera de ellas, en la
que se describe la denominada zona
de trabajo. A lo largo de esta zona la
deformacién de didmetro y espesor
produce un 80% de reduccién de la
seccion axial del tubo en solo 40 cm
de longitud. Aqui las reducciones de
didmetro y de espesor son significa-
tivas y comparables en magnitud. En
la Figura 5 se esquematizan la for-

ma, dimensiones y posiciones de las
muestras tomadas para realizar estu-
dios microestructurales.

La microestructura del TREX es
de recristalizaciéon completa, de ma-
nera que sus propiedades mecanicas
y microestructura quedan definidas
por un tratamiento térmico final de
recristalizaciéon. Dado que no hay
una Unica ruta de fabricacion para
satisfacer las especificaciones téc-
nicas del TREX, la temperatura y la
duracién de ese tratamiento térmico
las define el fabricante. Este normal-
mente dura de 2 a 4 horas y se reali-
za a temperaturas entre 550 y 700°C.
La microestructura se observa en las
metalografias de la Figura 6.

Se han realizado metalografias
en tres zonas del espesor de cada
tubo (interna, media y externa) y
las microestructuras corresponden a
la cara normal a la direccion axial
(seccion axial). Cualitativamente
son idénticas y no se observan di-
ferencias significativas en el tama-

Tabla 1. Espesores y diametro de los tubos TREX.

Tubo A B C
¢ (mm) 7,0 6,5 6,5
¢ (mm) 44,7 50,5 50,5
_044.70 30.60 . (3 28

$29.30
D.R!

(TREX)

D27

S2
(22%R.A)

S3

S4

SS
(40%RA) (70%RA)(80%RA)

Figura 5. Forma y dimensiones de las muestras y reducciones de drea en cada caso.
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Figura 6. Micrografias de la seccion axial de los tubos A, B, y C. Se presenta en cada columna la microestructura
de cada tubo y en cada fila las posiciones en la direccion radial (espesor del tubo) donde fueron obtenidas. Los
materiales estan completamente recristalizados.

fio de grano. Los valores obtenidos
(norma ASTM E112) confirman esto
tanto para la superficie axial como
para la tangencial normal, Tablas 2
y 3 respectivamente. Las diferencias
manifiestan una tendencia al refina-
miento de grano desde la superficie
interna a la externa pero son peque-
fias y se encuentran dentro de la dis-
persion esperada.

Conforme el proceso avanza se
observan sus efectos sobre el mate-
rial. En la Figura 7.a) se observa la
microestructura S2 con 22% de re-
duccién de area (Figura 5). Los gra-
nos se ven levemente deformados

y aparecen maclas de deformacion
121 'un mecanismo econémico ener-
géticamente que se activa para ba-
jas deformaciones en las estructuras
compactas como la de la fase a-Zr
(~2% a 3%). La Figura 7.b) muestra
la microestructura de S4, altamente
deformada (70%), donde los bordes
de granos son dificiles de identificar.
Finalmente en 7.c) se observa la mi-
croestructura de la muestra S5 (80%)
ya recristalizada (2 horas a 650°C).

B PROPIEDADES MECANICAS

Los ensayos de dureza son un
medio sencillo y rapido para seguir

la evolucién de la resistencia me-
canica a lo largo de un proceso de
deformacién plastica. La pureza del
Zircaloy-4 (calidad nuclear), el he-
cho de ser monofasico y de un ta-
mafio de grano pequefo hace con-
veniente el uso de la microdureza,
técnica que provee una medida muy
localizada de la propiedad. En este
trabajo se determiné la microdureza
Vickers con un instrumento Shimad-
zu en acuerdo con la norma ASTM
E-384. La impronta abarcara varios
granos y permite obtener una me-
dida localizada pero representativa
del volumen. Se realizaron cinco
determinaciones en cada posicion y
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Tabla 2. Tamano de grano en la seccion axial.

A B C
Posicion TG Ne Desvio TG N° Desvio TG Ne Desvio
(um) ASTM  Estandar (um) ASTM  Estandar (um) ASTM  Estandar
Interna 5,87 12,0 0,79 7.43 11,0 1,18 6,70 115 0,93
Media 5.53 12,0 0,91 6,70 11,5 0,92 6,40 11,5 0,85
externa 5,13 12,5 0,93 6,10 12,0 1,06 5,67 12,0 0,91

Tabla 3. Tamanio de grano en la seccién tangencial.

Diametro (um)  Dispersion Area (um®) Dispersion
Zona externa (puntos de medida)
1 4 1,3 14,7 5.5
2 4.6 1 21,8 4,6
3 4.8 1.6 20,2 10,1
Promedio 4.5 1.3 18,9 6.7
Zona media

1 8 1.3 11 4,2

2 5.1 1,7 23,6 9
3 42 0,9 16,8 3,6
4 - 1.4 14,6 6,6
5 4,2 1,2 16,6 3.2
6 3,9 2,1 30,6 15,3
Promedio 4,5 1,4 18,9 7,3

Zona interna

1 5,8 1,9 31,2 11,3
2 49 1,3 21 5,6
3 6.4 2,5 36,9 17,9
Promedio 8.7 1,9 29,7 11,6
Promedio general 4.9 15 22,5 8,6

los resultados obtenidos en las sec-
ciones axial y tangencial del tubo
TREX se observan en los graficos de
la Figura 8.

Las mediciones muestran una
dispersion baja (~3%). En la super-
ficie axial, la mayor diferencia se
observa entre los materiales B y C
y es de ~13 HV en promedio. Esta
crece a ~16 HV en la tangencial,
siendo el tubo B el mas duro. Ade-
mas se observan tendencias. En la
superficie axial estas son algo erra-
ticas y el material parece ablandarse

de adentro hacia afuera, contraria-
mente a lo que se espera con el leve
refinamiento que se observa en el
tamafio de grano (Tabla 2), mientras
que en la tangencial la tendencia es
opuesta, el endurecimiento crece
de adentro hacia afuera y con una
variacion maxima de ~35 HV, en
este caso de acuerdo a lo esperado
con la tendencia de refinamiento de
grano observada también de adentro
hacia afuera en la Tabla 3.

Este analisis muestra que los tres
materiales difieren en su dureza en

promedio y si debemos concluir
algo, estas técnicas indican que
existen inhomogeneidades en los
productos de los tres proveedores y
que ademads, aun con cierta ambi-
gliedad en los resultados, se obser-
va un gradiente de endurecimiento
a través del espesor de la pared del
tubo.

Volviendo a la evolucién de la
microestructura con la deformacion,
las variaciones microestructurales
que ponen en evidencia las metalo-
grafias de la Figura 7 se ven clara-
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S5

de recristalizacion de 2 h a 650°C.

Figura 7. a) Microestructura luego de 22 % de reduccion de drea, posicion S2. b), idem en la posicion 54, con un
70% de deformacién acumulado. c) Idem en la posicién S5 con 80% de deformacion luego de un tratamiento

a) b)
E 210 o : ;: 230
E | G i 220
g-zmi—— i:lu
: :
'-“;a 1901 :EI'IHI |
E [ _E 190
E 180 i l [ E 180
® Itema  Medin  Exiema = Intema
Posiciones

Media

Posiclones

Figura 8. a) Microdureza Vickers de la seccién axial y b) tangencial para los materiales A, B'y C.

mente reflejadas en las variaciones
en el tamafio de grano y la micro-
dureza a lo largo del perfil de defor-
maciones, Figura 9 a) y b). Las dife-
rencias en el tamafo de grano entre
S1 (0%, TREX) y S4 (70%) superan
el 40%, este se recupera luego de la
recristalizacién (S5). La microdureza
tiene un comportamiento muy simi-
lar entre ST y S4, mostrando un in-
cremento superior al 30% respecto
del TREX (S1).

Como sintesis podemos concluir
que estas técnicas clasicas de la me-
talurgia son aptas para caracterizar
un proceso de deformacién plastica
y por ello son de uso habitual en el
control de los mismos. También re-
sulta claro que se encuentran en el
limite de su resoluciéon cuando se
trata de analizar pequefas variacio-
nes de la propiedad, como ocurre
con la comparacién realizada entre
los tubos materia prima A, By C.

Sin embargo, subyace a estos
resultados que ambas técnicas, por
su naturaleza fenomenolégica solo
pueden medir cambios relativos de
la propiedad eventualmente compa-
rables a una referencia, es decir, no
pueden explicar las causas fisicas del
endurecimiento. Por el mismo moti-
vo no pueden explicarse las causas
de las diferencias observadas entre
los tubos A, By C, ya que los mate-
riales tratados térmicamente han lle-
gado al equilibrio y todo vestigio de
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la deformacion de procesos previos
ha desaparecido. Las técnicas sus-
tentadas en el método fenomenolé6-
gico asumen que el material es un
sélido continuo e isétropo cuyo di-
ferencial de volumen serd a lo sumo
un orden de magnitud mayor que el
de un grano del material (~5 x5 x 5
pm?3). Debido a esto no pueden dar
informacién acerca de su estructura
cristalina, de su anisotropia ni tam-
poco de la anisotropia generada en
el propio proceso de deformacion.
Algo similar ocurre con las disloca-
ciones. Esto es intrinseco al método
ya que no considera la naturaleza
atomistica del material.

B LASTECNICAS BASADAS EN EL
FENOMENO DE DIFRACCION

Desde el descubrimiento de la
difraccion de los rayos X en 1912
por M. von Laue y W. Bragg vy la ve-
rificacion de la estructura cristalina
de buena parte de los sélidos, las
técnicas de difraccion se han aplica-
do a la resolucién de sus estructuras
(Cristalografia) y a la caracterizacién
de sustancias cristalinas en quimi-
ca, biologia, farmacologia y por su-
puesto en metalurgia (hoy Ciencias
de los Materiales). Su aplicacién a

la metalurgia inicia hace mas de 70
afos pero tuvo un fuerte impulso a
comienzos de los afos 60°. Por otra
parte en la década del 507 las técni-
cas de difraccion de electrones hi-
cieron su aparicion con el desarrollo
del primer microscopio electrénico.
Posteriormente, con los primeros re-
actores de investigacion, en los 70°
comienza a utilizarse la técnica de
difraccién de neutrones. Finalmente
desde los 907 la utilizacién y el desa-
rrollo de aceleradores (Sincrotrones)
como potentes fuentes de rayos X de
gran intensidad, monocromaticidad
y en algunos casos, de alta energia
(rayos X duros), vinieron a completar
el vasto espectro de técnicas basa-
das en el fenémeno de difraccion de
que se dispone actualmente.

De las técnicas de difraccidn, la
de rayos X es la mas utilizada de-
bido a la gran versatilidad de los
instrumentos, bajo costo relativo y
alta resolucién. No obstante si se
requiere un andlisis en una escala
volumétrica representativa del séli-
do macroscépico (mesoscépica %)
sin perder de vista la naturaleza ato-
mistica del sélido, un objetivo basi-
co en las aplicaciones tecnolégicas,
entonces la difraccion de rayos X y

la difraccion de neutrones tienen un
lugar de privilegio, pues permiten
relacionar estas escalas dimensiona-
les que difieren en varios ordenes de
magnitud.

B DETERMINACION DE TEXTU-
RA CRISTALINA

La descripciéon de la textura se
realiza mediante figuras de polos.
Una figura de polos es esencialmen-
te un mapa de curvas de nivel de las
intensidades difractadas en todo el
espacio por alguna familia de planos
del policristal. Légicamente el mapa
necesita ser orientado respecto de
un sistema de coordenadas relevan-
te para vincularlo a la geometria del
objeto en estudio. Por razones de
simetria relacionadas con la capaci-
dad del cerebro humano de recono-
cerlas, el sistema de ejes principales
del cuerpo (Figura 10) es fuera de
toda duda el mas conveniente para
realizar estas representaciones.

Se obtuvieron figuras de polos de
los tres tubos A, B y C. Dado que se
conoce por la especificacion técnica
que la textura de estos tubos es cir-
cunferencial (el eje de los prismas
hexagonales estd orientado en la di-

a)

51 52 53 Sl
(0] {40n%)
[

{11%)
I

~

=4

o

Tamafio de Grano {(um)
th

100 200
Posicidn Axial (mm)

e
-

=
—

1 2
(%) (22%)

Recriar =
| I 260
| -
| £240
| =
| % 220
' -
| E
] £ 200
~3)x
300 H'Iilu

Frand

200 300

100
Posicion Axial (mm)

Figura 9. a) El tamano de grano se reduce fuertemente a lo largo del perfil de deformacién y se recupera en el
extremo (55) luego de la recristalizacién. b) Endurecimiento del perfil del material con la deformacion.
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reccién circunferencial, DC), Figura
10, las orientaciones que contienen
mayor informacién de la microes-
tructura para este tipo de textura son
las caras tangencial (plano DR-DA,
ya que mayoritariamente el polo
basal es perpendicular a la seccién
tangencial del tubo) y axial (plano
DR-DC, ya que mayoritariamente
los polos prismaticos son perpendi-
culares a la seccion axial).

Las figuras se obtuvieron con tres
técnicas basadas en la difraccion:
difraccién de rayos X en un difrac-
témetro de laboratorio modelo Em-
pyrean (LMFAE, DTC, CNEA), difrac-
cién de electrones retrodispersados,
EBSD, de los laboratorios LMFAE y
del laboratorio de microscopia del
Departamento de Materiales de la
Universidad Eotvos Lorand (Buda-
pest, Hungria) y difraccién de neu-
trones utilizando los instrumentos
Stress-Spect del FMR-II  (Munich,

Figura 10. Esquema de un tubo TREX, ejes principales. El prisma hexagonal
en direccion tangencial describe la orientacion de la componente de la
textura mds importante en esta microestructura.

Figura 11. Geometria de difraccién en el instrumento Empyrean. Se observa la muestra sobre una cuna de Euler
y las zonas de incidencia (der.) y recepcion (izq.), direcciones normal (D.N.) y transversal (D. T.) a la muestra.
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Alemania) y Kowari de ANSTO (Sid-
ney, Australia).

B DIFRACCION DE RAYOS X (LM
FAE)

tubo de cobre (\=1,5045 A).

B DIFRACCION POR ELECTRO-
NES RETRODISPERSADOS, EBSD
(EOTVOS Y LMFAE)

Las figuras de polos se obtuvie-
ron de dos muestras cortadas de ma-
nera que la superficie irradiada sean
las secciones axial y tangencial del
TREX. Las muestras fueron incluidas
en bakelita, pulidas mecanicamente
con papel de SiC y luego atacadas
electroquimicamente en una solu-
cién de etanol (10%) y acido perclo-
rico (90%) para eliminar deforma-
cién superficial del pulido.

Como se observa en la Figura
11, el instrumento tiene geometria
de reflexion. Para medir textura se
utiliza un haz puntual, la muestra
se coloca en una cuna de Euler de
5 grados de libertad. En la zona de
incidencia (der. Figura 11) se ubica
una lente concentradora policapilar
de Tmm x Tmm y en la zona de re-
cepcion (izqg. Figura 11) una rendija
de 3 mm, utilizindose una mascara
de 20 mm. Se realizaron barridos en
y entre 0°y 70° y en ¢ entre 0° y
360° con un paso de 5°y un tiempo
de 10 segundos por paso. La radia-
cién X en este caso proviene de un

Se estudiaron dos muestras de la
seccion axial del TREX A. El proce-
dimiento de preparacién de mues-
tras consiste en un pulido mecénico
con papeles de SiC de granulometria
decreciente desde 600 a 4000 grit,
continuando con pasta de diamante
(Tpm, y 0,3pm) y finalizando con si-
lica coloidal (0,05pm, y 0,02pum). A
posteriori se realiza un electro-puli-
do con una solucién de 70% etanol,
20% éacido perclérico y 10% gliceri-
na aplicando una tensién de 25V y
corriente de alrededor de 1,4 Amp.

El instrumento utilizado es el
3D Dual Beam Scanning Electron
Microscope de FEIl, Figura 12. Las
mediciones fueron realizadas con el
software TSL OIM Data Collection 5
y los datos fueron procesados con
el software TSL OIM Analysis 5 de
FEI. Para cada muestra se realizaron
mapas de orientacién en las zonas
interna, media y externa del espesor
del tubo. Cada mapa de orientacio-
nes se proceso realizando mapas de
calidad, de granos y de misorien-

taciones'" de borde de grano. El
tamafo de grano se determiné me-
diante histogramas de didmetro y
area de los mismos, ponderados en
la fraccién de area respectiva. Para
determinar la microtextura se cons-
truyeron las figuras de polos (0001),
(1010), (1120), (1011), y (1012) y se
calcularon los factores de textura o
de Kearns (proyecciones medias de
los polos basales, <c>, sobre los tres
ejes principales). Para dar una idea
de la potencia de esta técnica, si
se considera el total de mapeos de
50 x 50 ym en pasos de 0,15 a 0,5
pm en ambas muestras, se midié en
1378000 posiciones.

B DIFRACCION DE NEUTRONES
EN LOS INSTRUMENTOS STRESS-
SPEC (FMRII) Y KOWARI (ANSTO)

La gran penetracién de los neu-
trones en la materia determina que
en difraccion (entre otras técnicas
basadas en estas particulas) la geo-
metria de transmision sea la mas
utilizada. Esto permite realizar de-
terminaciones de textura y tensiones
residuales a grandes componentes,
como se ve en el cuello de lamina-
cién del TREX en la Figura 13.a), o
bien introducir dispositivos de gran
porte como una maquina de trac-

Figura 12. a) Instrumento es un 3D Dual Beam Scanning Electron Microscope. b) Camara de medicion.
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cién para realizar experimentos in
situ, Figura 13.b). En difracciéon de
neutrones el volumen calibrado de
material se mantiene constante du-
rante el experimento (prisma de 12
mm? en el caso de Stress Spec). A
consecuencia de ello no se produce
el efecto de desenfoque caracteristi-

co de la difraccion por reflexion de
los difractémetros de rayos X con-
vencionales. Esto permite que ade-
mas del barrido completo en ¢ (0°
a 360°) el angulo c varie entre 0° y
90°, colectandose asi la intensidad
difractada en todo el espacio. La dis-
posicion experimental es la misma

en ambos instrumentos. Se utilizd
una longitud de onda de A= 1,60 A
sin limitar el haz, los colimadores
se mantienen abiertos tanto en la
zona de incidencia como en la de
recepcion. En ambos casos se utili-
z6 un monocromador de Germanio
(Ge511) que garantiza la maxima

Figura 13. a) Zona de trabajo de deformacion de tubo TREX sobre la cuna de Euler del instrumento Stress-Spec
para determinacion de textura y tensiones residuales. b) Maquina de traccion para determinar constantes elasticas
in-situ durante un ensayo de traccién. FRM-II, Garching, Mdnich, Alemania.
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Figura 14. a) Figura de polos experimental de la reflexion (1010). b) Figura de polos experimental de la reflexion
(0002). Difractometro Empyrean, LMFAE.
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resoluciéon en un ancho intervalo
angular (35° < 26,, < 110°). Por otra
parte las dimensiones del detector,
25cm x 25cm, permiten medir va-
rias reflexiones de Bragg cercanas
en forma simultanea. En cada paso
(posicién angular y y ¢ especifica) se
midié durante 10 minutos.

B RESULTADOS QUE PROVEEN
LAS TECNICAS DE DIFRACCION

En la Figura 14.a) y b) se obser-
van las figuras de polos experimen-
tales correspondientes a las reflexio-
nes de las familias de planos (1010)
y (0002) obtenidas con instrumento
Empyrean en LMFAE. Estas figuras
estdn compuestas por dos figuras
obtenidas irradiando las secciones
axial y tangencial. Para represen-
tar los datos experimentales se ha
elegido convencionalmente al eje
horizontal coincidente con la direc-

-

90
(4] . -

@, (°) 60 s 90
30 7 o0

i 30 m(n)

Figura 15. Funcion distribucion de orientaciones correspondiente al tubo
TREX A. La microestructura presenta una fuerte textura. Se observa un 16-
bulo de gran intensidad en el los cortes ¢,= 0° y 180° cuyo maximo se
encuentra aproximadamente en ¢,=30° y ®=60°.

(1,011) y (1120).

Figura 16. Figuras de polos del TREX A calculadas a través de la herramienta MTEX para los planos (1010), (0002),
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cién circunferencial del tubo vy al
vertical paralelo a la axial, siendo
la direccién radial perpendicular al
plano de la figura. Para realizar la
representacion de la figura de polos
compuesta es necesario rotar los da-
tos experimentales obtenidos para
cada reflexiéon de modo que todos
respeten la convencién elegida. Es
interesante notar que en ninguna de
las dos figuras se ha cubierto todo
el espacio (zona central sin datos).
En las geometrias de reflexion para
angulos x mayores que 70° entre el
vector de difracciéon y la normal a la
muestra el haz difractado disminu-
ye significativamente su intensidad
debido al fendmeno de desenfoque
(pérdida de radiacién distorsién
de la proyeccién del haz sobre la
muestra) de manera que estos datos
se pierden. No obstante, esto no re-
presenta un problema cuando dicha
informacién no es representativa de
la orientacion preferencial de la mi-
croestructura.

De este modo las figuras de po-
los quedan asociadas al sistema ejes
principales del tubo, algo funda-
mental para visualizar la orientacién
preferencial de la microestructura.
La lectura de los datos experimen-
tales, las rotaciones descriptas y
finalmente la composicion de las
mediciones en una figura Gnica para
cada reflexién se realiza con progra-
mas elaborados bajo la plataforma
MatLab™.

La herramienta de cdlculo MTEX,
que funciona también bajo MatLab™
permite construir a partir de las figu-
ras de polos experimentales, la geo-
metria de la muestra y la estructura
cristalina, la funcién de distribucion
de orientaciones, ODF. Esta funcion
contiene toda la informacién de las
orientaciones del policristal y repre-
senta 15736 orientaciones posibles
de un cristal en el espacio. A partir
de ella puede calcularse la figura de
polos de cualquier familia de planos
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Figura 17. a) Figuras de polos experimentales compuestas del TREX C para
las reflexiones (1010) y (0002), (1011), (1120). b) ODF. c) Figuras de
polos calculadas.
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de la estructura cristalina. La Figura
15 presenta la ODF 3D del material
A con la que se calcularon las figu-
ras de polos (1010), (0002), (1011) y
(1120) que se observan en la Figura
16.

La localizacion de los [6bulos
intensos en la direccién axial, en el
caso de la reflexién (1120), indica
la fuerte textura de esta microes-
tructura, la reflexién (1010) aparece
como anillos intensos con maximos
a unos 30° de la direccién axial y
dos de intensidad menor sobre el
plano radial-circunferencial. La ro-
tacion de 30° de este I6bulo de in-
tensidad respecto del plano prisma-
tico (1120) se debe a la geometria
del prisma hexagonal (las normales
a estos planos forman un dngulo de
30°). Resulta interesante notar que el
polo (0002) se desarrolla sobre una
fibra contenida en el plano radial-
circunferencial con un maximo mas
cercano a la direccién circunferen-
cial dentro de la fibra. Los factores
de Kearns tienen los valores f, (Ra-
dial)= 0,445, f, (Axial)= 0,082 y f,
(Circunferencial)= 0,471 indicando
la preponderancia de la textura ra-
dial-circunferencial en esta microes-
tructura.

Con idéntico procedimiento se
determinaron las figuras de polos
de las reflexiones (1010), y (0002)
en el material C. Utilizando MTEX y
herramientas desarrolladas también
en la plataforma MatLab™ se calcu-
laron la ODF vy las figuras de polos
correspondientes a las reflexiones
(1070), (1120) y (0002). Los resul-
tados experimentales, ODF vy figu-
ras de polos calculadas para las dos
reflexiones prismaticas y la basal se
observan en la Figura 17 (idem Fi-
gura 16).

Si bien las ODF de ambos tubos
son similares, el l6bulo de maxima
intensidad que también se ubica en
los cortes ¢,= 0°y 180° de la ODF

del TREX C muestra una intensi-
dad mas expandida en este plano
y el maximo més préximo a $=90°
(~75°). Los factores de Kearns son
en este caso f, (Radial) = 0,398, f,
(Axial) = 0,098 y f, (Circunferencial)
= 0,501. Comparando con los valo-
res de f, y f, del tubo A se observa en
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este caso una textura mds circunfe-
rencial (f, es un 25% mayor que f,).

B DIFRACCION DE ELECTRONES
RETRODISPERSADOS (EBSD)

Figura 18. a) La imagen SEM corresponde a una zona de la seccién axial
del TREX A con cuatro puntos de observacion indicados. b) Patron de
Kikuchi del punto 4. c) Indexacién de planos cristalograficos y direcciones
en el punto 4 y asignacién de orientacion en funcion de angulos de Euler
(p1, @, 92). d) Mapa de orientaciones (datos crudos), direcciones de re-
ferencia y figura de polos inversa e) Mapa de calidad. f) Mapa de granos.

La Figura 18 resume los resulta-
dos obtenidos para una muestra del
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TREX A (seccion axial): enla 18.a) se
identifica un punto de observacién
(punto 4) al que corresponde el pa-
trén de difraccion de Kikuchi, en la
18.b) la indexacion de planos y di-
recciones cristalograficas realizada
con el software y la indexacién de
estas lineas en la 18.c). En 18.d) se
observa un mapa de orientaciones
completo (100 x100pum) y a modo
de referencia la figura de polos in-
versa, en (18.e) el mapa de calidad
y el mapa de granos en (18.f). Se es-
tablecié una misorientacion minima
de borde de grano de 2°. El ~95% de
los bordes de grano corresponden a
misorientaciones mayores a 15°.

] ESTUDIO DE TAMANO DE
GRANO

El “area” correspondiente a cada

grano se calcula con el nimero de
posiciones de medicion en el mapa
de orientaciones de cada grano.
También puede estudiarse el tama-
fio de grano mediante su didmetro
medio.

Para realizar el estudio estadis-
tico del tamafio de grano se cons-
truyeron histogramas utilizando las
variables “area” y “diametro” en las
zonas correspondientes a la zona
exterior, media e interior de la sec-
cion axial del tubo. El histograma
brinda la informacién del tamafio
de grano promedio para una serie
de 20 intervalos de fraccién de area,
esto es, la fraccion de drea que co-
rresponde a una dada cantidad de
granos con un area determinada y
normalizada respecto de la super-
ficie total del mapa. Luego se cal-

cula un promedio ponderado entre
el valor de la variable “diametro” o
“area”, multiplicado por la fraccién
de area para cada intervalo. Se rea-
liz6 un histograma en funcién de la
fraccion de drea para cada mapa, se
calculé un promedio para los valo-
res obtenidos entre todos los mapas
que corresponden a una misma re-
gion de la muestra y se realizé un
promedio general, Tabla 4. Como
resultado se obtiene un tamano de
grano de <d>=4,9 pmy area <A>=
22,5 pm?. A su vez, al comparar el
tamafio de grano promedio respecto
de las zonas exterior, centro e inte-
rior vemos que éste es menor en la
zona externa y tiende a aumentar
hacia la zona interna.

TREX A.

Tabla 4. Tamanos de grano calculados partir de variables "diametro” y "area” de mapas EBSD ponderados por
fraccion de area para cada mapa. Promedios para cada region de la muestra, promedio general y dispersiones,

Diametro (pm)

Dispersion Area (um®) Dispersion

Zona externa (puntos de medida)

1 4 1:3 14,7 5,9

2 4.6 1 21,8 4.6

3 4.8 1,6 20,2 10,1

Promedio 4,5 1.3 18,9 6,7
Zona media

1 < B 1.3 11 4,2

2 5.1 1,7 23,6 9

3 42 0,9 16,8 3,6

4 4 1.4 14,6 6,6

5 4,2 1,2 16,6 52

6 5,9 2,1 30,6 15,3

Promedio 4,5 1.4 18,9 1D
Zona interna

1 5.8 1,9 31,2 11,3

2 4.9 1.3 21 5,6

3 6.4 2,5 36,9 17,9

Promedio 5,7 1,9 29,7 11,6

Promedio general 4.9 1,5 22.5 8,6




Evolucién de la textura cristalina en los procesos de fabricacién de combustibles y componentes internos ... 23

B  MICROTEXTURA

La Figura 18.d) permite visualizar
la fuerte textura del TREX. Observan-
do la distribucion de orientaciones
son preponderantes los planos pris-
mdticos del tipo (1010) y (2110) ma-
yoritariamente paralelos a la super-

ficie de la muestra (seccion axial).
En la figura de polos inversa (angulo
superior en 18.d) las orientaciones
estan representadas con colores del
azul al verde. No se observan granos
con el polo basal en direccion axial
o proximo a esta (rojo). La evalua-
cién microestructural se completd

realizando muchos mapas en las tres
zonas anteriormente definidas. En
las Figuras 19.a) y b) se observan las
figuras de polos construidas a partir
de los datos de todos los mapas, sean
datos crudos o seleccionados a partir
de un criterio de calidad o indice de
confianza (CI>0,1 en este caso). De

max=6 942
5026
o 3639
o 2635
14908
1.381
1.000
0724

Figura 19. a). figuras de polos (0002), (1010), (1011), (1012) y (1120) experimentales del TREX A. b) Figuras
de polos calculadas a partir de las experimentales con el software TSL OIM Analysis 5 (paquete de software FEI).
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estas figuras observamos la textura
circunferencial-radial esperada para
el TREX. En particular, en la figura
del polo basal se observa el maximo
de intensidad sobre una fibra que
corre en el plano circunferencial-ra-
dial, algo similar a lo que se observa

en las figuras de polos obtenidas por
difraccién de rayos X para el TREX
A, Figura 16. En los planos prisma-
ticos de primer orden y piramida-
les de primero y segundo orden la
orientacion se presenta en forma de
fibras también, una caracteristica de

esta microestructura. Es pertinente
destacar que la orientacién axial del
[6bulo de maxima intensidad en el
plano prismatico de segundo orden
coincide con la determinacién reali-
zada con difraccién de rayos X para
el mismo polo en la Figura 16, no

A
a)

0001

A
1120

% 2

max= 6.630
4837
3529
2575
1.879
1371
1.000
0.730

max=7.318
5.252
N 3.769
2.705
1.841
1.393
1.000
0.718

max= 13237
8.606
5,596
3638
2.366
1.538
1.000
0.650

zona media. c) idem zona interna.

Figura 20. a). figuras de los polos calculadas (1010) y (1120) de la zona externa del espesor del TREX A. b) idem
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obstante el mismo polo en el TREX C
tiene una distribucién de intensida-
des algo diferente, Figura 17. En sin-
tesis, todas estas observaciones per-
miten asegurar que el resultado de
un conjunto de mapas al azar con la
técnica EBSD permiten obtener los
valores que produce la difracciéon de
rayos X.

B GRADIENTES DE TEXTURA EN
EL ESPESOR DELTUBO

La técnica EBSD permite realizar
mediciones de orientacién preferen-
cial en regiones muy localizadas del
policristal. Solo para dar una idea, el
area irradiada con rayos X para me-
dir textura (haz puntual) es de ~0,5
cm?, mientras que con la técnica
EBSD un drea tipica tiene 10* pm?,
es decir, la region irradiada es unas
~5000 veces mas pequefa. Esta lo-
calizacién afecta la cantidad de gra-
nos que definen la figura de polos
obtenida, ya que para un tamafio de
grano de 5 mm, en un mapa tipico
de EBSD se estan observando unos
~400 granos mientras que el drea
escaneada por la técnica de rayos X
incluira mas de un millén de granos
de las mismas dimensiones. Debido
a esto resulta importante la verifica-
cién realizada en el punto anterior.
No obstante, el principal objetivo de
uso de esta técnica es detectar in-

homogeneidades microestructurales
en la forma de tendencias, gradien-
tes y/o dispersiones que puedan ser
significativos en el comportamiento
macroscopico a lo largo de un pro-
ceso de deformacién. El resultado
de la integracién de los datos de las
tres regiones (exterior, media e inte-
rior) se observan en las figuras basal
y prismatica de segundo orden en la
Figura 20. Observando la basal, la
fibra en el plano radial-circunferen-
cial estd presente en las tres zonas,
sin embargo la posicién de los maxi-
mos de intensidad varia. En la Figu-
ra 20.a) el maximo estda muy cerca
de la direccién circunferencial, en
la 20.b) el maximo se halla en un
punto intermedio entre las direccio-
nes radial y circunferencial (~45°),
mientras que en la 20.c) la textura es
cuasi-radial, con el maximo de in-
tensidad ubicado a unos 25°-30° de
la direccién radial.

Este analisis cualitativo se ve re-
flejado en el calculo de los factores
de Kearns en laTabla 5, en los que se
observa una reduccién del factor cir-
cunferencial de 0,56 a 0,43 (inver-
samente ocurre con el factor radial)
poniendo en evidencia el gradiente
de textura de la pared del TREX.

Se ha analizado todo el conjunto
de datos (datos crudos) y también se

ha realizado una seleccion segin la
calidad de los mismos (CI>0,1). Los
primeros tienen la ventaja de tomar
en cuenta la totalidad medida del
mapa, la segunda, al imponer un Ii-
mite de confianza al dato obtenido
disminuyen la dispersiéon. Compa-
rando las figuras de polos discretas
(datos crudos, Figura 19.a) con las
calculadas con los datos selecciona-
dos, se observan efectos de segundo
orden como por ejemplo la locali-
zacién mas precisa de los maximos
de intensidad sobre el plano radial-
circunferencial en la figura de polos
basal. Se ha encontrado por ejem-
plo, que el factor axial se mantiene
practicamente constante en las tres
zonas del espesor (Af, ~=0,01, rela-
tivo al promedio general). Si se eva-
[Ga la variacién de los coeficientes
de la region externa hacia la inter-
na, en el caso de los datos crudos
el coeficiente radial se incrementa
(Af, =0,04) y el circunferencial
disminuye (Af, ~=0,05), relativo al
promedio general. Este comporta-
miento se ve realzado considerando
solo los datos selectos (Af,  =0,09y
Af, =0,09).

3max

Tmax

B DIFRACCION DE NEUTRONES

La difraccion de neutrones es po-
siblemente la técnica mas adecuada
para determinar textura cristalina. Su

Tabla 5. Coeficientes de Kearns calculados a partir de los datos agrupados en las regiones interna, media y exter-

na del TREX A.

Posiciones fa fr fe
Zona externa (crudos) 0,13 0,37 0,50
Zona externa (CI>0,1) 0,04 0,40 0,56
Zona media (crudos) 0,15 0,42 0,43
Zona media (CI>0,1) 0,04 0,50 0,46
Zona interna (crudos) 0,15 0,43 0.42
Zona interna (CI>0,1) 0,05 0,52 0,43
PROMEDIO GENERAL 0,14 0,41 0,45
Considerando todos los datos crudos 0,14 0,42 0.43
Considerando todos los datos selectos 0,04 0,49 0,47
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buena resolucion sumada a la gran
penetracion de estas particulas en
la materia permite realizar estudios
volumétricos muy representativos de
la escala macroscopica. El volumen
calibrado para el experimento en
Stress-Spec es de 12 mm?, que para
un grano de 5 mm de tamafio pro-
medio (125 pm?®) incluird del orden
de ~108 granos en la medicion y sin
ningun efecto de la superficie debi-
do a la geometria de transmision. En
el caso del experimento realizado
en Kowari el haz no fue colimado
y el detector estaba abierto, con lo
cual las muestras, en este caso cilin-
dros de 5 mm de didmetro y 7 mm
de altura (137 mm?), fueron banadas
completamente por el haz (~10° gra-
nos). Esta es la mejor medicién volu-
métrica de la textura que se puede
obtener del conjunto de técnicas
aqui presentadas.

De los experimentos realizados
con Stress-Spec (FMR-Il) y Kowari
(ANSTO) se presentan aqui figuras
de polos experimentales completas
de losTREX Ay C. En la Figura 21 se
muestran las figuras de polos expe-
rimentales completas de los planos
prismaticos de primer orden, pira-
midales de primero y segundo orden
y basal, correspondientes al TREX A
(Stress-Spec). La ODF vy las figuras
de polos calculadas se observan en
la Figura 22 y en la Figura 23 las fi-
guras de polos prismaticas, pirami-
dales y basal del TREX C obtenidas
con Kowari. Las figuras de polos cal-
culadas se observan en la Figura 24.
Una revisién de las figuras de polos
calculadas a partir de las experimen-
tales obtenidas con el Empyrean con
difraccion de rayos X para el TREX A
(Figura 16) y el TREX C (Figura 17.c)
muestra que son muy similares a las
correspondientes Figuras 22.b) y 24.

Cuantitativamente, la compara-
cion de los factores de Kearns ob-
tenidos con difraccion de rayos X
para cada tubo: f, (Radial)= 0,445, f,
(Axial)= 0,082 y f, (Circunferencial)=
0,471 para el TREX A y f, (Radial) =
0,398, f, (Axial) = 0,098 y f, (Circun-
ferencial) = 0,501 para el TREX C,
muestra que son virtualmente idén-
ticos a los obtenidos para el TREX
A: f, (Radial) = 0,447 , f, (Axial) =
0,090 y f, (Circunferencial) = 0,478
y el TREX C f, (Radial) = 0,448, f,
(Axial) = 0,065 y f, (Circunferencial)
= 0,485 con difraccién de neutrones
en los instrumentos Stress-Spec y
Kowari respectivamente.
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Figura 21. Figuras de polos experimentales completas (1010), (2021), (1122) y (0002) del TREX A obtenidas con
Stress-Spec.
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Figura 22. a) ODF del TREX A calculada a partir de las figuras de polos experimentales y b) figuras de polos

(1070) y (0002), (1011), (1120) calculadas con MTEX.
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Figura 23. Figuras de polos experimentales completas (1010) y (0002), (1011), (1120) del TREX C obtenidas con

el instrumento Kowari.
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2

perimentales obtenidas con Kowari.

Figura 24. Figuras de polos (1010) y (0002), (1011), (1120) del TREX C calculadas con MTEX a partir de las ex-

B ;DE QUE MANERA PUEDEN
UTILIZARSE ESTOS ESTUDIOS
PARA MEJORAR EL DESARROLLO
DE LOS PROCESOS DE FABRICA-
CION DE COMBUSTIBLES NU-
CLEARES?

La caracterizacion de la transfor-
macién de los materiales en el pro-
ceso de fabricacién o en la ingenie-
ria de diseno de una nueva aleacién
es de fundamental importancia para
conseguir las propiedades buscadas
para el buen funcionamiento de un
componente en servicio. En particu-
lar, el uso de técnicas de caracteriza-
cién basadas en la difraccion permite
hacer predicciones muy certeras de

las propiedades que se alcanzaran
en un dado proceso de fabricacion
de la vaina de un elemento combus-
tible nuclear en este caso, asi como
también encontrar nuevas rutas de
laminacién que permitan alcanzar
las propiedades deseadas. Los tem-
pranos trabajos experimentales de
Marshall desarrollaron parametros
empiricos como Q que permitieron
resolver el problema tecnolégico
que implicaba la precipitacién de
hidruros en direccion radial en la
pared de una vaina, desarrollando
procesos de laminacién en los que
la reduccién del espesor del tubo
prevaleciera sobre la de diametro (Q
>1y lo mas alto posible), Figura 25.

Los trabajos de E. Tenckoff rela-
cionaron Q con la evolucién de la
textura durante los mismos procesos
de deformacién, con la posibilidad
de optimizar las propiedades meca-
nicas en direcciones especificas del
componente. Podemos preguntar-
nos ahora ;Qué nos aportan las mo-
dernas técnicas de difraccion? Bien,
a partir de la ecuacién [1] podemos
realizar mapas de Q para la primera
etapa de laminacién en frio (Figura
4.b) de las zonas de trabajo de los
TREX Ay Cy obtener los perfiles de
Q que se observan en las Figuras 26
y 27. Estos mapas muestran la distri-
bucién de valores de Q. En el mate-
rial A se observa un fuerte gradiente



Evolucién de la textura cristalina en los procesos de fabricacién de combustibles y componentes internos ...

Tube final

S
<

Orientacién
De los granos

Tuba inicial De los cristales

De los hidruros

100 pm

e e

== =100 pm
e o

Figura 25. £/ esquema muestra la vinculacion entre procesos de deformacion en los que prevalece la reduccion

del espesor de pared del tubo o la reduccion de didmetro y la orientacion de los hidruros precipitados en una
vaina.
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Figura 26. Mapa del factor Q para la primera etapa de laminacion de una vaina para el combustible Atucha. TREX
A, 80 % de reduccién de érea.

en el espesor, practicamente a lo lar-
go de toda la zona y una fuerte va-
riacién entre sus extremos (min. 1,5
a max. 4), mientras que en el C el
mapa es mucho mas inhomogéneo.
Prevalece la reduccién en diametro
hasta los 200 mm y a partir de alli

se hace mds importante la reduccién
en espesor. En este caso el intervalo
de variaciéon de Q es mas estrecho
(min. 0,8 a max. 2).

Teniendo presente lo anterior
queda claro el sentido de los estu-

dios realizados a través de las téc-
nicas de caracterizacién basadas en
la difraccion. Estas técnicas ponen
en evidencia detalles y diferencias
microestructurales entre materias
primas que a priori se suponen
idénticas: se observan gradientes
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Figura 27. Mapa del factor Q para el primer paso de laminacién de una vaina Atucha, TREX C.

de textura (propiedad intrinseca o
atomistica) que se ven claramente
vinculados a propiedades micro-
mecanicas como la microdureza y
microestructurales como el tamafio
de grano (propiedades fenomenol6-
gicas) y permiten explicar las varia-
ciones y tendencias que presentan
en términos de reorientaciones de
los granos (microestructura) a lo lar-
go de las etapas del proceso de de-
formacion. En el caso que nos ocupa
y a medida que se profundicen estos
estudios, serd posible establecer una
relacion funcional entre el factor Q
y las propiedades atomisticas como
la textura a través de la ODF media
y de las ODFs localizadas en las
distintas zonas de la geometria del
tubo, y lo mismo con el incremento
en la densidad de dislocaciones de-
rivada del proceso de deformacion,
la relacion entre la orientacion de
los granos deformados y la densi-
dad de dislocaciones acumuladas
en ellos, todos temas en los que se
trabaja actualmente.

Los resultados obtenidos has-

ta aqui permiten, no obstante, una
conclusion mucho mdés general: las
técnicas de difraccion constituyen
la herramienta experimental mas ro-
busta para la caracterizacion de ma-
teriales, particularmente en nuestra
area tematica. Aun con las técnicas
de difraccién de mas reciente apari-
cion (EBSD), todas ellas se muestran
complementarias entre si, aportan
resultados comunes pero a la vez
permiten caracterizaciones especi-
ficas diferentes dependiendo de la
escala dimensional accesible a ellas,
ademds de otras variables muy im-
portantes en el campo tecnolégico
como son la rapidez en la obtencién
de los datos, la accesibilidad de los
instrumentos y, en algunos casos, los
costos involucrados en las medicio-
nes.

sayos disefiados especificamente
para una aplicacién.

[2].

Textura: orientacién preferencial
de los cristales individuales que
forman un policristal.

=

-Hexagonal: celda tridimensional
que expresa una de las formas
simétricas de organizacion de los
atomos en el espacio.

4.

Seccion eficaz de captura neutré-
nica: propiedad de los materiales
absorbentes de neutrones.

[51.

Laminacioén: proceso de deforma-
cién pléstica

E

- Zircaloy-4: aleacion de base cir-
conio.

[71.

H  GLOSARIO Know how: del inglés “saber
cémo” o receta tecnoldgica, muy
M- Fenomenolégico: método segin usual en la jerga tecnolégica.
el cual se caracteriza las propie-
dades de un material empirica-
mente para categorizarlo segln

su respuesta a determinados en-

8- Kroll: proceso quimico de separa-
cién de un metal desde el mine-
ral consistente en cuatro etapas:
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clorinacioén, reduccién, produc-
cién de esponja y compactacion.

B TREX: tubo extrudado recristaliza-
do, del inglés, tube recristallized
and extruded.

M0l Recristalizacion: proceso de re-
generacion de la microestructura
deformada consistente en la nu-
cleacion y crecimiento de crista-
les nuevos en el material.

[11

- Dislocacion: defecto cristalino
consistente en la presencia de
un semi plano atémico extra en
la estructura cristalina. Tienen un
rol fundamental en la deforma-
cién plastica de los metales.

[12].

Macla: defecto cristalino, banda
intragranular que produce una
reorientacion tipo “reflexion es-
pecular” dentro del grano.

[13

- Mesoscépico: escala “interme-
dia” entre lo microscoépico y lo
macroscopico. Es representativa
del volumen macroscépico mini-
mo que expresa las propiedades
macro.

[14].

Misorientacion: diferencia de
orientaciones entre granos veci-
nos.
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B NOTAS

1 La produccion se pensé para abas-
tecer a cinco centrales. Para finales
de la década de los 80" cuando fina-
lizo este desarrollo, solo habia dos
centrales en operacion (Atucha |y
Embalse) y una tercera en construc-
cion (Atucha Il).

2 Los objetos metalicos macrosco-
picos en general son policristales:
estan constituidos por muchos cris-
tales microscépicos denominados
“granos” en metalurgia (microes-
tructura). Estos pueden estar orien-
tados al azar o bien en forma pre-
ferencial respecto de alguna de las
direcciones del espacio.

3 Modelo que considera al atomo
como una esfera indeformable (ri-
gida) y a las estructuras periédicas
que forman los atomos en el espacio
(redes cristalinas), como el resultado
del apilamiento de capas de esfe-
ras (planos cristalinos). Este modelo
simplificado explica correctamente
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los procesos de deformacion plasti-
ca en los metales.

4 Planos cristalinos efectivamente
ocupados por dtomos.

5 Las vainas se presurizan interna-
mente con Helio a presiones mayo-
res a 2.5 MPa. Durante operacién
debido a la liberacién de productos
de fisién gaseosos esta presion se in-

crementa, lo cual genera tensiones
circunferenciales que podrian ge-
nerar la propagacién de una fisura
a través de su pared en presencia de
un hidruro radial.



