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FRAGILIZACION POR IRRADIACION
DE LOS ACEROS DE VASIJA
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La fragilizacion por irradiacion de los aceros de vasija es un mecanismo de degradacion dependiente del tiempo que puede
llegar a condicionar la operacion y la vida atil de las plantas en operacién. La evaluacién del efecto de la radiacién
neutrénica sobre las caracteristica mecdnicas de las vasijas de presion ha sido objeto de diversos programas de investigacion
a lo largo de los tltimos afios. Sin embargo, en la actualidad, existe un creciente interés en el desarrollo de nuevas
metodologias para optimizar la informacién procedente de los programas de vigilancia de las vasijas de los reactores y el
entendimiento de los mecanismos que justifiquen los procesos de dafio por irradiacién. Este articulo pretende ofrecer una
visién general de los programas internacionales de investigacién y de las actividades de [+D llevadas a cabo por el Proyecto
de Materiales Estructurales del CIEMAT sobre la fragilizacién por irradiacién de los aceros de vasija.

INTRODUCCION

La fragilizacién por irradiacion de
los aceros ferriticos es el principal me-
canismo de envejecimiento que afecta
a las vasijas de presién de los reactores
nucleares de agua ligera. Es un meca-
nismo de degradacion dependiente del
tiempo que puede llegar a condicionar
la operacién y la vida dtil de las plan-
tas en operacidn. La evaluacién del
efecto de la radiacion neutrénica sobre
las caracteristicas mecanicas de las va-
sijas a presién de los reactores, y en
menor medida, el entendimiento de los
mecanismos del dafio por irradiacién
ha recibido una gran atencién durante
muchos afos por parte de organismos
internacionales, centros de investiga-
cidén, organismos reguladores y empre-
sas eléctricas. Esta atencién ha desem-
bocado en diversos programas de
investigacion en los que el sector nu-
clear espafiol participa. Este articulo
ofrece una visién general del objetivo,
alcance y desarrollo de estos progra-
mas de investigacién asi como de las
actividades de investigacién y desarro-
llo llevadas a cabo por el Proyecto de
Materiales Estructurales del CIEMAT
sobre la fragilizacion por irradiacién
de los aceros de vasija.
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PROGRAMAS
DE INVESTIGACION
INTERNACIONALES

Programas de investigacién promo-
vidos por el OIEA

Desde los afios 60, la Division de
Energia Nuclear del OIEA ha impulsa-
do y coordinado la realizacién de di-
versos programas de investigacion para
el estudio del efecto de la irradiacién
neutrénica sobre los aceros de las vasi-
jas de los reactores nucleares, como
parte de las actividades del ahora de-
nominado International Working
Group on Nuclear Power Plant Life
Management (IWG-LMNPP). Bajo el
nombre de Co-ordinated Research
Programmes (CRP) se han llevado a
cabo los siguientes programas, que son
los antecedentes del CRP IV “ASSU-
RING STRUCTURAL INTEGRITY OF
REACTOR PRESSURE VESSELS”, ac-
tualmente en fase de finalizacién:

CRP | "IRRADIATION EMBRITTLE-
MENT OF REACTOR PRESSURE VES-
SEL STEELS” cuyo objetivo fue vali-
dar las metodologias de anilisis de la
época mediante la caracterizacion ex-
haustiva de un acero de vasija (HSST
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03 plate). En este programa, que se lle-
vé a cabo entre 1971 y 1976, partici-
paron ocho paises, Alemania,
Dinamarca, Checoslovaquia, Francia,
Inglaterra, Suecia, EE.UU. y Japdn.
Como resultado de esta colaboracion
se determind la grafica AT 41) frente a
la fluencia neutrénica.

CRP Il “ ANALYSIS OF BEHAVIOUR
OF ADVANCED REACTOR PRESSURE
VESSEL STEELS UNDER NEUTRON
IRRADIATION” Este programa, que se
llevé a cabo entre 1977 y 1983, pre-
tendia comprobar que el conocimiento
disponible en esta época sobre dafio
por irradiacién permitia garantizar que
las técnicas de fabricacién y soldadura
de los aceros de vasija altamente resis-
tentes a la fragilizacién eran las ade-
cuadas. Para lograr este objetivo se re-
alizaron ensayos Charpy, ensayos de
traccién y de tenacidad de fractura de
siete aceros de vasija mejorados para
determinar la relacion entre AT 41) v la
fluencia neutrénica, (1)

CRP I, “"OPTIMIZING OF REACTOR
PRESSURE VESSEL SURVEILLANCE
PROGRAMMNES AND THEIR ANAL-
YISIS”. Desde 1984 a 1993, quince
paises trabajaron con el objetivo de
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Figura 1.- Resultados de los ensayos de tenacidad de fractura del OIEA CRP 1V:
Datos de los participantes disponibles en Octubre 1999 (Zona de iransicién).

transicién como
funcién de la
temperatura pre-

optimizar la obtencién de datos de te-
nacidad de fractura de aceros de vasi-
ja, correlacionar diferentes propieda-
des mecdnicas y establecer técnicas de
mitigacién de la fragilizacién por irra-
diacién La participacién espafiola en
este programa, financiada con fondos
PIE, aund la colaboracion de distintas
instituciones y esta recogida en un do-
cumento titulado “Comportamiento
frente a la irradiacién neutrénica de los
materiales de vasija de los reactores de
agua ligera”, (2).

Ademas de la participacién en los
programas internacionales de investi-
gacion que ya se ha mencionado, el
CIEMAT desarrolla programas internos
de investigacién sobre distintos aspec-
tos relacionados con el efecto de la fra-
gilizacién por irradiacién en los aceros
de vasija. Entre estas actividades quere-
mos destacar las siguientes: El progra-
ma actualmente en marcha, CRP
IV,”ASSURING STRUCTURAL INTE-
GRITY OF REACTOR PRESSURE VES-
SELS”, tiene dos objetivos principales:

e Facilitar el intercambio internacio-
nal de informacién y suministrar una
guia practica con recomendaciones
sobre el seguimiento del comporta-
miento del material de vasija.

e Desarrollar un procedimiento de
ensayo de flexién en tres puntos para
la obtencién de la tenacidad de fractu-
ra, utilizando probetas de pequefio ta-
mafio (tipo Charpy) aplicable a los pro-
gramas de vigilancia de las vasijas de
presién de los reactores nucleares en
operacién.

La metodologia utilizada hace uso
del concepto de la “Master Curve” pa-
ra describir la fractura de los aceros fe-
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senta una forma
caracteristica, lo que indica que puede
ser descrita por una serie de curvas que
difieren solo en su posicién en una es-
cala de temperaturas. De acuerdo con
esto, la curva de tenacidad de fractura
se determina por un pardmetro Gnico,
To, que define la posicién de la Master
Curve en la escala de temperatura. To
se define como la temperatura a la cual
la tenacidad de fractura media, para
una probeta 1T (1" de espesor) es igual
a 100 MPaY m (3 El procedimiento pa-
ra la determinacién del parametro To
se recoge en la norma ASTM E 1921-
97 “Standard Test Method for
Determination of Reference Tempe-
rature, To, for Ferritic Steels in the
Transition Range”.

Para lograr los objetivos propuestos,
24 laboratorios de 17 pafses bajo la co-
ordinacién del OIEA, se comprometie-
ron a trabajar con un material comun,
el acero de vasija JRQ que ya habfa si-
do bien caracterizado en el CRP Ill, y
con otros materiales que aportaban los
participantes. En la Figura 1 se presen-
tan los valores de Kicir en funcién de la
temperatura obtenidos por todos los
participantes. La mayoria de los labora-
torios estdn ensayado también material
irradiado y los resultados estardn dis-
ponibles en breve. Los resultados obte-
nidos en este CRP indican que, a pesar
de que la determinacién de To estd re-
cogida en una norma ASTM como se
ha indicado, los valores de la tenaci-
dad de fractura obtenidos siguiendo la
metodologia de la “Master Curve” son
sensibles al tamano de las probetas vy al
tipo de ensayo, y que algunos de los
requisitos de la norma ASTM E 1921
respecto a la censura de datos v trata-
mientos de “outliers” son demasiados
restrictivos. Por otro lado, la banda de
confianza del 5% parece comparable a
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la curva K de referencia de ASME.
Esta metodologia ha sido aplicada para
la evaluacién de la temperatura de re-
ferencia de una vasija en una planta en
EE.UU., y su incorporacién al cédigo
ASME esta actualmente en discusién,
(4) Como paso intermedio se ha pro-
puesto la utilizacién de la misma curva
de tenacidad de fractura del cédigo
ASME, que se venia aplicando hasta
ahora, pero desplazada una cantidad
relacionada con To.

El trabajo desarrollado por el CIE-
MAT para este programa internacional
conforma el Proyecto “Aseguramiento
de la Integridad Estructural de la Vasija
de Presion de los Reactores tipo BWR y
PWR”, integrado dentro de los proyec-
tos del Programa Coordinado de
Investigacién CSN- UNESA. El alcance
de este proyecto incluye la determina-
cién y validacién de la “Master Curve”
del acero JRQ vy de otro acero bien
caracterizado denominado MVE, me-
diante ensayos de probetas tipo CT y
Charpy, y el ensayo de probetas irra-
diadas del JRQ. En la Figura 2 se pre-
sentan los resultados de los ensayos de
tenacidad de fractura junto a la
“Master Curve” de los dos materiales
ensayados en el CIEMAT.

Como ya se ha mencionado este pro-
grama esta en fase de finalizacién vy, te-
niendo en cuenta los resultados obteni-
dos, se esta perfilando su continuacion
que, bajo el titulo de “Aplicacion de
los Resultados de los Programas de
Vigilancia a la Evaluacién de la
Integridad de la Vasija de Presién de
los Reactores”, tiene como objetivo
cuantificar los resultados de la tenaci-
dad de fractura de los programas de vi-
gilancia y evaluar las guias para su
aplicacion a la evaluacién de la inte-
gridad de la vasija de los reactores.

Esta Base de Datos incluye la Base
de Datos de las Vigilancias de los
Materiales de las Vasijas de los
Reactores de Estados Unidos desarro-
llada conjuntamente por el EPRI y la
NRC, que fue utilizada para desarrollar
correlaciones para predecir la fragili-
zacién de los aceros teniendo en
cuenta el contenido en cobre y niquel,
y la fluencia neutrénica. Estas correla-
ciones fueron la base de la Revisién 2
de la Regulatory Guide 1.99 de la
USNRC, utilizada en Espafia para eva-
luar el efecto de la fragilizacién neutré-
nica en los aceros de vasija.

El establecimiento de una Base de
Datos Internacional sobre fragilizacién
de aceros de vasija permitird mejorar
la prediccién de los efectos de la irra-
diacién y las técnicas de mitigacién de
la fragilizacién, y suministrar las bases
para la redaccién de Gufas de uso in-
ternacional. La primera version en
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Figura 2.- Resuliados de ensayos de tenacidad de fractura del CIEMAT: QIEA CRP IV

software de esta Base de Datos
Internacional se completé en 1996 y
se distribuyo a los participantes. que
son EE.UU. (NRQ), Francia (CEA),
Hungria (AEKI), Inglaterra (BNFL,
Magnox), Rusia (KI), Ucrania (SCTC)
y Espafa (CIEMAT). La aportacién es-
pafiola a la base de datos consiste en
los datos de las vigilancias de las plan-
tas tipo PWR gestionados por TECNA-
TOM bajo contrato con UNESA, vy los
resultados del trabajo experimental re-
alizado en el CIEMAT en el marco del
CRP Il y IV.

Actividades promovidas
por la Red Europea AMES

La red europea AMES fue creada, en
1993, para facilitar y potenciar el con-
tacto entre las organizaciones europeas
con capacidad para investigar y eva-
luar el comportamiento de los aceros
de vasija, prestando especial atencién
a la interaccién con organizaciones
pertenecientes a la antigua Unién
Soviética, (5), como una actividad
complementaria a la que vienen desa-
rrollando el grupo de trabajo del OIEA

sobre Gestién de Vida de las Plantas
Nucleares y el Principal Working
Group 3 de la OCDE Nuclear Energy
Agency (NEA). El Instituto para
Materiales Avanzados del JRC asume la
coordinacién de esta red europea, cu-
yos principales objetivos son:

e Apovar a los disenadores, opera-
dores, reguladores e investigadores
proporcionando informacién y enten-
dimiento sobre los efectos de la irradia-
cién neutrénica en los materiales de
los reactores.

e Establecer y ejecutar proyectos
AMES en éreas relacionadas con el en-
vejecimiento de los materiales y actuar
como un grupo europeo de referencia.

= Participar en programas en colabo-
racién con los Nuevos Estados Inde-
pendientes y con los paises de la
Europa del Este, y favorecer la integra-
cién de los programas nacionales, la
validacién de técnicas y la definicién
de Normas Europeas asi como la vali-
dacidn y el establecimiento de limites
seguros para las medi-
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zar en el conocimiento de la proble-
matica que afecta a los aceros de vasi-
ja. El CIEMAT, TECNATOM vy
Empresarios Agrupados conforman la
participacién espafiola en la red AMES.

Proyecto VENUS

El Comité para la Ciencia Nuclear de
la OECD/NEA, en 1995, organizé un
Grupo de Trabajo Especifico sobre
Calculo de Dosis por Radiacién y
Modelizacién de la Degradacién por
Radiacién Nuclear de los Compo-
nentes de los Reactores en respuesta a
una peticion del Comité de Seguridad
de las Instalaciones Nucleares de la
NEA, (7). Los objetivos de este grupo de
trabajo fueron:

o Evaluar la precisién de los méto-
dos de calculo utilizados en los paises
miembros de la NEA para predecir la
dosis de radiacién en tiempos largos,
en la vasija de presién de los reactores
Y en sus componentes internos.

e |dentificar los aspectos para mejo-
rar y validar el funcionamiento de los
métodos mejorados para los cdlculos
de fluencia.

e |niciar un estudio sobre la modeli-
zacién del dafo inducido por irradia-
cion en los metales.

Al amparo de esta iniciativa, se ini-
cio en Julio de 1997 el ejercicio VE-
NUS-3 sobre Calculo de la dosimetria
fuera del nicleo en tres dimensiones,
que supone la continuacién del trabajo
realizado en el VENUS 1 que solo con-
sideraba dos dimensiones. En particu-
lar, el ejercicio VENUS pretende deter-
minar el espectro de neutrones tipicos
de un PWR vy las tasas de reacciones
dosimétricas en una configuracion rea-
listica del nicleo cerca de la regién del
combustible y en la zona del barrilete
v de la barrera térmica, (8).

La participacién espafiola en este
ejercicio se ha llevado a cabo de
acuerdo con el convenio firmado a fi-
nales de 1997 entre el CSN, UNESA,
CIEMAT, DENIM y TECNATOM. Las
actividades correspondientes a los dos
primeros objetivos citados previamente
han sido llevadas acabo en su totalidad
por el DENIM que, ademds, ha transfe-
rido la metodologia utilizada con el
CIEMAT. Las principales conclusiones
del trabajo realizado son las siguientes:
Se dispone de la metodologia para lle-
var cabo la simulacién geométrica ne-
cesaria para efectuar cdlculos de trans-
porte neutrénico de cualquier reactor
de agua ligera actual; se ha optimizado
la capacidad de calculo del cédigo de
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de los reactores
en cuanto a la
eficacia del reco-

transporte MCNP4B haciendo uso de
las técnicas de reduccion de varianza y
se ha validado la metodologia anterior
para bajas, medias y altas energias, (9).

Por otro lado, las actividades corres-
pondientes al estudio del dafio por irra-
diacién estan siendo motivo de un tra-
bajo conjunto del DENIM y CIEMAT,
que se encargan del cdlculo computa-
cional y de la comprobacién experi-
mental respectivamente. Haciendo uso
de criterios de dindmica molecular y
cinética de Montecarlo es posible mo-
delizar las primeras etapas del dafo
por irradiacién, que son el origen de la
evolucién de la microestructura de los
materiales y por tanto de la modifica-
cion de sus propiedades mecdnicas.
Para contrastar los resultados de estas
modelizaciones, se ha disefado un ex-
perimento consistente en irradiar mo-
nocristales de hierro alfa con iones hie-
rro de 150 KeV y en tratar de analizar
el dafio producido por microscopfa de
transmisién y aniquilacion de positro-
nes. De modo complementario se apli-
cardn también técnicas de deteccidén
de dafio basadas en ruido Barkhausen.
Ademads, en un intento de establecer
alguna relacién entre el dafo produci-
do vy la alteracién de las propiedades
mecdnicas se determinara la tenacidad
a la fractura del material, antes y des-
pués de irradiado, mediante ensayos
de “small punch”, (10).

Actividades del proyecto HALDEN

El programa del proyecto Halden
previsto para el periodo 2000-2002
contempla por vez primera la realiza-
cién de algunas actividades relaciona-
das con el efecto de la fragilizacién en
los aceros de vasija. El proyecto
Halden en cooperacién con VTT y
Fortum Finland participard en el pro-
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cido y los mode-
los para evaluar la fragilizacion poste-
rior.

ACTIVIDADES DE I+D
DEL CIEMAT EN ACEROS
DE VASTJA

Desarrollo de una metodologia para
la obtencidn directa de la tenacidad
de fractura utilizando el Charpy ins-
trumentado.

La determinacién de la tenacidad de
fractura de las vasijas a presion de los
reactores nucleares en operacién se
lleva a cabo, de modo indirecto, me-
diante el andlisis de las cdpsulas de vi-
gilancia de acuerdo con la normativa
propuesta en el cédigo ASME, que
consiste en cuantificar el desplaza-
miento que la irradiacién neutrénica
provoca en la curva de impacto ener-
gia temperatura del material irradiado
con respecto a la del material original
a un nivel de energia de 41 |. La curva
de tenacidad de fractura en funcién de
la temperatura calculada para material
irradiado es la resultante de aplicar el
mismo desplazamiento de temperatu-
ras obtenido para las curvas Charpy.
Este procedimiento indirecto de célcu-
lo lleva asociado una serie de incerti-
dumbres. De un lado se asume que la
irradiacion no modifica el habito de la
curva y de otro que la curva de tenaci-
dad de fractura sufre el mismo despla-
zamiento que la curva Charpy.

El objetivo de la metodologia desa-
rrollada en nuestro laboratorio, con re-
sultados prometedores, es eliminar es-
tas incertidumbres calculando
directamente la tenacidad de fractura
del material a partir del registro obteni-
do en un péndulo instrumentado du-
rante el ensayo de las probetas Charpy
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existentes en las capsulas de vigilancia.
En el transcurso de un ensayo de im-
pacto en la probeta ocurren una serie
de fenémenos: nucleacién de una grie-
ta a partir de una entalla, crecimiento
estable de la fisura generada, creci-
miento brusco con rotura final, deten-
cién en su caso de esta grieta y rotura
final de la probeta. Todos estos fené-
menos estan reflejados en el registro
fuerza- tiempo o fuerza desplazamien-
to de un ensayo Charpy instrumentado.
Identificando en este registro cuando
comienza el crecimiento de la grieta es
posible calcular la tenacidad de fractu-
ra, lo que sumado a que la curva
Charpy cubre un extenso rango de
temperaturas posibilita determinar di-
rectamente la curva tenacidad de frac-
tura- temperatura, sin necesidad de re-
alizar ensayos adicionales.

El software desarrollado para el and-
lisis de los resultados permite localizar
los puntos criticos indicados en el pa-
rrafo anterior a partir de criterios de fle-
xibilidad y de vibracién. Se ha com-
probado que los valores asi obtenidos
concuerdan con los proporcionados
por los ensayos tradicionales cuasi-es-
taticos. En la Figura 3 se han represen-
tado datos de tenacidad de fractura ob-
tenidos por la metodologia de andlisis
desarrollada en el CIEMAT (11) y datos
obtenidos mediante ensayos estaticos
para un acero de vasija, A 533 tipo B
gradoT.

Caracterizacion mecdnica de los
aceros de vasija mediante la técnica
de “small punch”.

En los dltimos afos se ha incremen-
tado la necesidad de poder caracterizar
mecanicamente los materiales irradia-
dos utilizando muestras tan pequefas
como sea posible debido, por un lado
a la escasez y al coste del material
irradiado vy, por otro a la alta activacién
que presentan los materiales con fluen-
cia cumulada elevada, lo que conlleva
grandes dificultades en su manipula-
cién. Entre las distintas posibilidades
disponibles, uso de probetas Charpy
miniatura, probetas de traccién minia-
tura u otras, en nuestro laboratorio es-
tamos trabajando en el desarrollo de la
utilizacién de probetas semejantes a
las de microscopia de transmisién (dis-
cos de 3mm de didmetro y unos ciento
de micras de espesor) para la caracteri-
zacién mecdnica de los aceros de vasi-
ja y de ofros materiales, y en especial
para la determinacién de la tenacidad
de fractura . El ensayo de “small
punch” se basa en punzonar un peque-
fio disco obteniendo un registro de car-
ga-desplazamiento, en el que se pue-
den distinguir cuatro regimenes de
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deformacidn: flexion elastica, flexion
plastica, rigidez de membrana, e ines-
tabilidad plastica.

En la Figura 4 se muestra la estima-
cién de la tenacidad de fractura me-
diante small punch, siguiendo la meto-
dologia propia del CIEMAT (12).

Desarrollo de técnicas no destructi-
vas aplicables a la caracterizacion del
envejecimiento de aceros ferriticos

Las propiedades ferromagnéticas de
los aceros ferriticos dependen fuerte-
mente de su microestructura, siendo
posible utilizar alguna de ellas, como
el ruido Barkhausen, para evaluar mo-
dificaciones microestructurales de los
aceros de vasija debidas a envejeci-
miento. En esta linea, el CIEMAT ha
participado en una accién concertada
promovida por la red AMES cuyo obje-
tivo es demostrar la aplicabilidad de
nuevas técnicas de andlisis no destruc-
tivo para la caracterizacién de la de-
gradacién microestructural de los ma-
teriales. Dentro de esta accidén
concertada se ha analizado el compor-
tamiento de un acero de vasija en dos
condiciones: en estado de recepcion y
sometido a un tratamiento de envejeci-
miento térmico para producir un mar-
cado cambio microestructural. Algunos
de los resultados obtenidos por el CIE-
MAT(13) se presentan en la Figura 5. A
la vista de los resultados, la técnica de-
sarrollada parece suficientemente sen-
sible al cambio microestructural produ-
cido, aunque todavia queda mucho
trabajo por realizar para la validacién
completa de la técnica. A este respec-
to, y como continuacién de la accién
concertada, se ha presentado un pro-
yecto mds extenso, proyecto GRETE, al
5° Programa Marco de la Unién
Europea.

Febrero

CONCLUSIONES

Aunque durante los dltimos afos se
ha realizado internacionalmente un
gran esfuerzo en el entendimiento de
la fragilizacién por irradiacién de los
aceros de vasija y su caracterizacién
mecdnica, todavia existen algunos
puntos abiertos de discusién como son:

¢ Mejora de las técnicas de evalua-
cién de las cdpsulas de vigilancia.

e Desarrollo y validacién de ensayos
con probetas no estandarizadas, es de-
cir probetas miniatura.

e Desarrollo de nuevas técnicas no
destructivas capaces de evaluar el da-
fio por irradiacidn.

e Modelizacién del dafo por irradia-
cién para alcanzar el entendimiento
hdsico del proceso.
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