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Переориентация гидридов в процессе сухого хранения отработавшего ядерного топлива является
одним из возможных механизмов деградации свойств оболочек твэлов реакторов ВВЭР, изготов-
ленных из сплава Э110 (Zr–1% Nb) на основе губчатого циркония. Для определения степени пере-
ориентации гидридов в оболочках твэлов в условиях, имитирующих условия сухого хранения, были
проведены серии испытаний необлученных образцов с содержанием водорода 100 и 200 wppm при
различном уровне окружных напряжений до 100 МПа длительностью 40 сут. Ориентацию гидридов
определяли с помощью металлографических исследований. Для оценки механических характери-
стик были проведены испытания кольцевых образцов на статическое одноосное растяжение. Ана-
лиз гидридов проводили с помощью просвечивающей электронной микроскопии и рентгенострук-
турного анализа. Было показано, что при условиях испытаний наблюдается частичная переориен-
тация гидридов, которая, в свою очередь, способствует снижению пластичности.

Ключевые слова: Э110, цирконий, гидриды, тепловыделяющие элементы, сухое хранение

DOI: 10.31857/S0015323021090072

ВВЕДЕНИЕ
Одним из главных критериев обеспечения

ядерной безопасности при длительном хранении
отработавшего ядерного топлива (ОЯТ) реакторов
ВВЭР-1000 является гарантия целостности топ-
ливной оболочки и сохранности топлива в храни-
лище. В процессе эксплуатации в результате взаи-
модействия теплоносителя с оболочками твэлов,
изготовленными из сплава Э110 на основе элек-
тролитического или губчатого циркония, внутрь
оболочки проникает атомарный водород [1]. При
снижении температуры ОЯТ вследствие уменьше-
ния остаточного тепловыделения при длительном
хранении возможно образование хрупких гидрид-
ных фаз, приводящих к деградации механических
свойств материала оболочек [2]. При эксплуата-
ции, когда внутреннее давление в твэле компенси-
руется внешним давлением теплоносителя, гид-
риды обычно имеют окружную ориентацию, что
обусловлено текстурой материала, созданной в

процессе термомеханической обработки при из-
готовлении оболочек твэлов. Однако при транс-
портировке и в процессе сухого хранения может
произойти перерастворение водорода с последу-
ющим выделением гидридов в радиальном на-
правлении под действием внутреннего давления
при охлаждении. Радиально ориентированные
гидриды могут служить путем распространения
трещины и вызывать охрупчивание материала
оболочки [3].

В ранее проделанных работах [4–8] было ис-
следовано влияние различных факторов (состав
сплава, содержание водорода, окружных напря-
жений, а также штатных и нештатных условий
хранения, таких как максимальная температура и
время выдержки при ней, скорость охлаждения)
на переориентацию гидридов в материалах обо-
лочек твэлов. Показано, что наибольшее значе-
ние имеют максимальная температура и уровень
окружных напряжений. В связи с этим существу-
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ет ряд ограничений при обращении с ОЯТ. Так,
максимальная допустимая температура оболочки
твэла при стандартных условиях сухого хранения
ОЯТ легководных реакторов, в частности для
ВВЭР-440, составляет 350°С, а при переходных и
аварийных режимах допустимо ее повышение до
450°С в течение 8 ч [9]. Эксплуатация реакторов
ВВЭР-1000 предполагает более высокую степень
выгорания топлива и более высокое давление га-
зообразных продуктов деления под конец топ-
ливной кампании. Таким образом, необходимо
пересмотреть использование уже существующих
параметров сухого хранения ОЯТ для реакторов
ВВЭР-1000.

Для обоснования безопасности длительного
сухого хранения ОЯТ ВВЭР-1000 необходимо
иметь модель, прогнозирующую поведение мате-
риала оболочек на всех этапах хранения, включая
транспортировку и вакуумную сушку. При этом,
в основе модели должны лежать эксперименталь-
ные данные, полученные в ходе термомеханиче-
ских испытаний, имитирующих условия сухого
хранения. На данный момент исследований по
переориентации гидридов в материале Э110 про-
ведено недостаточно для того, чтобы обосновать
модель и определить критические параметры хра-
нения. К тому же, в некоторых работах [10, 11] на-
блюдается расхождение результатов, полученных
при схожих условиях испытаний. Целью исследо-
ваний в данной работе является получение экспе-
риментальных данных по формированию структу-
ры гидридов, по их переориентации в необлучен-
ных образцах в условиях, имитирующих условия
сухого хранения, определение структурно-фазово-
го состава гидридов.

МАТЕРИАЛЫ 
И МЕТОДЫ ИССЛЕДОВАНИЯ

Для исследования материалов оболочек твэлов
в исходном состоянии использовали образцы
длиной 100 мм, вырезанные из бесшовных холод-
нокатаных труб, изготовленных из сплава Э110 на
основе губчатого циркония. Химический состав
сплава Э110 по данным завода-изготовителя (ТУ
001.437–2014) в мас. %: Zr–98.8; Nb–0.99; Fe–

0.05; O–0.086; N < 0.002; H–0.0004; Hf–0.004,
Cu < 0.001, C–0.005. Размеры и механические ха-
рактеристики исследуемого материала в исход-
ном состоянии, определенные при испытаниях
кольцевых образцов на статическое растяжение,
представлены в табл. 1.

Наводороживание оболочек из сплава Э110
производили методом катодной зарядки. Для со-
здания гидридных фаз, характерных для сплавов
на основе циркония (в первую очередь, δ-гидри-
дов [12]), из которых изготовлены оболочки твэ-
лов водо-водяных реакторов, после окончания
процесса катодной зарядки проводили диффузи-
онный отжиг в течение 7 ч при температуре 450°С
с последующим охлаждением с печью со скоро-
стью 1°С/мин. Отжиг проводили в герметичной
ампуле в атмосфере аргона. В результате были по-
лучены образцы с содержанием водорода 100 и
200 wppm. Содержание водорода контролировали
на газоанализаторе JUWE-STROHLEIN Hmat 225
(Германия).

Детальный анализ фазового состава гидридов
проводили при помощи просвечивающего элек-
тронного микроскопа Titan 80-300 (FEI, США) и
высокоразрешающего растрового электронного
микроскопа (РЭМ) Merlin (Zeiss, Германия). Для
получения изображения гидридов в высоком раз-
решении использовали метод просвечивающей
растровой электронной микроскопии (ПРЭМ).

Для определения типа гидридных фаз исполь-
зовали два независимых метода: метод микроди-
фракции (SAED – Selected Area Electron Diffrac-
tion) в совокупности с анализом Фурье-преоб-
разований HRTEM-изображений [13], а также
спектроскопия энергетических потерь электро-
нов (EELS – Electron Energy Loss Spectroscopy).
Последний метод позволяет производить иденти-
фикацию гидридов по фрагменту спектра энерге-
тических потерь электронов в области плазмон-
ного пика [14, 15]. Расшифровку дифракционных
картин проводили с использованием рентгенов-
ской базы данных порошковой дифракции PDF-4
[15] и программного пакета DiffraCalc [16].

Для дополнительной верификации использо-
вали метод дифракции обратно рассеянных элек-

Таблица 1. Значения механических характеристик исследуемых материалов при комнатной температуре 

* – равномерное удлинение; ** – общее удлинение.

Материал Внешний диаметр трубки, 
мм

Внутренний диаметр 
трубки, мм

σ0.2, МПа σm, МПа δm, %* δ, %**

Э110 9.10 7.93 372 452 4.9 28.8
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тронов EBSD (Electron Back Scattered Diffraction)
с помощью приставки для EBSD-анализа (Oxford
Instruments) на растровом электронном микро-
скопе.

Для того чтобы в исследованных образцах вы-
звать переориентацию гидридов за счет внутрен-
них окружных напряжений при повышенных
температурах, внутреннюю полость образцов за-
полняли аргоном под высоким давлением. Тем-
пература испытаний и внутренние напряжения
были близки к условиям послереакторного хра-
нения [9]. Окружные напряжения в образцах с со-
держанием водорода 100 и 200 wppm варьировали
от 0 до 100 МПа при температуре выдержки 340°С,
с дополнительным подъемом температуры до
380°С в течение 1 ч, со скоростями нагрева и охла-
ждения 6°С/ч. В табл. 2 приведены параметры
термических испытаний различных серий образ-
цов. Образец для описанных ранее микроскопи-
ческих исследований методами ПЭМ и РЭМ был
выбран из серии испытаний 1 с окружным напря-
жением 100 МПа.

Для количественной оценки переориентации
гидридов из каждого образца, прошедшего терми-
ческие испытания, вырезали три кольцевых образ-
ца: из центра трубки и на расстояниях ±2.5 см от
центра.

В качестве параметра оценки использовали ко-
эффициент KL – отношение суммы длин переори-
ентировавшихся (>45°) гидридов к сумме длин всех
гидридов [4].

Для выявления зависимости механических
свойств от переориентации гидридов после тер-
момеханических испытаний производили испы-
тания кольцевых образцов на одноосное растяже-
ние. Кольцевые образцы шириной 3 мм вырезали
из наводороженных трубок после термоиспыта-
ний и испытывали при комнатной температуре на
статическое растяжение на универсальной испы-
тательной машине ZWICK/ROELL Z030 со ско-
ростью перемещения траверсы 1 мм/мин в соот-
ветствии с методикой, описанной в [17].

РЕЗУЛЬТАТЫ ИССЛЕДОВАНИЙ
И ОБСУЖДЕНИЕ

Растворимость водорода в цирконии и в спла-
вах на его основе при температурах, соответству-
ющих условиям эксплуатации оболочек твэлов и
начальным условиям сухого хранения твэлов
(300–400°С), зависит от многих факторов. Для
диапазона температур 300–400°С предел раство-
римости водорода в сплаве Zr–1% Nb находится в
области 100–200 wppm [18, 19]. Снижение темпе-
ратуры способствует уменьшению предела рас-
творимости водорода в циркониевых сплавах, что
ведет к выделению гидридных фаз.

Тип гидридов, образующихся в изделиях из
сплавов на основе Zr, и их морфология определя-
ется многими факторами, включая чистоту Zr, ре-
жимы термической обработки, внешнюю нагруз-
ку, скорость деформации и концентрацию водоро-
да. Согласно данным [20–22], в сплавах циркония
может наблюдаться 4 типа гидридов.

Методами SAED в исследованных образцах
выявлено наличие гидридов двух типов:

• γ-гидриды (ZrH), имеющие ГЦТ-решетку с
параметрами а ~ 4.586 Å и с ~ 4.948 Å [23];

• δ-гидриды (ZrH1.6), имеющие ГЦК-решетку
с параметром а ~ 4.777 Å [24].

Типичные изображения гидридов и соответ-
ствующие им картины микродифракции приве-
дены на рис. 1, 2.

С целью дополнительной верификации полу-
ченных данных проводили определение типа гид-
ридов методами EELS, путем определения положе-
ния пика плазмонных потерь для идентифицируе-
мых фаз. По данным [20, 25] δ-гидридам должно
соответствовать положение пика на 19.2 эВ, а γ-гид-
ридам – 18.3 эВ. Типичные спектры энергетиче-
ских потерь электронов для δ- и γ-гидридов, а
также для Zr-матрицы сплава Э110 (пик плазмон-
ных потерь соответствует энергии 16.8 эВ) приве-
дены на рис. 3.

Таблица 2. Режимы термических испытаний

Серия испытаний Содержание 
водорода, wppm Температура, °С Время выдержки, ч Окружные

напряжения, МПа

1 200 340 + термопик (380) 960 0; 40; 50; 60; 70; 80; 90; 100

2 200 340 960 0; 40; 50; 60; 70; 80; 90; 100

3 100 340 960 0; 40; 50; 60; 70; 80; 90; 100
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Исследования образцов оболочек твэлов из
сплава Э110 после наводороживания до 100 и
200 wppm методами РЭМ, в том числе методом

EBSD (см. рис. 4, 5) показали, что в структуре
присутствуют стеки гидридов, представленные,
главным образом, δ-гидридами. δ-гидриды име-

Рис. 2. ПРЭМ-изображения областей, содержащих δ-гидриды с расположенными по периферии γ-гидридами (а) и
дисперсные частицы γ-гидридов (б).

1 мкм 2 мкм

γ-ZrH

γ-ZrH

δ-ZrHx

(a) (б)

Рис. 1. ПЭМ-изображения гидридов в сплаве Э110 и соответствующие им картины микродифракции с осью зоны 121:
а – γ-гидрид; б – δ-гидрид.

200 нм 1 мкм

10 нм�1 10 нм�1

(a) (б)
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ют форму пластин, ориентированных вдоль оси
твэла и располагаются в теле зерна, но иногда
могут пересекать межзеренную границу. γ-гид-
риды, имеющие существенно меньшие размеры
и игольчатую форму, расположены, преимуще-
ственно, по периферии стеков δ-гидридов. Ино-
гда также встречаются дисперсные частицы γ-гид-
ридов вне связи с δ-гидридами.

В исходном состоянии стеки гидридов пре-
имущественно ориентированы тангенциально
(коэффициент KL не превышает 0.1), что может
быть связано с текстурой прокатки [26]. Как от-
мечалось ранее, перепад температур в ходе сухого
хранения, вызванный как штатными [8], так и не-
штатными ситуациями [27], может оказать до-
полнительное влияние на ориентацию гидридов.
В рамках данной работы производили термомеха-
нические испытания образцов с длительной вы-
держкой 40 сут (серия испытаний 2). На рис. 6
представлены фотографии образцов до (рис. 6a) и
после термических испытаний (рис. 6б). Анализ
показал, что после термических испытаний на-
блюдается частичная переориентация гидридов в
радиальном направлении. На рис. 7 представлена

Рис. 3. Изображение EELS-спектров в области энер-
гий пика плазмонных потерь.

0
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2

3

4
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6

0

К
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ич
ес

тв
о 
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пу

ль
со

в,
 ×

10
5

12 14 16 18 20 22 24

20 40

δ-ZrHx

Zr
γ-ZrH

Энергия, эВ

Энергия, эВ

Рис. 4. Многослойная EBSD-карта фаз с участка, со-
держащего гидриды, в образцах сплава Э110 после на-
водороживания до 200 wppm.

δ-ZrHxZr γ-ZrH 20 мкм

Точка EBSD 2Точка EBSD 2Точка EBSD 2

Точка EBSD 3Точка EBSD 3Точка EBSD 3

Рис. 5. РЭМ-изображение участка кольцевого образ-
ца, содержащего гидридные фазы.

50 мкм

ГидридыГидридыГидриды

Рис. 6. Микроструктура гидридов в образцах с содер-
жанием водорода 200 wppm до (а) и после термиче-
ских испытаний в течение 40 сут при внутреннем дав-
лении 80 МПа (б).

500 мкм(а)

500 мкм(б)
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зависимость коэффициента переориентации от
внутренних окружных напряжений для образцов
с различным содержанием водорода (серия испы-
таний 2 и 3). Видно, что наблюдается монотонное
увеличение коэффициента переориентации с ро-
стом напряжений, при этом для образцов с содер-
жанием водорода 100 wppm такое поведение на-
чинается с определенного уровня напряжений
(70 МПа).

Чтобы оценить вклад кратковременного повы-
шения температуры, была проведена серия испы-
таний 1 с дополнительным термопиком. На рис. 8
показан график зависимости коэффициента пе-
реориентации от окружных напряжений для об-
разцов серий испытаний 1 и 2. Для обоих видов
образцов наблюдался практически линейный
рост коэффициента переориентации с увеличе-
нием окружных напряжений (R2 = 0.9 и 0.83).
Видно, что дополнительный кратковременный
подъем температуры до 380°С не оказывает за-
метного влияния на переориентацию гидридов.

Несмотря на то, что термическая выдержка под
напряжением в различных условиях привела к пе-
реориентации гидридов в радиальном направле-
нии (что видно на рис. 6 и 7), значительная доля
гидридов сохранила исходную тангенциальную
ориентацию, а абсолютные значения коэффици-
ента переориентации KL не превышали 0.18. Од-
ной из причин такого эффекта может быть не-
полное растворение первичных гидридов тан-
генциальной ориентации при максимальной
температуре (до 380°С) [5] или недостаточный
уровень напряжений (до 100 МПа) во время ис-
пытаний.

На рис. 9 представлены результаты измерений
механических характеристик в зависимости от
коэффициента переориентации KL для всех ис-
пытанных на статическое растяжение кольцевых
образцов. Видно, что равномерное удлинение
снижается с 5.9 до 3.5% и наблюдается умеренная
корреляция с коэффициентом переориентации
(коэффициент корреляции равен 0.62 и 0.57 для
образцов с содержанием водорода 100 и 200 wppm
соответственно). При этом значение равномер-
ного удлинения непосредственно после наводо-
роживания немного повышается по сравнению с
исходным состоянием, а прочностные характери-
стики (предел прочности и условный предел те-
кучести) несколько снижаются, что может быть
вызвано диффузионным отжигом после наводо-
роживания, приводящим к отжигу дефектов и
внутренних напряжений, возникающих в про-
цессе изготовления твэльных труб. Прочностные
характеристики на рис. 9 приведены для всех ти-
пов образцов.

Рис. 7. Зависимость коэффициента переориентации
от окружных напряжений для образцов:  – серия
испытаний 3; d – серия испытаний 2.
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Рис. 8. Зависимость коэффициента переориентации
от окружных напряжений для образцов серии испы-
таний:  – 1,  – 2.

5

10

15

20

0 50 100
Напряжение, МПа

K
L

0

Рис. 9. Зависимость механических характеристик от
коэффициента переориентации гидридов: равномер-
ное удлинение для образцов с содержанием водорода

 – 100 wppm и  – 200 wppm, d – предел прочно-
сти, e – условный предел текучести.
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Интенсивная диффузия водорода, проходя-
щая в процессе термических испытаний, может
привести к изменениям в матричной фазе α-Zr, в
частности за счет микроискажений, возникаю-
щих, например, при образовании трехмерных на-
нокластеров в тетраэдрических порах в кристал-
лической решетке Zr, а также дислокационных
петель вакансионного типа в базисных плоско-
стях [28].

Однако в литературе нет указаний на суще-
ственное влияние этих эффектов на характеристи-
ки прочности и пластичности сплавов данного ти-
па, а основные изменения механических характе-
ристик считаются обусловленными образованием
гидридов и их неблагоприятной ориентацией
[1, 2]. При достижении определенных напряжений
гидриды являются местом зарождения микротре-
щин и служат путем их распространения. Движе-
ние трещин вдоль гидридов приводит к хрупкому
разрушению, а при переходе трещины в цирко-
ниевую матрицу, механизм разрушения сменя-
ется на вязкий. При наличии достаточного коли-
чества связанных радиальных гидридов меха-
низм разрушения может полностью смениться
на хрупкий и наблюдается резкая деградация ме-
ханических свойств с опасностью разрушения
трубки при внешних механических воздействи-
ях или под действием напряжений, вызванных
внутренним давлением на оболочку газов и топ-
ливных таблеток [6].

Считается, что предельным критерием сохра-
нения пластических свойств является способ-
ность к полной деформации (упругая и пластиче-
ская) не менее 1% [29]. Стоит отметить, что в
большинстве исследований проводят механиче-
ские испытания на сжатие кольцевых образцов, в
то время как в данной работе проводились испы-
тания на растяжение. Испытания на сжатие в не-
которых случаях позволяют измерить пластич-
ность хрупких материалов, тогда как испытания на
одноосное растяжение, являясь более жесткими,
не всегда позволяют определить характеристики
пластичности. Тем не менее способность оболоч-
ки твэла пластически деформироваться под дей-
ствием внутренних растягивающих напряжений в
большей степени имитируется при испытаниях на
растяжение, чем сжатие. По этой причине в дан-
ной работе использовался этот метод.

Таким образом, термомеханические испыта-
ния, имитирующие условия сухого хранения, по-
казали, что частичная переориентация гидридов
при значениях коэффициента KL < 0.18 практиче-
ски линейно зависит от внутренних окружных
напряжений, при этом вклад других факторов яв-
ляется незначительным.

По результатам механических испытаний коль-
цевых образцов была выявлена умеренная корре-
ляция между равномерным удлинением и коэф-
фициентом переориентации при постоянном
уровне прочностных свойств. Наблюдаемое сни-
жение равномерного удлинения при испытаниях
на статическое растяжение может быть обусловле-
но увеличением степени переориентации гидри-
дов, которая, однако, была явно ниже, чем во мно-
гих работах по изучению пороговых напряжений
[4, 6, 10]. Поэтому в дальнейшем планируется
провести дополнительные испытания при повы-
шенных напряжениях, чтобы определить значе-
ния пороговых напряжений, вызывающих значи-
мую переориентацию гидридов в оболочках из
сплава Э110. Общий уровень величины равномер-
ного удлинения сохранился выше предельного
(>1%), что говорит об отсутствии резкого сниже-
ния пластичности при данных режимах испыта-
ний. При этом выявленная частичная переори-
ентация гидридов не привела к изменениям ха-
рактеристик прочности сплава. Таким образом,
рассмотренные в данной работе условия термо-
испытаний не привели к изменению ориентации
гидридов, способным вызвать критическую дегра-
дацию эксплуатационных характеристик твэль-
ных труб, изготовленных из сплава Э110, в необлу-
ченном состоянии.

Работа была проведена по заказу АО “ТВЭЛ” с
использованием экспериментальной базы Иссле-
довательского комплекса материаловедческих за-
щитных камер НИЦ “Курчатовский институт”.
Результаты данной работы будут использованы в
разработке модели для обоснования безопасно-
сти длительного сухого хранения ОЯТ реакторов
ВВЭР-1000.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
По результатам термомеханических испыта-

ний необлученных оболочечных образцов из спла-
ва Э110 на основе губчатого циркония с целью
определения степени переориентации гидридов в
условиях, имитирующих сухое хранение, последу-
ющих механических испытаний и микроструктур-
ных исследований было установлено, что:

1. В исследуемых наводороженных образцах
стеки гидридов, главным образом, представлены
δ-гидридами. γ-гидриды имеют существенно мень-
шие размеры и расположены, преимущественно,
по периферии δ-гидридов, а также в виде отдель-
ных выделений в теле зерна.

2. Под действием внутренних окружных на-
пряжений произошла частичная переориентация
гидридов в радиальном направлении. Дополни-
тельный термопик по окончании выдержки не
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оказал заметного влияния на переориентацию
гидридов.

3. При испытаниях кольцевых образцов на ста-
тическое растяжение выявлено снижение равно-
мерного удлинения с 5.9 до 3.5% с увеличением
доли радиальных гидридов, что может быть связа-
но, в первую очередь, с переориентацией гидри-
дов. Для всех образцов прочностные характери-
стики несколько снизились по сравнению с харак-
теристиками в исходном состоянии, что может
быть связано с предшествующей термической об-
работкой.
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