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ESTABILIDAD TERMICA DE PASTILLAS DE UO2
J. Ausas, S. Muro, J. Celora, A. Marajofsky

COMISION NACIONAL DE ENERGIA ATOMICA

E1 fendmeno de la densificacién en pastillas de UQ, de elementos com-
bustibles fue reconocido en el afio 1972 en EE.UU. cuando aparecieron
fallas en elementos combustibles atribuidas al mismo.

La densificacion de Tas pastillas de U0 en el elemento combustible
causa la disminucion del diametro de las mismas, la cual puede provo-
car un aumento del gap pastilla-vaina y consecuentemente mayores tem-
peraturas de la pastilla debido a la pobre conductancia del gap, no de
seables desde el punto de vista de disefio.

Los mayores perfiles de temperatura conducen a un aumento de la ener-
nia almacenada en la pastilla y por 1o tanto a disminuir Ta resisten-
%ia d§ la vaina en un hipotético caso de pérdida de refrigerante
LOCA).

En Tos disefios con vaina colapsable (CANDU), la densificacion de Ta pas
tilla puede ser acompafiada por la disminucion del didmetro de la vaina,
la cual puede inducir aumento de Tos juegos en el sistema de soporte
del elemento combustible introduciendo 1a posibilidad de nuevas vibra-
ciones y "freeting".

La densificacion es producida fundamentalmente por una disminucidn del
radio de los poros que quedan en la pastilla de U0, después de sinteri
zada; la misma puede producirse por:

a) Anulacidon o disminucién térmica de los poros; la concentracidn de
vacancias cerca de una superficie depende de la curvatura de 1a mis
ma (Ref. 1); en particular, es mayor en un poro que en un borde de
grano, este gradiente de concentracidn entre ambos genera un flujo
de defectos del poro k1 borde de grano, y por lo tanto de dtomos
en sentido inverso que tiende a disminuir el poro.

b) Efecto neutrénico. La anulacién del radio puede ser acelerada por
i) un incremento del coeficiente de difusion de vacancias (Ref. 2),
i1) anulacién por migracién de intersticiales creados por irradia-
cion (Ref. 3), iii) aumento de la concentracidén de vacancias por
efecto de "spikes" cerca del poro (Ref. 4).

Independiente de la importancia que dan los autores a cada uno de es-
tos mecanismos, todos coinciden, y experiencias de jrradiacién lo con-
firman, que los poros pequefios (menores de 2 micrones) son anulados en
bajos quemados (2000 MWd/Tn).

Por esta razbn resulta un objetivo fundamental de toda 1inea de desarro
1o de pastillas de UOp, la produccion de las mismas con la densidad
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especificada, pero ademds con poca porosidad pequefia (~H£2ﬁw).

Del mismo modo, todo programa de aseguramiento de calidad requiere la
implementacidn de alglin test, que sin necesidad de irradiacidn provea
una forma expeditiva de control, aparte del andalisis microestructural.

Consideremos que la porosidad total estd constituida por:

Pr=Pg* Pp
la suma de la porosidad mayor y menor de 2 k-, esta G1tima extinguible
bajo irradiacion. E1 test de resinterabilidad consiste en simular

térmicamente la extincidn de PP'

La misma debe hacerse sobre 1a base de alguna experiencia de irradia-
cibn que testifique el porcentaje anulado (Ref. 5).

Independientemente de esta circunstancia, el test de resintering térmi
co resulta dtil desde el punto de vista comparativo, para pastillas fa
bricadas con distintos polvos. )
E1 test consiste en recocer durante 24 horas a 1700°C pastillas ya sin
terizadas, y bajo especificacién (Ref. 6) . Usualmente se considera
las pastillas que no incrementan su densidad en mads del 1% como satis-
factorias; este valor estd sujeto a las especificaciones de cada dise-
fio.

Las densidades fueron medidas por inmersién en xileno, debiéndose ter-
mostatizar el 1iquido en 0,1°C para poder asegurar 0,01 g/cm3 en la
medida de la densidad.

E1 recocido fue realizado en un horno de molibdeno del Laboratorio del
Grupo de Materiales Combustibles bajo atmbsfera de Hp.

Fueron sometidas al test pastillas realizadas con polvo RBU en dos pro
cesos distintos, y pastillas con polvo de procedencia Planta Fabril
Cérdoba (Tabla 1).

TABLA 1

PARTIDA dSI dSF d%
4.1 PFC 10.48 10.64 1.5
6.2 PFC 10.43 10.62 1.7
5.1 PFC 10.48 10.64 1.5
4.5 PFC 10.51 10.64 1.2
6.4 PFC 10.47 10.62 1.4
5.3 PFC 10.06 10.45 3.7
5.10 PFC 10.01 10.44 4.1
A 0 RBU Proceso 1 10.55 10.60 0.47
A 1 RBU Proceso 1 10.57 10.62 0.47
A 2 RBU Proceso 1 10.56 10.61 0.47
D1 RBU Prpoceso 2 10.57 10.67 0.94
D 2 RBU Proceso 2 10.56 10.66 0.94
D 3 RBU Proceso 2 10.55 10.66 1.03
D 4 RBU Proceso 2 10.54 10.65 1.03
D 5 RBU Proceso 2 10.54 10.65 1.03

-
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Si.bien la cantidad de pastillas utilizadas no es suficiente para ob-
tener una buena estadistica, se pueden observar tendencias, ellas nos
indican:

a) Cada polvo de UO? 1lega a un valor 1imite caracteristico de la den-
sidad (Ref. 6). Ello se explica por ser la morfologia del polvo
determinante en la formacidn del.tipo y clase de poros de la pasti-
1a.

b) Ese valor 1imite puede ser influido por el proceso de fabricacién
(polvos A y D).

c) Los polvos de Planta Fabril Cérdoba en los casos considerados 1le-
gan a un valor 1imite de 10.64, una pastilla de densidad 10.55 ob-
tendrfa un porcentaje de post-resintering de 0.84 1o que resulta
satisfactorio para un nivel de aceptacidn del 1% en la variacion de
densidad.

Se realizaron ademds, antes y después del resintering metalografias de
cada pastilla en un corte transversal, y sobre ellas un estudio cuanti
tativo de la distribucidn de porosidad mediante un analizador semiau-
tomdtico Kontron MO3.

En las Fig. 1 a 6 se observan micrografias tipicas de las pastillas an
tes y después del resintering, notdndose diferencias cualitativas en-
tre ellas.

Para el andlisis de la distribucién se utilizd la clasificacibén en a-
rea, dividiendo la muestra en 20 clases. Esta distribucién no es la
real de diametros en el volumen, pero resulta Gtil a los fines compa-
rativos.

De las curvas de distribucién (Fig. 7) se puede observar que en todas
las pastillas el porcentual de porosidad fina disminuye (las primeras
clases) ; que el porcentaje de porosidad fina en todas las pastillas es
semejante; que la disminucion en los polvos A y D es muy parecida con-
sistiendo la diferencia en la cantidad de porosidad gruesa. Se obser-
va que la disminucién de porosidad fina en el polvo ce PFC es menor.

En los tipos de polvos utilizados resta un porcentaje importante de
porosidad fina residual después del test de resintering;para que los
valores obtenidos del mismo posean validez no s6lo en términos relati-
vos, resulta necesario realizar experiencias de irradiacidon para poder
apreciar la porosidad residual post-irradiacion y de este modo compa-
rar con la porosidad residual térmica, definiendo un coeficiente aue
las relacione, siempre con referencia a un tipo de polvo de partida

Yy un proceso dado. :
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Fig. 1 (x 400) Fig. 2 (x 400) Fig. 3 (x 400)
A 0 antes D antes PFC antes

Fig. 4 (x 400) Fig. 5 (x 400) Fig. 6 (x 400)
A 0 después D después PFC después
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