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Los coeficientes de autod fuvior avarecen como factores en aran
cantidad de fenomencs que intervienern en el comportamiento del material
combustible durante la irradiscion del mismo; algunos de ellos son: mi-
gracidén de productos de fisién, creep, densificacidn,crecimiento de ara
no, etc.; de alli la necesidad de contar con valores de estos coeficien-
tes confiables. Por otra parte el hecho de que el tipo de combustible
(U02) que nos interesa pueda ser no estequiométrico, hace también nece-
sario conocer los coeficientes fuera de la estequiometria asi como en
materiales del tipo (UM)0y + x{con M catién diferente de U).

EXPERIMENTAL

Los bajos coeficientes de difusidn que se encuentran en estos sis-
temas hace que en t y T normales (horas £ t < 1 mes) 1400 < T7<1700°C)
las penetraciones medias sean del orden de 0.1 a 0.54a Para poder obte-
ner perfiles de difusidn con valores tan bajos de penetracidn, es nece-
sario acudir al método de espectrometris o (Refs. 1,2,3.4).

E1 material utilizado fue: monocristales obienidos por fusidén, pas-
tillas sinterizadas de U0 pureza nuclear, pastillas sinterizadas de 6xi
dos mixtos (UGO, y (UGd)0», estos G1timos obtenidos por coprecipitacidn
a partir de soluciones de %UNH). (Refs. 5,6,11).

OBTENCION DE LOS COEFICIENTES

En referencia a la Fig. 1 se observan las distintas etapas para la
obtencibn de coeficiente de difusidn:

- pulido

- evaporacibn de radiotrazador

- contaje

- recocido

- contaje

- evaluacién del coeficiente de difusion

La evaluacidén de los coeficientes de difusidén se realizd en base al
algoritmo desarrollado por Kurokawa et al (ref. 7) para 1o cual hubo que
calcular las curvas de calibracion para el 241Am , Figs 2 a 6.

Se utilizd para obtener estos coeficientes un valor de 344 KeV/im
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para particulas alfa de 4.5 MeV.

Se observa en las Figs. 7 a 10 los espectros en energias de las
particulas alfas emitidas, correspondientes a los perfiles de difusion
Tuego de t sucesivos a una misie tLapersiure.

Puesto que el método de especirometria « es un método no destruc
tivo, permite luego del recocido y segundo contaje, 1a ejecucién de o-
tros sucesivos (a la misma T y t mayores), Figs. 7 a 10. Al calcular
los coeficientes para distintos tiempos (Fias. 7 a 10), se observa una
variacion del coeficiente de difusifén que tiende a un valor constante a
medida que el t aumentz (Fig. 11).

Este fenomeno ya fue observado por Smitz et al. (4) y Matzke (3).

RESULTADOS Y DISCUSION

En la Tabla I se observan los coeficientes obtenidos segin el méto-
do descripto para distintos porcentajes de Cey Gd y dos presiones parcia
les de 02 = 1 x 10-4 y 1 x T0-14 atm.

En las figs. 11, 12, 13 se han colocado los coeficientes obtenidos
de la tendencia asintdtica descripta en la seccidn anterior.

Se han clasificado los resultados en:
a) Difusi6n en monocristales de UO,.

A los efectos de chequear el sistema experimental utilizado (conjun
to de espectrometria, hornos y medidores de ppOp, asi como algoritmos) se
compara estos resultados con los obtenidos por otros autores, Fig. 14.

Llama la atenci6n que los resultados obtenidos son menores en 2 6r-
denes de maanitud a los publicados. Esta diferencia puede atribuirse:

- diferencias en el dE/dx
Marin (337 keV/am)
Alcock (448 keV/Lm)
Matzke (?) ’

Marchi (344 keVéAm)
Marajofsky (344 keVéAm)

- diferencias en el método numérico de obtencion del coeficiente
de difusion. Marin (8), Alcock (9) con correccién de la resolu-
cidn, y Matzke, utilizan para obtener el coerficiente de difusion.
el logaritmo de 1a actividad vs. el cuadrado de la energia (o ni-
mero de canal)que es proporcional a xZ seglin 1a constante del pun
to anterior. -

En cambio, en este trabajo se utiliza el método descripto en (7).
Estimamos que gran parte de la diferencia enconirada en los coeficientes
de monocristales (v hemos hecho la comparacibn s6lo en monocristales pa-
re nc tener en cuenta en este caso interferencic de le diferencia en bor
de de arano) ec debida precisamente a dicha diferencia de método: los coe-
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ficientes de difusion obtenidos mediante el método de 10g vs xZ (Blcock)
a partir de las medidas experimentales de este trabajc arrojan vaiores
superiores a los obtenidos por medio del ensarchamiento del pico; si a
esto agrecamos el hecho de que por ejemplo Alcock (10) tomez sus coeficien
tes en el eguivalente del segundo puric de nusitras curvas Fias. 7 2 10)
es posibie afirmar aue los valores reezles de los coeficientes de difusion
en volumen de U en U0, sor. menores (er probabiemente 1 orden de magnitud
o aan 2) a los consignados en la literaturs (refs. 1,2,3.10).

b) En la Fig. 11 se observa la diferencia ventre Jos valores de coeficien-
tes de difusién y monocristales v er. pestillas, esta diferencia es debids
a la difusibn en borde de granon debido a Jos bsjos contaies, resulta di-
ficil separar ambas contribuciones mediante un método nuiérico. Este re-
sultado nos alerta sobre las conclusiores a ser extraidas de resultados en
policristales.

c¢) E1 aumento de la presidn parcial es coherente con los resultados ante-
riores (refs. 3,8,10,12) en monpcristales y policristales de U0p: aumenta
& mayor pp0,(Fig. 15).

Le interpretacidn de los resultsdos vara distintes porcentajes de Ce
y Gd no es evidente en cuanto a lg estequiometriaspare cade uno de 1os por
centajes se encuentra a ambos lados d21 punto 2.00,(por lo menos para el Ce)
en cambio si podemos afirmar que el coeficiente de difusidn crece con la

pp0, (Fig. 15).

d) E1 aumento del porcentaje de Ce indica un aumento del coeficiente de di-
fusibn a presidon parcial constante, pzro esto no significa a estequiometria
constante (Fig. 16).
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