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RESUMEN

Se dan las ecuaciones basicas y grificos para el caso del quemado
de combustible de alto enriquecimiento, usando el reactor RA - 3 como
ejemplo. Se calcula la formacién de nepiunio y de isb6topos de plutonio.
Los procesos que llevan a la formacioén de 23 U son descritos con sus
importancias relativas. Se hace un estudio de la composiciéon del com-
bustible para el caso de reciclaje en el reactor,

ABSTRACT

Basic burn-up equations and graphs are given for highly enriched
fuel and the case of the RA - 3 reactor is used as an example. Produc-
tion of neptunium and plutonium isotopes are calculated. The ways in
which 232y ig formed ave described and their relative importance given.
A study is made of the composition of the fuel by recycling through the
reactor,



INTRODUCCION

’ . ] ’ . .
El término "quemado" (burn-up) es un concepto genérico que se uti-
liza pars indicar el grado de agotamiento de una carga. Sin embargo,
es generalmentc aplicado a la parte fisionada del combustible nuclear.

El grado de agotamiento de una carga puede expresarse ya sea por la
proporcién de nicleos fisionables desaparecidos por fisién en el ma-
terial o bien por la proporcién de nicleos fisionables desaparecidos en
total por cualquier causa. En el caso de que esta distincidén tenga impor-
tancia se usard el término ''fisionado' para el primer caso y el térmi-
no ''consumo' para el segundo.

Desde el punto de vista del reprocesarniento de los elementos combus-
tibles nucleares, el quemado de los mismos e¢s un dato de sumo interés
por las siguientes razones:

a. - determina la cantidad y composicidn isotopica del uranio a
reprocesar,

b. - determina la actividad debida a los productos de fision a-
companantes.

c. - determina la cantidad y composicidn de los elementos trans-
uranianos acompananics.

Si el combustible es uranio de muy alto enriquecimiento, 1a formacion
de plutonio durante la operacidon del reactor puede despreciarse. FEl ca-
lor producido durante la operacién es entonces directamente proporcio-

nal al consumo de 23517,

En este trabajo se presentan algunos datos de interés para el reproce-
samiento de este tipo de combustibles de reactores térmicos. Se ha te~
nido especialmente en cuenta su posible aplicacién al caso del reactor

RA-3, para cuya composicion isotdpica del combustible sin irradiar (1)
se han tomado como tipicos los valores que se ilustran en la Tabla I



OPERACION DEL REACTOR A FLUJO CONSTANTE O A POTENCIA
CONSTANTE

Durante la opceracidn del reactor, el consumo de 235 estara dado,
en cada instante por :
- dNg/dt =N ¢ O (1)

donde los simbolos tienen el mismo significado que en un trabajo an-
terior '~

Para la integracion de la ecuacion ( 1 )pueden plantearse dos situacio-

nes tedricas diferentes, ambas posibles de existir en la practica:

. . - 235 .
a. - la muestra, que contiene Ng nucleos de U en el instan-

te t, es irradiada en un flujo § constante. Por ejemplo, mediante el

flujo de una fuente exterior a dicha muestra.

b. -~ la muestra cs irradinda de tal manera que permareae consz-
tante el nimero de sus fisiones por unidad de tiempo. Lste es el caso
de una mucstra que forma parte del combustible de un reactor gque tra-
baja a potencia constante sin recambio de combustible,

Dada la suposicion a) la integracion de la ecuacidén (1) conduce a :
070t
21 .07

O
x =10% (N3 - Ng)/N§ = 10 (2)

2920 . . . .
donde x es el consumo de 39U . Para el flujo integrado, que simboliza=<"
remos por ¥, se obtiene la siguiente expresion:

-2 o
In(1-x.10 ) In (Ng /Ns)

F = ;’)t = -_L. . 3
I o )
J.a suposicion b) lleva la ecuacién ( 1) a la expresién:
t
-0y dt
x =107 (1 - 0" ) (4)

donde f, es el flujo en el instante t. La ecuacibén ( 4 ) es formalmen-
te igual a la ecuacion ( 2 ). Para este caso puede definirse un flujo
medio § tal que:



t _
pp.dt = p.t (5)
o]
L.a ecuacién ( 2 ) o bien la ecuacion ( 4 ) con la convencidn de la expre-
si6n ( 5 ) fue represeniada en una publicacién anterior (2). En la Fig. 1
se graficd nuevamente esta expresién agregando la escala en MWd/T
para uranio enriquecido al 90% conw composicidn inicial.

En la irradiacién a potencia constante el flujo varia con el consumo de
acuerdo a la siguiente expresion:

o-pt
p, = Bo 100/(100 -x) = §,/1 -0t = p_ e i (6)

donde ?50 es ¢l flujo inicial en el momento t = 0.El flujo integrado va-
ria segin la expresidén (3 )confp = p.

Si se compara el caso a) con el b) se puede observar que el mismo gra-
do de quemado es alcanzado al mismo tiempo t sblosi f = . En cam-
bio.si f = , el mismo grado de quemado se obtiene en tiempos menores
en la situacidon b). -

En un espectro neutrénico siempre es méas facil la determinacion de u-
na seccibn eficaz practica relativa que la medicidn de secciones efica-
ces ahsolutas. Por « se representa la relacion entre la seccion eficaz
de captura (n,¥) yla de fisidn ( n,f) de 235y, Este valor ha sido me-
dido con precision en distintos tipos de espectros. Para espectros térs
micos, el valor tedrico es de:

R =G, /0F = 160 Db/ 580 b =0,173.

El valor practico recomendado para reactores tipo MTR, con combusg-
tibles altamente enriquecidos es de &= 0,185 + 0,008 °)  valor que
se basa en datos experimentales. Para los calculos futuros se adoptara
este valor. No es de extrafiar que &te sea mayor que el valor térmico
puesto que la seccidn eficaz de fision decrece de acuerdo con la ley 1/v
mientras que en la seccidn de captura influyen las resonancias de la zo-
na epitérmica.

L.a proporcion fisionada de 235y respecto del consumo total es:

% fisionado =x . 0g/ 0L = x/ (1+d&) (7)



que para nuesiro caso toma el valor de
% fisionado =0, 844. x (8)

En lo que sigue se supondré que el valor de o es constante durante
la operacion del reactor.

PRODUCCION DE 236y

235 236 -
El quemado dc U puede mertho ¢n base al U formado por cap
tura. Despreciando la pér rhda de 2306y por captura de ncutrones,la re-
lacién entre el consumo del 235U y la produccidn del 236y es:

o
Np - N5 ={+o)(Ngg - Nyg)/ex (9)

5
v (%)

donde Nyc es ¢l nimero de nicleos de 236y

En muestras de la planta de reprocesamiento, en especial si el repro-

cesamiento es por proceso continuo, es mas [acil determinar las rela-

ciones entre nucleidos que sus valores absolutos. Para este proposito

la ecuacion ( 9 ) puede transformarse en @ ( apéndice 1)

O
x = 10% (Ng - Ng)/ N§ = 102 (Rgp - Rgp (1+ &) (10)
o (14 &) Rgps

23515 ¢

35 onsumido y R%—) RS/') son las

U antes y después de la operacion del

Donde x es el porcentaje de,
relaciones entre el 2‘36U y
reactor respectivamente.

Ja relacion Rgp en funcion del porcentaje de 235U consumido es:

2 0
Rep = 100 R (1 + k) + K x (11)
(1+ &) 100 - x)

En la Fig. 2 sc ha roprc‘qoniado cl valor de Rgs en funcion de x
para un valor inicial }{()/~ = 0,32 %, que corrcsponde al combustible
del RA-3 de la Tabla I.

(*) donde Nqb es el ntmero de dlomos del nuclefdo, siendo a la
Gltima cifra del ndmero atémico y b la dltima cifra del ndmero de
masa (1)



CAMBIO EN EL ENRIQUECIMIENTO DE 235y

El quemado pucde tambi¢n medirse por el cambio del enriquecimien-

to en 235U durante la irradiacién. Para emiiquecimientos altos pue-~

de suponerse en primera aproximacion que solo el 235y sufre trans-
formaciones por captura o fisidén, mientras que los demés isdtopos per-
manecen constantes. La parte de uranio eliminada por fisidn es enton-
ces:

@)
Np-Np = (Ng-Ng)/ (1+ &) (12)

Y

o

Donde N | y N = son el nimero total de atomos de uranjo antes y des-

pues de Ia opczluoién del reactor r§§pectivamente. Si E5 y Ez son los
Dy

respectivos enriquecimientos en U, puede deducirse ( apéndice II)
o 0
N - N (Eq - Ec) 1+ &)
x =102 258 . 102 =3 e (13)
l\s }.15 (1 ) - hls )
De la ecuacidon ( 13 ) se obtiene:
, (1+e)(100 ~ x)
E, = Eg ( = (14)

2 [e]
10 (1'*“)‘ XES

que ha sido reprosegt}&da enla I'ig. 3 para &= 0,185 y el enriqueci-
: oo AN A
miento original en U de la Tabla I,

De mancra semejante ¢s posible obtener una ecuacidn para Rgﬁ, la
A B v [ R ., . . .
relacion entre el 2380 y 235U, en funcidn del 235U consumido. Des-

preciando la pérdida por capiura en 238U se obtiene:

(0]
x = 102 (1 - Ry/5/ Rgp ) (15)

Las ecuaciones ( 10 ), ( 13 )} y ( 15) son las que se utilizan para de-
terminar log consumos en combustibles de alto enriquecimiento me-~
diante espectrometria de masa (5)

En la Fig.4 se han representado los enriquecimientos del combustible
en difcrentes isdtopos de uranio como funcidn del 23DU consumido. Pa-
ra la composicion del combustible original se tomaron los valores de
la Tabla I.



DISMINUCION DE URANIO TOTAL EN EL COMBUSTIBLE

La ecuacidén ( 12 ) tambien permite hallar la reduccién en el nimero to-
tal de dtomos de uranio en funcién del quemado. La reduccidon atéomica
porcentual, expresada en funciéon del enriquecimiento original de °u,
esta dada por :

2
10" (Np - Ng) / Np = x.Eg [ (1+ ) (16)

que es practicamente igual a la reduccidn porcentual en peso.

La funcidn 102'NT/ Nr?w versus el porcentaje de 235U consumido se ha
representado en la Fig. 5.

PRODUCCION DE 239 p, y pE 237y,

Aunque para obtener las ecuaciones anteriores se supuso que solo el
235y captura neutrones, esto es sdlo cierto en una primera aproxima-
cidon. Los is6topos con nimeros de masa 238 y 236 dan origen a la for-
macién de 239py y 237Np por medio de las siguientes reacciones:

238 - -

U + n %8 239y 5230 239py (17 )
236 O 237 -

U + n 226 5%y __F___>237Np (18)

A partir de la cadena de reacciones ( 17) pueden plantearse las
siguientes ecuaciones diferenciales:

dNpg/dt = Npgh Oy - AggNag

dNgg/dt = N29>\Zg - Nyl >\39 +OL )



= - (19)
dNyg/dt = Ngghyg - Nyg Tuq f
La resolucitn de las ecvaciones (19) conduce a:
N ¢0‘ _>\29t
N = ___2_8____2.8_. (1 - e ) (20)
29
>\29
_>‘29 t -A39
N _ N ¢O_ ( 1 . + k. e ) (21)
- 28 28 -
39 A39 )‘39 >\29
donde
- A .
/\39 39 +G;9¢
k = >‘29//\39(/\39 - ng),
Nyg = Npgf Thghsg [‘1//\39 0yo ) -
- e->\29t/(/\39 - ng)( Gaop - Ngg) +
- At - Tgoft t
+ ke 39/( 0'4993 -A39) +Q. e 4 (22)

donde
Q = -( Y N3ggG,yf) +(1/CAgq- >‘29)( Taof - >\29) i

- k/ ( 0”49Q - /\39)



La funcidn ( 22 ) es una de las representadas en la Fig. 6, para los va-

lores de la Tabla I.

A partir de la cadena de reacciones ( 18 ) pueden plantearse
l

las ecuaciones:

dNgqp/dt = Ny f 0% - Nyg( Opqf +>\27)
Ngy/dt = Ngyy, >‘27 Ngq #1073,
donde:
O
N25 - t .0 t
Ne w0 o C2eft TN 0Pt - Taeht
25 © i '
26 7 o - O

Dec las ecuaciones anteriores se encuentra que:

N S0t SO Pt Ngnt 0370
+ B.e +C.e + D.e

A = >\27 G Og5 N(Op = TNy = GO - Typ)

(NS O%s
P + [Ny, - Gy Tyq - Oy

(23)

(24)

(25)

( 26)

B = >\ PR
27 ZGLNSS O‘T - 0‘26
-\ N 05 P A A
Y25 r 27
D= -(A+B+CC)

Se ha supuesto aqui que vale la condicidn:

N2,7 y Ngg = 0 para t = 0.
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La funcién ( 26 ) para los valores de 1a Tabla I, es una de las represen-
tadas en la Fig. 7,

La produccion de 239py y 237Np depende fuertemente de las secciones
eficaces efectivas 0“28 y 026 respectivamente. En ambos casos, de-
bido a capturas resonantes, estas secciones efectivas en un reactor tipo
MTR pueden ser mayores que las secciones térmicas

Las secciones efectivas elegidas aqui ( Apéndice IV ) son sdlo aproxima-
das y para calculos de produccidon méas exactos deberan medirse previa-
mente,

FORMACION DE 232y y 233y

Si un combustible de alto enriquecimiento necesita pasar por una planta
de difusidén para volver a enriquecerse, debera cumplir con las especi-
ficaciones fijadas. Entre las que ha establecido la USAEC para sus
plantas, se limita el contenido en 232y ?/ 233U en relacibn al 2335y
en 0,11 ppm vy 500 ppm respectivamente 7)

Algunos reactores de {)otencia no cumplen con la restriccion del 232y
para quemados altos 87,

En el caso de combustible altamente enriquecido, el 232U puede produ-
cirse por los siguientes procesos :

23 - -
a. - Sy ¥ 236 n ¥ 237y  F 227y, man 236y,

236

234 233 232
U 71,2,“ U n,ln \ U

232 231 - 231 232 - 232
c. - Th MM 0N BT S, m ¥ S%0p, B 5%y

Debido a estos procesos, para poder establecer hasta donde puede permi-
tirse el quemado es necesario la medicion del 233U, 234‘U, 23GU, im-
purezas de torio y protactinio y 232y en el material original antes de
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su irradiacion. l.a contaminacion de torio es importante en reactores de
potencia : para un reactor BWR tipico ( con uranio levemente enriqueci-
do) los datos de Rider ¢ 8) indican que la cantidad de torio no debe pasar
de 2 ppm en cl material inicial pdr'l poder alcanzar un quemado de 15
GWd/T. 'nmétodo de medicion de “U en material irradiado, ha sido
descripto por Braun y Moy ),

En la Fig. 8 se ha representado el crecimiento de 232y para los proce-
sos a) y b en funcion del quemado en un combustible con la composicion
indicada en la Tabla I, con un flujo de 3. 1013 n/em?.s.

La Fig. 9 muestra la formacion del 232y 4 partir de 233y y torio presen-
tes originalmente en el combustible.

Para los cilculos sc han uhhz’ado las secciones eficaces disponibles en la
lxtf.r'xtura(‘i)(f))((”(su 0)(11) (12)(13)( 14)quenocorres-
ponden exactamerite a las secciones efectivas en un reactor como el RA-3
cuyo especiro de ncutrones es relativamente duro, por lo cual la forma-
c idn real de 232y puede ser apreciablemente mayor.

De estas figuras se deduce que para la composicion inicial indicada y en

. . 219 . D . ’
ausencia de torio y 2337 1a cantidad de 232y producida, aun con al-
tos quemados queda por debajo de la especificacién de la USAEC.

Para quemados aitos, 10 ppm de torio producen aproximadamente la mis-
ma catidad de “°“U que el proceso a) pora esa composicion inicial, mien-
tras que la contribucion de 233U cs del mismo orden. La presencia de to-
rio duranie la irradiacion aumentara por otra parte el contenido en 27U
por captura directa. Kl hecho de estacionar elementos combustibles, an-
tes o despues de su irradiacidn, favorece la formacidn de 232y : antes de
la irradiacion por desintegracion natural del 235y con formacidn de pro-
tactinio, el que forma parte del proceso ¢) , a razoén de aproximadamente

1 ppb por ano ; despucs de la lr'rarlmc,mn por la desintegracion de Pu,

)
cuyo periodo es de sdlo 2,85 anos en u.

La formacién de 236Pu se ha indicado cn la Fig. 6 para la composicion
de la Tabla I . En esta figura se puede apreciar que la formacion del 36py
es cl factor principal en la produccion de 232y, Por ano de enfriamiento

aproximadamente el 22 % de 236Py desintegra en 232y,
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RECICLLAJE DEL COMBUSTIBLE

El reprocesamiento y reciclaje del combustible irradiado en el reactor
sin una etapa previa de re-enriquecimiento favorece el incremento en
232y, Esto se dcbe vrincipalmente al fuerte aumento que se produce en
236y ( Figs 2 y 4 ) el cual no es separable quimicamente. En la Tabla
IT se han indicado las composiciones correspondientes al combustible o-
riginal de la Tabla I con cuatro etapas de reciclaje, reprocesamientcs
intermedios y un consumo en 239U de 25 %.

En la Fig. 10 S¢e han renresentado los valores generalizados de las rela-
ciones entre 236y y 2357 antes y después de un ciclo para diferentes va-
lores de consumo.

El crecimiento de 232U que se produce al reciclar combustible, se ha
calculado mediante la expresidn indicada en el Apéndice III. La Fig. 11
representa los valores respectivos en funcion de las concentraciones ini-
ciales Rg/g, y el tiempo de irradiacion.

AUMENTO DE LA PRODUCCION DE NEPTUNIO POR RECICLAJE

. . L . 236
La produccion de neptunio depende principalmente del contenido en U

inicialmente contenido en el combustible ( ecuacion 26 ) por lo tanto re-
cilar el combustible con etapas intermedias de reprocesaimicnto ticne
como conscecuencia un aumento en la produccion de neptunio en un reac-
tor como el RA-3, La formacibén de 237Np durante los distintos ciclos
con los supuestos anteriores esta representada en la Fig., 7.
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APENDIC LS
I.-

La ecuaciOn { 9 ) sc obtiene de:

dNg/dt = -Ngp O
) . 236
dNgg/dt = Ng g o (Aquf se desprecian capturas en U)
dNgg/ ANy = - O/ = - oA {1+ &)
Nig NS
d\r)G = - ""‘2\”'—‘— dNr
< N 1+ O( [}
N
26 N5
W\ NO - d ! ’ro T o
De esta ltima expresion se obtiene la ecuacidén ( 10 )
AN + (14 &)ND = (14 X)N,m + AN
1 5 1 26 1 26 5
o 0
+ 7 -
__1__“1\5'*(1-0()1\26 (1+0()Rd5+0(
Ng
A NT+ (14 )N
N. = : 6
5
N {oa+(1+o<)r< ] AND - (14 k)NS
S Gh) 75 6
5
A+ 1o
(1-+0) R813
O 0
_ (N5 f‘{()'/;‘) - NBG) (1 + A)
o+ (14 ) P”GF)
( \TO ~ N )/ ,\7 _ (l{(\l‘) - }{21—-)( 1 -+ OK)
Ns Tl Ny T 2 (10)

Ao (] 4 o) H(i"“)
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II. -

De la ecuacion ( 12 ) se obtiene:

(o]

(o]
N - N 1 + A = N _N
(N, - N, ) =Np - N
(N2 -N }(1+&-E) = N° -N°E_ -N; -N,_E
T T 5 5 T 9 T O

o,._0 o .0
N (Eg - Eg) = Ng (Ej - Eg)/ 3

Hi

O o]

1

o A ~O

1

(o] (o} o]
(Ng -N.)/Ng= (Eg-E)(1+a)/Eg(1+c&-Eg (13)
I, -

La formacién de 232y por el proceso a) partiendo de 235U, puede expre-
sarse mediante la ecuacion general :

o . =GPt - O yeht - Nyt
N22/N25 = A C_.e T +Cj.e 267+ Cy.e +
+C3.e" 037¢t+c4,e“ 6—36t+cl_).e“/\46t +

t
+(:6.e‘/\22t * Rgrs - B Cpue” 260t +c1,e’/\27

t t 3 t - t
UETE AN 3.e‘A35 +Cy.e Nas +Cg.e Nz

+Cq.e C

Donde las constantes A, B y los valores de C, y C.l se hallan de la manera
indicada en la referencia ( 15 ).
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28

200
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687
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30

374

170

60

170

b

15

Tag

46

n

1t

"

"

"

"

i

i

1000 b

16 ‘mb

0,33 mmb

7,2 mb

1,3 mb

2,35 d

2,85 a
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taLa 1 M

Composicion isotdpica original del uranio utilizado para una parte
de la primera carga del RA-3

234
U 0,84 %
235y 89,91 %
236y 0,29 %
238 8,96 %
TABLA UJ

Composiciones de uranio enriquecido al {in de 4 etapas con un consu-
Q
mo de 25 % en U por etapa.

Ciclos
Original 1© 29 39 49
234 .
U % 0,84 1,03 1,26 1,50 1,175
235 o ¢
U % 89,91 83,22 75,70 67,57 59, 10
236, 9 0,29 4,69 9,63 14, 97 20, 54
238, ¢ 8,96 11,06 13,41 15,96 18, 61
Peso Total g 100 | 81,03 66,81 56, 14 48,13
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