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REZSUMLN

Se plantean las ecuaciones basicas para expresar el
quemado de elementos combustibles en los cuales la contribu-—
cidn por fisidn de plutonio pueda despreciarse. Fl quemado se
expresa en pardametros de utilildad en el reprocesamiento de ele-—
mentos combustibles y se adjuntan graficos. Los valores hallados
durante el reprocesamiento de la primera carga del RA-1 se usan

como ejemplo.

ABSTRACT

Basgsic burn-up equations are derived for the case of a
negligible contribution of plutonium fissions. The equations
and their graphs are intended for application to the reproces-—
sing of fuel elements. The data found during the reprocessing

of the first charge of the RA-1 reactor are used as an example.



1. INTRODUCCION

Cuan.lo opera un reactor su combugtible original gse trans-—
forma por procesos nucleares, principalmente por captura de ncu-
trones y por fisibn, creando ntucleos digtintos. Estos procesos
dependen de constantes nucleares, como periodos de semidesinte-
gracidn y secciones eficaces, y de las condiciones de operacién
del reactor, como flujos y espectros de neutrones y tiempos de
irradiacidn.

En un reactor en operacidn, la velocidad del quemado (es
decir del fisionado) del combustible, pueide medirse por el calor
desprendido, por ejemplo por medio de instrumentos en el cir-
cuito de refripgeracidn. Ia potencia térmica del reactor es
entonces proporcional al nivel del quemado de combustible y por
lo tanto también al flujo de neutrones mientriis el combustible
no cambie apreciablemente de composicidn, es decir para quema-
dos bajos.

El objeto de la presente nota =g presentar las equiva-
lencias entre la potencia térmica de un reactor, o su ~ner i+
térmica entregada, y varios valores fisicos de interds guncril,

en especial para el reprocesamiento de elementos combustibles.

2. QUCIIADO

El quemado (burn-up) de elementos combustibles irradia-
dos que salen de un reactor suele expresarse en unidades de
Megawatt.dia/tonelada de combustible (I7d/T), es decir en dimen-—
5ién de energia térmica entregala por unidad de peso de combus-—
tible. Si se conoce la composicibn original del combustible,

esta expresibn equivale a un valor en flujo integrado por uni-



dad de peso de combustible, o a porcentaje de nGcleos fisiona-
bles originalmente presentes consumidos durante la irradiacidn.
También puede ser convertida a la actividad por unidad de ele-
mento combustible si se conocen mas datos sobre la irradiacién.

Los datos de quemado, expresados en M7d/T por reacto-
ristas, suelen necesitarse en fisiones por unidad de peso para
uso de metalurgistas interesados en cambios estructurales, y en
flujos integrados para uso de radioquimicos enteresados en la
produccibén de nucleidos formados por captura. Los valores de la
actividad por unidad de peso de elemento combustible son de
importancia para determinar el nimero de ciclos necesarios en
plantas de reprocesamiento y para los cdlculos de blindaje.

Debe tenerse en cuenta que el término "quemado" se refie-
re aqui exclusivamente a fisiones producidas, mientras que el
uranio en un reactor puede consumirse por otras razones. Esta
distincién entre uranio fisionado y uranio consumido debe
t enerse siempre presente.

A continuacidn se hard referencia unicamente a reactores
térmicos que quemen uranio natural o enriquecido, adoptando
para los cédlculos los simbolos y valores numéricos recopilados
en la Tabla I. Esto significa idealizar el caso de un reactor
real, donde el espectro de neutrones influye sobre los valores

de las secciones eficaces y los rendimientos en fisién.

235

3. RELACION ENTRE U CONSUMIDO ¥ FLUJO INTEGRADO

El uranio natural o enriquecido estd compuesto por tres
isdtopos, los de nifimero de masa 234, 235 y 238, que son todos

emisores alfa con periodos largos. En el caso de uranio enri-



seccibn eficaz de captura para la reaccibn (n,y)
peccibn eficaz de fisibn para la reaccidn (n,fisidn)
G + O?

numero de nlcleos de 235U

v

FRA m
"

! flujo térmico en n/cm?.s

<.
“t

flujo integrado en n/cm?

1 porcentaje de 235U consumido (fisibén + captura)

porcentaje de enriquecimiento en 235U

NKag N

: porcentaje de rendimiento en fisibn del producto L

constante de desintegracibn del producto i

e

ntmero de nlicleos del producto

Py
-

> Z >

actividad del producto <
At
F?;= \ﬁ (1-6 ¢ )

F:t _ Y; < ‘- e_.)\;t) e-)\at’

-

t . tiempo de operacidn

’ N . .
t' : tiempo de enfriamiento
Constantes usadas:

Namero de Avogadro = 6,02.1023 nficleos/mol

1 aflo = 3,156.107 s

Para 235U: 0= 580D

0? = 100 D
Peso atdmico de uranio de cualquier enrigquecimiento: 238
Para 13705: T = 30,0 a

Yeo = 6,17

TABLA 1 Simbolos y constantes usadas




quecido que ha sido reciclado, también puede estar presente el

236U. De estos isdtopos de uranio, el Unico fisionable con neu-

trones térmicos es el 235U y es el Gnico que se utilizaré aqui
para los cédlculos numdricos. Dado que el 238U puede fisionar
con neutrones de¢ energia superior a 1 MeV y gque una pequefia
fraccibén de estos neutrones estid presente en el espectro de un
reactor térmico, se introduce un error por despreciar este
efecto que puede llegar a algunos porcientos.

Si no hay recambio de elementos combustibles en un reac-

1 235

tor, U original se consume por los siguientes tres efec-

tos principales:
1) por desintegracién natural segin la ley:

- dls 2 Mg Ns

2) por captura de neutrones para formar 236U segun:

“‘%5=62¢N5

3) por captura de neutrongs con fisidn segin:

dN 3
- 4R - o g Ns (3.1)
de modo que el efecto combinado es:
-‘%Q:CA5+O’T¢)N5 donde O+ 0¢ = 0%

235

Como el perfodo de semidesintegracibn de U es muy largo,

-17 -1
Ag = 3,1.10 s
despreciable en cuanto a su consumo. AUn en un reactor con un

2 - -
flujo bajo de lOl“ n/cm?.s el valor de G}¢::6,8.10 10 S l.

, este efecto de su radiactividad natural es

Queda entonces:



_.'ib;- = Q-c’?ft

que integrada da: >
Ns

donde N{/N% es la fraccién existente al tiempo t respecto del

235U originalmente presente. Expresindolo en funcibn del por-

235

centaje de U consumido durante la irradiacibn se tendré:

10 = d%l_’?Mf-: 9 -e"rf’st

s -wfgbt)

x =10 (1- € (3.2)

2
Para valores pequefios del exponente, es decir ¢t’£& 10 9

puede desarrollarse la exponencial, con lo cual:
x =100y pt
¥y reemplazando ¢ por su valor:

x = 68 10 . ¢t. (3.3)

#ti representa el flujo integrado; si el flujo no fuera cons—

tante durante el tiempo de la irradiacibn, la expresibén cor-—

-t- .
recta seria/ y{dt.
o

La ecuacidn (3.2) ha sido representada en la Fig. 1.

4., RELACION ENTRE ENERGIA TERIICA ENTREGADA POR EL REACTOR Y
NUNMERO DE FISIONES

El dato fundamental para esta conversibén es la energia
producida durante una fisibn promedio, que es de aproximada-

mente 205 MeV distribuidos de la siguiente manera [1]:



energ. cinét. de prod. fis. 167 £+ 5 MeV
rayos gamma instantdneos 6 ¢ 1
energ. cinét. de neutr. fis. 5 * 0,5
degintegr. de prod. fis.:

energia gamma 6 = 1

energia beta 8 * 1,5
neutrinos 12 £ 2,5
energia total por fisidn 204 = T NeV

La energia de los neutrinos se pierde, de modo que debe ser
descontada del total. Se recupera en cambio la energia produ-
cida por los neutrones de fisidn al dar reacciones (n,y) y de
tal modo la energia total disponible vuelve a un valor de 205
MeV aproximadamente.

Con el valor de 205 MeV/fisidn se obtiene (apéndice A):

10

1 Vatt —0————— 3,05.10°° fis/s (4.1)

La relacibn entre energia térmica suministrada y el

’ » >
numero de fisiones es entonces:

1 M7d (Megawatt.dia) ——————— 2,63.1021 fisiones (4.2)

5. RELACION ENTRE POTENCIA DEL REACTOR Y FLUJO PROMEDIO

E1l nGmero de fisionas producido por neutrones térmicos

en 237U se rige por la ecuacibdn (3.1) anterior:

- é£?1= o7 f Ns = nim. de fis./unidad de tiempo (3.1)

Comparando (3.1) con (4.2) y reemplazando o por su



valor, se obtiene:
valor en 1IWd = 2,21.10_43.N5.¢tf (5.1)

donde t se expresa en segundos y Ng es el ntmero de 4tomos

235
de “°°U originales en la masa (e combustible considerada. Por

esta razdn se elige la tonelada nmétrica de uranio metédlico

\
% :
( /. Para calcular Ng¢ hace falta conocer el en—

como la unidad
riquecimiento original del combustible y su peso atbémico. Para

este Wltimo se tomard 238, a pesar de que puede variar entre

235,040 para 235U puro y 238,047 para 238U puro [2]. Defi-
niendo:
g (55 = I_\I__ﬁ*f...._xlOO
U total

se obtiene:

valor en Ns/7 = 2,53.1025. lal«
con lo cual, de (5.1):
=10
valor en INQ/T = 5,50.10 ~-. ¢t . 4 (5.2)

o tembién:

valor en IW/T = 4,83.10 77, ¢g (5.3)

En la Fig. 2 se encuentran las equivalencias entre Jos
valores de quemsado expresados en IWd/T y flujos integrados
seglin varios valores de enriquecimiento. Los flujos medios
necesarios para alcanzar una potencia especifica de 1 IW/T se
han indicado en la TFig. 3 en funcidn de la concentracibn por-

centual en 235U.

(x) ©n publicaciones estado-unidenses a veces se usa la tone-

lada corta.



235

6. RELACION DNTRE BUERGIA BNTRIGADA Y CANTIDAD DB U

FISIONADO, O DE PRODUCTOS DL FISION PRODUCIDOS

Otro dato que puede ser de interés es la masa de pro-

ductos de fisidn producidos durante la irradiacidn, que es

235

aproximadamente igual a la masa de U fisionada. La cantidad

[
total de 23)U consunida es mayor, puesto que interviene tam—

236 .
3 U. Se supondrd a conti—

235

bién su captura con formacidn de

nuacidn que solo se producen fisiones en U, lo cual es vA-

lido para quemados bajos (¢T?< 1020), 0 para enriquecimientos
muy altos. fn estos casos, para irradiacidn a potencia cons-—
tante:
masa de 227U fisionada = ntm. de fis. __§1523 g
6.10
con lo cual, de (4.2):

235 3

masa U fisionada () .6.102
21
235 .2,63.10
35

valor en MNWd

U fieionado (g)

0,973 . °

0 sea que muy aproximadamente:

235U fision./dfa = 1 ¢ prod.fis./dia (6.2)

235

La relacidn entre el quemado y el porcentaje de U

consumido puede obtenerse por comparacidn de (3.3) y (5.2):

valor en I‘kT‘Vd/T = 82 X ‘j’ (6-3)

235U

En la Tig. 4 se ha representado el porcentaje de
consumido para un quemado de 1000 IVd/T en funcidn del enri-~

quecimiento.



10

7. LA ACTIVIDAD DE UN PRODUCTO DE FISION INOUIVIDUAL
235

U por neutrones térmicos es preponderan-

La fisibn de
temente asimétrica y da origen a la conocida curva de distri-
bucibdn de productos de fisidn con doble miximo. Llamando Y al
porcentaje de rendimiento de un producto de fisibn individual
{, el nimero de estos nicleos formados por unidad de tiempo de
irradiacibn seri: AN,

= 10 Ns 07 ¢ Y, (7.1)

En el caso de tratarse de nucleidos radiactivos, estos

desintegrarin segin la ley:

_dN _ \. N
T?’J“ N; (7.2)

de modo que el numero neto producido por unidad de tiempo de

operacidn es:

@;ci=1o"‘N50;¢Yg—>\cNi (7.3)

La integracibn de (7.3) da, para N;= O al tiempo t = O:

-3 : Nt
Ni= 19 N"}\# AL (1-6 ) (7.4)

donde 1t es el tiempo de operacibn y se ha supuesto N5 Yy ¢

constantes. Si se ha retirado el material del reactor y se lo
ha dejado enfriar durante un tiempo t', el nltmero de ndcleos

habri desintegrado a un valor:

t' -2 . =Nt ->‘Lt'
NE - 10t Ns o7 ¢ X (1-¢ M )e (7.5)
A
o expresado en actividad A;:
t/ - Aty =N E
AL = 10 Ns 03 Y, (1-€ ) e

= ’O'INS"\?‘f’ R (7.6)
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donde Ny0fj¢ es el nlmero de fisiones por unidad de tiempo y
los demds factores, que dependen del producto de fisidn indi-
vidual, han sido agrupados en un solo factor FY. Se llamar4
ﬁ° al mismo factor para tiempo de enfriamiento nulo, de modo
que se tiene: &t 2 _ o
AL = AL eMF = 10 Ns O B F (7.7)
Para un producto de fisibn hija de otro se puede plan-—
tear su ecuacidn en forma similar. Si solo es producido por

desintegracibn de su antecesor se obtiene:

t' Y \ At )N
10" Ng Gy . ] - 2
Az S f‘¢Y( (1 + )\I-X,c }\2_>\|

i

e ME ) e’ Mt

10 Ns o3 ¢ Rt (7.8)

En estas ecuaciones no se ha tenido en cuenta la desapa-
ricién de los productos de fisidn durante la irradiacibn por su
captura de neutrones, proceso que puede ser importante para

flujos muy altos. En tal caso, (7.2) se transforma en:
AN (v oz d) N = Al (7.9)

pero de esta manera el factor ﬁ ya no es independiente del
flujo.

Los datos de los rendimientos acumulativos Y , €8 decir
para toda la cadena isobdrica de fisidn, pueden encontrarse en
(3], donde tambidn se hallan los valores de los periodos.

Puede suceder también que lasg irradiaciones en un reac-—
tor no se hagan en forma continua, sino que este opere en
ciclos. Si los ciclos son iguales y constan de duraciones de
tiempos de irradiacibén t y tiempos de enfriamiento t', la
actividad de un producto de fisidn al cabo de m irradiaciones

y 7n-1 enfriamientos es (apéndice B):
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ToTAL 2 t -n >\; (t +t')
Al =10 N507¢Y;(t+t')[1-e (7.10)
Esta ecuacidn vale para tiempos t y t' cortos respecto del

periodo del producto de fisibn (.

8. RELACION ENTRE EL QUEMADO Y LA ACTIVIDAD DE UN PRODUCTO DE
FISION INDIVIDUAL

El dato de quemado para elementos combustibles irradia-—
dos puede hallarse midiendo la actividad de un producto de
fisidn individual por unidad de peso de combustible. Para una
irradiacidn corta respecto del periodo del producto de fisibn
i, la ecuacidn (7.6) puede escribirse, al fin de la irradia-
cién (es decir para tiempo de enfriamiento nulo):

Ai = 10"'N50'f ¢ Y, At para t'=0 (8.1)

que en Curies y para una tonelada de combustible es:
° -9
A] (Ci/Toong) = 3,97.10 ° Pt y Yo A (8.2)

donde X; y t deben expresarse en las mismas unidades de
tiempo.

Comparando la expresidn (8.2) con (5.2) se obtiene:

— o - .
valor en MW4/T = 1,41.10 I A (“‘/12“‘33 (8.3)
Yi AL

donde A estd expresado en s—l.
Si el tiempo de enfriamiento t' ha sido apreciable, el
valor de la actividad medida debe ser corregido mediante:

>\it InR t’/‘r}

Af = Af e = Af' e (8.4)
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donde A{ & T, deben expresarse en las mismas unidades que t'.
La ecvacibn (8.3) solo es vAlida para quemados bajos, es decir
cuando el combustible no se ha consumido en forma considerable
y cuando el tiempo de irradiacidn es corto con respecto al
periodo. Si el tiempo de irradiacibén t no es despreciable en
comparacién con el perfiodo, puede usarse la ecuacibn (7.7),
que para una tonelada de combustible es:

!

A? (C"-/Tconn\= Af (C-"-/T'conlbe—)\'it: 3, 97.10~9 ‘3 ¢ Fio (8.5)

O sea:

valor en MV3/T = 1,22.10*43%g9.A5(C{/QOMQ) (8.6)

[

donde t, 1la duracidn de la irradiacibn, estd expresado en dias.

137

9. VALORES DE QUENADOS BAJOS EN BASE A LA ACTIVIDAD DE Cs

Uno de los productos de £isibn usados para determina-—
ciones de quemado es el 13703, que tiene ciertas ventajas
sobre otros, como ser, un esquema de desintegracidén y rendi-
miento en fisidn bien conocidos, un perfodo muy largo, faci-
lidad de medicidn por radiacién gamma (a través del 137mBa
en equilibrio), baja seccidn eficaz para captura de neutro—
nes, etc. Tiene también sus desventajas. Entre estas puede
mencionarse que para quemados altos puede presentar inter-

1344

ferencia el 8. La principal sgin embargo es que tiene como

antecesor en la cadena isobdrica un gas noble (137Xe, 3,9 min).

13703 en un elemento combustible

De este modo la deposicibdn de
durante la irradiacibdn no es uniforme, ya que el gas se des-—
plaza hacia la parte mas fria del mismo, por lo general la

vaina y los extremos. También es relativamente voldtil el mismo
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cesio y en los elementos combustibles de alta temperatura hay
migracidn apreciable.

De tal modo el 137

Cs girve cowmo indicador de quemado

para aquellos elementos combustibles que no han sufrido rotu-
ras durante la irradiacidn y que se disuelvan enteramente. No
es en cambio aplicable cuando se hace un tratamiento quimico
0 mecAnico por separado para eliminar el material de la vaina

en la planta de reprocesamiento.

La ecuacidn (8.3) expresada para Tos es
valor en MV4d/T = 0,312 Azs (Ci/Teomn) (9.1)

Para tiempos de irradiacidn apreciables, puede hallarse
el factor Fc: en forma gré&fica de la IMg. 5 y reemplazarlo
en (8.6):
valor en MWA/T = 1,22.10 7 £{4) A° (Ci/riomy) (9.2)

o]

Cs

Para expresar el dato de quemado de la ecuacidn (8.6) en

otras unidades pueden usarse:

valor en fisiones/T = 3,21.lOl7tS§) ,A‘OCS (Ci/Teomp) (9.3)
Cs
valor en 551: = 2,18.1013_.%_(_;_2_ A%s (Ci/Teoms) (9.4)
¢s
valor en X = 1,49.10—6_2_(.;[72_ Acs (Ci/Teoms) (9.5)
Cs

Estas mismas ecuaciones, para tiempos de irradiacidn

cortos, se reducen a:

valor en fisiones/T = 8,21.1020 AZS (Cc/‘T'comQ (9.6)



valor en ?5'12 = 5,58.1016 Acs (Ci/Teons) (9.7)
4

valor en X = 3,81.10—3 _fEQL(C‘ﬁQ°”Q (9.8)
.4

10, BJEAPLO DE APLICACION

Los elementos combustibles que constituyeron la primera
carga. del reactor RA-1 tenian un enriquecimiento del 19,7 % en
2350 vy fueron irradiados durante 320 dfas. Al disolverlos, 5,5
afios después del fin de la irradiacidn, se encontrd que la acti-
vidad promedio de 13755 era de 1,42 pCi/mgU. Se desea saber el

quemado del combustible.

. t’
Datos: t = 320 dfas Ac, = 1420 Ci/T
t'=15,5a -
y = 19,7 ¢ =30 2

[«
La actividad A¢, se halla por medio de (8.4) con lo cual

se obtilene:
AL, = 1420.6M8275:5/30 (05 iy o 140,600 127
= 1613 (Ci/T)
Como el quemado es bajo, puede aplicarse (9.1), con lo cual:
Quemado = 0,312 . 1613 d/T = 503 LI73/T
Con las férmulas (9.6}, (9.7} v (9.8) se obtienen los valores:
fisiones/T = 1,32 . 1094

¢t 4,57 .1018 n/cm2
X = 0,31 %
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Aplicando las fdrmulas (9.2) a (9.5) y obteniendo el valor de
Fes de la Pig. 5 (R = 0,12), se obtienen valores gue son un

4 # mayores que los anteriores.

e s B e it o e s o S e S et S A
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AV ENDICES

A) Zquivalencia entra watt y fisiones/s:

1 fisibn ~--- 205 leV
1 eV —— 4,8.10~10 u.e.8.carga x 3%5 u.e.s.potencial
= 1,6.10~12 erg 107 erg = 1 joule

1 fisibén —— 205.1,6.10~6 erg = 3,28.10 % erg

= 3,28.10 ™ joule
1 joule/s = 1 watt

1 . 10

1 watt —-— fis./s = 3,05.10 " fis./s

3,28.10 1

B, Actividad de un producto de fisidn para operaciones

oor ciclos:

Siendo n el nimero de irradiaciones y m-1 el nimero de
tiempos de enfriamiento, al cabo de la primera irradiacidn la
actividad del producto de fisibén U serd:

At
)

A"_-_: 1O‘ZN5G?¢ YL(1"€ (7.4)

Esta actividad desintegrard durante los m-1 ciclos de enfria-
miento e irradiacibn siguientes, de modo gue su valor al fin de
la Gltima irradiacidn seré:
1 Y Aty A (n-n(tiet)
A =10 N50';¢Y‘.(1-e )e
Durante la segunda irradiacidn nuevamente se produce la actividad

Al = 10Nsop g Y, (1- € NF)

que ahora desintegrard hasta:
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- A - ¢!
Ar = (6 N 05 B Y, (1-e X(t)ext(ﬂn ) t'+t)

y as{ sucesivamente para las m irradiaciones, hasta:
n -2 -At
Al = 107N 0F @Y, (1- e NF)

La suma de estas n actividades, que serd la total del pro-~
ducto de fisibn L al cabo de la Gltima irradiacidn, forma una
progresidn geométrica del tipo:

n

. mb

z A; = K + K e® + Ke&b+ coek Ke‘ﬂ")b= K(‘”e )

1"’25

donde K - 407 N5°?¢ Y, (1- e‘)‘w) Y b=-2NE+rt)
-ax(t+t)

~N t -
Por lo tanto AT"M“: 10'2N GoY. (1-e L 1-e
¢ o f¢ i( ) 1-6")‘i(t+t')

Si ademés los tiempos t y t' son pequefios respecto del perfodo
del producto de fisidn L, se pueden expandir los términos expo-

nenciales respectivos, obteniendo:

TOTAL - (et
A ='°2N5W¢Y;(T§_t_.)[1~e ] (7.10)

e i S i i e o S e St S P S
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FIGURA 2

Equivalencia entre el quemado er MV4/T y flujos
integrados ¢t para diferentes enriquecimientos
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FIGURA 3

Flujos medios necesarios para una potencia
espec{fica de 1 MW/T segin el enriquecimiento
Y del uranio
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FIGURA 4

Porcentaje de 2355 consumido () para un quemado

de 1000 MW3/T en funoién del enriquecimiento (‘d )
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FIGURA
Pactor de producecibn de 13705 para la fisibn térmica
235, o

de U, fcqs ©n funoidn del tiempo de operaoién



