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COMPORTAMIENTO BAJO IRRADIACION DE MATERIALES COMBUSTIBLES

PARTE I
PROGRAMACION DE EXPERIENCIAS

1. INTRODUCCION

Las experiencias de irradiacién de combustibles nucleares son ensayos largos
y costosos, que involucran uma cantidad comparativamente grande de personas, equl
pos y técnicas diversas. Estdn sujetos, ademds, a diversas contingencias que pue
den comprometer su e\1to, tanto por motivos técnicos como administrativos. Esta
complejidad hace necesario dlsponer, para encararlos, de un esquema organizativo
y una sistematica de trabajo, ademds de los imprescindibles conocimientos técni-
cos. Es por esto que propanemos aqui algunas ideas sobre el tema, desde el pun-
to de vista de quienes estan interesados en las propledades de los materiales
combustibles, en particular los oxidos de actinidos.

2. ESQUEMA GENERAL DE TRABAJO

El objetivo final de una experiencia de irradiacidn de combustible nuclear es
la optimizacién de dicho combustible. Esta optimizacién se puede reducir, en Gl
timo andlisis, a términos econémicos, pero para llegar a ella se debe pasar por
una optimizacion de tipo técnico. Esta, a su vez, consistird fundamentalmente
en modificaciones que mejoren el comportamiento del combustible (por ejemplo, au
mento del quemado, la potencia especifica, la seguridad) o en cambios en el dise
fio o las técnicas de fabricacién que reduzcan los costos de una o varias etapas
del ciclo de combustible.

Por supuesto, una variaci6én de disefio o técnica de fabricacion deberd ser es
tudiada teniendo en cuenta su posible influencia sobre el comportamiento (y de
ahi la necesidad de un ensayo de irradiacidn relacionado con ella) y viceversa.

Concretamente, entonces, la informacidn obtenida de una experiencia de irra-
diacién tomari, :Emalmente, la forma de un nuevo modelo de cdlculo, un nuevo di-
sefio 0 una nueva técnica de fabricacidn que, de una u otra manera, se reflejaran
en un descenso en el costo del ciclo de combustible.

La informacién que proporciona una irradiacién podrd buscarse desde. dos pun-
tos de vista distintos, que de ninguna manera son excluyentes: sea un estudio de
hipdtesis acerca de los procesos o fendmenos que ocurren en el combustible bajo
irradiacion, sea una evaluacidn del comportamiento del mismo.



Desde el primer punto de vista, la elaboracién de la informacidén obtenida
llevard a la proposicién de nuevos mecanismos que expliquen los procesos o fend-
menos, o a la verificaci6n de mecanismos ya propuestos; y a la comprobacidn de
modelos de cdlculo. Todo esto aparecera, finalmente, como los nuevos modelos de
cdlculo a que nos referiamos mas arriba. -

El enfoque de evaluacidn de comportamiento proporcionara valoraciones de los
materiales, el disefio y las técnicas de fabricacidn que dardn lugar a las noveda
des ya mencionadas antes en esos campos.

El diagrama N° I resume estas ideas.

3. PROGRAMA TIPICO DE UN ENSAYO DE IRRADIACICN

Un ensayo de irradiacion se origina en las necesidades de uno o varios gru-
pos de trabajo. Son, entonces, estos grupos los que, reunidos, deben fijar los
objetivos de la experiencia. Esta definicidén de objetivos debe ser hecha en co-
m(n, pues pueden haber necesidades excluyentes o incompatibles. '

Una vez cumplida esta etapa, es necesario definir en qué condiciones debe
realizarse la irradiacidn (potencia, quemado, ciclados, etc.) para poder cumplir
esos objetivos. Logrado esto, hay que especificar si se van a realizar experien
cias durante la irradiacidén, y cuidles. Llegado a este punto, se inician tres ta
reas paralelas: La evaluacion de los distintos tipos de dispositivos que se pue
den utilizar, de acuerdo a las condiciones de la irradiacién y a los ensayos que
se hayan decidido realizar en su transcurso; la evaluacidn de los posibles reac
tores y, eventualmente, ubicaciones en el nicleo de cada reactor, en que se pue-
da realizar la irradiacidn; y la especificacién de los ensayos post-irradiacién
que se consideren necesarios. La realizacidn de las dos primeras de estas ta-
reas es, en realidad, interdependiente, ya que el lugar de la irradiacién y'el
dispositivo pueden condicionarse mutuamente. '

Al cabo de todo esto, llega el momento de hacer una reevaluacién de los obje
tivos, en funcién de la factibilidad de los ensayos propuestos y las evaluaciones
realizadas. Como resultado de esta reevaluacidon, se debe tomar la decision de
seguir adelante con el programa, si los objetivos son validos, o volver atrids pa
ra definirlos de nuevo, si no lo son. En este Giltimo caso se deben recorrer de
nuevo todas las etapas, repitiendo el ciclo las veces necesarias hasta lograr ob
jetivos validos. Conseguido esto, se pasa a especificar los ensayos de pre-irra
diacidn necesarios y, como etapa siguiente, a nombrar la o las personas que van
a cumplir los roles de coordinador y gestor de las tareas siguientes que empie-
zan por la seleccién definitiva del lugar y el dispositivo de irradiacién, he-
chas al mismo tiempo por la interdependencia de que se hablaba antes. Luego de.
esto se inicia el trdmite de gestidn de los contratos necesarios y, mientras es-
to progresa, se realizan la especificacidn de los equipos que se vayan . a necesi-
tar, los disefios y fabricaciones de muestras, dispositivos o equipos no comercia
les y los ensayos de pre-irradiacidn, todo esto seguido del informe de seguridad,
que se prepara a partir de la informacidén recogida durante estas tareas. Parale
lamente al informe de seguridad, se realiza la adquisicién de los equipos lici-
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tados. WUna vez listo el informe de seguridad, se lo evalta y aprueba teniendo
en cuenta lo estipulado en los contratos, y entonces se puede comenzar la irra-
diacidn.

Finalizada la irradiacidn, se llevan a cabo los ensayos de post 1rradlac10n,
seguidos de su informe, mientras, paralelamente, se prepara el informe de la . 3
irradiacidn propiamente dicha. Con estos dos informes, mds el de seguridad y el
de los ensayos de pre-irradiacién, se estara en cond1c1one< de realizar la eva-
luacién e informe final de la experiencia, can los resultados de todo el traba-'
jo. Ver diagrama N° 2.

4. RELACION ENTRE LOS ENSAYOS DE PRE Y POST~IRRADIACION

Se entiende por ensayos de pre y post -irradiacién todas aquellas observacio-
nes y mediciones que se realizan en el combustible o sus partes constltutlvas an
tes y despues de la 1rradlac10n

Existen también las llamadas experlenC¢as o ensayos en irradiacién o en el-
reactor (o "in pile', como también se acostumbra a decir) pero que hasta el mo-
mento estén menos normalizadas que las anteriores y a las que nos referlmos apar
te. ’ ;

El objeto de los ensayos de pre irradiacion, desde el punto’ de vista de este
trabajo, es el de proporcionar la informacién de referencia que permita conocer,
cualitativa y cuantitativamente, los cambios producidos en el combustible por la
1rrad1ac1an. Por eso, los ensayns de pre-irradiacidén se elijen 'y planean en fun-
cién de los que se piensan realizar sobre el combustible ya irradiado o, even-
tualmente, sobre el combustible en curso de irradiacién. 'Una de las precaucio-
nes fundamentales que es necesario tener, entonces, al planear estos ensayos, €S
la de obtener informaciones comparables éntre si, 1o cual no es inmediato ni evi
dente, dada la gran diferencia en las condiciones experimentales entre los ensa- |
yos de pre-irradiacién, que se realizan en un laboratorio convencional, y los de
post-irradiacidn, que se llevan a cabo en una celda caliente o en una plleta de -
observacién y manipulacién de combustible irradiado. En algunos cascs (gases en
la barra, densidad, examen dimensional, etc.) los ensayos de pre-irradiacidn -tam
bién son necesarios _para el control de calidad del combustible. De Ser asi, se
debe prestar atencién a que se cumpla lo dicho antes, pues no siempre un ensayo
previsto para el control de calidad es compatible con el ensayo correspondiente
en celda caliente. Si no existe esta compatibilidad, hay que buscarla o reali-
zar un ensayo aparte. En este caso es valida la sentencia popular de-que lo ba-
rato sale caro: una medicién de pre-irradiacidn deficiente puede invalidar otra
mucho mids costosa de post-irradiacién, echando a perder toda esa palte de la ex-
periencia.

El diagrama N° 3 esquematiza estas relaciones,



4.1 Ensayo de post-irradiacidn

7 B0 I emado S S

Este ensayo permite conocer el nimero de fisiones producidas en el com-
bustible durante la irradiacidn. Este dato es importante porque es una medida
del rendlmlento del combustible y da una base de referencia para efectuar cilcu-
los, compara01ones y evaluaciones. Las técnicas usadas para esta determinacién
son el analisis rad10qu1m1co, que es una determinacién absoluta, y el barrido (o
scanning) gamma, que permite una determinacion relativa. También es posible, a
partir de los datos de funcionamiento del reactor, calcular el quemado alcanzado
pero con un margen de error mayor.

4,1.2. Gases en la barra

Esta determinacidn puede incluir la medicidn de la masa total de los ga-
ses liberados en la barra combustible durante la irradiacién, el volumen libre
de la barra, el andlisis cualitativo y cuantitativo de las especies quimicas y,
los isGtopos que _componen esos gases, y la medicidn, en forma localizada, de la’
masa y composicidn, quimica e isotépica, de los gases retenldos en el material
combustible. :

Los gases liberados se extraen perforando la barra y el andlisis qu1m1co e ;
isotépico se realiza usando cromatografia de gases y espectrometria de masas. Si
se trata de determinaciones localizadas, se toman muestras del material combustl
ble y se libera el gas contenido en ellas por fusién o dlsoluc10n 5 _;--

El conocimiento de la cantidad y composicién de los gases liberados y“reteﬁi
dos permite conocer la presidn interna que soporta la barra y cdmo se retienen o
liberan los gases en funcién de la temperatura y la estructura del material com-.
bustible. Da 1nformmc1on tamblen sobre la historia de la irradiacidn.

4,1.3, Micrografia

. E1 examen optico de cortes del material combustlble sea visual dlrecto
o microscopico, lleva a la obtencidn de macro y mlcrograflas por medio de tean
cas metalograficas o, mds propiamente hablando, ceramogrdficas. Estos examenes .
permiten estudiar la estructura del material, el grado de densificacién que ha
sufrido, la distribucién y forma de 1nc1u51ones precipitados y burbUJas el hin
chado, la interaccion quimica entre las pastillas y la vaina. A partir de estas
observac10nes se pueden sacar conclusiones sobre la distribucidn de temperaturas
que tuvo lugar en la barra durante la irradiacién, la historia de la irradiacién.
(potencias alcanzadas, ciclados producidos), la migracidon de las burbujas de gas
y la retencidén de los gases.

La micrografia es un ensayo necesario para los estudios de dilatacién y con-
ductividad térmica, liberacidn de gases y cambios estructurales.
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4.1.4. Estequiometria

En el caso de los.dxidos,la estequiometria es la relacién oxigeno-metal
del material combustible. 'Se la puede determinar por gravimetria, por medicién
del parametro de red por difraccién de rayos X, o por medio de la medicién de
fuerza electromotriz de wna pila de electrolito s6lido. Se obtiene un ‘'dato de
‘esta. relacién en -distintos puntos-de la barra, que permite investigar la.influen
cia de la irradiacidn y los gradientes de temperatura sobre la redistribucidn
del oxigeno., La estequiometria es un pardmetro que estd relacionado con la ma-
yor parte de las propiedades y de los fendmenos que ocurren en el combustible,
en particular la conductividad térmica, la liberacidén de gases, las propiedades
mecanicas y los equilibrios del material combustible con la atmdsfera de la
vaina. : . . :

' 4.1.5.  Densidad e T e T e

.. - +La medicién de la densidad del material combustible irradiado es de inte

rés principalmente si se puede hacer en forma localizada, por medio de series ra
diales o longitudinales de micromuestras, que permitan seguir las variaciones. de
esta propiedad en esas direcciones causadas por la irradiacitn y los gradientes
de temperatura. . ' ; ;

La determinacidn se realiza por técnicas de picnometria adaptadas'a,las con-
diciones de celda caliente, y contribuye a 16s estudios de conductividad térmica,
liberacidn de gases, densificacién o hinchado de combustible y propiedades meca-
nicas. ; :

4.1.6. Radiografias.

La radiografia de la barra combustible permite conocer el estado de la
barra y las pastillas antes del corte. Se puede tener informacidn, por medio de
ellas, sobre fendmenos de densificacidn o hinchado, fusién y defectos o fallas
. que se han producido durante la irradiacidn. Se usan técnicas radiograficas que
permiten eliminar el alto fondo de radiacidén que tiene el combustible irradiado.

4.1.7. Autoradiografias

La autoradiografia se realiza sobre cortes del material combustible. Por
medio de ella se visualiza la distribucidn de los productos de fisidn-en el com-
bustible. Esto permite obtener informacidn acerca de la migracidon de estos pro-
ductos y del grado de homogeneidad de la distribucidn original del material fi-
sionable. Se usa la autoradiografia sobre placa radiogrdfica. . ;
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bucion, forma y tamafio de los poros no conectados al exterior. Toda esta infor-
macién es Gtil para predecir la conductividad térmica, la liberacién de gases,

la dilatacidn térmica y la posibilidad de cambios' estructurales cristalograficos,
densificacién e hinchado; y, por supuesto, para poder evaluar, en el combustible
irradiado, lo que ha ocurrido respecto de estas propiedades y fendmenos. Este
ensayo se relaciona directamente con las micrografias de post-irradiacidn.

4.2.5. “Densidad LR R e

Este ensayo esta directamente relac10nado, por supuesto, con el de den51
‘dad en el combustible irradiado. Se usan técnicas picnométricas también en este
caso. Aparte de proporcionar la densidad relativa de la pastilla respecto de la
densidad tedrica del UO2, permite determinar el volumen porcentual de poros abier .
tos y cerrados, informacién que se complementa con la que se obtiene de las mi-
crografias y que se relaciona también con la conductividad térmica y los cambios
estructurales y cristalograficos bajo irradiacion. EI1 ensayo tambiéntiene, por
supuesto, relacidn directa con su equivalente de post-irradiacion.

4.2.6. Radiografias

La radiografia de la barra permite conocer el estado de las pastlllas en
su 1nter10r, visualizando roturas, cascaduras, orientacion del dishing, etc:
Realizando las radiografias en condiciones bien. normalizadas, es posible éfectuar
mediciones comparables de la longitud de la columa de pastlllas antes y después
de la irradiacidn. El estado de las pastillas dentro de la barra es uno de los
parametros que determinan la intensidad de la interaccién entre las pastillas y
la vaina. La radiografia pre-irradiacién es un ensayo necesario- para poder 1n-
terpretar la radiografia post-irradiacién.

1l

4.2.7. Autoradiografias

)

Este ensayo se realiza en los casos en que el material combustible ha'si
do enriquecido por mezclado mecanico de un polvo rico en 1sotopo fisionable, lo
que puede dar lugar a falta de homogeneidad en su distribucién en la pastilla.
Se puede usar placa radiografica o pelicula de nitrato de celulosa que solo es
sensible a la radiacidn alfa. S

La homogeneidad en la distribucidn del material fisionable afecta el compor-.
tamiento térmico del combustible y, por ende, la liberacién de gases de fisién.
La autoradiografia de post- 1rrad1ac1on necesita de este ensayo para ser blen
evaluada.



4,2.8. Examen'dimensional

~ la mOdLCJOH ‘do las dimensiones de la barra se hace por técnicas metrol6-
gicas. lc esta medicién se puede obtener la longitud total de la barra,_}a lon-
gitud entre partes, cuando sobrc la barra van montadas. otras piezas,. . 16s diame-
tros interior y exterior en distintos puntos y con cilstmtas orientaciones, la
ovalizacidn. Es imprescindible tener estos datos para poder evaluar 1os que se
obtienen en el examen dimensional de post-irradiacitn.

Las dimensiones de la barra determinan la dimensidn del espacio inicial entre
las pastillas y la vaina y contribuyen a determinar la posibilidad e intensidad
de la interaccién mecanica entre la pstilla y la vaina y, en consecuenc1a, la
dlSttlbUClon de temperaturas dentro de la pastllla )

5. EXPERIENCIAS EN IRRADIACION

Como se dijo antes, las experiencias que se realizan durante la irradiacidn
del combustible estdn menos normalizadas que las ya descriptas. Implican, por
supuesto, algim tipo de instrumentacién de la barra combustible, que generalmen-
te se concreta en la colocacidén de distintos tipos de detectores. Para que estas
experiencias rindan toda su utilidad, necesitan complementarse con los ensayos
de pre y post-irradiacién adecuados. .

Las variables a medir varian, por supuesto, con el objetivo de 1la experlen—
cia y, en este campo, queda mucho librado a las necesidades e 1mag1nac1on de
quien realiza el trabajo pero las siguientes determinaciones son mds o menos fre
cuentes en las experiencias bajo irradiacion de los materiales combustibles.

5.1. Temperatura

Se la mide con termocuplas de W-W, Re o con termémetros de gas de bulbo de
W. Es una medicidn dificil, ya que las termocuplas suelen tener vida corta y com
portamiento anormal bajo irradiacidn y, ademds, los gradientes térmicos suelen
ser tan grandes que es difficil cvaluar la exactitud de las medidas.

5.2. Potencia disipada

Se la mide con calorimetros, y permite calcular la integral de conductivi-
dad a la que funciona el COmbustlble con lo cual es posible obviar la medicidn
de la temperatura a los efectos del disefio.



5.3. Gases iiberados

~ Se puede medir la evolucién de la presi6n interior de la barra por medio
de transductores de presién, o instalar un sistema de barrido con un gas inerte

que permita medir la cantidad y composicién de los gases liberados. Si bien es-
ta segunda opcidn es la que proporcxona mayor informacién, sus dificultades ex-

perimentales son Aimportantes.

/

5.4, Cambios dimensionales

El creep bajo irradiacién del material combustible, por ejemplo, ha sido
medido mediante dispositivos que aplican una carga y miden desplazamientos.
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