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NOTA PRELIMINAR |

X,

El obJeto del presente trabago, s reunlr la 1nformaC1on necesarla para:

.:. a)

;b)'

determlnar la 1mportanc1a y conveniencia de efectuar el estudlo de 1os ga

ses, especialmente ‘de los denomlnados ""de fisién", en barras de elementos
con'bustlbles contenlendo UOz o (u - Pu)Oz i :

adqulrlr el canoc1m1ento necesario para evaluar, via ensayos de post y

- pre-irradiacién, los ‘diferentes prototipos y probetas a irradiarse consi-

2

_ dj
s

- Con estas metas, se trata de dar una visidn del. grado actual del conocimien- -

derados en el plan general de trabajos del Departanento

alcanzar la capaC1dad suficiente para definir los ensayos de pre Yy post-
1rradlac1an, a que se hace reférenC1a en ®).

sefalar futuras lineas de trabago, que acrec1enten el conOC1m1ento sobre
el tema y que permutan ademas la opt1m12ac1on de los combustibles.

poder seleccionar métodos y equapos para medlr y anallzar gases de fisién
fuera.y dentro del reactor. : : -

. -

to en el tema, las variables y mecanlsmos actuantes, asi como de los métodos y
récnlcas de’ med1c1on y anallsls.
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i 'Los combustlbles ceramlcos pueden cla51f1carse en dos grupos

L] i

L m) 0x1dos, caracterlzados por poseer wma baJa conduct1V1dad térmlca, ¥ que
por consiguiente desarrollan gradlentes de- temperaturas elevadas entre :

- la superf1C1e y el centro.... . TR o T wa
' B GO 3 £ gy o
b) carburos Yy n1truros con conduct1v1dades altas y gradlentes menos pro—-
nun61ados.. ’ :

-

" 83 bien las consideraciones -que se hacen mis. adelante son de aplicacién ge
neral a los combustibles ceramicos, las diferentés propiedades fisicas de los =1
_ pos a)’ y b) . deberan tenerse en cuenta al establecer conc1u51one5

Lo que 51gue serd referldo a 105 oxldos y partlcularmente al Uo2. El
efécto del contenido de.Pu en los oxidos. mlxtos o el. generado por captura neutro
' nica es mis qu1m1co que fisico, el comportamlento al- hlnchado y a‘la liberacidn .

‘de gases es casi 1gual o muy smular° .

% - ' ' Fi - . -
s wd LA ¥ gt I'. L Fik i # i e of L R - ' !

'. ‘I{I"CONSIDEIRACIONEF; GERAES L e e T

Los gases presentes en una barra cqmbustlble pueden d1v1d1rse canvenc1onal
mente en: : : : yis g

RN La

A.. " Gases.de. Fabrlsac1on o s v e e B fl' gl o, s

o Sun 105 ccntenldos en- la barra al final de «SUu fabrlcac10n.w

Algunos prov1enen del proceso de fabr1cac1on de las pastlllas del combus-;-

tible y pueden ser considerados como impurezas del mismo. Los mids comunes son:
H20, H2,-N2, A, 00,+€02 e h1drocarburos, -encontrindose .en 1a masa o en:la super-
f1c1e de la pastllla. La presencia de estos gases es- 1ndeseable por los. efectos
perjudiciales que pueden producir en ciertas circunstancias. Por tal motivo 10s
adsorbidos en la superficie, son eliminados por lavades; antes de procederse a la
- carga de pastillas en la barra. Burley et,al. (1), afirman que cerca del 100%
del H20 es liberada del U0z a 600°C, y que.a.1000°C se produce :la totalllibera-

- cidn de los gases. También es-posible, que' gases componentes del aire alcancen
el interior de la barra durante la etapa de carga y soldadura, aunque esto seria
- un hecho accidental puesto.que estas operaciones se efectfian en- rec1ntos con
pre51ones superiores a la. atmosférlca,,gi, SE A S e R A -,_-quﬁ

Otros gases son introducidos en la barra para que cumplan determlnada fun-
cion, por eJemplo, posibilitar la formacitn del arco necesarlo para reallzar la

o (MR
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soldadura por el método TIG, .0 cuando el elemento es'llevado a potencia o en es-
tados en que el valor del gap es apreciable, mejorar la conductividad témmica y
aumentar asi la transferencia caldrica al refrigerante, evitar el colapso mecani
co cuando la pastilla no estd en contacto con-la vaina. ' Para tal fin se usan
gases nobles de alta pureza, generalmente A o He, pr1nc1palmente este Qltimo por
su mayor conductividad. térmica aunque la mejora reSpecto al A no es!tanta como
podria esperarse de la comparacidén de sus respectivas conductividades. La carga
en la barra se realiza en cantidad tal que a temperatura ambiente la presién sea
aproximadamente, por ejemplo, para un combustlble CNEA MZFR de 1 atm., o para un-
reactor PWR de 15" a 20 atm, s . @ s

B.  ‘Gases de'-Fi-siﬁnr‘.;'..ﬁ-“; “d o8 e g Haek i T
o g " \‘ ! F 3 ¥ Tt . LI =
Son consecuencia del proceso de flslon Durante la 1rradlac1on wn material
combustible acumula cantidades crecientes de gases generados por las fisiones de
isdtopos.fisibles -0 por trasmutaciones debidas al bombardeo neutronlco sobre, ¢

_ciertos: elementos productos de las fisiones. :

" Los gases de fisidn son pr1nc1pa1mente is6topos de Kr y Xe, aunque a la
temperatura de operac1on del .reactor sus predecesores 1nmed1atos Ly Br, los me -
diatos Sb ¥ Te, asi como sus sucesores Rb y Cs son volédtiles.. T

Los nimeros misicos de 1los. isdtopos de Kr son: 83 84 85 y 86 y los del
Xe: 131, 132, 134, 135 y 136. ' : .

En general se considera a los isétopos de Kr y Xe CODhViddS medias éntre'
una hora y 5 dias como de periodo de desintegracién largo, aquellos: con v1das me.
dias entre dos segundos y 4 minutos como.de perlodo corto. - : g

i

: La cantldad y comp051c1on de los gases de fisién presentes en'un ‘combusti-
ble dependen, ev1dentemente -del quemado y de los isbtopos fisibles presentes

. Los atomos de Kr y Xe ccnstltuyen e115% de los is6topos estables formados
por fisién, es decir que por ejémplo para el 23°U, de los 200 fragmentos que se
: producen al flslonarse 100, atomos, aprox1madamente 30 son de Xe.y Kr. .(2) v ¥

¢

*En la tabla: 51gulente ‘se C0n51deran parc1a1mente las cadenas radlactlvas
mas 1mportantes para el (Z) Ty b aes 2 S B

o g g . FEE

> Se::cree que el rendlmlento de ‘fisidn:real para el 83Kr es mayor que el.in- .
dicado; en razén de la c Btura neutrénica que produce 84%Kr. Por'la misma causa,
-el rend1m1ent0 real” del Kr serla menor. et g s e ez o o= A
T gt e o “ 1." Ya
- %o 51m11ar ocurriria con los 1sotopos del Xe, donde los rendlmlentos rea
les del 3lxe ¥ 132Xe -serian mayores y menores respectlvamente que’ 1os,-indicados.
En cuanto al 136
la diferencia se debe a la reaccién: o ; _ _
PR i % ¥ . 5 w2 Lo N T I 1

X135y, 4ig 5 136xe. i

i

Xe, el rendimiento de fisidn real es considerablemente 1nfer10r,

o
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Ademis, 1ndepend1entemente del fluJo neutron1co el 135Xe presenta 1a si-

@wmemmum

e

n e
i

'

o

. '—L“ : E ; - . ® P ‘
"51?§Xej% 135Cs &Stablef f 8‘}15

il

S

Los rendlmlentos de flslan de Kr y Xe para el caso del 239Pu son. los’si-

guientes E3) s  wr

"

i , ? . : ) <9 .
5% 'ic': i s ,-“‘I‘ 3 % o A . * ) : ;
S R ik ; ¢ 1 W WRTER AN e i 1
83kr . 0.29 < atomos ‘131 % e atomos
e 0'._29, 5° 100 fisiomes = . ' Xe 3,77 700 fisiones
) oo a Z o P . R . i
Bhgr Lt '0,47 ik e L -132ya 5,26, SNIEe
i = s " £ ”' I\ ; I" ; .
I Lt R LY B e e R
BEKI;.' 0?75 ”_._- r - 1355a _ _:7’25 g "o
Kr total - 1,64 i 136xe = 16,62 o
" \ . & i 3 . ‘ * ,I'- L ;
i ) " . Xe total (menos 135%e) 23,11 g
. % R o {
it ) ' Xe con 80% 135Xe' 88" ;L
R - Xe. total 28,91 "o
| " R : ke : ;':
f 5 e . i
yor = N . 2 X ¥ .' < . :. : S P - Y ol g g <
I IMPORTANCIA DE su ESTODIO 5 | ¥ ottt o 1 nE =
" Sy J e v i 2 e " '
i ‘_‘_E I LR ; e 5' : ' '
;'\" {‘ v ,-‘ ' . 2 .’f:'-. g ; :'. . 3 2 .
. : :'.' » & ‘ | : 4 ._-_. . ) ‘ el G N i :‘ " % £ T
AL A Gases de Fabr1cac1on i B _,-' i' ' _|_ '5 ke ’;-'_'_,. g“

X

En lo” que a gases re51dua1es de fabrlcac16n respecta, 16s esfuerzos pueden‘

dirlglrse a ‘la determinacidn de las médximas. cantidades admisibles para aquellos
gases Cuya presencia es per3ud1c1a1 tal el caso del H2 y del H20 en ‘vainas de
21rca10y, que dan lugar a la formacién de. hldruros y de Zr 02 ' .

i J

Poseer uma esPec1f1cac1cn p051b111ta 1a reallzaC1an de un control de’ cali-

dad de tipo. estadlstlco, sobre cada lote de barras fabricado. Determinandose la
presidn total y la composicidn del gas. Esto se deberd complementar .con ensayos--
efectuados coh pastillas en los cuales se détermine la cantidad y composicidn de

los gases liberados .a temperaturas similares a las de operac1on en- el reactor, o
a la temperatura en 1la cual la llberac1on sea total si esta es conoc1da.

~ .|-‘
e 3

P &s



B.  Gases de Fisién

I
El cunoc1mlent0 de los factores que determlnan el comportamlento de ‘1os

productos de fisién gaseosos en su formacién, retencién y liberacién, asi como

la influencia en el fendmeno de hinchado, es de considerable importancia. Estos

gases permanecen en el material combustible, pudiendo migrar hacia la superficie

del mismo acumuilandose en los volGmenes libres de la barra, provocando una: pre-

sién que aumenta con la temperatura y fundamentalmente con e1 tlempo de opera-

C10n en el reactor.. : e ;

Siel tlempo de re51denC1a es aprec1able y se han efectuado ademas’ c1c1ados
de potencia, la pre51on interior puede llegar a superar la exterior provocando
la inestabilidad mecdnica de la barra, .convirtiéndose los gases, por consiguien-
te, en wna limitacién para el uso del combustible bajo determinadas circunstan-
cias, a menos que estos efectos que se agudizan al operar a altos quemados sean
tomados -en cuenta por el dlsenador .

" Es por eso que ‘al disefar una barra combustible, 1la influencia de estos
efectos es considerada dejando un volumen libre (plenum) en uno o ambos extremos,
donde los gases puedan acumularse a temperatura relativamente baja. Esto impli-
ca que los gases deben poder alcanzar estos volimenes. Es por eso que en elemen
tos de longitud apreciable se dispone un plenum en cada extremo para facilitar
el acceso de los gases a los mismos en el caso que se formen compartimientos es-
tancos en el interior de la barra. -

Las dimensiones del plenum estan en relacidn directa con la cantidad de ga
ses que se prevee van a liberarse del combustible en las condiciones'de opera-
cién. ‘El gap y el dishing conforman un espac10 para la acumulacidn de gases que.
varia segﬁn las condiciones de servicio. -

De lo expuesto se desprende que cuanto mayor sea el conOC1m1ento de las va
riables: relacionadas a los gases de fisidn menores serdn los coeficientes de se- ‘
guridad usados en el disefio del plenum, lo que significa una ventaja econdmica,
puesto que se consxgue una mayor longltud activa para el mismo largo de elemento
combustible. _ . _ ;

Es, de hacer notar que en la llteratura aparecen referenc1as a barras com-
bustibles construidas sin plenum, no registrindose inconvenientes en su funciona
miento /a temperaturas relativamente bajas y quemados inferiores a 10 NW d/t U0z
(4). Un eJemplo de ello son’ las barras del cuarto nucleo del MZPR

3 .

bl gas gue no es llberado y queda en el oxldo contrlbuye al fenomeno de
hinchado, definiéndose este, como el incremento porcentual de volumen que. experi
menta el material combustlble (aV/V), el cual es debido en parte a los productos-
de fisién s6lidos, pero principalmente a los gaseosos.

Los fenémenos de liberacién e hinchado condicionan-la resistencia de la
vaina, la cual debe soportar solicitaciones; hidrdulicas, térmicas, y estructura
les, produc1das por -aumentos. de pre510n y por variaciones. en la densidad del com
bustlble Ademas, la economia neutrénica 1mp0ne que el espesor de vaina sea el
menor posible. . -
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Es dificil evaluar la contribucién a la presién total de "especies quimicas
" tales como: I, Br, Cs y Rb, voldtiles a las temperaturas de operacién, puesto
que su reactividad quimica les permite combinarse con otros elementos para for-
mar productos de fisién compuestos. Los elementos. mencionados, -especialmente
10s haldgenos, pueden interactuar-con la vaina aumentando asi la probabilidad de
ocurrencia de fallas. . S ST S . p o :

. 1

; La-determinacién de la composicién y distribucion de los gases retenidos , -
en el combustible ayuda a establecer la performance del mismo. Esta valuacitn .
debe fundamentarse en el conocimiento de una serie de parametros relacionados,
como por ejemplo, temperaturas, densidad, hinchado, estabilidad dimensional, ten
siones y deformaciones en.la barra, composicion y cantidad de los gases, etc.
Obviamente, tanto mds Gtil serd esta informacidn cuanto mayor sea la comprensidn
que se tenga de los mGltiples- fendmenos que ocurren.simultdneamente en el reac-
tors: . o« Yo T oy, @y - . ; .

: LS 2 £ i , U | L
_ Todo esto ihdica'qué el estudio de los gases-de fisién tiene una importan-k
cia fundamental en el disefio, limitacién y seguridad de operacidn, asi como en

el andlisis y optimizacidn-del -rendimiento de utilizacién de un combustible.

P o U ¥ "'."
1-.: [.-‘ - ; ﬂ" ' : ; I'.I,ﬁ. 5 '_'. L ¥
; 25 ‘ o 1 s %
: o WAy e Jena 5 N e L .. af B, Y i
IV LA BARRA COMBUSTIBLE . o L B At E s g it
A continuacién, se describe brevemente la barra combustible antes y, duran-
te la irradiacion. . - . SCOR T R S o
L . - . : e = i t L " ;
. : a ; g . = ;
P 5 ~ J sl - i ;
-. . vl Ay : 9 i . o :.‘ o VoG '. T 4
A. Pre-Irradiada Sz - : e Rl P Bl BN L

~ “El combustible se encuentra en-forma de.pastillas, cominmente- con densida-.
‘des superiores al 80% de la tebrica, presentando un grano fino de estructura-mo-
nofisica,. con proporciones.variadas de porosidad abierta y cerrada, esta Gltima
decrece al .aumentar la-densidad (temperaturas y tiempos mayores de sinterizacidn),
a valores ‘del.95% de la D.T.: la porosidad abierta se';pduceFdrésticamente,_',
. Los pellets tienen una concavidad (dishing) en un extremo, y conforman la
columa activa separada de la vaina por un cierto espacio, anular denominado

A

.gap,." LR T o B NG TR B 2 ;."li',._ ;
' TR I g i 2 ek B G T ERE L E L EA L g
-~ . . y i - A s - - b d\l‘ »

b ; " ’, - o . =t A =) B * w L 1

; H A __‘ " et S —_ " T . L : - L
B.  Durante Irradiacion . .. S = ) g G 5 S ;T
Ve E S Wt a - % 5

; o ‘. W B R e S Sl i s
-# . Las-reacciones de fisidn asi comd las altas temperaturas que:se desarro- ',
.1lan, -afectan la'microestructura del combustible de diversas maneras: En conse-
cuencia, se modifican las propiedades macroscépicas, tales como: la resistencia

3

.— 6 .-:' . . v h.
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ala traCC1on, los coeficientes de creep y de elast1c1dad la conduct1V1dad elec

trica y tenmlca, ete. o ¥ . .. N :
"_ La operac1cn de grandes gradlentes tennlcos, que en general varian 1rregu—

lar e 1ndepend1entemente del tlempo produce un campo de tensmnes varlables

. E1 resultado de la interaccidn de los diferentes procesos,es proyocar cam-
blOS en el material, tales como: variaciones de densidad” (swelllngj fracturas,

~defectos SUpETflClales, deformaciones para acomodar la dilatacién térmica, creci

miento de grano, en algunos casos densificacién con produccién de un orificio
central en la zona de mayor.temperatura, etc. :

“1; Dilata&:ian Radial

A medida que se incrementa.la potencia el material aumenta su temperatu
" ra-y.se dilata. La dilatacién depende fundamentalmente de la magnitud del
.. espacio anular y de la temperatura. Se ha observado que con gaps grandes,
-, 1la dilatacidn es en relacién mayor, debldo a la alta temperatura y’a la au
sencia de restriccién de la vaina. - .. 5
~ ;.. Cuando 1la dllatac10n es tal que el combustible toma contacto con la valna
.; &1 proceso se efectua con la restriccidn que esta y el- refrlgerante le im-
ponen.

‘, A cierta. temperatura las tensiones aumentan, provocando wa mayor defonna-
_fc1on acampanada de flujo pléstico. ' - . .
Un-modelo muy simplificado del pellet en esas cand1c1ones, lo supone cons-
tituido por-dos regiones: un nicleo plastico no fracturado, y un anlllo
fracturado no plastlco y rigido.

La temperatura a la cual comienza el flujo plastlco, es- func1on de la .ten-
sién en el ‘material y del tiempo de irradiacién. Si se eleva la potenéla
" lentamente el combustible densifica, reduciéndose la dilatacidén volumétrica
netay.por.lo tanto la diametral. Debe considerarse ademas, que el dishing
- tiene la capacidad para acomodar la.dilatacidn plédstica del nficleo. Como
el fluJo plastico sbélo se produce bajo tensién, la dilatacidn radial del
_nucleo nunca puede Ser menor: que la del anillo externo.

fLa por051dad re51dua1 que varia con la temperatura, afecta aprec1ab1emen-
te la dilatacidn radlal total. Se algunos autores (6) se produc1rla una
sinterizacién alrededor de los 700°C, que causaria una contracc1on inicial
del pellet. La sinterizacién de. UOz a bajas temperaturas . (400°C) en irra-
. diacién seria atribuible a la atraccién que se produce en los puntos ‘de
.contacto bajo presién y ala alta temperatura alcanzada en escala microscd
o plca deblda a splkes térmicos (7). - e Feah K SER e T :
La extensién de la. zona plastlca depende de la temperatura, la ten51on im-
‘puésta por la barra-y la pre510n del refrigerante, y.el tiempo. ‘La - tempera
tura a la cual el UO2 empezaria a comportarse plastlcamente estaria. entre
700°C y 1000°C:

S




2. Dilatacién Axial

A temperaturas superiores a la del comienzo de la plasticidad, la colum -
na mis que dilatarse se deforma. La dilatacidén total longitudinal es la
qué producen los anillos no -plasticos en las zonas en que.las pastillas es
" tédn en contacto entre si.. R ' ‘ P

‘E1 volumen del plenum puede disminuir a consecuencia de la dilatacién, se- -
gln las pastillas puedan o no deslizarse respecto a la vaina. Si esta ha
colapsado sobre el combustible, entonces probablemente la pastilla final
‘serd la {mica que deslice y dilate no plasticamente en el plenum. Si la

"parte central del pellet estd en estado plastico el material puede ser ex-'
trudado hacia el plenum. ' 2 '

- 3, Estructura 8"

© Segln sea la temperatura, serd el tipo de estructura que presentard el
"6xido, por ejemplo, para un combustible sometido a alta temperatura es po-.
sible observar cuatro zonas bien diferenciadas. La extensidn.de cada una
‘dependerd del gradiente: térmico. “a N JE

‘La primer zona es .la exterior con temperaturas menores a los 1300-1500°C,
"en. donde la estructura no ha sufrido .cambios respecto a la original. La
segunda, es una zona de crecimiento de grano equiaxial con temperaturas
comprendidas entre 1500 y 1800°C. La siguiente presenta grano columnar

" con temperaturas.superiores a 1800°C y la Gltima, el orificio central, es -
una cavidad priacticamente estanca en operacion debido al comportamiento
plastico, condicién que pierde por la formacién de fracturas. Este orifi-
cio central es producido por la acumulacidn.de burbujas y el transporte de "
materia en fase vapor de las regiones mds calientes a las mas frias.

' Las fracturas son originadas por las tensiones térmicas y la aparicidn de’
burbujas: Contribuyen ‘a la relajacién -de. tensiones y a disminuir la.densi
dad promedio. Se forman toda vez que se produce una variacién de potencia.

Estas fracturas pueden ser radiales o ciramferenciales, las segundas pue
‘den causar que la temperatura del material que circunscriben alcance valo- -
res elevados, antes que sean sellados. ' ’ : ’

Las fracturas de la zona central también pueden sellarse durante irradia-
cién, mientras que las correspondientes al anillo extérior de menor -tempe-
_ ratura permanecen inalterados. Robertson sugiere que a medida que en'el
estado inicial se, incrementa la potencia, la pastilla se fractura a causa:
de las tensiones térmicas. En estado estacionario las fracturas de la re-
gién central se cerrarian por sinterizado bajo presitn a una-cierta tempe-
raturd, o por procesos donde se produce una vaporizacidn y- condensacion
~ del 6xido, o por flujo pléstico del material inducido por restricciones en.
el sentido radial; el mecanismo preponderante dependeria de las condicio-
nes de operacién. Cuando' la potencia disminuye, nuevas tensiones térmicas"
. se ‘crean provocando otra vez fracturas en la zona central. Por lo tanto
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las fracutras de la regidn interior se crearian al reducirse la potencia,
'y las de la zona exterior se originarian en las etapas iniciales. Como de
talle morfoldgico se observa que las fracturas disminuyen en espesor hacia
la interface entre las dos zonas. g T ? g s

1

.4, Volumen Libre para Acumulacién de Gases

E1l volumen libre que originalmente estd constituido por el plenom, el

gap, el dishing y la porosidad, varia durante el funcionamiento, puesto
' . que el plenum se reduce parcialmente por la dilatacitn axial de la columa
" 'activa, mientras que la radial provoca la disminucidn del gap pudiendo lle
gar a ser casi nulo cuando-hay contacto pellet-vaina, dependiendo su valor

de la rugosidad de ambas superficies. E1 dishing puede ser total o par-

*cialmente ocupado. Y el nimero de poros disponible decrece a causa de la
- -.densificacidn. . - ¥ ¥ o N g T T o, e '

e

¥ . Los volmenes libres "creados" son los correspondientes a las fracturas ‘de’
_*la zona no pléstica y al orificio central en caso‘de formarse., —

V' OBSERVACIONES EXPERIMENTALES

R

; C - * . ! . . =l '.- ! -.-. ) ':- : ] 3
A continuacién se refieren ciertas observaciones experimentales, que los
mecanismos que mis adelante se exponen tratan de explicar.

A.  Liberacidn
En los comienzos ei‘estudio sobre migracién’y liberacién de 1os'ga.§es' de
fisidn, se atacé suponiendo una simple cinética de difusion.
Un andlisis mas cuidadoso de los hechos 1levé a la conclusidn que las le-
yes de Fick no eran aplicables directamente, puesto que, por ejemplo, la veloci-
dad de liberacidn era mayor que la que predecia su aplicacitn.

Se han observado ''estallidos' durante los -cuales hay un brusco aumento de
la presidn interna debido a gases en la barra, al producirse un cambio en la po-
tencia, y que la composicidén de éstos en el caso de calentamiento era similar a
la composicién a potencia. constante, pero que en las etapas de enfriamiento era

diferente. e J;

. Esto parece indicar que la mayoria del gas permaneée retenido durante la
irradiacién, pero es liberado durante las etapas de formacidn o sellado?de frac-
turas ‘que acompafian los ciclados de potencia. : - S
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prcnenmas; reallzada:. 1nd1car1an que la 11berac16n es mdepéndwnte de
a: tcmpcratura, hasta valores del orden de los 600-800°C, pero proporcional a la
elocidad de quemado. Por arriba de esta terrlperatura la cantldad llberada crece
«exponenmalmente con la terrtperatura ' . . :

La 11beracmn crece ain mas si la temperatura supera 1os 1800°C En (2) se
I..,_propone un factor ¢ , def inido como la fraccidn eh el equlllbrlo de un isdtopo
L radloactwo dado a una Cierta temperatura.-

. LP _ n°de étomo's libérados por unidad de tiempo
n°® de atomos formadqs_ en la unidadlde tiempo .

I‘ste factor P uede con51derdrse como la suma de tres térnnnos :?1, ‘/z, 3
- (f3 El primero. prh muy poco dependlente de la temperatura e importante so-
1amente hasta alrededor de los 800°C, correspondiendo a la liberacidn de gases
" producida por fendmenos de srperflc:le E1l segundo, {"7 dependerla exponenc:lal-.
mente de la temperatura, con ingerencia por arriba de los 800°C, y ¥ 3, seria el
término preponderante a temperaturas superiores a 1os - 1700°C, . cuando. los pmce- _
~ S0s, que mvolucran la evaporaudu del 6xido comienzan a actuar.

Q'.Or ’ s
e 2 2
@ A, I
e | SRt = 4
Qs L b "25"'0 }n/ﬁ:mz oet)
o o - smnu . :
o ] !
o :
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)
i | /-"
Q o £
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o
!
A
b .

5--0" ameis
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Temperatura 82C.

g :.;-.' < y § e Figura 1

: LE% 1ntentos de conSLderar un mecanismo de difusidn en estado SOlldO de
atomor, ude Kr y Xe, 11evo a resolver las ecuaciones de FlCK usando como condlcm-



~nes de contorno 1as correspondlentes a 1as de operaC1on en el reactor, obtenién-
-dose ccmo resultado T LN - ‘ A8 : :

P : ; + L S - e 5

e

superficie real del ﬁatérial _

volumen . .

coeficiente de difusién =~ = 3

> g o< W0
1

coeficiente de desintegracién

Se encontrd una concordancia relatlvamente aceptable entré los valores es-
perados segin la (1) y -los experlmentales, en el ambito de temperaturas corres-
-pondlentes al termlno 2. : i

En experlen01as de post 1rrad1ac1on donde se efectuaron calentamlentos e
isotérmicos entre 1000 y 1?00 c, se encqntro que la fracc1on acumulada de gas 1i
" berado, F, : : . -

1

‘I7F.= n°de atomos liberados en el"tiempoit'
= r (s} —— 5
. n" de atomos generados

podia expresarse por:

ke s \[Dt . .
t = tiempo
n = 3,1416
'Cpn,D,vafiando_para cgdajtemperatura-segﬁn; o
LR o : e IR 2 P _-_\ _. . 2 _Q._ ! €
... . D=Doe RI.
Q = energia de activacién i B gk _' s
T = temperatura absoluta
R = chnStante-universal'deflos_gasesf

-

3 Los valores de Do y Q enccntrados son muy dlspersos .para Q por eJemplo,
varian desde 45 a 145 Kcal/mol ‘los valores mads frecuentes estédn entre 70 y 90
Kcal/mol.  Se ,supane- que. estas. dlferenc1as no. pueden ser atrlbuldas a errores ex
perlmentales ; . -



__ to' |~‘otérmu.o Y manttcnc tlur.mte per 10(10*» dc twmpo consi -

oduciran una seric de Icguncnes sucesivos, con cocflicientes de di
ntg menores. La siguiente curva indica como di smmuye el coe-
B aparente al aumentar el quemado.

A

o D-” I T Eigy bR 1 = 0 e
=]
o
. A
L ]
g % |'_ui"-
A8
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_U.; o'l 4
V q;l' g Ty (R ____R_
© i
i Q 0"
_; o
' &
Gy ;
Q CIEMEL 1400°C.
8 i PR {90% 1.0
8| 2 A I | R — 1 el 1 —
! m.':o" i0° 0'® o' 10° B e "

Quemado fisiones.cm

‘Figura 2
Ref.5.

: La curva de la Figura 2 Tue construida, midiendo cn ensayos de post-irra-
~“diacién la (raccién acumulada de gas ICbCl"dLlO (F) en funcion del tiempo tenhiendo
como’ pammo'rro cl quemado en fisiones/cm3 a temperatura constante y utilizando

la OX]HL‘HIOI! (2) sc Ld]Lll]O D, ‘en- el cntomo en que la grdﬁ(:d dc Fvs. t sc man

: -.em a4 lmcal

B.. Jurbujas

‘ll l.a observacion de laminas de U0z irradiadas a temperaturas mayores de 600°C
por ‘microscopia clectrénica, ha indicado que los gases sc cencuentran retenjdos
Cormando burbujas; dp]OXilll..ld mente csléricas, con didmetros entre 20 y 60 p para
las %-'intragr:um]are.. I:1 nimero de burbujas serfa independiente de la forma y
temperatura’‘de la muestra. Se ha c:omprobado que un aumento cn la dosis de irra-
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diacién produr:e un. aumento en el tamafio promedm e\rldentemente para acomodar la
mayor masa de gas producido. Un eje lo, de estos valores promedms son: 25 A
! para 2.1014. f1510nes/cm3 60 Aa 5.702 flSlQneS/ ‘cm3

.-~ Ademds, se ha observado que las burbuJas aumentan’ su tamafio al efectuarse
recocidos de post-irradiacidn. Y si posteriormente se irradiaban a bajas tempera
turas, alrededor de 100°C, las burbujas pequefias desaparecian. Si las dosis de
1rrad1ac1on eran, suf1c1entes y las burbujas no eran demasiado grandes, éstas po-
drian 1legar a desaparet:er, y calentamientos posteriores a: temperaturas de 1000°C
_por espac1o de una hora no provocabm su reapar1c16n 2

hha:phan (8) descrlbe experlenc:Las reallzadas en. nllCI‘OSCOplo electronico de
transmisidn, en donde se observaron muestras de UO2 enr1quec:1das al 6% en 235U e
irradiadas bajo un flujo neutrdnico de.1,4.1014 neu‘trones/un seg.

Nuevos calentamlentos a 1100°C hicieron visibles burbujas -de 25 a 50 A-en
zonas entre dislocaciones,.y de 75 R sobre las dislocaciones. Continuando el ca
' lentamiento hubo un ligero crecimiento de las burbujas, a 1300°C,, las que ocu-
paban la zona entre dislocaciones habian’ alcanzado un tamafio. promedio de 50 A;
~a 1500°C el didmetro era aproximadamente de 10Q R,y para las que se encontraban
en las dislocaciones variaban entre.100 y 300 A. A 1800°C surgieron zonas 1i-
bres de burbujas_a un lado de los bordes de grano;. en donde las habia eran de al
rededor de 1500 A. Después de 1 hora a 2000°C los granos estaban completamente
libres de burbujas, y en los bordes de grano:los diametros alcanzaban los 5000 &
ocupando el 80% del area del borde de grano. .

_ o Tamblén se observo que las burbujas remontaban gradlentes térmlcos con
_\reloc:Ldades mversamente propo*cmqa]es al diametro.. _ :

'tk

- Se han efectuado experlenC1as para determinar la establlldad de las burbu-
' jas, para ello se ‘irradiaron muestras a 2,2.1014 fisiones/am3, y se recocieron
luego durante una hora a-1600°C. Fueron observadas ‘burbujas de 100 A entre dis-
locaciones y en ellas de 100 a 300 ‘A. Nuevamente irradiadas las muestras a.la
misma dosis anterior.y posterlormente recocidas durante-una hora a 700° C no se
observaron burbu;as pequenas ni en las dlslocacmnes en c1ertas zonas.

,C. Hi nchado _ g _' B , s o0k

Se ha encontrado que la prlm:lpal causa del hmchado del combustlble es la
Ifomacwn de burbujas y la mlgrac.ton que estas presentan

Otro agente que contrlbuye al hinchado es la formacién de- fracturas pues -
to que producen wma dlsmmucmn de la den51dad prc:medlo

r

Probablemente ademas ‘de los- efectos mencmnados exlstan otros; cuya mgeren

cia sea menor en el fenémeno, en lo que a gases respecta : . .
Segln algunos autores el combustlble comienza a hmcharse proporcmnalmen—

te al quemado hmchado primario) ‘a:una temperatura y estado de tensiones dados,

- 13 -



dchnlo prmmpalmente a ]a fomac:mn de burbu_]as. _

“Con ¢l .aumento del quomado se llega a un. valor (umbral de hmcl’f‘ado) a par—-
tir del cual, al hinchado primario se superpone el secundario caracterizado por
un aumento apromable del hmchado quc no es fmdanentahnente debido al incremen
“to en ¢l quunudo ; o

Se ]l-J.Il ol)‘«cr\udo Como causas que ‘incrementan el hmchado sec.u.ndduo a)

quemados altos; .b) elevado nimero de ciclos; 'y c¢) grandes amplitudes en las QS o

cilaciones de potencia. Fste tipo .de hmchado es considerado el resultado prin -
cipalmente, del” dano por irradiacién, dctonnacmucs tenmplastlcas y varldcmnm
en la potenma 6). . : ; 2

)

o
g
@ -
£
O o
£ A
ek L e
‘umbral’ . Tiempo
ln cuanto al hlmha.do Cdl.lbddO por otros elemento‘; que no sean los gases no _

bles, como ya.se ha mencionado, es de menor importancia. Se informa (9) por
ejemplo, quc en un, 6xido mixto de U y Pu es debido a los glgmcntes elementoq

a) _Nk‘.‘tdlt.% prcsentec. L.omo aleac:lones Mo 20 .Tc_. 17%_, Pu_- 48a-,. Rh 13 Pd
v PO " o % :
_ : Ly
-h) Mctales' no combmados Mo, Ru Tc, Pd Rh y Ag.‘ Lé ccmtrlbucmn de] Mo
- puede ser apreciable si hay suf1c1ente 0 ' para formar el bidxido o el
tridxido. . Estos metales aparecen como inclusiones de color blanco en
las tC‘glOI}C‘i de grano columnar J equ1ax1al. _ :

c) monox:glo:» dc ]'ad y Sn: ub:.ca(los ¢n la regidn equiaxial., .

~d) Fierras raras’'y  Zr fommande una solucién -sélidd con el combustible. Su

14 -



.contr1buc16n al hinchado es negatlva dado que reducen el parametro de
~red. Este grupo Tepresenta una aprec1able proporc;on del rendlmlento
de fisién ‘total. v

e) Los volatiles . Rb Sb, Te y Cs. Este Gltimo soBré todo mlgra producien-
do wn h1nchado aprec1ab1e en las reglones frlas en las cuales queda
conflnado : ;

‘g v

&

VI " FACIORES QUE.ACTUAN SOBRE EL HINGHADO Y LA LIBERACIQN

La complejidad del proceso hace que 105 factores se. encuentren estrechamen
te relacionados, lo que ‘se pretende al presentarlos alsladamente es enunC1arlos
' ordenadamente BTl T e L e Ty _

Ll

A. Temperatura | _ | Tt PR R

*.. Como ya se ha dicho pueden considerarse dos mecanlsmos uno independiente
de la: temperatura hasta los 600-800°C, y otro dependlente a temperaturas mayores.
La comp051c1on de los gases liberados por el prlmero, no es 1gua1 ala del segun
_do que var1a al aumentar la temperatura $o. RN

En (7) se hace referenc:la a un trabajo donde el gas fue corrq:letamente libe
rado a 2400°C. §

Muestras samet1das a variaciones de temperatura, mantenlendo una veloc1dad
de quemado constante, permitieron observar velocidades mayores de liberacién en
"la parte. del ciclo correspondiente al calentamlento :

«+ Luego, 1a 11beraCLon aumenta-al-lncrementarse-la temperatura.

En (2) se reportan concentraciories de Kr®S en el centro del combustlble oy
con ‘un quemado de 5800 MW d/tUOg a dlferentes temperaturas :

8]
i

; v : 1. A * o =

“1900°C . 1,4 . 1016 at'qusngin “wr
2000 2200°C s Togd 0,9 - 1q16”at.Kr?$/gqu_" 3
. . ’1(‘;‘ | cI“-:I\'r,.l‘ 0 13 L P

La temperatura actﬁa sobre las burbUJas a través del gradlente influyendo
la cinética de nucleacién y crecimiento, ‘1o que a su'vez nndlflca la distribu-
cidn y tamafio de las mismas. o
- Aparece un trabago en la 11teratura sobre U02 -Pu02 en donde se dbserva una
"veloc1dad de swelling tres veces mayor a 1800°C que a 1400°C, aunque a 1800°C la

il %



_mayor ]1be‘l"dC1011 de. gas dismlnuye ei h1nchade A'bajas temperaturas elfmaterial
acumula loq gases; 'pero i no qe, Jncha cmn 1a:yeioc1dad que 10 hace 2 temperaturas
mayorea ' , .

Y
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- Temperatura superficial

 Pigura gee
Ref. 9

"B. Dens1dad

Parece catar [irmemente eqtable(:ldo que para comhuatlbles de alta dem:dad
la ‘retencion de'los gases hasta temperaturas de 1200°C es casi total, pero por arri
ba de los 1600°C es muy baja (10).

A esta temperatura, 1600°C -segln (11) la 11beracmn seria mdeptndlente de
la densidad del %mterzzado or1g1na1 ,

, La sxgmente flgura 1nd1ca que ¢uanto mayor es la de1151dad mayor es- 1a
- cantidad de Xe retenida. : ; I
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o 11 hecho que los Lombustlble% menos dcnqos presenten dl]ataC1oneb menores
se dchc a la o]nnmduon de la porosidad.- : -

La conductl\n dad. termlca varia con la den51dad .Sle_'gﬁﬁi (12) la siguiente
clirva expresa la rc]acmn entrc ambas: ‘g i
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N T Lo 3 .. : )
- puede.#%iresarse analiticamente como
T : a “ )

. s, ﬁp = A (1 . 3P)
Ap -“—' LOIldULtIVIddd del cuerpo con una’ porosldad P

g
il

conducttvldad del matcrlal dc den51dad 1gua1 a la teorlca

Ii

a _.cons_tante

“lofcunl causdria la wayor liberacion de gas y las Mayores. thCHSIOﬂCS de creci-
L miento do grmlo obwcrvadds en HHtLFIdlCS de denbldades mcnorcw.

3 - kn resumen cuanto ménor es la densidad, menor.es la d11atac1on, mayor la
cantidad liberada de' gas, mayor la cxtcnsxon del crecimiento de grano y mayor ¢l
volumen llbrc dlqponlble ‘en ‘la barra (12). :

xf..

Un paramctro quo es mdlcaddmcntc alcctado por la dcns:dad es. el érea espc-
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Figura 6 '

_ ln los pmccsos en que esta.n involucrados los gases de -fisién, los efectos
de 1a densidad que varia en operacién a causa de la temperatura y de la radiacidn,
tlenon lugar a travec. de 1la distribucidn de temperatura.



C. - Area Especifica

- -Se ha encontrado que excepto para:el’ Tailiberacion en el rango de
temperaturas ﬁﬁféfLoreS_af800°C-esté;9n YEpporcion al drea especifica. - La canti -
vdad que se libera es di rectamente proporcioihal al drea total del material comvus -
'tiUlc.f”Se'han'etbctuadplquﬂ;ﬁéﬁgias~midiendo la cantidad .liberada por wn mono
y:un policristal de-las mi$mas dimensiones y densidad; por lo tanto, de la misma
area geométricyg) altnque ‘de dreas superficiales.son distintas. | -

.D.  Ciclados de Potencia

o Las variaciones de potencia producen aumentos bruscos en 1a cantidad de LS
“liberada (Mestallidos"). ' ' ; :

: Liv composicion de los gases en la etapa de calentamiento es similar a la co
Jrespondiente a potencia constante, pero no asi en el caso de disminucion de po-
tencia donde es.muy similar a la del equilibrio radioactivo. . s ;
1 - - g ur e B

bt mr 4
E.  Quemado

- ‘Se ha observado que 1a veldcidad de liberacidn disminuye con el quemado, y
-que esta disuinucién serfa la misma para los intervalos correspondientes a los
mecanismos que depéenden o no de la temperatura y para todos los is6topos. Se

cree que es debido a una disminucién de 1a rugosidad superficial. : :

! La cantidad liberada aumenta con el quemado y para quemados superiores al
4% alcanza valores del 80 al 90%. Experiencias realizadas con (UPu)02 de 85% de
- la, densidad teérica indican wna liberacidn de alrededor del 25% para‘quemados ma
yores que el 1%. - ' : TN
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. Figura 7 -
“Ref, 9



" En la figura se observa la proporcionalidad entre €l quemgdp x;la;p_hilan“””
de los gases, provenientes de una experiencia realizada g 1880°C.: :Se estimd que
la velocidad de liberacién ha.igualado.a la dé produccifn, ya ‘que no se han pro-
 ducido "estalligdos" como consecuencia del ciclado;-que 81 habrian ocurrido de ha
- berse.trabajado a menor temperatyra,puesto’que habria gas retenido en el combus -

e

~rgibles . -

T cierta .infiuencia del quemado en la distribucidn 'y tamafio de
La sigu‘__ieﬁté figura‘ muestra una relacidn lineal entre el quemado y ell__hin"-
~chado a altas temperaturas, del orden de los 1700°C. ' 8 e A
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Figura 8 - <o

Se puede apreciar que la relacién hinchiado-quemado crece ‘al aumentar la tem
peratura.’ ; : 4l : : :
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Se dcbc tencr en cuenta que el uemado afecta la t:mductl\fldad Mlca, la
..cual a’'su vez: modi fi ica ]ra dlstrlbucmn de temperaturas S ; :

F.” Estequeometﬂa : _- _ il . : o
Se han hecho exper1enc1as de recoc1do de UOz en el rango de 1000 a- 1?00°C pa
~ra U02,00 y. UD2+x. Se encontrd que el UOz+x libera muy poco mids Xe que el -
U02.00 por debajo dé los 1100°C; que éntre 1100 y 1400°C la cantidad ‘liberada €s
apreciablemente mayor y a temperaturas mayores se comporta sxmllarmente al uo2.00-
La retencidn entonces se veria favorecida por valores de la relacién O/U cercanos

a2, ya que pequefios excesos de 0 hdrian aumentar ripidamente la llberacmn

Alin no se tiene una idea clara de como es_te parametro afecta e;l nmg};ado._,_ .

[} vy, Rae b " R

T T R : ru
‘...I= J{I R, : . i

G Pe?r;'Todo'de' Désinte'graciéh | |
: . Si se graflca el factor ‘f > veloc1dad de llbera(:lon de un: 1sotopo dado / ve'._'
: loc1dad de produccmn del 1sotopo, en el: equ111br10 se obtiene: & g TE MES

T
[

%
“Kpmn R
L T £ “

A = cte. de des
. integracién. .

Figura 9 S ".f"
“Ref.13 o -

-~ Se observa una disminucidn notable de ‘0 con la constante de desintegracion.
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“H. Estructura
Concent racion -

, Por técnicas de andlisis de zonas localizadas se encontré, que en la zo-
na que presenta una estructura idéntica a la original, ‘los gases estan com-
pletamente retenidos, la liberacion en la zona equiaxial seria de un 25 a wn
50%, estando la zona columnar casi completamente -1ibre de gas..

Segim las si guientes, graficas que publii:adas en (2), las. conc:entracmnes
en las zonas de grano columnar y en la mas externa son. constantes. aunque ;
- de ch[erentes valores ' L

o ’ fudgl! WE ; : :
Q ' o _ ‘e ;
: o3 columnar-equiaxial _ - columnar ' ; equiaxid
@ ‘-_;_'” .‘b"‘
o | o = et 4 gl
“o 4t ¥ & : 4t &)
S R : ‘ b Gt
L il . ) A
o 3 F | et s af =
" : ) i T
. 3 —gy 2t .
o \ r, ) ' 1 4.
81 F § o L3 Geath ey 1 F - __,l
: SPTES W — s e e T e oot '
g s PO 1 ' ' A ki ' Wﬂ?“ 4 o hiind -
| a 3 % 3 & o £ 2 3 4 3.8
. Radio mm. oy s 00 s Radle-mm, L T
: Figura 10

Ref. 2 -

Este. tipo de curvas seria caracteristico del material cuando sufrid trans-

porte, por evaporacidén-condensacion. Cuando el crecimiento de grano es pe-
- quefio o nulo y no hubo transporte en fase vapor las curvas que se obtlenen
- serian las 51gu1entes : :

2R = S AR TRy g



-equiakial’ v .l - 'I'GQUIaxiai;
T EUR T n s : [ ————
i I'(::: B T o.'-,_'f,-:'...“._'l_- :_'.: '. ..-:_.;,.7 . | .{.E' .‘ = :.- g ‘::'-;.j.':':.:-:"
I i g! 4 - & ' . ;éw‘ﬁ’hw-" Q'- ] | ) 'I
v, N & Yo e
o ¥ ik st "
Qg i = S F o
23T ook af | gaeweee
,_wﬁ‘ﬂ " _ 1“- 2 | }' u
e - . EEEF.-Jﬂﬂlﬁhdqu R
' . i @ : 4 a2 8 4 8 ‘g
' Racip_ By, , T = _Ra._dio mme
Figura 11
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Lo anterior ha llevado al mismo autor a considerar que la concentracién es -
proporcional al tiempo (Bt) en la regién de $6lido limitado interiormente .
por la isoterma de los 1400°C, en lo cual la;éstructura no ha variado. C,
es la concentracién en la zona central, cuyo limite exterior seria la iso-
terma de los 1700°C que corrcsponder*a al comienzo de la zona columar. La
..concentracién entre las dos isoiermas mpnulonada» estaria dada por

C ﬁpdﬁg

En base a esto se 11ega a una expresion para geomeiria c111nd rica infinita, .

| ' donde la fraccidn 11bcrada } es

| . _, : >2 .
E= (1 'BQ I 44&:
c 5R
RE radlo zona mis exteina (ln ite 1nterno) N

L

RC = rad1o zona co]umnar (llm! c exteTlOT)

L

¢ R radlo'del'c111ndr0.

bl 7 R ¥ :f. ' s i Tl , L

La aplicacion de la cxpresidn usando valores ecperimentales de C

- P



habria dado una concordancia razonable, entre los valores de F expgrimentaé
les y calculados. Esto implicaria que seria posible predecir el valor de
la fraccién liberada. ' : : e

Se ha determinado que las burbujas se concentran en los bordes de grano en
la zona equiaxial, mientras que en la zona columar lo hacen hacia 1la re-
gitn central del combustible. : :

Estudiando la liberacién de Kr®3 a 1000°C se éntontré que apfoximadamente
es -17 veces mayor para un monocristal que para un policristal.

o=

e e

j % w7, e oo
600 700  800. 900 (600 W70 1200 1300
'~ Temperatura 2C

Figura 12
- Ref.14.

2, Porosidad

Segfm algunos. autores la porosidad original desaparece completamente en
los primeros dias de operacitn, para otros seria eliminada solamente la mi -
tad de lo que corresponde -a la regidn que sufre crecimiento de grano, en
donde las temperaturas son altas y producen transporte en fase.vapor de U0
hacia las zonas frias. _ oae 2 ' s

Si el aumento de potencia se realiza gradualmente. el nficleo plastico puede

- 28 5



-acomodarse en los. poros -originales, provocando una densificacién y reducien
‘do la dilatacidn neta. S B s : :

‘1. Conductividad tévmica del Gap .

.-.La transferencia de calor entre barra y combustible -sufre dos efectos opuds

tos. Por wn'lado. la disminucién de la extensién del gap, y por el otro la reduc -

cion de la conductividad térmica de la mezcla gaseosa que recibe constantemente., "
aportes provenientes de la liberacidn. El primer efecto tiende a aumentar la.

conductividad térmica del gap, mientras que el segundo tiende a disminuirla debi

do al alto peso atdmico delos gases liberados. : L n g e R SO el

'E1 resultado es una disminucién de la transmisién calérica hasta’'que se al-

~canz

a un estado en el cual la presidn del combustible sobre la barra es._ap\re‘cia-
ble, produciéndose; entonces un incremento. S gl R 8 A W o

J.  Velocidad de Quemado

'Si se grafica la..Veloc_.'idad de liberacién en _ﬁmciﬁn de la velocidad de que-
mado.se obtiene: "' i, Lt T U iy - g ity e :

3 4y
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Figira 13
" Ref.15
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. Se observa que la Ietencmn aumenta con la veloc1§1ad de quemado alcanzando -
. un maximo para valdores comprendidos entre 10'3 y 101“ flslones/cm3 seg » Y "luego
para valores superiores la llberac:mn aumenta.

K. Enriquecimiento

. Cuanto-mayor ‘es el enruquec1m1ento mayor es la densidad de quemado y por
_con51gu1ente mayor la generac1on de gas por unidad de volumen. ° :

el L I e . v LT iy ¥ F) B u § ' + . A . ? ' TS .1

BT . [ =k ',
il ¥ s . 2y 0 . PG e

L. H1st0r1a de Irrad1ac10n .
- R 11 B g 1 e R Yais = =

e Por todo 1o expuesto mas arriba se 1nf1ere, que determinaciones ‘sobre feno—.
menos referentes a los gases de fisién, no pueden ser comparadas directamente a
menos que las irradiaciones fuesen exactamente similares. De alguna manera los
- resultados- deben normalizarse o corregirse para obtener correlaciones.

VII TEORIAS Y MECANISMDS DE HINCHADO Y LIBERACION ~* . '

Se han propuesto dlfétentes mecanismos para tratar de expllcar el comporta-
miento de los gases de fisidn, lo cual no puede rea112a15e~por aplicacion direc-
ta de la teoria de la dlfu51on.

Los p051b1es mecanismos” de liberacién de gases, se basan segun las. circuns-
‘tancias en crackeo debido a shock térmico, difusidn, interaccidn mecdnica entre
burbujas; entre’ burbUJas e imperfecciones de la red, movimiento de las mismas en
gradientes térmicos, y los produc1dos por «dafio por 1rrad1ac1an recoil (retroce—-
so) y Knock- out (eyecc1on) _ _ 5 3

A, Mecan1smos Responsab}es de ia L1berac1on hasta 105 800°C

Se considera que. la liberacién por retroceso tlene lugar ‘cuando 1la flSlOll
se produce en una zona de alrededor de 10u a partir de la superficie del combus-
tlble calculandose una liberacién por este mecanismo entre el O 1 y el 1%, (¥

£¥

'-\...

(%) Estos p'orcentajes se refieren al total del gas generado en el cerémico.l,

oy } e : .
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51endo 1nsuf1c1ente para reduc1r el hinchado.: Estas estimaciones son algo impre
Ccisas _por.el:-hecho que.el fragmento.de fisifn deja la superficie con suficiente -
energia como para-absorberse en regiones contiguas y por 1o’ tanto no produc1rse

- wna liberacitn neta. - Por, c0n51gu1ente este’ proceso de 11berac10n esta gobernado
. por'el area: geometrlca Sy FE W % P . R _ -

La eyeccidn o knock-out tiene lugar cuando un fragmento de fisidn atraviesa
una.zona proxima.a, la superficie del combustible de tal forma que’algunos atomos
pueden. ser eyectados. .El.nlmero de atomos eyectados dependerd de-la energia del
_producto de:fisién-y de las condiciones, superficiales del combustible. 'Si entre
estos - atomos ‘hay. de. Xe. y Kr, vse produc1ra evidentemente liberacidn de gas.

" Una manera de determlnar si el gas 11berado lo ha 51do por recoil o knock-
~out, es comparar. las cantidades relativas de los diferentes isétopos.. Como los
isdtopos tienen velocidades de decaimiento diferentes, se puede considerar que
en la liberacidn por retroceso los atomos son liberados tan pronto Como Se pro-
ducen, estando por lo tanto las proporciones de los is6topos en’ concordancia con
sus rendlmlentos de fision. De existir demora en la llberaclon 1los 150t0pos de

de aquellos de vida” mas larga. ; e
_ ~ La reallzac10n de esta confrontac10n a temperaturas por abago de los 600-
‘800°C-1leva. a' la conclusion que la mayor parte del gas liberado lo es por el pro
ceso de eyeccidn y que es directamente proporcional al &rea espec1f1ca siendo
la parte correspondlente al retroceso proporcional al area geometrlca.

Los atomos de gas llberados por eyeCC1on tienen energias baJas, alrededor

de 25 electron-voH (ev) son necesarlos para desplazar en un metal un’ atomo de su,
p051C10n de equ111br10u' _ : w5 o, Aol s

. Los atomos 11berados por Tetroceso, tlenen energlas mayoresa_ Se puedg'de-
" mostrar que la energla de retroceso Er esta dada. por «

¥ 7y = -4 E_
S L oy x RV * Er 5’4 . 10 x

=

b
1§

“energia del fotén

,¢a$a de}lﬁtomOL

T

-

o .- Las energias de retroceso son del orden de 1os Kev (16) .Esto determina que
puedan reabsorberse. g _ e R N
Los atomos eyectados al tener energias HBHOTBS'HO se reabsorben, lo que con

‘diciona que el proceso esté relaC1onado con el area espeC1f1ca o real.

~ La velocidad de liberacién por eyecc10n dependera del mimero de flSlOHeS _
por ,unidad de tiempo y de la concentracion de gas de fisidn en la superf1c1e Y -
como estas variables son directamente proporc1onales al flujo neutrénico, resul-
ta que la liberacién por este mecanismo es directamente proporcicnal al cuadrado
del flujo neutronlco (a2 menos que se hubiese alcanzado la sdbresaturaC10n)

En camblo el retroceso al depender solo de la concentraC1on de gas,
_ _ : 27 .~



es’ dlrectamente pr0porC1ona1 al flu1o neutrénico. Esta relaC1on entre el knock-
" out y el flujo neutrénico implica que este tipo de mecanismo estd limitado en
profundldad a-unas pocas distancias atémicas, aproximadamente 108 (*). La dismi-
nucidn relativa en la liberacién de Kr y Xe a medida que aumenta el quemado,- se
sugiere sea producida por una d15m1nuc1on de la rug051dad de la superficie causa
da por el knock- out ; :

. Los mecanismos menc1onados y ;undamentalmente el de eyecc16n expllcarlan la
1iberac10n en el rango en-que no es dependiente'de la temperatura, ‘asi como la re
lacién que indica la Fig.(9);‘entre la fraccion liberada y. la constante de‘des- -
integracion,. correspondlendo la disminucién de la pendiente al aumentar la densi-
dad a la variacién de la superf1c1e real de la muestra.

4
Pt

B.. E1 Efecto Trampa E 7 : G _ "-r'_ﬁ L .'...' “'__ e .

La mayorla de los mecanlsmos sugerldos para expllcar el apartam1ento del: mo
delo difusional, consideran los dtomos de Kr y Xe méviles,- hasta que son atrapa=‘
dos por: cualquler de{ecto del retlculo constltuyendo burbu;as., ;

La energla de act1vac10n necesarla para escapar dependera del defécto en par '
;tlcular y - de: la temperatura., . . W . '

13 .
W

Estos defectos re5ponsables del ”efecto trampa” se’ pueden c1351f1car en:

&
2,

va) 1ntr1nsecos dlslocac1oneq poros, agregados de vacanc1as pre01p1tados,"
bordes de grano _ . § o s

b). defectos puntuales formados por 105 fragmentos de flSlOH. 5

“c) agrupac1ones de defectos puntuales

"

Los intrinsecos carecerian de movilidad hasta los 1500°C, los clasificados:
~en b) tendrian movilidad a todas las temperaturas y los con51derados en c) se-
gln su tamafio serla su mDVllldad - :

Los agrupados en b) y c) serian produc1dos por la 1rrad1ac10n y los del
primer grupo serian 1nherentes al material. .

s* Dabeé” tenerse en cuenta que los fragmentos de fisién: que pasan por las proxl,
midades del defecto pueden desprender los productos de fisidn del mismo.

781w defe;tq puntual no atrapa.productos de ﬁlSlon}O se ;omblna con o;;ps :

e

™ La profUndldad estarla determinada en realidad por la veloc1dad‘de los neu-‘
‘trones, o por el flujo si la densidad neutrdnica se mantiene constante.

P

5 & i i gk . = " “ i
LRI ) . o % i . . g o
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defectos puntuales para formar un anlcgado, serd recocido y por cons1gu1ente de-
saparecera. Esto implica que la pob12c1on de defectos puntualos esta sometida a
un Equl]leO d1nam1c0

e ‘La probabllldad de retenc1on por los defectos dlsmlnuye al aumentar la tem-
peratura por dos causas: incremento de.la velocidad de recocido, y dlsmlnuc10n
de la energia necesaria’ para que escapen los: productos de flSlon

Una'vez alcanzado el equilibrio formacién- desapar1c1on de defectos, su den-
;sidad aumentara con la velocidad de quemado, hasta que este alcance valores tales
que los efectos de las fisiones comiencen a ‘eliminarlos, pero hasta que esta si-
tuacidn se produzca es de esperarse que la 11berac1on de los gases serd menor al
aumentar la veloc1dad de quemado. Fig. 13. <

Algunos 1nvest1gadores suponen . que en muestras llgeramente irradiadas el
gas se encuentra tamblen confinado en la por051dad pre- exlstente

Mac Ewan y More1(1?) con51deran que los defectos 1nduc1dos por 1rrad1ac1un_
no son tan eficientes como "tranpas”, como los pre- existentes, pero su gran in-
fluencia estrlba en su elevado namero. ; :

ey i e supone que los gases’ nobles debldo a su- tamafio dtomico grande y a su afi
nidad quimica casi nula, son practicamente insolubles en materiales cristalinos,
por c0n51gu1ente en irradiacién es de esperarse se llegue rapidamente, a una sobre

" saturacion de . gases en el combustlble siendo entonces termodlnamlcamente p051ble
la prec1p1tac1on de Kr y Xe. . A

.+ . El grado de precipitacién dependera de la cinética del proceso y de todo
efecto que pueda producir una redlsoluc1on de los atomos.

Ev1dentemente la tendencia a la formac1on de burbUJas -aumentara con la tem-
peratura y la concentracién de gas. La ocurrencia, de fisiones en las cercanias
del prec1p1tado, -producird que el gas sea total o parcialmente dlsuelto por la
1nteracc10n con 105 fragmentos de flSlOH

Esta nucleacién de btubugas podrla reallzarse homogeneafo heterogenamente,
continuando hasta que un dtomo dado tenga mayor prdbabllldad de encontrar un ni-
cleo que otro atomo.

Algunoq autores con51deran los nucleos como dlatOmlcos, otros- ccmo trlato-
micos. b

T Crec1m1ento de 1as BurbUJas

El nucleo crece si la velocidad de captura es mayor que la de disolucidn.
Al considerarse el crecimiento de las burbujas debe distinguirse cuando el pro-

L



ceso se produce fuera del reactor, o en el reactor. En.el primer caso el conteni
do total de gas pcrmanucc Lonaianto en l tlompo y no hay efectos du ‘dafio por
irradiacion. . : A ¢

e

E1 crecimiento en el reactor estd sujeto entre otras cosas a un incremento
lineal- con el tiempo de la cantidad de gases presentes (al menos con el reactor
operando a potenc1a constante) ya efectos de ld'irradiac¢ién.. :

L © . L $ e o

M Vetry oy ROET 7 ' & Son P L

1.'Crecimiento fﬁeta del REactdrl' A ST e B R B _
i w, o i N, - e

Pueden con51derarse tres etapas a) nucleacidn de las burbujas por pre-
_cipitacidn del gas a partlr de 1a solucién, b) crecimiento de los nicleos
por aporte de atomos provenlentes de la solucién sobrésaturada, con un in-
flujo simultanec de" vacancias, 'las’ cuales aumentarian-el tamafio de las bur-
bujas y relajarian tensiones produc1das en’la matriz por la presion gaseosa,
—e coalecenc1a de las bubeJas . -

s y sl

Este'Gltimo proceso proseguiria hasta produc1rse 1a 11berac16n a traves de
canales de porosidad conectada. .. -% ¢ e , o

. oL prlmera etapa del crec1m1ento, la nucleac1on tse produce por la dlfu51on
' '“de los atomos a través-de’la matriz.- -La’asociacidn de dtomos - como dimeros

f’f;j~ -a.los que se agregan constantémenté nuevos atomosy-vacancias resulta en . la
o ‘formacién de agrupac1ones atomicas ‘de las que luego se dESarrollaran las”
burbujas. ' . L - Xy R

i . 2

"Bl agregado de una vacancia a una bUIbUJa es equ1va1ente a la desapar1C1qn
.de un atomo de la matriz en ‘contacto con la burbuja y su apariccién en la su
perficie del combustible, esto canduce a una d1sm1nuc1on aparente en la den
‘'sidad, hlnchado. b Dbt 5 s A e o

% SRR 3 ¢ Y S e L o
‘Los dtomos de’ Xe y Kr. presentes ‘en’ 1a matriz‘en forma sust1tuc10nal 0 1n5ter
ticial, no constituyen una burbuja puesto que para que ‘1os &tomos.’se compor
ten como en estado gaseoso su separacidn debe ser aumentada, esto ocurre
_por el influjo de vacancias ya mencionado.' Es’ eV1dente que la: temperatura
dehe ser tal que permita dicho flujo. - - = o e

2 T

. El proceso contlnua ‘hasta que 1a presién gaseosa en la burbUJa es equlllbra
da por la. energla superf1c1al con51derando la burbu;a esferlca.

o

i o ¢ : P‘C_r !
= pfeéién del gas = i n

va .. ..y =-energia‘superficial ,

- + . o .

s rﬁ?iradio de 1la burbﬁjg



¢ S_Liﬁbn_it'_endo_ un -conportanﬁento'-ideal_"de los gases se tiene: -

PV =m RT
2y .4 3o
T x mr m K
srvel e ’
f A 5 87!‘\(1‘2
» BT TR ¢
T = 'temper‘al:ﬁ,ifa: (°K] _ _
= 3,1416 |
v K - G'Oﬁ'starfte:;de' Bql’tm}mn w g F AT o, g .
m : '.'I}Cunero de ié't_gmoé- e _

i 1

Las solubilidades de s atomos de 1os gases de fisidn en la matriz en las -

. proximidades de la burbuja dependerdn de la presion en la misma. . Por con-
. siguiente habra un gradiente de concentracién desde las burbujas mis peque-

‘flas a las mayores, creciendo estas filtimas a expensas de las primeras.

- Simulaciones hechas con computadoras tomando como base las ideas arriba men

'’ cionadas ‘dieron como resultado las siguientes curvas:

: 48 L S SRV S
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. Figura 14
Ref. 9.



Se observa una raplda prec1p1tac1on de los atomos a partir de la matriz so-

_ bresaturada en las primeras etapas del crecimiento, J1ueégo hay una estabili-’

: zac10n cuando el gas disuelto llega-al valor correspondlente a la satura-
citn. : oo > :

@

2, En el Reactor -
En este caso hay una contlnua gener301on de atomos: produc1dos por las fi
siones, constituyendo la precipitacién el mecanismo predominante del creci=
miento, en los procesos fuera del reactor este proceso pred0m1naria al co-
. mienzo. . LR
E1 crecimiento en el reactor estd influenciado por factores tales ‘como, -ve-
locidad de-quemado, difusividad de los® gases de flslon SOlUbllldad de los
: mlsmos en la matrlz,_etc
‘Ademds debe considerarse el: efecto de desoréen asociado a las fisiones, que
se producen en zonas cercanas, asi como la energia que los fragmentos disi-
pan. Si la fisi6n ocurre en la vecindad de wna burbuja puede que algunos.
dtomos sean  forzados a entrar nuevamente en solucién o qne la burbuja sea
-ianlqu1lada segun sea su tamafio. .

- A< : “¥ . '. y S : ok T ' . A
v,

D. Migfa’c“i'c‘in | e

N Las burbujas mlgran a causa de grad1entes térmicos o de’ ten51ones, pudlendo
coalecer . ) ‘ X S :
% ‘Los mecanismos de migracion; p051bles son varios, segﬁn sean los valores de
-1 los factores’ cinéticos: y el’ tamano de la burbuja predomlnara uno u otro.
Dos alternatlvas son p051b1es para la. burbuja wma vez fbrmada a) permane-
Ce estacionaria, creciendo .1as mis estables a expensas de las que no lo son;,. b)
g mlgra por efecto de un gradiente de energla llbre en el SOlldO. o
;o
La m1grac10n se asemeja a un proceso de fu51on zonal, puesto que - 1as burbu—
jas colectan productos de fisién 'en su movimiento dep051tandolos en forma mas es -
__table, ya sea como burbujas .en la matriz, 0 como materlal en . los bordes de grano.
: Bl m0v1mlento de las burbugas produce varios fendmenos rela01onados entre
.‘Si: . . . ' ¢
. El hlnchado que tiene lugar como consecuencia de la redlstrlbuc1cn de los™
productos dé fisién. Cuando dos burbujas coalecen, la burbuja resultante no es-
* - td en.equilibrio con la:tensidn ‘superficial, de la matriz, y para restablecerlo

se”produce, un’ 1nf1u30 de vacanc1as Ys por. lo tanto, un aumento de volumen.



‘La ltbevac1an de gases, debido al’ transporte de los mismos-a 1a superf1c1e,'
'por la 1ntersecc1on de burbujas con cracks

R

¥

o LB recrlstallzac1on del combustlble con la formac1on de glanos columares
_tras la bufbuja

... La fuerza impulsora para la migracién de la burbuja esta prov1sta por. las
diferentes condiciones energéticas de las superficies de mayor y menor tempera- .
tura, parte de este potenC1al es utilizado para 1mpulsar la difusidon en la fase
gaseosa, parte para la cinética evaporacién-condensacién;parte para desarrollar
una superficie curva y parte. para vencer los efectos de las impurezas acumuladas
: delante de la superf1c1e que crece.
thZman et al: [9) c0n51derando estos procesos hacen un anallsls de las po-

sibles formas de las burbujas. En forma restmida: se tendria forma esférica si

- 10s, procesos predominantes fuesen 1os de difusidn y formacién de wna superficie

- curva, ya que esto maximizaria su velocidad de migracién. Si se considera otro

".de los procesos, el de evaporacién-condensacién, ‘la forma resultante es lenticu-
lar. Y considerando que la superficie al crecer part1c1ana las impurezas se ob-
tendria una estructura tipo celular. La part1c1on o separacidén que ‘produce la
superficie, da lugar a una cancentrac1on de impurezas en la burbuja que aumenta

'contlnuamente, frenando la migracidn. Esto origina la aglomerac1on de las 1mpu—

- rezas, formandose el tipo de estructura ya menc1onado. :

" Se considera que las burbujas remontan el gradlente térmico (en ausencia de
gradientes, ‘el movimiento seria de tipo Browniano), con una velocidad inversamen
te proporcional al radio (suponiendo la burbuja ésférica) e independientemente
de la naturaleza del gas. Van creciendo por coalecencia hasta encontrar un obs-

.taculo (dislocaciones, precipitados, bordes de grano, etc.), debiendo aumentar su
tamano hasta alcanzar c1erto radio a partlr del cual podran escapar. .

Barnes y Nelson (20) sugieren las éxpresiones de las-fuerzas, f, que actuan
sobre la burbuja en func1on del radio y en presencia de diferentes tlpOS de gra-
dlentes : . . :

-Asi, en un gradiente. térmico-

I
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~ en un gradiente de tensiones:
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En cuanto, a las fuerzas ejercidas sobre la burbu;a por loe deicctos, se ex
presarlan como: _
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Luego, por e;emplo,_la ‘condicidn para que una bUTbUJa pueda escapar de una
dlslocac10n en un gradlente termlco Sera. L g
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+ de la igualdad podrd obtenerse el valor del radio critico. Con lé‘figuraiéigﬁieg_
te es posible efectuar el cdlculo en forma grafica. - ‘ i
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“ A medida que la burbuja crece aumenta la fuerza impulscra y puede por-.lo
tanto escapar del obstaculo o arrastrarlo. Una burbuja en un tipo dado de gra-
' diente, por.ejemplo térmico, debe alcanzar un cierto tamafio para escapar de una
dislocacidn.. Migrard luego hasta encontrar un borde de granc en donde permanece
- ra hasta que su radio alcance determinado valor, mientras tanto serd bombardeada
por pcquenas burbujas que abandonan-dislccaciones y atomos provenientes de la ma
triz. - Cuando se libere del borde de grano se moverd a lo largo del gradiente teg;

mico hasta alcanzar el centro del combustible en donde: liberara el gas que con-
tlenC ;

! By Hinchadb"“.

El hinchado total, cs Ja suma - de 10L'nroduc1dos por las burbUJas, los ato-
" mos. de gases nobles, y ]0% prodULtos de Iision solldos.

" Un mode 1o que comprenda, todos los uhpcctos del hlnchado, debera tener en
cuenta, los efectos producidos por dos gascs de fisién. La cantidad y- distribu-
cion de los-1lamados pIOduLTOH de Tision ~ilidos que incluye a todos los produc-
'tos ‘que' no sean gascs nobles.. Estos productos van desde el Se al Gd. cubriendo
‘un-amplio rango en cuanto a volatilidad y afinidad quimica. Un cdlculo exacto .
debera computar ademds que ‘las vacanc1ﬂs pr01UC1dab en la flSlOﬂ esten 0 no. ocupa

. das: p?r 10s" elementos SOlLdOS

i f ‘*"._." B
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Una manera de obtener la contribucién de tales elementos s6lidos al hincha-
do, es mediante el conocimiento del estado quimico, volumen molecular y abundan-
cia de cada wno. . ' : : -
_ Para estimar la parte. correspondiente a los dtomos de gases nobles puede uti
lizarse el covolumen (b) de la ecuacién de van der Waals. '

Ya se ha mencionado que el término predominante es el debido a los gases de
fisién constituyendo burbujas, esto implica que si' la liberacidn fuese total €
instantanea, no habria hinchado a causa de ellos. =

€

Ya sea que una burbuja nuclee homogénea, o heterogéneamente en algin defec-
_to estructural, alcanzard una dislocacién con un cierto hinchado asociado, rela- -
tivamente pequefio debido a la réstriccidn impuesta por la matriz. La burbuja po
drd moverse scbre la dislocacién coaleciendo con otras burbujas presentes scbre
la misma o ‘con ottras que lleguen a ella impulsadas por. las, fuerzas que los gra-
dientes originan. Podrad también sufrir el aporte de &tomos individuales resul-
tantes de fisiones producidas en las regiones préximas, aunque esta contribucién
"sera despreciable puesto que la cantidad de dtomos dispersos a temperaturas rela

tivamente altas es muy pequena.. . "
Alcanzado un cierto tamafio la burbuja abandonara la dislocacidn remontando
el gradiente térmico hacia los bordes de grano. Las burbujas atrapadas en los
bordes de grano aumentaran su tamafio y el hinchado a ellas’ asociado (recuérdese
que - la burbuja al crecer recibe adtomos y vacancias, lo que conduce a una disminu
cién de la densidad). Este aumento-de tamafio ocurre por coalescencia con otras bur
‘bujas :;ya-presentes o que arriben a los bordes de grano y.por el aporte de &dtomos
individuales. Esto da lugar .a que los granos ejerzan. fuerzas unos sobre otros.
Fuerzas que en parte van a ser contrarrestadas por la parte exterior de las pas-
‘tillas y por la vaina. Pero parte de las tensiones originadas actfian sobre zo-
‘nas del combustible donde la resistencia mecénica ha sido disminuida por los .
“campos de tensiones producidos por las burbujas en la matriz, produciendo frac-
. turas. Estas fracturas posibilitan el escape del gas contenido en la burbuja.
" Debe tenerse en cuenta que ‘las fracturas también se producen por tensiones térmi
€ass « g - 2 i A :
_ La secuencia mencionada a temperaturas alrededor de los 1700°C seria la cau
sa de la relacién lineal entre el hinchado y el quemado. : -

. ‘La porosidad ofiginal disminuye el hinchado al comienzo, pero es gradualmeg;-
. te eliminada por el transporte en fase vapor y también por flujo pléstico-si este
se produce. ' . ' ' '

La saturacién observada en el hinchado gaseoso se.explica considerando que
se llega a un estado estacionario en donde se igualan las velocidades de produc-
cién y liberacién de gases. Para que esto ocurra.segin el modelo, en las dislo-
-caciones<se tiene que haber alcanzado un estado de régimen luego de un ligero au
mento en el hinchado, por igualacién de las velocidades de producci6n y escape
-de gas de la dislocacién. EI hinchado correspondiente a las burbujas en. transito
hacia los bordes de grano también registrard un pequefio incremento hasta que las
velocidades con- que el gas escapa de la dislocacién y llega a los bordes de gra-
no se igualen. ‘En los limites de grano se repite un proceso similar, con igual-.
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dad entre ‘las velocidades de llegada y escape En esta ‘etapa’se- produc1r1a la
.saturacién, con una liberacidn: de aproxlmadamente el 100% i

~ E1 aumento en el hinchado, posterlor a‘la- saturaC1on, coﬁ'el quemado resul-
taria del aumento.de volumen provenlente de los productos de flslon solldos

En lo que antecede no se han tenido en cuenta 1os efectos de disolucidn,
- los cuales mantendrian un tamafio promedlo de burbujas menor dlsmmuyendo por con
siguiente el hinchado. Ni tampoco se considerd la disminucién en“la movilidad de
las -burbujas que suponen los defectos creados por 1a 1rradlac1on ¥ los productos
sb6lidos de flslon :

F.. Disolueidn . .- "oy T

La d1soluc1on se. produce por efecto de los fragmentos de fislon, que. pasan
g.cerca de ‘las burbujas, perdiendo energla por excitacién electrdnica y producien-
" do calentamientos locales elevados.  Otras p051bles causas serian el knock-out

de Atomos gaseosos por los neutrones rapidos o _por productos de fisién y coall—
siones con 10nes de U provenlentes de splkes termlcos vl ‘
5 Los modelos que consideran este fenomeno, asumen que el pasaje de- fragmen-
"tos -de fisién por una region donde hay burbujas provocan su destruccidn total,
obligando a los dtomos a entrar en solucién sélida. E1 nimero de atomos que
" abandohan la burbuja serla, en realldad proporc1onal al tamafio de la mlsma y a
1a veloc1dad de quemado ' "

i

. Los atomos "dlSUBltOS" volveran a nuclear 1uego, formando burbugas que cre-
ceran hasta sufrir la’accién de un nuevo fragmento . o

Esto indicaria que el hlnchado estarla determlnado por G gk

L

a) la d15tr1buc1on de 1as burbujas,

b) el tiempo promedio entre los pasajes de los fragmentos de fisién por wma
region dada. O su equlvalente el tiempo promedio que permanece un atomo
.en su 1ugar.. g o os Bl w w | Ty TR B ¥ : ¥

' Ei hinchado~pﬁede enfonces=¢alcularse,_segﬁh'(16)~en base a: :_- oy ﬁ
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nimero de burbUJas promedlo que contlenen p 4dtomos, por sftio-atéﬁiéo
y por cm3 en un cierto tiempo T T : =Y
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Vp. = volumen. de la burbUJa contenlendo p étomos que se determina con la |
ecuac1cn de estado. _ _ b _ -
N - =t nimerd de srtaos atomicos por cm3

’ i wE J(

:numero de atomos de” gas ‘en 1a burbUJa

T

=
I

T s tlempo promedlo entre pasa;es de fragmentos de flSlon por una reglﬁn

7 ' f‘ L ) . " . 'l"l e { G
Para el cdlculo se usa la concentrac1on promedlo de’ burbujas y se cons;dera
que el dafio por’ 1rradlac1on ocurre .al azar en el cristal. :

L

E1 nimero prpmedlo'de burijas se relaciona con el instantdneo mediante:

. i R * . _ _ 1 o . _ ; o ’ a L !
oy ‘?Qa:cﬁ“Tfo F,Cp(;) dt...“ E —‘Ileﬁpg N
SOO o e :
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Durante el tlempo que el retlculo permanece 'inalterado se.considera que el
crec1m1ent0 de la burbuja puede describirse segun la expresion cinética de una
I?acc1on qulmlca convenc1onal _f'_ 2 s e e . e

; Ademas se asume que 1as: burbugas o poseen un.mov1m1ento al azar o'e%iéﬁ’
bajo la influencia de wn gradiente determinado; y a causa del mov:muenfo Lhoran
unas con otras. ; ;
~ 'La ecuacién c1net1ca de 1a ”reacc1on" ‘entre ma burbuja de [p i) itomos con
otra de j atomos para dar otra con p atomos es: . :
: o ] o™ § o

iy p-1 : | :

~— = L Kj% (p ) G . CepEy)
Cat. g1 Y | | P-]

S

LT +.
n.m =
—

LS : iz
4 ’ g - i ) T y *

el prlmer termlno t1ene en cuenta la formac1on de 1a burbuga de P afomos y el se
~gundo la desapar1c1on de la misma; .

La velocidad espe01f1ca de la "reaccién' K, tiene en cuenta los coef1c1en~
~ tes de difusién de 1las burbujas,.asi como su separacidn. Ademds considera los
dlferentes gradientes que puedan estar actuando. :

, El cdlculo del hlnchado requ1ere 1a resolucién de ecuac1ones del tipo de la
-(3), y el conocimiento de K. La complejldad del proceso obllga a reallaar mna
serie de 51mp11flcac1ones :

-, - #iria . . ) . 4
r ' i

La COmparac1on de los hechos experlmentales con los esperados por apllca-



‘c1ab1e y la concordanc1a es buena, pero a temperaturas mayores los valores calcu
'ladoq son menores que loq arro;ados por las eXperlenc1as.l .

, hstas dlscrepanC1as pueden exp11carse en base -a 1as con51derac1ones hechas
en la fonmulaCLon del mﬂdelo. Tales como:

Suponer la destrucc10n total de la burhuja, 1o que 1mp11car1a que en una pe
quena zona. el.hinchado se hace nulo.: Esto probablemente sea correcto para peqwg
-fias bu; jés,abajas temperaturas y alta veiocidad de quemado, puesto que enton
g@ﬁﬁ*@ﬁ_volumen de 1a regién dafiada seria comparable al de la burbuja. Pero a al
‘tas temperaturas y bajas velocidades de quemado, es mds factible que la disolu-
cién conduzca.a una dlsmlnuc1on en el tamano de la buxbuja durante . C1erto
tLempo. _ S e Figes, o8 _

i En la 51gu1ente flgura, el fenomeno en.- una reglon m1cr05cop1ca segﬁn el mo-
‘delo-estaria representado por la curva OAN 51endo probablemente la OAC la més
aprox1mada a la realldad ; ;

_Hinchado
-

- AT
o 'z Tiempo -

G. Libekacién

_Ya se menciond el proceso que sufre el Lombustlble como resultado del trans -
‘porte en fase*vapor en un gradiente de altas temperaturas. Este proceso 1nv01u—_
cra la evaporac1on de material 1mpur1f1cadn con productos de f151on, en el lado

. 5
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o
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de mayor temperatura y la candensac1on del combustlble purlflcado en el de me-
nor. Este lado se caracteriza por caras’cristalinas planas las cuales crecen*
formando granos columnares orlentados en la dlrecclon del, gradlente. .

A.medlda que la burbuja se mueve . por este prOCeso de eVaporac1on condensa-
cién,.crece. Cuando el gas-acumuladoes apreciable se produce en-los limites de-
grano un alto grado de interconexién. Alcanzado este: estado las burbu3as llberan

’*el gas tan rapldo como- llegan a los bordes, de grano : w e S i

A potenc1a del reactor constante se produC1ré 11berac1on de gas-a los vola-
_menes 'libres de la barra,.si las burbujas en los limites de grano al 1nteractuar-
entre si alcanzan -a formar pasages que conduzcan a dlchos volumenes S
v o 0krel reactor altera su: potenc1a en magnltud suf1c1ente para 1nduc1r la for
macién de fracturas, que: segulran wna trayectoria formada por los puntos més 'dé-
biles del combustible y sera: delineada por las burbujas’en los bordes de grano,
se produc1ra la 11bera¢1on de gas al volumen libre de la barra. ;

Las fracturas se sellaran posterloxnﬁnte y en el prox1mo cambio de' poten'
c1a la conflgura01on de cracks sera diferente. o5 : _

Esto permitiria expllcar 1os estallidos que se producen toda vez qué se mo-
difica la potencia, 351 ~como la 1nf1uenc1a en ‘la 11berac10n de la historia de’ ope
racién.

S < | hecho qué por afriba de ja1d fisiones/cm3 seg sé observe ima mayor libe-'
_ racidn, es explicado por algunos autores como debido al escape del gas de los de .
" fectos por an1qu1lamlento de las.''trampas' producto del dafio por 1rrad1ac1on pre ,'
.vio. : Ll . . =

- i 7 “ . ."'I o
- * :

e . T
~H. .Estimacion de 1a Presidon Interior 'de la Barra

Una éstimaéién de la pfesién debido al‘ gas en el interior de la barra com-
bustible puede lograrse, aplicando la siguiente ecuacidn basada en la teoria.de
gases. 1dea1es.'- PR s el O ,

& ’ ' LS

) Rz M

) T ' i
N ('ﬁ- ) ) -

=
|

-

P. :pfesiénhdei gas

R = .cte unlversal de los’ gases ' S s ' wiy 2] _ . ey

;M'=_jnumero de moles totales de. gases de fabrlcac1on Y f1510n
g ¥i = \suma de 10s - coc1entes entre los volumenes llbxes del cembustlble y la:
- temperatura del gas correspondlente.
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z"l;:En=e1 término_zﬂyii'dében iﬁcluirse:todos.los‘volﬁmenes libres- tales como:
‘los del gap; plenum, - dishing, fracturas, orificio-central, etc. .

Como estos varian a:causa y durante la operacién del combustible, los valo-
res:-dependén en gran medida de.los supuestos que se hagan en su determinacién(¥) ..
I. -Resumen’'y Conclusiones - L R

La informacidn acumulada-indicando_velocidadesVde*1ibéracién‘demasiado gran
. des a altas temperaturas y demasiado pequefias.a bajas temperaturas como para ser
‘explicadas por un modeld de «difusi6n atGmica, y la marcada influericia de la tem-
peratura) el quemado y-la velocidad de quemado, condujo a la ponderacion de
.+ otros mecanismos tales como los de retroceso y eyeccidn a bajas temperaturas, y
a introducir el' concepto de "trampas' atribuido a los defectos cristalinos para
temperaturas mayores. . ° P s we el e S g seu, Ak
"+~ En 1frieas generales se consideta que los productos de fisidn insolubles, in
cluidos los gases nobles, se aglomeran y precipitan a temperaturas altas en el
combustible. * La- solubilidad aparente de estos precipitados ;aumenta en el reactor
- debido a-los efectosde la irradiacién. .. . & . S ety iy o _
E1 crecimiento de burbujas conteniendo gases de fisiGn ocurre dentro y fue-
ra del reactor por acumulacién de dtomos provenientes de la matriz sobresaturada.
Este proceso en el reactor ‘es modificado por la continua generacién de nuevos ato

mos-y por la solubilizacién de los mismos en la red a causa de la irradiacitn.:

. "Ld burbuja crece recibiendo dtomos que difunden distancias, se cree menores
a lu, resultando entonces que la liberacidn por difusidn es muy pequefa.

Los gradientes de temperatura influencian las cinéticas de.nucleaci6n y cre
‘cimiento causando la migracién de las burbujas hacia las regiones.mas calientes
del material. E1 conocimiento del tamafio y distribucion de las burbujas posibi-
litaria la estimacién del hinchado. R . v e S -

Segin los modelos la formacidn de bufbujas.y_el hinchado que élléssprinci-
palmente causan preceden la liberacidn de gas. :: ; o S :

& . e

La liberacién a temperaturas elevadas es-éféctuada.pbr un proceso_de barri-
do a través de un efecto dé fusidn zonal. EI gas es depositado en los bordes de
granos’ columhares, qué el mismo proceso produce. o o .

. Transcurrido un cierto tiempo el gas en los bordes de:'grano columares ocu-
pa un volumen suficiente como para crear canales intercenectados que liberan ga-
ses a las superficies exteriores. : i o2 ‘

Y e v -‘!.' L I

() Una correlacién para estimar la cantidad.de gas libefada‘Se indica en.el
U3 gpéfidicel .7 e p e TRt i ' o o o
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‘Los ciclados de potencia producen tensiones que originan fracturas en el ma
terial, permitiendo-la liberacidn de cantidades apreciables de 'gas. -

" La probabilidad de retencién por los defectos ﬁisminuyé,alfaumehtar la tem-
peratura por dos causas: a) se incrementa la velocidad de recocido, b) disminu
ye la energia necesaria para que los productos de fisidn escapen.

Una vez alcanzado el equilibrio formacidn-desaparicién de defectos, su den-
sidad aumentarad con la velocidad de quemado, hasta que este llegue a valores ta-
les que los efectos de las fisiones comiencen a eliminarlos,.pero hasta que esta
situacion se produzca es de esperar que la liberacidn de gases sea menor al au-
mentar la velocidad:de quemado. = T e o ARGy o e T

: ' * bt e ; : - Vot A, e F -

Los procesos de disolucidn implican que-a una dada temperatura, potencia y
quemado -se establece un equilibrio dindmico entre los atomos en el reticulo y la.
burbhuja__r. Wiy Bk : LRSI By L e 8 o . ‘ .

El grado de exactitud con que los modelos describen los complejos fendmenos
que ocurren realmente, puede obtenerse comparando sus predicciones de los parame
tros y el comportamiento del combustible con los datos extraidos. de experiencias.
" "Los modelos pueden usarse para confeccionar programas de simulacién estadis
tica resueltos por computadora. Se reportaen (:19), la aplicacidén del método de
Monte Carlo, siendo cada burbuja seguida a través de su existencia desde la-nu-
cleacitn hasta'la liberacion del-gas. ~:*' -« . -« g 0 '

T L T a4y
1 P ¥ v - 3 Lk .
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VITI CONOCIMIENTO DE'10S PARAVETROS . o

A, Temperatura ;
Las ﬁedidasfde'tempefatura pueden ser:de validez relativa, espeCialmehte

cuando 'las termocuplas son termodindmicamente inestables con el material combus-

tible. L : g Wy £l ' o = e . %

Cuando la temperatura no es medida directamenfe se calcula generalmente:

a) a partir de una'ley 'de conductividad establecida'experimentalmente-fuefa
del reactor : v R

b) por formas de recristalizacién observadas al final de la irradiacién.

La condﬁctividad'térmicé'del UOz’estequeométrico;de-densiéhd'gs : 96% de 1la
tedrica es bien conocida hasta los 1500°C, la forma de la funcién a.-temperaturas
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mds ‘altas asi como su dependencia con 'la densidad y morfologla aln no estd com-
pletamente establecida. Los datos existentes referentes a la variacidn de la
conductividad en funcidn de la estequeometrla y la-dosis de 1rrad1ac1on son esca
'SOS.

e determ1nac1on de - temperaturas mediante observac1ones de mlcroestructura,
-segun algunos autores, seria algo aleatoria.

’ v . ?

" 'La conductividad del espa01o vaina-combustible, depende de la conductividad
del gas de llenado y de la rugosidad superficial fundamentalmente,

3 Generalmente es bien conocida la temperatura de la valna, pero es mas impor
. tante conocer ‘con exactltud la temperatura superficial de la‘'pastilla.

B. Cond1c1ones Mecantcas

 Cuando el gap es nulo, para establecer la COhduCt1V1dad térmica vaina-com-
bustible, es necesario conocer también la presién mecdnica aplicada. E1 conoci-
miento de los parametros en general no es satisfactorio, especialmente en el ca-
. So de valnas ‘delgadas donde la pr351on del refrigerante puede provocar fluencia.

'Las fracturas' que cortan a las lmeas de flujo calouco, producen barreras
térmicas, modificando la distribucidn de temperaturas. esperadas. Este efecto se’
minimiza cuando el centro del combustible sufre recristalizacién o el gap se re-
duce 1o suf1c1ente como para que exista cOmpresron radxdi

Potencia SN EE o g R b ST “f” :
‘La potencia’ espec1f1ca, 11nea1 o la 1ntegra1 de conductlvldad son a veces
poco conocidas con exactltud o , _ Wk

D. H1stor1a

La 51tuac1on 1dea1 para establecer relacmnes entre las cantidades de gases
de fisién liberadas y las condiciones de servicio, ocurriria cuando las condicio
nes fisico-quimicas de irradiacién permaneciesen constantes durante el transcur-
so de toda-la'operacién. Esto es casi imposible, ya que ‘en general las candlcqz
nes varian con el tiempo. ' ; ' :

T



IX .METODOS EXPERIMENTALES DE"MEDI_CION Y ANALISIS . . .. o) e
. I ' S - .- i e ] % - LA

Pueden clasificarse en dos grandes grupos segln las experlenC1as se lleven
a caho o no en el reactor : Y, = :

A. Métodos .en el Reaéfor'
1. Mtodo de Ba}fido 5

En esta técnica los productos de fisidn gaseosos son arrastrados medlan-
te un gas carrier purificado a un dispositivo de recoleccién. Posteriormen
te, mediante el uso de un método adecuado se realiza.su andlisis cualitati-
Vo y cuantitativo. ; .

*EI sistema,puede rep;esént;rse‘én éi.siguienfe'diagréﬁa: &  'Y;iM;.
Suministro. 3 Pu;ificaéiﬁn | Reéulacién : ﬁispositivo_ Contador
T e el @ Tl flujol pef vemel | i e S
;arfier : ‘éafrier' : : carrier - reactor i E
. |
| | [siStema] ** [Regulador]. Sistema| . - Tanques
ey K 0 I_ “de o de e : :fdg  —— - de T
trampas | flujo .l. vacfo | |decaimiento

El carrier'puede ser He, A o.(HetHp) el hidrdgeno se usa para mhniener;la '
estequeometrla X el Aen exper1enc1as a altas temperaturas.. ot )

v 3
Los. 51stemas de pur1f1cac1on estan const1tu1dos por tamices moleculares o

*5111ca gel . s L T

Los gases arrastrados pasan por un ccntador de rad1ac1on y, a un tanque de
decaimiento para ‘isGtopos: de vida corta. ‘ g, :

¢

Los isGtopos de mayor perlodo son almacenados en trampas de carbon actlvado
refrlgeradas con N(1) o €O2(s)

El uso de este método 1mp11ca hacer correcc1ones respecto al tlempo entre
la 11berac1on y el muestreo, a tal fin se usa el A actlvado

...44_



2 Método de--Medicic‘nh Continua de Presién

iy

; Este método permite la medicién directa y 'continuada de la presidn gaseo
.- sa en el interior de la barra combustible medlante el uso de sensores  -de
presion. _

Generalmente se utilizan transducers de un volumen lo mds pequefio posible,
resistentes a altas temperaturas. ‘Un diafragma es ‘el encargado de recoger
las variaciones de presién y produc1r una senal que es 1nterpretada y Tegis
trada fuera. del reactor. . N > S W _ ‘oo . -

.-Lgﬂétodos;errafdél'Reaéfdﬁ_v' *KNJf;{{' . _L.'f;iaj e
’[ . o 4 . : £ % = 5 % ; “ "‘:‘_5 .__I : = ke
1. Deterndnacién de la Canfidad &é.bas Reténi&d1En'Eithteriai

Este metodo permlte 1dent1f1car y cuantlflcar los gases retenidos en el
combustible, .y consiste en obtener muestras por ultra sonido de p051clones
localizadas de la secc1on transversal de la pastilla: :

~ Estas muestras. son luego calentadas en im horno de 1nducc10n hasta ‘aproxi-
madamente 2300°C,. en. vac1o, produc1endose su evapor3510n.,

. Los gases liberados son almacenados y analizados. 'Utlllzandose eSpectrome—
‘tria K’para el Kras y espectrometrla de masas ‘para las otras especies.

Las 0perac1ones de muestreo y. evaporac1an son reallzadas en celda caliente.

Una variante del metodo es disolver en, ac1do el combustlble en lugar de va-
.porlzarlo, aunque los gases provenlentes de la dlsoluc1on podrlan entorpe -
cer el andlisis. - -

. |

"2 Ensayos de Perforac1un .T;Q #-w_'w;f;_' 8 f’frf_u

Este ensayo consiste en perforar en una cémara estanca la barra combustl
_ble por. algun método adecuado y extraer los gases acumulados en ella.

Partes o el. total de los gases recogldos son anallzados posterlormente cua -
1i y cuantitativamente. ; o SET o Ol e e ;
3 Recoc1dos de Muestras Irradladas A “I_— Al

La técnica con51ste en calentar muestras de mater1a1 combustlble 1rradla
do, almacenandose los gases 11berados para su anallsls. »

W ! oo SIS R SR B
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Las experlenc1as pueden c0n51st1r en una‘serie de- 1rradlac1ones y calenta—
mientos_ sucesivos.

Now e g T . [ * '
‘. daiy X

-. i _\’ ..p . I as & o P, |
Esta’ tecnlca es complenentada ¢on’la dbservacion metalografica,-y al micros
.c0p10 electronlco : B S <A ) s A 3

i e T SR T =

; T
oyt “ ¢ ' : . U w1

'.<-. "'

C. D1scu510n de los D1ferentes Metodos

. Es evidente que la 1nf0rmac1on obtenida por ‘los dlferentes métodos no es de
‘un mismo tipo,.y que el uso de una técnica determinada no puede dar el total de
datos. requeridos para comprender el comportamiento.de los gases de fisién o eva-
luar la performance del combustible, debiendo entonces complementarse con las de’
mas. Debe también contarse.con el concurso de ensayos de post-irradiacién tales
como determlnatlon de quemado, metalografias, etc.:

Los metodos dentro del reactor permlten reallzar

‘a) mediciones en cond1c1ones de equlllbrlo de producc1on y 11berac10n 'de
- gases A, o . P
'b) conocer las cand1c1ones ‘de emisiodn 51multanca de diferentes 1sotopos ya
sea en los estados de equilibrio o en los tran51entes "

Estas’ tbcnlcas thnen la dcsventaJa de 1ntcgrar wma serie de fenomenos simul
taneos, como por ejemplo, en el método ‘de medicidn continua en barra cerradd los
.'mov1mlentos de' la vaina y. del combustible . -

Probablemente el metodo de medicién contlnua sea el mas interesante para el
disefiador, ya que permite determinar los valores de pre51on y las c1rcunstanc1as
de mayor rlesgo para la barra.’ : : : :

El metodo de barrldo permlte alcanzar un conocimiento mayor y mas prec1so
*en lo que se refiere a condiciones f151cas, ‘crecimiento de grano, hinchado, o

cambios superficiales del combustlble asi como tamblen de los mecanlsmos de li-
' berac1on actuantes 5 ;

v La d1ferenc1a entre ambos métodos re51de en que el de barr1do no solo permi -

te estudiar la cantidad relativa, el tipoy magnitud de las variaciones en la ve
locidad de liberacién durante la operacién del combustible, sino que otorga in-
formacién sobre la comp051c10n y dlstr1buC10n isotdpica de’ 105 gases:-

Considerando ‘que los dlferentes 1sotopos de un mismo elemento se comportan
de igual manera, conociendo magmtudes tales .como: cantidades relativas de los’
150t0pos, sus rendimientos de’ fisién, sus constantes de desintegracidn, sus sec-
ciones eficaces de absorcion, forma en que decaen 1os precursores y el f1u30 neu
_trénico, ‘es p051b1e 1ograr 1nfbrnmc1on sobre

.

a) el mecanlsmo.de'llberac1on actuante‘ e e F ”
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‘b)“la cantidad dé'géSjiétehi&o'en el cdmbhsﬁiﬁle en'ﬁn estadorde equiiibrio
. €) la procedencia de los gases liberadosﬂeﬁ los “estallidos"

id) la zona de formaC1an de los 1sot0pos de -los gases nobles, es dec1r, de-
-[;ﬂ"ggtermlnar si estos se generan -en el combustlble 0 fnera de el ;

‘.-*gj"amblos en el area eSpeciflca medlante 1a’ cantldad de gas llberado por
: 'eyecc10n .

_ .La ventaja del método de barride respecto del de medicién continua de presidn
estriba en la cantidad y calidad de la informacién que puede suministrar, aunque
tanto la complejldad de operacién como el costo total de la experiencia (costo de
'operac1on mas costo del d15p051t1voj, 'son mayores para el prlmero. : '

: .Los métodos que- se realizan fuera del reactor son de gran importancia por
‘el t1po de informacién que brindan. E1 andlisis del gas retenido en zonas' loca-
. lizadas permite el estudio de relaciones entre cantidad, comp051C1on y distribu-
_c1onedel gas no 11berad0 con la. estruutura y el quemado. s

‘Los" ensayos de perforaC1on permlten obtener datos sobre la cantldad y compo
51c15n de 1os_gases liberados en la barra, asi como ‘una estimacién de las _presio
nes alcanzadas por los gases al final del servicio de la misma. Los inconvenien
tes que se presentan estriban en la dificultad de determinar el volumen libre de .
la barra y que el ensayo se realiza después de un ciérto tiempo de haber finali-
‘zado 1a ‘irradiacién. Como ventajas respecto al de medicidn ccntlnua, presenta
wna mayor facilidad de operacién, ausencia de problemas caracteristicos de 105
sistemas operando en el reactor, como la barra a diferencia del otro método no
requ1ere preparacidn previa se puede realizar el enSayo sobre cualqulera que se
juzgue conveniente de’acuerde a su historia y comportamiento en serv1c1o y un

menor costo de los dlSpOSltlvos Por ensayo reallzado.

&Tal vez lo mas convenlente sea el uso de ambos metodos hasta’ encontrar co-
rrelaciones que permitan el empleo de los datos del ensayo de perforacién comple
“mentados con otras determinaciones comunes de post- 1rradlaC1on, metalografias,
quemado etc., para consegu1r la misma 1nfbrmac10n que brlnda el método de medi -
- €i6n continua de pre51on. iy . :

Los métodos de- recoc1do post- 1rradlac10n peznuten el estudlo de 105 fenome—
nos de crecimiento, distribucién y migracién de burbujas, asi como de liberacidn -
de gases en ausencia de los efectos de desorden provocados por-la irradiacién en
el reactor. Por combinaciones de recocidos e 1rrad1&c1ones puede obtenerse in-.
.formac16n sobre efectos de d1501uc16n :

.— 4? '_



Consideraciones Sobre las-.Técnicas Analiticas mas Usuales.

iy

I S R ' : N C £ PE ¥i¥
1. Determinacién del Producto Presién-Volumen '

Los gases son evacuados por equipos convercionales de extraccion y ‘almace
nado$ -en un’ recipiente .de volumen conocido donde es medida la presidn, pu-
diéndose asi determinar el producto presidn-volumen y la masa, una vez. cono.
cida la composicién. : : ' S

Para determinar este Gltimo.pardmetro se realiza un muestreo de acuerdo a
. latécnica instrumental a utilizarse. L 7

o W - e, i I e A b
i = t v i £ 3 : = : -
Ric 3w . % o " . ; i :
Baoe AT :

2. Determinacién de la Composicién ~— e e N S e

a) Espectrometria de Masas

" La- espectrometria de masas permite la obtencidn de mayor cantidad de
datos y un alto grado de interpretacién 'de los resultados. La técnica esta
limitada por la cantidad de gases disponibles, se informa que aproximadamen
te 1016 atomos-de un isétopo dado se requieren para tener una.precisidn en
" el analisis de * 5%. . ; ' S : it 5

-
a s

.. La espectrometria de masas es la técnica de mayor.capacidad para la separa:
.o :cidn isotdpica, y permite evaluaciones que no son posibles de efectuar con -
. otros métodos. : : £ o o ‘ L T

=

‘Esta técnica da las fracciones molares de cada especia presente, y para ob-
tener un-resultado cuantitativo debe complementarse con algin otro método, .
como espectrometria y o determinar el producto presidn-volumen. . . . 5.5 -
En general, se recomienda el uso de esta técnica complementada con espectro
metria .y, 1o que permitiria un buen andlisis en los casos de pequefias' libe-
raciones de gases. - S e ao

Otra posibilidad de esta técnica es el andlisis de los otros gases qxtréidqs
‘que no sean los de fisidn. ; - ; ’,
i b)JESpectrometria Yoo * g, ,H - ' B R e
Los andlisis puéd#h realizarse con ésta técnica, tomando una muestra’
de gas y analizandola mediante un multicanal con un cristal de’INa.
Este método es el de mayor sensibilidad, permite la determinacién de Kr85
en cantidades de 1012 Ztomos. Debe tenerse presente que esta técnica, per- .
mite determinar solamente Ky55,_que constituye aproximadamente el 1% del to
tal de los gases de periodo largo formados durante irradiacidn. -

~

S g -



f&.,Esta tecnlca instrumental es muy ef1c1ente ‘como teCﬂlLa preparatlva Prdba :
- blemente sea la.mds adecuada para analizar gases de fabricacién. ..

'-)(_'

f3 Otras Tecnlcas -

c) CromatOgrafla

La cromatografla puede SUStltUlr a la ospectrometrla de masas en el

" §ﬂLa cromatOgrafla efectua la separac:on al pasar la muestra por columnas con
+ tamices moleculares u otros adsorbentes. . Su sens1b111dad es buena, se nece

51tan 1016 &tomos aprox1madamente para tener un error no mayor de + 5%,

’t¢Sus 11m1tac1ones serian: sensibilidad inadecuada“ para cantldades de gases
- llberados muy pequenos y la no resolucién 1sotop1Cd para un: mlSmO elemento

i 1)

28 P

Hay wna serle de tecnlcas 1nstrumenta]es o no de: gran 1mp0rtanc1& por

-la 1nfbrmac1an -complementaria que sumlnlstran sobre la distribucién y esta-’
-..do quimico de los productos de fisidn.  Ellas son: la autoradiografia, el
Lﬁscannlng y. y el analisis rad10qu1m1co de- muestras provenlentes de regiones
_locallzadas de la pastllla..r_j g ety . FE i w s B A I

CDNCLUSION FINAL

Segﬁn el estado actual del COHOC]NJCHtO de los £enomcnos de hlnchado y libe

racion-de gases de flslon, .seria Convonjtnto tenex mayor. 1n£ormaC1on en areas ta
les como o - : :

'Aé)'efectos de las restr1cc1ones externas

a} d15tr1buc1on del pas retenldo en funcjon de la temperatura y el quemado
s a d1terentes pOt&nCLdS y tiempos dc 1rradlac10n :
b) deterwunac1m1 del gas 1eten1do en cada zona a dlferentes tlempos y poten
4 cias de irradiacidn ; g
c) eféctos de la dlsoluc10n por 1rradldc10n

’

d)fveloc1dades ce crec1m1ento y m1grac10n de burbUJas en func1on del radlo

3| correlac10nes entre var1ac10nes de den51dad ‘tamafio. y dlstrlbuc1on de

: las burbugas.l.,

TL o497,

andlisis de los gases nobles, cuando esta Gltima técnica no puede utilizar-
- se. - , : : _

-
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et T L ‘J-jm Be Wt o o b . ILTI ?i31-?.;
~La complejldad de los fenomenos asociados a los ‘gases de flSlon y el nﬁmero
de parametros relacionados que estan involucrados, imposibilita la formulacién;
de una ecuacion - -telativamente 'sencilla que permlta calcular la cantldad de gas
liberado por un combustible. Gy o Do BA PVonks

Actualmente el problema de- con51derar 51mu1taneamente un apreciable nimero
de factores interdependientes tales como: temperatura,” densidad, efectoside super
f1c1e defectos, ‘densidad de flujo, historia'de 1rradlac1on, ten510nes y deforma
ciones en la valna, etc., para’ tener una descripcidn mas ‘exacta de- 1a’realidad
es resuelto mediante programas de cédlculo 1llevados a cabo con computadoras.--

No obstaiite se han tratado de establecer correlac1ones de tipo emplrlco Su
aplicacidn estd sujeta a un cierto error que varia segln las condiciones de ope-
racién del combustible y pueden ser utilizadas como una primera aproximacidn,
siendo posible valerse de ellas en el disefio de barras a temperaturas y quemados
bagos ya que en estas condiciones las cantldades liberadas son pequenas

" Una de 'las relaciones mas dlfundldas y que parece dar Valores mas - acordes
con los experimentales, es 1a propuesta por Lewis, en donde se -asignan.porcenta-
jes maximos de liberacidn gaseosa a ciertas zonas de. la pastilla dellmltadas por
dos temperaturas. e " g . - -

1000°ct - [1300°C

% de liberacién < |0,3.10-2 vT (0,5 | . ade + 10 Ade +
T ' 3% : { ﬁs.u'p. £ o ' 1000°C
oY L 1600°C B acentro | Gcentro
% + 60 xde) + 95 : xdsl | S Ad8|
}’ t 1300°C 1 ) _

600°c . Soesupr, -

>
1

‘conductividad térmica a‘la temperatura ] S ot
6 = temperatura o N E

f 2 o . Mo 3. ¢ ‘ . 4
; 2 - (.54

tEsta basada en el concepto de que la liberacidn es aprBC1ab1e si se produ-
cen’ cambios ‘estructurales en' el ‘combustible, y considera como variables “actiian-
tes en el proceso, el tiempo, la temperatura- y ‘la den51dad y la estequeometlla,
a través de la conduct1v1dad térmica.’ i : i . e

le : .. . . -‘ . ‘__ T W . & o - :._'-‘;-
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