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NOTA PRELIMINAR

El objeto del presente trabajo, es reunir la  información necesaria para:

. a) determinar la  importancia y conveniencia de efectuar e l  estudio de los ga 
ses, especialmente de los denominados "de fis ió n ", en barras de elementos 
combustibles conteniendo U02 o (u - Pu)02.

b) adquirir e l  conocimiento necesario para evaluar, v ía  ensayos de post y 
pre-irradiación, los diferentes prototipos y probetas a irradiarse consi­
derados en e l  plan general de trabajos del Departamento.

c) alcanzar la  capacidad su ficiente para d e fin ir  los ensayos de pre y post- 
irradiación, a que se hace referencia en (b ) .

• d) señalar futuras líneas de trabajo, que acrecienten e l conocimiento sobre 
e l  tema y que permitan además la  optimización de los combustibles.

e) poder seleccionar métodos y equipos para medir y analizar gases de fis ión  
fuera.y dentro del reactor. ’ •

Con estas metas, se trata  de dar una visión  del grado actual del conocimien­
to en e l  tema, las variables y mecanismos actuantes, así como de los métodos; y 
técnicas de medición y análisis.
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I INTRODUCCION ■ ':,V- , : 4 '->:l .• ■ \ - . - ’ v- *  ^  -
■* i'. ■■ ‘ ; t _ . * ' ■*' ' *” .'*f-

Los combustibles cerámicos pueden c las ifica rse  en dos grupos: - •

* a) óxidos, caracterizados por poseer una baja conductividad térmica^ y: que 
v por consiguiente desarrollan gradientes de - temperaturas elevadas entre

• la  superficie y e l centro. ■ . > > ■ •  • , í ;

■ ‘ b) carburos y n itrüros, con conductividades altas -,y gradientes menos pro - ¡
■ nunciados. ‘ :

t . . . .  :

Si bien las consideraciones que se hacen más adelante son de aplicación ge_ 
neral a los combustibles cerámicos, las diferentes propiedades fís icas  de los ti_ 
pos .a) y b) deberán tenerse en cuenta al establecer conclusiones.

Lo que sigue será referido a los óxidos, y •particularmente al UO2 . .El 
efecto del contenido de Pu en los óxidos • mixtos o el.generado por captura neutro 
nica es más qüímico que fís ic o , e l  comportamiento a l hinchado .y a la  liberación 
de gases es.casi igual o muy sim ilar.

--ví t, ; >

' \ <■■[ :v. '• • ' r.yr-. \

I I  CONSIDERACIONES GENERALES ' : V ' ' ■ -v-,  ̂ , ¡ . / , .

4 • • Los gases presentes en una barra combustible pueden d ivid irse convencional 
mente en: 1

.>.’■■■■ ■ . ■ • ■ ' ; ,í •. ■ ¡?' ■ ,:-.í>.'.'.- , ■ .
A. Gases de. Fabricación . ' . ■ ^

. Son los contenidos en la  barra a l fin a l de su fabricación. , ..r ;

Algunos provienen del proceso de fabricación-de las pastillas  del combus-‘ 
t ib ie  y pueden ser considerados como impurezas del mismo. Los más comunes son: 
H20, H2 , N2 , A, CO, CO2 e hidrocarburos, - encontrándose .en. la  masa, o en la  super­
f ic ie  de la  p a s t illa ! La presencia de estos gases es indeseable por los. efectos 
perjudiciales que pueden producir en ciertas circunstancias. Por ta l motivo los 
adsorbidos en la  superficie, son eliminados por lavados, antes de procederse a la  
carga de pastillas  en la  barra. .Burley e t4 a l . ( 1) ,  afirman que cerca del 100 !  . , 
del H20 es liberada del UO2 a 600°C, y que a.10Ó0°C se produce la  to ta l lib era ­
ción de los gases. También es posible, que gases conponentes del aire alcancen 
e l  in terio r de la  barra durante la  etapa de carga y soldadura, aunque esto sería 
un hecho accidental puesto,que estas operaciones se efectúan en recintos con 
presiones superiores a l a : atmosférica. , , ¡  ; -T\ - ■ . / ■ - .

Otros gases son introducidos en la  barra para que cumplan determinada fun­
ción, por ejemplo, p o s ib ilita r  la  formación del arco necesario para rea liza r la



soldadura por e l  método TIG, o cuando e l elemento es llevado a potencia o en es­
tados en que é l valor del gap es apreciable, mejorar la conductividad térmica y 
aumentar así la  transferencia calórica a l refrigerante, ev ita r e l  colapso mecánr 
co cuando la  p a s tilla  no está en contacto con-.la vaina. Para ta l fin  se usan 
gases nobles de a lta  pureza, generalmente A ó He, principalmente este último por 
su mayor conductividad térmica aunque la  mejora respecto a l A no es ‘.tanta como 
podría esperarse de la comparación de sus respectivas conductividades. La carga 
en la  barra se rea liza  en cantidad ta l que a temperatura ambiente la  presión sea 
aproximadamente, por ejemplo, para un combustible CNEA-MZFR de 1 atm., o para un 
reactor PWR de 15 a 20 atm. ' 5 ■ V ■ '

B. ' Gasés de Fisión-' , í’1 •

Son consecuencia del proceso de fis ión . Durante la irradiación un material 
combustible acumula cantidades crecientes de gases generados por las fisiones de 
isótopos,fis ib les o por trasmutaciones debidas a l bombardeo neutrónico>sobre * 
ciertos-elémentos productos de las fis iones. ; ■ ,

Los gases de fis ión  son principalmente isótopos de K r  y Xe, aunque a l a  
temperatura de operación del .reactor sus predecesores inmediatos I. y Br, los me­
diatos 9) y Te, así como sus sucesores Rb y Cs son vo lá tiles ..

Los números másicos de .los isótopos de Kr son :.83, 84, 85 y 8 6 , y - lo s 'd e l. 
Xe: 131, 132, 134, 135 y ' 136; * : :  ̂ ■ . - _ ' ‘ . .

■ .»f  _ ‘

En general se considera a los isótopos de Kr y Xe con vidas medias entre 
una hora y 5 días como de período de desintegración largo, aquellos Cón-vidas me_ 
dias entré dos -segundos • y :,4 minutos como. de período corto. - • -

■ - ‘ ‘ - . ‘ » • ’ ■ i . :
; Lá cantidad y composición de los gases de fis ión  presentes en’un combusti­

ble dependen-, evidentemente, ' del quemado y dé los isótopos fis ib le s  presentes.

• Los átomos de Kr y Xe constituyen e l 15% de los isótopos estables formados 
por fis ión , es decir que por ejemplo para e l  235U, de los 200 fragmentos que se
producen a l fisionarse 100^átomos, aproximadamente 30 son de Xe.y'Kr. .(2) " t v

,• . '« . , : S . - -fifl ‘ ■ 1 -  * ^  \  ’

-* En la  tabla s igu ien te,'se consideran parcialmente las 'cadenas radiactivas * 
más importantes para 'e l 235U (2 ). ■ . f - - - ; K - ; ,

Se cree que e l  rendimiento de fis ión -rea l para e l 83Kr es mayor qüe e1-in ­
dicado ¿ en-razón de la  captura neutrónica que produce ' 8^Kr. Por’ la misma causa, 
é l  rendimiento real*del vK r sería  menor. ' ’ ■ ■ . • *

' * • ■ * ’ * i ‘ " i" ' ' 'k ' u ̂  • \
■ Algo sim ilar ocurriría  con los isótopos del Xe, donde los rendimientos:rea 

les del ° 31Xé y 132Xe serían mayores y menores respectivamente que', los,-indicados. 
En cuanto a l 136Xe, e l  rendimiento de fis ión  real és considerablemente in fe rio r, 
la  diferencia sé debe a .la  reacción:





Además, independientemente del flu jo  neutrónico e l  135Xe presenta la  s i ­
guiente reacción: V

■, *>.: , ■■ 'i, - 
. ?

f ■ ' . 135Xe -* 135Cs (estable) + 8 '  ■ • !. . .. ' ■ ’ v ■ y . ■ *
v '■ ' ■'V  ■* ■-« .= -

Los rendimientos' de’ fis ión  de'Kr y Xe para e l  caso del 239Pu son los-s i ­
guientes (3 ): . .  r ./ ■ . : _ ■"•r 'v.y.

átomos .* , 'i 3 iY ' !v 77 átomos
100 fisiones , ' f ’ .. .. 100 fisiones

- ; ' •' • • " 132Xe ' '5,26. ' ' V

i j
■ ' '  ’*

83Kr 0,29

81tKr L 4.V0,47"
V' , •

85Kr ; 0;127

86Kr 0,75

13l+Xe 7,46 ' IIi .

• . "• ■ ; '* 1 . 135Xe ' .7,25 . "

Kr to ta l ; 1,64 ' • ' " . 136Xe ‘ <6,62 " j "

\ Xe to ta l (menos, 135Xe) 23,11
' * ■ *- '? \ ■

Xe con 801 135Xe 5,8

¿ Xe to ta l 28,91

. ■$
’ V

I I I :  IMPORTANCIA DE SU ESTUDIO
■ i:

■K

A. ' Gases de Fabricación ■’ ' ' > ■ V • -

En 'lo que a gases residuales' de fabricación respecta, lós esfuerzos pueden 
d ir ig irse  a ‘la  determinación de las máximas, cantidades admisibles para aquellos 
gases cuya presencia es perjud ic ia l, ta l e l'casó  d.el H2 y del H2O en vainas de 
zircaíoy/que dan lugar a la  formación de hidruros y de Zr„02 < V" ^

Poseer una especificación p o s ib ilita  la  realización de un control de' c a l i ­
dad, dé :tipo ,es tad ís tico ,’ sobre cada lote de barras fabricado. Determinándose la 
presión to ta l y la comp'ósición del gas. Esto se deberá complementar .con ensayos 
efectuados con pastillas  en los cuales se determine la  cantidad y composición de 
los gases liberados,a temperaturas similares a las de operación en e l reactor, o 
a la  temperatura.en la  cual la  liberación sea to ta l, s i está es conocida.



Gases de Fisión

El conocimiento de los factores que determinan e l comportamiento de los 
productos de fis ión  gaseosos en'su formación, retención y liberación, así como 
la  influencia en e l  fenómeno de hinchado, es de considerable importancia. Estos 
gases permanecen en e l material combustible * pudiendo migrar hacia la  superficie 
del mismo acumulándose en los volúmenes libres de la  barra, provocando una pre­
sión que aumenta con la  temperatura y fundamentalmente con e l  tiempo de opera­
ción en e l reactor. - > ■ 1 ‘

Si e l  tiempo de residencia es apreciable y se han efectuado además ciclados 
de potencia, la  presión in terio r puede llegar a superar la  exterior provocando 
la  inestabilidád mecánica de la  barra, convirtiéndose lós gases, por consiguien­
te, en una lim itación para e l  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 e l  diseñador.

• j. + ■■ \ - • ' <
Es por eso que a l diseñar una barra combustible, la  influencia de estos 

efectos es considerada dejando uñ volumen lib re  (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 volúmenes. Es por eso que en elemen 
tos de longitud apreciable se dispone un plenum en cada extremo para fa c i l ita r  
e l  acceso de los gases a los. mismos en e l  caso que se formen compartimientos es­
tancos en e l in te rio r de la  barra.

Las dimensiones del plenum están en relación directa con la  cantidad de ga 
ses que se prevee van a liberarse del combustible en las condiciones de opera­
ción. El gap y el. dishing conforman un espacio para la acumulación de gases que. 
varía según las condiciones de serv ic io . ■

De lo  expuesto se desprende que cuanto mayor sea e l  conocimiento de las va 
riábleS' relacionadas a los gases de fis ión  menores serán los coeficientes de se­
guridad usados en é l diseño del plenum, lo  que s ign ifica  una ventaja económica, 
puesto qué se consigue una mayor longitud activa para e l  mismo largo de elémento 
combustible.

Es de hacer notar que' en la  litera tu ra  aparecen referencias a barras com­
bustibles construidas sin plenum, no registrándose inconvenientes en su funciona 
miento ¡a temperaturas relativamente bajas y quemados in feriores a 10  ̂ MW d/t. UO2 

(4 ). Un ejemplo de e l lo  son las barras del cuarto núcleo del MZFR.

Él gas que no es liberado y queda en e l  óxido contribuye a l fenómeno de 
hinchado, definiéndose este, como e l  incremento porcentual de volumen que experi_ 
menta 'e l material combustible (AV/V) * e l  cual es debido en parte a los productos 
de fis ión  sólidos, pero principalmente a los gaseosos.

f ' ’ ' .
Los fenómenos de liberación e hinchado condicionan-la  resistencia de la  

vaina, la cual debe soportar so lic itac iones; hidráulicas, térmicas, y estructura 
les , producidas por aumentos de presión y por variaciones en la  densidad del com 
bustible. Además, la economía neutrónica impone que e l  espesor de vaina sea e l  
menor posible. , . - - • ‘ * .

- 5 -



Es d ifíc il 'e v a lu a r  la  contribución a la  presión to ta l' de especies químicas 
tales como: I ,  Br, Cs y Rb, vo lá tiles  a las temperaturas de operación, puesto o 
que su reactividad química les permite combinarse con otros elementos para fo r ­
mar productos de fis ión  compuestos. Los elementos mencionados, especialmente 
lós halógenos, pueden interactuar con la  vaina aumentando así la  probabilidad.de 
ocurrencia de fa l la s . ! ;

Laídeterminación de la. composición y  distribución dé los gases retenidos , 
en e l combustible ayuda a establecer la  performance del mismo. Esta valuación 
debe fundamentarse en e l  conocimiento de una serie de parámetros relacionados, 
cómo ppr ejenplo, temperaturass densidad, hinchado, estabilidad dimensional, ten_ 
siones y deformaciones en la  barra, composición y cantidad de los gases, etc. 
Obviamente, tanto mas ú t i l  será esta información cuanto mayor sea la  comprensión 
que se tenga de los múltiples« fenómenos que ocurren simultáneamente en e l  reac­
tor. . .. •. ■ ■„. - . • \ ■

Todo esto indica que e í  estudio de los gases -de fis ión  tiene tina importan­
cia  fundamentar en e l  diseño, lim itación y seguridad de operación, así como en 
e l  análisis y optimización del rendimiento de u tilizac ión  de un combustible.

IV LA BARRA COMBUSTIBLE • ■<í- •

Á continuación, se describe brevemente la  barra combustible antes y  duran­
te la  irradiación ’. V

A‘. Pré-Irradiadá r ' f . ^   ̂ *

El combustible se encuentra en«forma de.pastillas , comunmente con densida­
des s iberio  res al 80V de la  teórica, presentando un grano fino de estructura mo­
nofásica, . con proporciones, variadas de porosidád abierta y cerrada, esta última 
decrece a l aumentar la  densidad (temperaturas y  tiempos mayores de s in terizac ion ), 
a valores del ,95°é de la  -D.T.; la  porosidad abierta se 'reduce drásticamente,. : \,

Los p é lle ts  tienen una concavidad (dishing) en un extremó, y conforman la 
columna'activa separada de la  vaina por un c ierto  espacio, anular denominado
gap.- '̂ '■ ' •- , v ■' .-

• .* ■ *'¡ ’N ■ : ■■■ j v '■ ■ • - ■.
*  "  • „ . . . ?. *  * • -,l ' • 4 , - , • -K i ,r‘ ■ « ’ - * ’ * 1 1 ' . ' * J r'

.*■ , ,. * ■ -■ .. * ■ _ ■ . \ t  ■ . ‘i- ■

' ' -  ̂r-, ■. " i. ” • • * ’ - ‘ : ' ' • • - ■ i ■ •
B. Durante Irradiación : • * . V

' • ,v  , Las :>reacciones de* fis ión  así como.las altas temperaturas que ;se desarro- \ , 
lian , afectan la'microestructura del combustible de diversas maneras. En canse- ; 
cuencia, se modifican las propiedades macroscópicas, tales como: la  resistencia;

- 6 -



a la  tracción, los coeficientes de creep y de elasticidad, la  conductividad elee 
tr ica  y térmica, etc, ■ .. / -,

La operación de grandes gradientes térmicos, que en génerál yaríán, irregu ­
lar e independientemente del tiempo, producé un campo de tensiones variables.

•i . El resultado de la  interacción de los diferentes procesos,es provocar cam­
bios-en e l material, tales como:.variaciones de densidad;(swelling), fracturas, 
defectos superficia les, deformaciones para acomodar la  dilatación térmica, crecí 
miento de grano, en algunos casos densificación con producción de un o r if ic io  
central en la  zona de mayor temperatura, etc. , ,

1. Dilatación Radial

? A medida que se incrementa la  potencia e l material aumenta su temperatu 
ra y se d ila ta , La dilatación, depende fundamentalmente de la  magnitud del 

;  ̂espacio anular y de la  temperatura. Se ha observado que con gaps grandes, 
la  dilatación es en relación mayor.,’ debido a la  a lta  temperatura y a la  au 
sencia de restricción  de la  vaina. •' ... .; ' ■ , . -■ ' • . 1 v : r ' ' '

Guando la dilatación es ta l que e l combustible toma contacto con la vaina, 
e l  proceso se efectúa con la  restricción  que esta y e l refrigerante le im- 

. . . ponen. ■ . ; .... , '

'■ , A c ierta  tenperatura las tensiones aumentan, provocando una mayor deforma­
ción acompañada de flu jo  p lástico . .. , • • . -

•• Un-modelo muy simplificado del pe l ie  t  en esas condicióneselo supone cons­
titu ido por-dos regiones: un núcleo p lástico no fracturado, y un an illo  
fracturado no p lástico  y ríg ido.

La. temperatura a la  cual comienza e l  flu jo  p lástico , es función de lá.ten- 
: ! sión en e l  material y del tiempo dé irradiación. Si se. elevadla potencia 

lentamente e l  combustible densifica, reduciéndose la  dilatación volumétrica 
... ■ neta y .por. lo tanto la  diametral. Debe considerarse además, que e l dishing 

tiene la  capacidad para acomodar la  - dilatación p lástica  del núcleo. Como 
e l  flu jo  p lástico  sólo se produce bajo tensión, la  dilatación radial del 
núcleo nunca puede ser menor que la  del an illo  externo,

, La porosidad residual, que.varía con lá  temperatura,, afecta.apreciablemen- 
te la  dilatación radial to ta l. Según algunos autores ( 6 ) se.’ producirla una 
sinterización alrededor de los 700°C, que causaría una contracción,in icial 
del pelleto La sinterización de U02 a bajas temperaturas . (400°G) en irra - 

. ; diación sería  atribuible a la  atracción que se produce en los puntos de 
contacto bajo presión y a la  a lta  temperatura alcanzada en escala microscó 
pica debida a spikes té micos (7 ). , . • . . ' ' ■-.

v.: La extensión de la  zona p lástica  depende de la  temperatura, la  pensión im- 
'puesta por la  barra y la presión del re frigerante, y  ,el tiempo, La tempera 
tura a la  cual e l  U02 empezaría a comportarse.plásticamente estaría-entré 
700°C y 1000°C.

- 7 -



2. Dilatación Axial ■

A temperaturas superiores a la  del comienzo de la  plasticidad, la  colum 
na más que dilatarse se deforma. La dilatación to ta l longitudinal es la  
qué producen los anillos no-plásticos en las zonas en que las pastillas  es_ 
tán en contacto entre s í.

El volumen del plénum puede disminuir a consecuencia de la  dilatación, se­
gún las pastillas  puedan o no deslizarse respecto a la  vaina. Si esta ha 
colapsado sobre e l combustible, entonces probablemente la  p a s t illa  fin a l 
será la  única que deslice y d ila te  no plásticamente en e l  plénum. Si la 
parte central del p e lle t  está en estado p lástico  e l  material puede ser ex- 
trudado hacia e l  plénum.

3. Estructura ■»'*. , . ,

Según sea la  temperatura, será e l  tipo  de estructura que presentará e l 
óxido, por ejemplo, para un combustible sometido a a lta  temperatura es po­
s ib le  observar cuatro zonas bien diferenciadas. La extensión ,de cada una 
dependerá del gradiente: térmico.

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 orig in a l. La 
segunda, es una zona de crecimiento de grano equiaxial con temperaturas 
comprendidas entre 1500 y 18Ó0°C. La siguiente presenta grarto columnar 
con temperaturas superiores a 1800°C y la  última, e l  o r i f ic io  central, es 
una ¿avidad prácticamente estanca en operación debido a l comportamiento 
p lástico , condición que pierde por la  formación de fracturas. Este o r i f i ­
cio  central es producido por la  acumulación de burbujas y e l  transporte de 
materia en fase vapor de las regiones más calientes a las mas fr ía s .

Las fracturas son originadas por las tensiones térmicas y la  aparición de 
.burbujas.- Contribuyen *a la  relajación de, tensiones y a disminuir la, densi_ 
dad promedio. Se forman toda vez que se produce una variación de potencia.

Estás fracturas pueden ser radiales o circunferenciales, las segundas pue_ 
den causar que la  temperatura del material que circunscriben alcance va lo­
res elevados, aíntes que sean sellados. ’ . "

Las fracturas de la  zona central también pueden sellarse durante irrad ia ­
ción, mientras que las correspondientes a l an illo  exterior de menor tempe­
ratura permanecen inalterados. Robertson sugiere que a medida que en’ e l  
estado in ic ia l se, incrementa la  potencia, la  p a s t illa  se fractura a causa: 
de las tensiones térmicas. En estado estacionario las fracturas de la  re­
gión central se cerrarían por sinterizado bajo presión a una c ierta  tempe*■ 
ratura, o por procesos donde se produce una vaporización y- condensación 
del óxido, o por flu jo  p lástico  del material inducido por restricciones en, 
e l  sentido rad ia l; e l  mecanismo preponderante dependería de las condicio­
nes de operación. 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 región in terio r se crearían a l reducirse la  potencia, 
y las de la  zona exterior se originarían en las etapas.in ic ia les . Como de_ 
ta llé  morfológico se observa que las fracturas disminuyen en espesor hacia
la  interface entre las dosi zonas

4, Volumen Libre para Acumulación de Gases • ; -

El volumen lib re  que originalmente está constituido.por e l plenom, e l 
gap, e l  dishing y la  porosidad, varía durante e l funcionamiento, puesto 
que e l  plenum se reduce parcialmente por la  dilatación axial de la  columna 
activa, mientras que la  radial provoca la  disminución del gap pudiendo l ie  
gar a ser casi nulo cuando‘hay contacto pellet-vairia, dependiendo su valor 
de la  rugosidad de ambas superfic ies.» El dishing puede ser to ta l o par­
cialmente ocupado* Y e l  húmero dé poros disponible decrece a causa de la 
densificación. . ' . / ' . .. • ' ;. .- / „

..Los volúmenes libres "creados" son los correspondientes a las fracturas de 
la  zona no p làstica  y a l o r i f ic io  central eri caso-de formarse.

V OBSERVACIONES EXPERIMENTALES

A continuación se refieren  ciertas observaciones experimentales, que los 
mecanismos que más adelante se exponen tratan de explicar.

A. Liberación

En los comienzos e l estudio sobre migración y liberación de los 'gases de 
fis ión , se atácó suponiendo una simple cinética de difusión.

Un análisis más cuidadoso de los hechos llevó  a la  conclusión que 
yes dé Fick no eran aplicables directamente, puesto que, por ejemplo, la  
dad de liberación era mayor que la  que predecía su aplicación,

Las le- 
veloci-

Se han obsérvado "es ta llid os " durante los -.cuales hay un brusco aumento de 
la  presión interna debido a gases en la  barra, a l producirse un cambio en la  po­
tencia, y que la  composición de éstos en e l caso de calentamiento era sim ilar a 
la  composición a potencia constante, pero que en las etapas de enfriamiento era 
d iferen te .

Esto parece indicar que la  mayoría del gas permanece retenido durante la 
irradiación, pero es liberado durante las etapas de formación o sellado de frac­
turas que acompañan los ciclados de potencia. •

T 9



 ̂jixperiériciás realizadas indicarían cjué la  liberación es iñdepéndiente de 
; temperatura, hasta valores del orden de los 600-800°C, pero proporcional a la 

velocidad de quemado. Por arriba de ésta temperatura la  cantidad liberada crece 
^^díienciálmenté con la  temperatura .

■ -V"’" ' - ¡ c r e c e  aun más s i la  temperatura Supera los 1800°C¿ En^(2) se 
propone un factor (p , definido como la  fracción en e l  equ ilib rio  de un isótopo 
radioactivo dado, a una c ierta  temperatura.

Y
n°de átomos liberados por unidad de tiempo 

de átomos formados en la  unidad de tiempon

j Este factor ^  puede considerarse como la  suma de tres términos 1 , > 
y f 3 . El primero. Y 1 » muy poco dependiente de la  temperatura e importante so­
lamente hasta alrededor de los 800°C, correspondiendo,a la  liberación de gases 
producida por fenómenos de superfic ie. El segundo, f  2; dependería exponencial- 
mente de la  temperatura, con ingerencia por arriba de los 800ÜC, y 7 3, sería  e l  
término preponderante a temperaturas superiores a 3.os 1700°C, cuando los proce­
sos que involucran la  evaporación del óxido comienzan a actuar. .

CO «O7“V.
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«q- >
cí

<0 5
■H'
O
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U
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•H ?
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t - i
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".2.'5« 10 ■'L n/(c»n2 oot) » S.ÓíiU)’

. /
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/
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Tempera tura Q;G

Figura 1

Los intentos de considerar un mecanismo de difusión en estado sólido de 
átomos de Kr y Xe, lle vó  a resolver las ecuaciones de Fick usando como condició-
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nes de contorno las correspondientes a las de operación en e l reactor, obtenién­
dose como resultado: ' i ;' ■•■■■ : ’

■ m
s - superficie real del material

v = volumen

D = coeficiente de difusión

X ,=' coeficiente de desintegración

Se encontró una concordancia relativamente aceptable entré los valores es­
perados según la  ( 1) y -los experimentales, en e l ámbito de" temperaturas corres­
pondientes a l término ^ 2 * “ - - •

En experiencias de post-irradiación, donde se efectuaron calentamientos
micos entre 1000 y 1700°C, se encontró que la  fracción acumulada de gas l iisotérmicos 

berado, F,

- c n°de átomos liberados en e l  tiempo t 
n° de átomos generados -■

podía expresarse por:

FC v
D.t

(2)

t  - tiempo . .

71 = 3,1416

Con,D.variando para cada temperatura según:

V i vi. -
- . • v - D = D° e RT

. % ■ . ■ A .........
Q = energía de activación ;

T = temperatura absoluta

R = constante universal deflos gases.

: Los valores de „Do y  Q encontrados son muy dispersos,.para Q por ejemplo,
varían desde 45 a 145 Kcal/mol, los valores más frecuentes están éntre 70 y 90 
Kcal/mol. Se supone que estas diferencias no. pueden ser atribuidas a errores ex_
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,!>r. clti.atiuiiiónto i sotórníi co so mant i ene durante períodos de tiempo consi - 
dtó%̂b^Íe^;Ví>e'!̂ : ĉ̂ luc:í..r-áii -unú- serie de regímenes sucesivos, con coeficientes de di_

menores. La siguiente curva indica como disminuye e l  coé- 
aparente al aumentar el quemado.

i

Figura 2 

Ref.5.

, l,a curva de la Figura 2 fue construida, midiendo en ensayos de post-irra-
diación la fracción acumulada de gas leberado (F) en función del tiempo teniendo 
como parámetro e l quemado en f i s  iones/cm3 a temperatura constante y utilizando 
la expresión (2) se calculó 1), en e l  entorno en que la grá fica  de F vs. t se man 
tenía lin ea l.

B. j Burbujas

] l.a observación de láminas de UO2 irradiadas a temperaturas mayores de 600°C 
por ini croscopía e lect ron i ca, lia indi cado que los gases se encuentran retenidos 
fonipulo burlMijas, aproximadamente es féricas, con diámetros entre 20 y 60 yy para 
las fintrágranuiares. 1:1 .número.de burbujas sería  independiente de la  forma y 
temperatura de la muestra. Se ha comprobado que un aumento en la  dosis de ir ra ­
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diación produce un.aumento en e l  tamaño'promedio, evidentemente para acomodarla 
mayor masa de gas producido. oUn ejenrolo, de estos valores promedios son: 25 \  
para 2 .10*14. £isiones/cm3; 60 Áa 5.1020 fisiones/ cm3. ' •'

Además, se ha observado que las burbujas aumentan* su tamaño a l efectuarse 
recocidos de post^irradiación. Y s i posteriormente se irradiaban a bajas tempera 
turas, alrededor de 100°C, las burbujas pequeñas desaparecían. Si las dosis de 
irradiación eran suficientes y las burbujas rio eran demasiado grandes, éstas po­
drían lle g a r  a desaparecer, y calentamientos postérióres a temperaturas de 1 0 0 0 °C 
por espacio de una hora nó provocaban*su reaparición. ' , ,

Whaphan ( 8). describe experiencias realizadas en m icroscopio'electrónico de 
transmisión, en donde se observaron muestras de UO2 enriquecidas al 6% en 235U e 
irradiadas bajo un flu jo  rieutrónico de,1,4.1014 neutrones/cm? seg.

Nuevos calent amientes a 110 0 0 C > hicieron v is ib les  burbujas de 25 a: 50 A< én- 
zonas entre dislocaciones, y de 75 X sobre las dislocaciones. Continuando e l  ca 
lentamiento hubo un lige ro  crecimiento de las burbujas, a 1300°C,¿las que ocu­
paban la  zona entre dislocaciones habían alcanzado un tamaño promedio de 50 A; 
a 1500°C e l  diámetro era aproximadamente de 10Q A, y para las que se encontraban 
en las dislocaciones variaban entre 100 y 300 A- A Í800°C surgieron zonas l i ­
bres de burbujas a un lado de los bordes de grano; en donde las había eran de al 
rededor de 1500 a* Después de 1 hora a 2000°C los granos estaban completamente o 
libres de burbujas, y en los bordes de grano los diámetros alcanzaban los 5000 A 
ocupando e l  801  del área del borde de grano. ;

También se observó que las burbujas remontaban gradientes térmicos con 
velocidades inversamente proporcionales ál diámetro.

Se han efectuado experiencias ppra determinar la  estabilidad de las burbu­
jas, para e llo , se irradiaron muestras a 2,2.1014 fisiones/cm3, y se recocieron 
luego durante una hora a 1600 °C. • Fueron observadas burbuj as de 100 A entre d is­
locaciones y en e lla s  de 100 a 300 a. Nuevamente irradiadas las muestras a la  
misma dosis anterior y posteriormente recocidas durante una hora a 700°C, no se 
observaron burbujas pequeñas, n i en las dislocaciones en ciertas zonas.

C. Hinchado • :v ,■ ■ ■ ' , ; 1 V 1 - . ' '

Se ha encontrado que la  p rincipa l" causa del hinchadib del combustible es la  
formación de burbujas y la  migración que éstas presentan.

Otro agente qiie contribuye a l hinchado es la  formación de fracturas, pues­
to que producen una disminución de la  densidad promedio.

. 1. '• ■ -■ V: . 1 , \ w. ■'
Probablemente además de los efectos mencionados existan o tros . cuya ingeren_ 

cia  sea menor en e l  fenómeno, en lo  que a gases respecta. *

Según algunos autores e l combustible comienza a hincharse .proporcionalmen­
te al quemado (hinchado primario) a. una temperatura y estado de tensiones dados,
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debido principalmente a la formación de burbujas.

Con el aumento del quemado se llega  a un.valor (umbral de hinchado) a par- 
t i r del cual, al hinchado primario se superpone e l  secundario cáracterizado por 
un aumento apreciable del trinchado que no es fundamentalmente debido a l incremerr ■ 
to en e l quemado. ’

Se lian observado como causas que incrementan e l hinchado secundario: a) 
quemados a ltos; b) elevado núntero de c ic lo s ; y c) grandes amplitudes en las (̂ s_ 
ciíaciones de potencia. liste tipo de hinchado es considerado e l resultado prirT 
cipálmente, del daño por irradiación, deformaciones termoplásticas y variaciones 
en la potencia ( 6 ) .

o

umbral Tiempo

lin cuanto al hinchado causado por otros elementos que no Sean los gases no 
b les, como ya.se ha mencionado, es de menor importancia. Se informa (9) por 
ejemplo, que en un, oxido mixto de U y  Pu es debido a los siguientes elementos:

a) Metales presentes como aleaciones : Mo 201, Te 17$, Pu 48% , Rh 131, Pd
2%» . ';.'

b) Metales no combinados : Mo, Ru, Te, Pd, Rh y Ag.: La Contribución del Mo 
puede ser apreci able  s i hay su ficiente 0  para formar e l  bióxido o e l 
trióxido. Estos metales aparecen como inclusiones de color blanco en 
las regiones de grano columnar y equiaxial.

c) monóxidos de Ha y Sil Ubicados en la región equiaxial.

d) .l'iérr.as raras y, Z r formando una :;olución sólida con e l combustible. Su
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contribución a l hinchado es negativa dado que reducen e l  parámetro de 
red. Este grupo representa una apreciable proporción del rendimiento 
de fis ión  to ta l. "... /

e ) Los vo lá tiles  Rb, Sb, Te y Cs. Esté último sobre todo migra producien­
do un hinchado apreciable en las regiones f f ía s  en las cuales queda 
confinado. f • " ' 1 :. -

' 1 % ' ■ V' ' ; ■ ■ ‘ - ■ ;• . V* ■ . ■ . \ . ■

v *• ■ :T> . . ‘ .

VI FACTORES QUE.ACTUAN SOBRE EL HINCHADO Y LA LIBERACION ' .

La complejidad del proceso hace que los factores se encuentren estrechamen 
te relacionados, lo  que se pretende a l presentarlos aisladamente es enunciarlos 
ordenadamente. ■... ; 1 . , ' , ;

A. Temperatura

' Como ya se ha dicho pueden considerarse dos mecanismos, uno independiente 
de la  tenperatura hasta los 600-800°C, y otro dependiente a temperaturas mayores., 
La conposición de los gases liberados por e l primero, no es igual a la  del según 
do que varía a l aumentar la  tenperatura: “ . . V

En (7) se hace referencia a un trabajo donde e l gas fue completamente libe_ 
rado a 2400°C. , * • ’ . ’ ’ '•

Muestras sometidas a variaciones de tenperatura, manteniendo una velocidad 
de quemado constante, permitieron observar velocidades mayores de liberación en 
la  parte del* c ic lo  correspondiente al calentamiento.

.4 Luego, la  liberación aumenta a l incrementarse la  tenperatura.

En (2) se reportan concentraciones de Kr85 en e l  centro del combustible
con uri quemado de 5800 MW d/tU02  a diferentes temperaturas';

; .  ̂  ̂ V . ■
*' ‘ ' ■ ■ ’ • .-1 " ■' ' \ r -

1900°C 1,4 .'1016 at Kr85/gU02 ‘ ! 7
■ . ■ ' *r = L ■ ■ . ' • ■: . ' 1 . f

.. \ /’ 2000 *-220QóC 0,2 v 0,9 . 10 16 at Kr85/gU02

• • . ÍU-.V'' < *■ 1 • »

La tenperatura actúa sobre las burbujas a través del gradiente, influyendo 
la  cinética de nucleación y crecimiento, lo  qué' a su vez modifica la  d istribu­
ción y tamaño de las mismas. . -

Aparece un trabajo en la  litera tu ra  sobre UO2 -PUO2 én donde se observa una 
velocidad de swelling tres veces mayor a 1800°C que a 1400°C, aunque ¿ Í800°C la
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mayor liberación, delgas’ disminuye^ 1/hinchado, Abajas -temperaturas el"inateria|. 
acumula los gases ¿ pero m  se hincha con la  velocidad que lo.hace a temperaturas, 
mayores. Y.

V.iMd í

SO

?0

•• Ü-f;’-
10

7

o
5

CD 4
•C!
O
a 3

•H
¡x3 2

<ü
'O

•
rH I.O
<0
> 0.7

0.5
0.4

_L
10 /T, K •

1000 1200 1400 1600 1800 2000
Temperatura s u p e r f ic ia l

\'\gura : 3 

Ref. 9

B. Densidad •

Parece estar firmemente establecido que para combustibles de a lta  densidad 
la retención de los gases hasta"temperaturas de 1200°C es casi to ta l, pero por arri_ 
ba de los 1600°C es muy baja (10) .

A esta temperatura, 1600°C, según (11) la  liberación sería  independiente de 
la  densidad del sinterizado o rig in a l.

La siguiente figura indica que cuanto mayor es la  densidad, mayor es la  
cantidad de Xe retenida. . • .
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analíticamente comò

Ap = A (1 - ap)

Xp = conductividad de I ciK^rpo con una porosidad p

A -conductividad del material de densidad igual a la  teórica

. a = constante

lo "cual causaría la mayor liberación de gas y ,las  mayores extensiones de c re c i­
miento de grano observadas en materiales de densidades menores.

i lin resumen cuanto menor es la densidad, menor es la  d ilatación, mayor la 
cantidad liberada de gas, mayor la extensión del crecimiento de grano y mayor el 
volumen lib re  disponible en la  barra ( 12 ) .

V Un parámetro que es marcadamente afectado por la densidad es e l  área espe­
c íf ic a .

1 ■ ■■

CO■■ o 
. «+-•' M :■

Ó 
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<5

. ’ . I 1 l ■ ■ I 11 I l i l i  1 I I I I , I j J I 1 I i I I I I I 1 -/¡i o : »o tin *1 y) VO
P orcen ta je  dé la  densidad  

' t e o r ic a  ; .

Figura 6

l!n los procesos en que están involucrados los gases de fis ión , los efectos 
de la densidad que varía en operación a causa de la temperatura y de la radiación, 
tienen lugar a través de la distribución de temperatura.



C. Area Específica:

'̂ c ¡ia encont rado que excepto para el v ia', liberación en e l raneo de
temperatura^ anferipres a 800°C está ^ :|>^brc iÓ n  ál área específica . La canti 

. aaü que se libera es di rectajiionte ;j):foporbitìiial al área to ta l del material comous- 
1 } c #1 * . ■ c 1 ect uado i as midiendo la cánti dad 1 ib erada por un moho

pò], I cr 1 sta i de . las -mi Sirias d i mens iones y dens idad; por lo  tanto, de la  misma 
geometrica¿’ auiique de áreas superficiales son distin tas.

y ; un 
área

D. Ciclados de Potencia

. .. I,;f  variaciones de potencia producen aumentos bruscos en la cantidad de úas'
: l iberada ("esta l l id o s " ) . : ** -

Li composición de los gases en la etapa de calentamiento es sim ilar á la co
■ rrespondí ente a potencia constante, pero no así en é l caso de disminución de po~ 
cencía donde es muy sim ilar a la del equ ilib rio  radioactivo.

E. Quemado ,, '

^  o^sorvado quella velocidad de liberación disminuye con e l quemado, y 
que esta disminución sería  la  misma para los intervalos correspondientes a los 
mecanismos que dependen ó no de la temperatura y para todos los isótopos. Se 
cree que es debido a una disminución de la rugosidad superfic ia l.

; La cantidad liberada alimenta con e l quemado y para quemados superiores al 
4&i alcanza valpres del 80 al 901. Experiencias realizadas con (UPu)02 de 851 de 
la. densidad teorica indican una liberación de alrededor del 25V para quemados ma
yo.rcs que e l i &4 • **“
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En la figura se observa la proporcionalidad entre ¿1 ^uemdo #  la  pr|î||iôtt
de los gasés, provenientes de ma ê^ e r ièn c ia  realizada 3 1880^C*¿.sSe éstiinô que
•*- j -■■■■<•- í>,vííu n0 se han pro-

ocurrido die ha 
gas retenido en e l contous-

l e ,  ' ' ;  ./

.■ cierta' influencia del quemado en la  distribución y tamaño de
; lá t ^ r b ü 5as. . j

Lá siguiente figura muestra una relación lineal entre e l quemado y e l hin­
chado a altas temperaturas,del orden de los 1700 °C.
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Ref. 9 ■

Se puede apreciar que là  relación hinchado-quemado crece a l aumentar la  tem
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Se debe -tener en cuenta que e l quemado afecta la Conductividad térmica, la  
cual a su vez modifica Ja distribución de temperaturas. 3

F. Estequeometna

Se han hecho experiencias de recocido de UO2 en e l rango de 1000 a 1700°C pa 
ra U02.00 y; U02+X* Se encontró que e l UO2+X libera muy poco más Xe que e l 
UO2.00 por debajo de los 1100°C; que éntre 1100 y 1400°C la cantidad/liberada és 
apreciablemente mayor y a tenperaturas mayores se conporta similarmente á l U02.00* 
La retención entonces se vería favorecida por valores de la relación O/U cercanos 
a 2, ya que pequeños excesos de O harían aumentar rápidamente la liberación.

Aun no se tiene una idea clara de cómo este parámetro afecta e l hinchado. f

G... Período de Des i n tegraci c

Si se grafica e l factor 7 , velocidad de liberación de un isótopo dado / ve 
loeidad de producción del isótopo, en el equilibrio se obtiene: : ^

k1

L o g .^ o U>e (S«)M }% tft (AOngf

Log./

X = cte. de des 
7 integración

:igura 9 
Ref.13

Se observa una disminución notable de con la  constante de desintegración



H. Estructura :

1. Concentración

Por técnicas de análisis de zonas localizadas se encontró, que en la  zo­
na que presenta una estructura idéntica a la  o rig ina l, los  gases están com­
pletamente retenidos, la  liberación en lá  zona eqüiaxial sería  de un 25 a un 
50», estando la zona columnar casi completamente lib re  ele gas.

Según las siguientes gráficas que publicadas en ( 2 ) , las. concentraciones • 
en las zonas de granó columnar y en la  más extema son constantes aunque I 
de di fe rentes va lores.

cvt
columnar eq u la x ia l columnar eqa iax ia .
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Ref. 2

Este, tipo de curvas sería  característico  del material Cuando su frió  trans- 
porte por evaporación-condensación. Cuando e l  crecimiento de grano es pe­
queño o nulo y no hubo transporté en fase vapor las curvas que se obtienen 
serían las sigu ientes. .
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Figura 11 
Ref. 2 i

Lo anterior ha llevado a l mismo autor a considerar que la  concentración es 
proporcional a l tiempo (Bt) en la  región de sólido limitado interiormente 
por la  isoterma de los 1400°C, en lo  Cúal la,estructura no ha variado. C. 
es la  concentración en la  zona central, cuyo lím ite ex terio r sería  la  is o ­
terma de los 1700 °C que correspondería á l comienzo de la  zona columnar. La 
concentración entre las dos isotermas mencionadas estaría  dáda por

4Bt
C,

En base a esto se lle ga  a úna expresión para geometría c ilin d rica  in fin ita , 
donde la fracción liberada F es

•Rc,r

R ■ =

' - . c f 1 c -, té' + 4R2 
F = O rT) h  c 

. 5R

radio: zona más externa ( l í .á t e  interno)

radio; zona columnar (iím : i e ex terio r) ;

radio del c ilin d ro . * •

La aplicación de la  expresión usando valores experimentales de C¿ RE.y R<;>



hall ría dado una concordancia razonable, entre los valores de F experimenta­
les y calculados. Esto implicaría que sería posible predecir e l  va lor de 
la fracción liberada.

Se ha determinado que las burbujas se concentran en los bordes de grano en 
la  zona equiaxial, mientras que en la  zona columnar lo  hacen hacia la  re ­
gión central del combustible.

Estudiando la  liberación de Kr85 a 1000°C se encontró que aproximadamente 
es 17 veces mayor para un monocristal que para un p o lic r is ta l.

Figura 12 
Ref. 14

2. Porosidad ■ ,

: Según algunos; autores la porosidad orig ina l desaparece conpletamente en 
los primeros días de operación, para otros seria  eliminada solamente la  mi­
tad de lo  que corresponde a la  región que sufre crecimiento de grano, en 
donde las tenperaturas son altas y producen transporte en fase vapor de UO2 

hacia las zonas fr ía s .

Si e l  aumento de potencia se rea liza  gradualmente e l  núcleo p lástico  puede
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acomodarse en los poros orig ina les, provocando una densificación y réducien_ 
do la  d ilatación neta. 7 ' ‘ —

I .  Conductividad térmica del Gap

La transferencia de calor entre barra y combustible sufre dos efectos opuás 
tos. Por un lado.la  disminución de la  extensión del gap, y por e l  otro lia reduc 
ción de la  conductividad térmica de la  mezcla gaseosa que recibe constantemente 
aportes provenientes de la liberación. El primer e fecto  tiende a aumentar la  
conductividad térmica del gap, mientras que e l  segundo tiende a disminuirla debí 
do a l a lto  peso atómico délos gases liberados. v  “

El resultado es una disminución de la transmisión ca lórica  hasta que se a l ­
canza un estado en el; cual la  presión del combustible sobre la  barra es aprecia- 
b le , produciéndose.'entonces un incremento* ., : -

J .  Velocidad de Quemado

Si se gra fica  la  velocidad de liberación.en función de la  velocidad de que­
mado se obtiene :

• u . - l l  ¡ ¡u;r
10

<ai*-».

10"

rtr \i ‘

10"

Ova r  -

iO'* <o'«
f  i  s lo n e  s/cnH . s •

igiirn 13 
Reí. 15
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Se observa que la  retención aumenta con la velocidad de 'quemado, alcanzando 
un máximo para valores comprendidos entre 10 13 y 1 014 fisioñes/cm^ seg., y luego 
para valores Superiores la liberación aumenta. ' * 1 'y: ,

K. Enriquecimiento . • : ‘ S '

‘ • Cuanto-mayor es e l enriquecimiento mayor és la  densidad de quemado y por 
cónsigúiente máyór la  generación de gas por unidad de volumen.

L. Historia dé Irradiación , • . ■ ‘ , .
>n, ,í‘ rV r • r „ i-'1 % \ ■ ■ ; *  / s .í *

- •' Por todo lo  expuesto más arriba se in fie re , que determinaciones sobre fenó­
menos referentes a los gases de fis ión , no pueden ser conparadas directamente a 
ménos que las irradiaciones fuesen exactamente similares . De alguna manera los 
resultados-deben normalizarse o corregirse para obtener correlaciones.

VII TEORIAS Y MECANISMOS DE HINCHADO Y LIBERACION 1

Se han propuesto diferentes mecanismos para tratar de explicar e l  comporta­
miento de los gases de fis ión , lo  cual no puede realizarse por aplicación d irec­
ta de la  teoría  de la  difusión. , ,

: . ' , ... ■ * ' . ■* *
Los posibles mecanismos de liberación de gases, se basan según las circuns­

tancias en crackeo. debido a shock térmico, difusión, interacción mecánica entre 
burbujas; entre burbujas e\imperfecciones■de■la  red, movimiento de laS mismas en 
gradientes térmicos, y los producidos por .daño por irradiación; reCoil (retroce­
so) y Knock-out (eyección). ■ - -, > . ’ a

' * • '  y - ' ‘ - *

A. Mecanismos Responsables de la Liberación hasta los 800°C■ ■ '■ ■ ■■ ,:i . ■ i A '- " * - . 1 i ' ' ' *” ' . ■ ' ■ ' ■
Se considera que. la  liberación por retroceso tiene lugar cuando la  fis ión

se produce en una zona de alrededor de 10y a p a rtir  de la  superficie del combus­
t ib le , calculándose una liberación por este mecanismo entre e l 0;1 y e l  1 1 , (* )

(* ) Estos porcentajes se refieren  a l to ta l dèi gas generado en e l  cerámico.
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siendo 'insuficiente para reducir e l  hinchado.;: Estas estimaciones son algo impre_ 
cisas por.e l hedió que.el fragmento de fis ión  deja la superficie con suficiente ’ 
energía cómo para' absorberse en regiones contiguas y por lo  tanto no producirse 
una liberación neta. ’ Por, consiguiente.este*procesó de liberación esta gobernado 
por é l" área::geométr;ica-4 ,-'V. . ’ /*. tv " v

; La eyección o knock-out tiene lugar cuando un fragmento de fis ión  atraviesa 
uná. zona próxima-aMa superficie ,del combustible de ta l forma que * algunos átomos 
pueden.ser eyectados, El.número de átomos eyectados dependerá de la  energía del 
producto de ̂ fisión-y de las condiciones supei’f ic ia le s  del combustible. Si entre 
estos átomos, hay de Xe y Kr, se producirá evidentemente liberación de gas.

"  Una manera de determinar s i e l gas liberado lo  ha sido.por reco il o knock- 
out, es conparar las cantidades relativas de los diferentes isótopos. Como los 
isótopos tienen velocidades de decaimiento diferentes, se puede considerar que 
en la  liberación pór retroceso los átomos son liberados tan pronto como se pro­
ducen, estando por lo  tanto las proporciones de los isótopos en*concordancia con 
sus rendimientos de fis ión . De e x is t ir  demora en la-liberación , los isótopos de 
vidas-medias más cortas 'tendrán tiempo a. decaer, elevando la  relación .isotópica 
de •aquellos de vida más. larga, v - '• *

La realización de esta confrontación a tenperaturas por abajo de los 600- 
^ O O ^ lléva  á la'conclusión que la  mayor parte del gas liberado lo  es por e l pro_ 
ceso de eyección y que es directamente proporcional a l área específica , siendo 
la  parte correspondiente a l'retroceso proporcional al área geométrica.

Los átomos de gas liberados por eyección tienen energías bajas, alrededor 
de 25.electrón-voH (ev) son necesarios para desplazar en un metal un' átomo, de su. 
posición de equ ilib rio  . - - 7‘

Los átomos liberados por retroceso, tienen energías mayores. Se puede ’de­
mostrar que la  energía de retroceso Er está dada.por: , -

Er = 5.4 . 10 .4 E_ 
A

E: - energía del fotón  ̂ ‘ :

(A = .masa del átomo •. . , ■; ■

Las_ energías de retroceso son del orden de los Kev (16)'. Esto determina que 
puédári reabsorberse,' * , ; 1 v

Los átomos eyectados a l tener energías menores no se reabsorben, lo  que con 
dicióna que e l  proceso esté relacionado con e l área específica  ó real»

La velocidad de liberación por eyección dependerá del número de,fisiones • 
por .unidad de tiempo y de la  concentración de gas de fis ión  en la  superficie : Y- - 
comó'éstas variables, son directamente proporcionales a l flu jo  neutrónico, resul­
ta que la liberación por este mecanismo es directamente proporcional al cuadrado 
del flu jo  neutrónico (a menos que se hubiese alcanzado la  sobresaturación) .’̂

En cambio e l  retroceso al depender sólo de ‘la  concentración., de gas,
•. ' - 27" - . ;  "



es directamente proporcidnai al flu jo  neUtrónico. Esta relación entre e l  knock- 
out y e l  f lu jo  neutrónico inplica que este tipo de mecanismo está limitado en 
profundidad á-unas pocas distancias atómicas, aproximadamente 10a  (* )  • La dismi­
nución re la tiva  en ,1a liberación de Kr y Xe a medida que aumenta e l quemado,-se 
sugiere sea producida por una disminución de la  rugosidad de la  superficie causa 
da por e l  knock-out.

• Los mecanismos mencionados y fundamentalmente, e l  de eyección explicarían, la  
liberación en e l rango en que no es dependiente de la  temperatura, así como la  re_ 
lación que indica la. Fig. (9 )/‘’entre lá  fracción liberada y. la  constante de' des- ; 
integración, correspondiendo la  disminución de la  pendiente a l aumentar la  densi .̂ 
dad a lá  variación de la  superficie real de la muestra. : •

B.. El Efecto Trampa : * : . : ,

... La mayoría de los mecanismos sugeridos para explicar e l  apartamiento del mô  
délo di fusiona!, consideran los átomos de Kr y Xe móviles,* hasta que son atrapa-, 
dos por.cualquier defecto del retícu lo  constituyendo burbujas.

La energía de .activación necesaria para escapar dependerá del defecto en pâ r 
. ticu lar y de.la  temperatura. . ' . - ; ' , ,

Estos defectos responsables del "e fecto  trampa" se'pueden c la s ific a r  en:

•a), intrínsecos: dislocaciones, poros, agregados de vacancias, precipitados,' 
bordes de grano'.

b) defectos puntuales : formados por los frágmentos de fis ión .

c) agrupaciones de defectos puntuales.

Los intrínsecos carecerían de movilidad hasta los 1500°C, los clasificados 
en b) tendrían movilidad a todas las temperaturas, y los consi.derádos en c) .'se­
gún sü tamaño Sería su movilidad. ,

Los agrifados en b) y .c) serían producidos por la  irradiación,' y los del 
primer grupo serían inherentes al material.

1 Debe tenerse en cuenta que los frágmentos de fis ión  que pasan por las proxi_ 
midades del defecto pueden desprender los productos de fis ión  del mismo.

Si un defecto puntual ño atrapa productos de fisionad se combina con otros

(* ) La profundidad estaría  determinada en realidad por la  velocidad de los neu­
trones , ' o por''el f lu jo  s i la  densidad neut roñica se mantiene constante.

.. • • ' r . . . .

. ■ . . ■■■ . . v  ; ..... ■■■ .'28 - \ v‘-y  - . ’ '■ ' . . "V ; ' '



defectos puntuales para formar un agregado, será recocido y por consiguiente de­
saparecerá, Esto implica que la  población de defectos puntuales está sometida a 
un equ ilib rio  dinámico, ■

La probabilidad de retención por los defectos disminuye al aumentar la  tem­
peratura por dos causas: incremento de í'a velocidad de recocido, y disminución 
de la  energía necesaria para que escapen los productos de fis ión .

Una vez alcanzado e l  equ ilibrio  formación-desaparición de defectos, su den­
sidad aumentará con la  velocidad de quemado, hasta que este alcance valores tales 
que los efectos de las fisiones comiencen a elim inarlos, pero hasta que esta si'- 
tuación se produzca es de.esperarse que la  liberación de los gases se rá: menor al 
aumentar la  velocidad de quemado, Fig. 13. . r .

' Algunos investigadores suponen,que en muestras ligeramente irradiadas e l 
gas se encuentra también, confinado en la  porosidad pre-existente.

Mac Ewan y Morel(17) consideran que los defectos inducidos por irradiación 
no son tan e fic ien tes como "trampas", como los pre-existentes, pero.su gran in­
fluencia estriba en su elevado número.

■ Se supone que los gases nobles debido a su tamaño átomico grande y a su a f i  
nidad.química casi nula, son prácticamente insolubles en materiales crista linos, 
por consiguiente en irradiación es de esperarse se llegue rápidamente, a una sobre 
saturación de gases en e l combustible, siendo entonces termodinamicamente-posible 
la  precipitación de Kr y Xe. ■ ' . ; .

• El grado de precipitación dependerá de la  cinética del proceso y de todo 
éfecto  que pueda producir una redisolución de los átomos.

Evidentemente la tendencia a la  formación de burbujas aumentará con la  tem­
peratura y la  concentración de gas . La ocurrencia,. de fisiones en las cércanías 
del precipitado, producirá que é l  gas sea to ta l o parcialmente disuelto por la 
interacción con los fragmentos de fis ión .

.Esta nUCleációñ de burbujas podría realizarse homogenea* o heterogénamente, 
continuando hasta que un átomo dado tenga mayor probabilidad de encontrar un nú­
cleo que otro átomo.

Algunos autores consideran los núcleos como diatómicos, otros’ como tr ia tó ­
micos . . ¡

C. Crecimiento de las Burbujas . . ' 1 -

El núcleo'crece s i la  velocidad de captura es mayor qué la  de disolución. 
A l considerarse e l crecimiento de las burbujas debe distinguirse cuando e l  pro-



\ t ■ • ' _ * x
ceso se produce fuera del reactor, o en e l  reactor. Bn e l  primer caso.el contení
do total de gas permanece constante en e l  tiempo y no'hay efectos de"daño por •
irradiación. ' • : f

El crecimiento en e l reactor está sujeto entre otras cosas a un incremento 
lineal' con e l  tiempo de la  cantidad de gases presentes (a l menos Con e l  reactor, 
operando a potencia constante) y a efectos de la irradiación. ‘ • • '

■: ■ -'v’’ •. ■■■ ■ ' "4 :
1. Crecimiento fuera del Reactor • ■■ „ - •

Pueden considerarse tres etapas: a) nucleación de las-burbujas por pre­
c ip ita c ió n  del gas a. pa rtir de la  solución, b) crecimiento de los núcleos 
por aporte de átomos provenientes de la  solución sobrésaturada, con un in ­
flu jo  simultáneo de' vacancias, rlas cualés aumentarían e l tamaño de las bur­
bujas y relajarían  tensiones producidas en la  matriz por la  presión gaseosa,
c) coalecencia de las burbujas. . »

Este'ultimó proceso proseguiría hasta producirse lá  liberación a través de 
canales de porosidad conectada. ' J . •'/'

.. La primera etapa 'de l“ crecimiento, la  nucleación, <se produce por la  difusión 
de los átomos a través :dé 'la  mátriz.* La asociación de átomos-cómo dimeros , 
a los qüe* se agregan cónstantémen té nuevos átomos y^vacancias resulta en la*

‘v ' ' formación de agrupaciones atómicas ;de las que lüego se desarrollarán la s ' •
■ burbujas. : *■ . .* . ■ '

El agregado de una vacancia a una burbuja es equivalente, a’ la  desaparición 
.dé un átomo de la  matriz en contacto con la  burbuja y sü aparición en la  su 
p e r fic ie  del combustible, esto conduce a una disminución aparente en la  den 

Y sidad, hinchado. * 1 * ' , : ' ' v '
■ ' "J .■ • j  .

V Los átomos de Xé y Kr. presentes 'en \lar matriz* en forma sustitücional-.o in s te r  
t ic ia l ,  no constituyen una burbuja puesto que para que los átomos, se compor 
ten como en estado gaseoso su separación debe ser aumentada, esto.ocurre

• por e l in flu jo  de vacancias ya mencionado. Es- evidente que la  temperatura 
debe s e r 'tá l que pehnita d ich o -flu jo .;

' . El proceso continúa, hasta que la  presión gaseosa en la  burbuja es equilibra 
da por la  energía superfic ia l, considerando la  burbuja-esférica:;

2PC  i

J . ... Í • .A

P = presión del gas 

y -'-energía 'superficiá l 

r--='radio dé la  burbuja
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Suponiendo un comportamiento id ea l’ de los gases se tiene:

PV = m kT

~  irr  ̂ = m kT r 3

I " ' 1" = n W

8ttyi-2
* • m 3 kT

•T = temperatura (°K) 

u = 3,1416

k = constante de Boltzmann

- > '■ ■ ■  .r‘ ' 1 ' m = numero de átomos

Las solubilidades de bs átomos de los gases de fis ió n  en la  matriz en las 
proximidades de la  burbuja dependerán de la  presión en la  misma. Por con­
siguiente habrá un gradiente de concentración desde las burbujas mas peque­
ñas a las mayores-, creciendo estás ultimas a expensas de las primeras.

Simulaciones hedías con computadoras tomando como base las ideas arriba men 
clonadas dieron como resultado, las siguientes curvas:

Tiempo ,
Figura 14 
Rei\ 9
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Se observa una rápida. precipitación de los átomos a partir de la  matriz so­
bres aturada en las primeras etapas del crecimiénto, .luego hay una e s ta b il i­
zación cuando e l gas disuelto llega  al valor correspondiente a la  satura­

c ión » ” : '

2. En e l  Reactor * * .

En este caso hay una continua generación de átomos producidos por las 
siones, constituyendo la  precipitación e l  mecanismo predominante del c rec i­
miento,' en los procesos fuera del reactor este proceso predominaría a l co­
mienzo .. - . r ,

T ' * * ' .' l 
El  crecimiento en e l  reactor está influenciado por factores tales como, ve­
locidad de quemado, difusividad de los- gases de fis ión , solubilidad de los 
mismos en la  matriz, etc . *

Además debe considerarse e l  efecto de desorden asociado a las fisiones, que 
se producen en zonas cercanas, así como la  energía que los fragmentos d is i­
pan. Si. la  fis ión  ocurre en la  vecindad de una buibuja puede que algunos 
átomos sean forzados a entrar nuevamente en solución o que la  burbuja sea 
aniquilada, según sea. su tamaño.

D. Migración - s

' Las burbujas migran a ’ causa de gradientes térmicos o de'tensiones,-pudiehdo 
coale ce r. ‘ ' . . ' ' ' _. ,'V; r'.. ’

" Los mecanismos de migración posibles son varios,, según sean los valores de . 
los factores cinéticos y e l  tamaño de la  burbuja predominará uno u otro.

Dos alternativas son posibles para la  burbuja una vez formada: a) permane­
ce estacionaria, creciendo las más estables a expensas de las que no lo  son-, b) 
migra por efecto*de un gradiente de energía lib re  en e l  sólido. ' r .•

' ' ■ . 1 ' : ' ■ ■ . - 1 " '*
La migración se asemeja a un proceso de fusión zonal, puesto que las buíbü- 

jas colectan productos de fis ión 'en  su movimiento depositándolos en forma más es_ 
táble, ya sea como burbujas-,en la  matriz, o como material en-los bordes de grano.

El movimiento de "las burbujas produce varios fenómenos relacionados entre 
s í: ’’ : ' i  .c .

> ■' ‘ ■ . ' * - ;
El hinchado que tiene lugar como consecuencia de la  redistribución de los*- 

productos dé fis ión . Cuando dos burbujas coalecen, la  burbuja resultante no es­
tá en equ ilib rio  con la  tensión superficia l de la  matriz, y para restablecerlo 
se’’produce, un in flu jo  de vacancias y , por lo  tanto, un aumento de volumen.
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La liberación de gases, debido a l transporte de los mismos a la  superficie, 
por la intersección de burbujas con cracks

i_r - - ’ ■ - . . . .  ‘ . ^ 1 . •
' La recrista lización  del combustible con la  formación deH granos columnares 
tras la  burbuja. . r

.. La fuerza impulsora para la migración de la  burbuja está provista por. las 
diferentes condiciones energéticas de las superficies de mayor y menor tempera­
tura, parte de este potencial es u tilizado para impulsar la  difusión en la  fase 
gaseosa, parte para la  cinética evaporación-condensación, parte para desarrollar 
una superficie curva y parte.para vencer los efectos de las impurezas acumuladas 
delante de la  superficie que crece.

Ritzman et al; (9) considerando estos procesos hacen un análisis de las po­
sibles formas de las burbujas. En forma resumida: se' tendría forma esférica  s i

• los, procesos predominantes fuesen los de difusión y formación de uña superficie 
curva, ya que esto maximizaría su velocidad de migración. Si se considera otro 
de los procesos, e l de evaporación-condensación, la  forma resultante es lenticu­
lar. Y considerando que la  Superficie a l crecer particiana las impurezas se ob­
tendría una estructura tipo celular. La partición o séparacióñ quefpróduce la 
superfic ie, da lugar á una concentración de impurezas en la  burbuja .que aumenta 
continuamente, frenando la  migración. Esto origina la  aglomeración de las impu­
rezas, formándose e l tipo de estructura ya mencionado.

Se considera que las burbujas remontan e l gradiente térmico (en ausencia de 
gradientes, e l  movimiento sería de tipo Browniano), con una velocidad inversamen 
te proporcional al radio (suponiendo la  burbuja ésférica ) e independientemente 
de lá  naturaleza del gas. Van creciendo por coalecencia hasta encontrar un obs­
táculo (dislocaciones, precipitados, bordes de grano, e t c . ) ,  debiendo aumentar su 
tamaño hasta alcanzar c ie rto  radio a p a rtir  del cual podrán escapar.

Bames y Nelson (20) sugieren las expresiones de las fuerzas, f ,  que actúan 
sobre la  burbuja en función del radió y en presencia de diferentes tipos de gra­
dientes . ...... ,1

•Así,- en un gradiènte-térmico

f t  = 4tt r3 k d̂x

en un gradiente de tensiones:

f  _. = 8 n r ‘
d r
dx.

En cuanto, a las fuerzas ejercidas sobre la  burbuja por los defectos, se ex 
presarían como;
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 ̂ . ̂  fd .=' eos 0. ' -> para»dislocaciones
V ' >■ ' ... ' ’

fg  - ir r )fg sen 2 0 para bordes de grano

£ = ’ fuerza !’ - •

ÍT
=,

= gradiente de tensiones'

.k  .= cte . . de Boltzmann .. ,v
• • . , .y m. \ - + " . . '

.. y-.• .=■ 1 módulo' de corte ■ ., "
 ̂ ' /* i.-,-: * ' A •

** -,r =.. radio de la  burbuja 
4 .* ■ *.* *

. ñ v o l u m e n  atómico

- • • b ,= vector de Burger .. , , . '/ ,.//f
y   ̂ ' ”■ ■* *x ■■ i* ■ * ■. ■ * ’
Og = energía de borde de grano

f/ . 20 ■.=■ .¿ángulo entre dos’dislocaciones To^segmentos dé borde de-grano ( ,

7r; = . 3,1416 ."*'V ■’ * ; ' \ ' ;V '' T ’ > .’■ / • '

Luego, por.ejemplo, la  condición para que una burbuja pueda escapar de una 
dislocación en un gradiente térmico será: t ■ . ■ ■ . v 4 -

''■* 1 j ■- '• . ’ . I ’ ' ' • ‘.Jk . I'> . } , ■ . i1 ,n ̂

, t ■ ;  £d«  £t

de la  igualdad podrá obtenerse e l valor del radio crítico* Con la  figura siguién 
te es posible efectuar e l cálculo en forma gráfica. < -

ti-, » 1 
>; ' í, i 'i ■ . j  ;
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Radio A

Figura 15 
Re £ ,‘19 ;

A medida que 1.a burbuja crece aumenta la fuerza impulsora y puede por lo  
tanto escapar del obstáculo o arrastrarlo. Una burbuja en un tipo dado de gra­
diente , por ejemplo térmico, debe alcanzar un c ie rto  tamaño para escapar de una 
dislocación. Migrará luego hasta encontrar un borde de grano en donde permanecí 
rá hasta que su radio alcance determinado valor, mientras tanto será bombardeada 
por pequeñas burbujas que abandonan dislocaciones y átomos provenientes de la ma 
tr iz .  Guando se libere  del borde de grano se moverá a lo  largo del gradiente t e r  
mico hasta alcanzar e l centro del combustible en donde; liberará e l  gas que con­
tiene.:

E. Hinchado - ’

El hlndiado t o t a l , ' es la  suma de los; producidos por las burbujas, los áto­
mos, de gases nobles, y los productos de fis ión  sólidos.

Un mode lo que comprenda, todos los ■.aspectos, del hinchado, deberá tener en 
cuenta, los efectos producidos por ios ¡ganes dé fis ió n . La cantidad y d istribu ­
ción de los llamados productos de f isi  ón ,s¡Vl i dos que incluye a todos los produc­
tos que no sean gases nobles.- Estos productos van desde e l Se a l Gd. cubriendo 
un amplio rango en cuanto a vo la tilid ad  y afinidad química. Un cálculo exacto 
deberá computar además que las vacancias producidas en la  fis ión  estén o no ocupa 
das por los elementos sólidos. '. ' •
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Una manera de obtener la  contribución de tales elementos sólidos al hincha­
do, es mediante e l  conocimiento del estado químico, volumen molecular y abundan­
cia  de cada uno. . .

Para estimar la  parte: correspondiente a los átomos de gases nobles puede uti_ 
lizarse é l covolumen (b) de la  ecuación de van der Waals.

Ya se ha mencionado que e l  término predominante es e l debido a los gases de 
fis ión  constituyendo burbujas, esto implica que si; la  liberación fuese to ta l é 
instantánea, no habría hinchado a causa de e llo s .

Ya sea que una.burbúja nucleé homogénea, o heterogéneamente en algún defec­
to estructural, alcanzará una dislocación con un c ierto  hinchado asociado, rela- 

‘ tivamente pequeño debido a lá  réstricción impuesta por la  matriz. La burbuja po , 
drá moverse sobre la dislocación■,coale cien-do con otras burbujas presentes sobre 
la  misma o coii otras que lleguen a e l la  impulsadas por las. fuerzas que los gra­
dientes originan.. Podrá también su fr ir  e l  aporte de átomos individuales resul­
tantes de fisiones producidas én las regionés próximas, aunque esta contribución 
será despreciable puesto que la  cantidad de átomos dispersos a temperaturas reía 
tivamente altas es muy pequeña.. , ' , . ,

Alcanzado un cierto  tamaño la  burbuja abandonará la  dislocación remontando 
e l  gradiente térmico hacia los bordes de grano. Las buibujas atrapadas en los 
bordes de grano aumentarán su tamaño y e l  hinchado a e l l a s - asociado (recuérdese 
que la  burbuja al crecer recibe átomos y vacancias, lo que conduce a una disminu 
ción de la  densidad). Este aumento de tamaño, ocurre por coalescencia con otras bur 
bujas.ya'presentes o que arriben á los bordes de grano y por e l ¿porte de átomos 
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- 

.t i l la s  y por la  vaina. Pero parte de las tensiones originadas actúan sobre zo­
nas del combustible donde la  resistencia mecánica ha sido disminuida por los 

.. campos de tensiones producidos por las burbujas en la  matriz, produciendo frac- 
. túras.- Estas fracturas posib ilitan  e l escapé del gas contenido en la  burbuja.
• Debe tenerse en cuenta que “las fracturas también se producen por tensiones térmi
■ cas. ■ ■ , . ! . \

La secuencia mencionada a temperaturas alrededor de los Í700°C sería la  cau 
sa de.la relación lin ea l entre e l  hinchado y e l quemado.

La porosidad orig ina l disminuye e l hinchado a l comienzo, pero es gradualmen ■
. te eliminada.por e l transpórte en fase vapor y también por flu jo  p lástico  s i este, 

se produce. *

La saturación observada en e l  hinchado gaseoso se-explica considerando que 
se llega  a un estado estacionario en donde se igualan las velocidades de produc­
ción y liberación de gases. Para que esto ocurra-según e l modelo, en las d is lo ­
caciones «;Sé tiene que haber alcanzado un estado de régimen luego de^un ligero  au 
mentó en e l hinchado, por igualación de las velocidades‘de producción y escape 
•de gas de la  dislocación. El hinchado correspondiente a las burbujas en tránsito 
hacía los bordes de grano también registrará un pequeño incremento hasta que las 
velocidades con*que e l  gas escapa de la  dislocación y llega  a los bordes de gra­
no se igualen. -En los lím ites de grano se repite un proceso sim ilar, con igual-,
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dad entre las velocidades de llegada y escape. En esta* etapa ¡se: produciría la 
-saturación,-con una liberación-de aproximadamente, e l  100 V. ’ ’

El aumento en e l hinchado, posterior a la  Saturación, con’ e l  quemado resul­
taría  del aumento.de volumen proveniènte de los productos de fis ión  só lidos.

En lo  que antecede no se han tenido en cuenta los efectos de disolución, 
ios cuales mantendrían un tamaño promedio. de burbujas ménor disminuyendo por con_ 
siguiente e l  hinchado. Ni tampoco se consideró la  disminúción en 'la  movilidad de 
las -burbujas que suponen los defectos creados por la  irradiación y los productos 
sólidos de fis ión . .

F. Disolución i ' .

La disolución se produce por efecto de los fragmentos de fis ión , que. pasan 
cerca de las burbujas, perdiendo energía por excitación electrónica y producien­
do calentamientos locales elevados. Otras posibles causas serían e l  knock-out 
de átomos gaseosos por los neutrones rápidos o por productos de fis ión  y coa li- 
siónes con iones deU provenientes de spikes térmicos.

Los modelos que consideran este fenómeno, asumen que e l  pasaje de fragmen­
tos de fis ión  por una región donde hay burbujas provocan su destrucción to ta l, 
obligando a los átomos a entrar^en solución sólida. El número de átomos que . 
abandonan la  burbuja: sería , en realidad,' proporcional a l tamaño de la  misma y a 
la  velocidad de quemado. " J '* \ -
. v ■ * ■ . . - ' i  *J, ■ ’ y j  ,

Los átomos "d isueltos" volverán a nuclear luego, formando burbujas.que cre­
cerán hasta su fr ir  l a ’ acción de un nuevo f r a g m e n t o . '  !

Esto indicaría que e l  hinchado estaría  determinado por: .-V

a) la  distribución de las burbujas. r " . • .

b) e l tiempo promedio entre los pasajes de los fragmentos de fis ión  por una 
región dada. O su equivalente,el tiempo promedio que permanece un átomo

, en su lugar. * . . , ' - . . ! . • ••'. ■ ; • ••

' . * - ■ ‘ * '
El hinchado-puede entonces calcularse, según ‘ (16) en base a:

" • ■ ■ ■ ■  < <- n ' ’ ~ ■ ;■
. AV

- V.
~ N i  U p •

' P=1 ; ' : '

Cp = número dé burbujas promedio que contienen p átomos, por s it io  atómico 
y por cm? en un c ierto  tiempo T
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Vp. = volumen de la  burbuja conteniendo p átomos; que se determina con la 
. , ecuación de estado.

N = número'dé sifeios atómicos por cm3 ^

n = número de átomos de gas en la burbuja

, T = tiempo-promedio entre pasajes de fragmentos d.e fis ión  por una región 
r dada. '7 :

Para e l calculo se usa la  concentración promedio de burbujas y se considera 
que e l daño por irradiación ocurre al azar en e l  c r is ta l. ••

El número promedió de burbujas se relaciona con e l  instantáneo mediante:

• - ./Sjr ~ k  d t , t  = tiempo „ \

Durante el.tiempo que e l  retícu lo  permanece inalterado se considera que e l  
crecimiento' de la  burbuja puede describirse según la,expresión cinética de una 
reacción química convencional.-. ..." , ,

Además se asume jque las burbujas o poseen un movimiento, al asar, o están y  
bajo la  influencia de un gradiente determinado; y a  causa'del movimiento1 cdiocan 
unas con otras. " ,■ ‘ '

' f ... i ■ • - ■  ̂•' . . . ’ '' \ > ' " • i 
La ecuación cinética de la  "reacción"'entre una burbuja dé, (p- j )  átomos .con

otra de j átomos para dar otra con p átomos es: *'■

■ dcp " 'p-1 .V h :■ . - • ■ ' ■
—  =■ Z Kĵ y (p - j) . Cj . C(pJj) - Z Kj,p . Cj Cp.;.; (3) f 

;. . dt -v  j -1  ̂ . . ' j= l . ■ ' ■

e l  primer término tiene en cuenta la  formación de; la  burbuja dé p átomos y e l  se_ 
gundo la  desaparición de lá  misma; ;

La velocidad específica-de la  "reacción" K, tiene en cuenta los coeficien­
tes de difusión de las burbujaá,. así como su Separación. Además considera los 
diferentes gradientes que puedan estar actuando.

* El cálculo del hinchado requiere la  resolución de ecúáciones del tipo de la 
(3 ), y e l  conocimiento de K. La complejidad del proceso obliga a rea lizar una 
serie dé simplificaciones.

La comparación,de los hechos experimentales con los esperados'por aplica­
ción del modelo, indica que a .bajas temperaturas e l efecto de disolución es apre_
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ciable y la  concordancia es buena, pero a temperaturásmayores los valores calcu 
lados son menores que los arrojados por las eíqaériencias. .

Estas discrepancias pueden explicarse en base a las  consideraciones hechas 
en la  formulación del modelo. Tales como:

Suponer la  destrucción to ta l de la  burbuja, lo  que implicaría que en una pe 
queña zona elChinchado se hace nulo. Esto probablemente sea correcto para peque 
irías ;b i^ iig fe ,iba jas  temperaturas y a lta  velocidad .de quemado, puesto que enton-T” 

' volumen de la  región dañada sería  comparable al de la  buibuja. Peró a al_ 
tas tenperaturas y bajas velocidades de quemado, es más fa c tib le  que la  d isolu­
ción condúzcala una disminución en e l tamaño de la  burbuja durante un c ierto  
tiempo. ’ "¡ -1' '

En la  siguiente figura, e l  fenómeno en una región microscópica según e l  mo­
dero-estaría representado por la  curva OAü, s iendo probablemente, la  OAC la  más 
aproximada a la  realidad.

Ya se mencionó e l  procesó que sufre e i  combustible como resultado del trans 
porte en fase vapor en un gradiente de altas temperaturas. Este proceso involu­
cra la  evaporación de material impurificado'con productos de fis ión , en e l  lado
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de mayor temperatura y la  condensación del combustible purificado en el„de me-;
. ■ ñor. Éste lado se caracteriza por caras'cristalinas planas las cuáles crecen' 

formando granos columnares orientados en la  dirección ’ del. gradiente. .

A medida que la  burbuja se mueve por este proceso de evaporación-condensa- 
cióri,* c rece .' Cuando el gas -.acumulado es apreciáble se produce envíos lim ites de 
grano un a lto  grado de interconexión. Alcanzado este estado las burbujas liberan 

■' e l  gas tan rápido como llegan*a los bordes de grano. ¡ 1 * V i  *

- A potencia :del reactor constante se producirá liberación de gas a los volú­
menes .libres de ,1a barra, .-si las.burbujas en los lím ites de grano al interactuar -■ 
entre s í alcanzan a formár pasajes que conduzcan a dichos volúmenes. .. ; ,

. ,  S i 'é l  reactor a ltera  su .•potencia én magnitud suficiente; para inducir la  fo r  
mación de fracturas, que seguirán una trayectoria formadá por los puntos más dé­
b iles  del combustible y será-delineada por las burbujas 'en los bordes de grano, 
se producirá la  liberación de gas al volumen lib re  de la  barra.

Las fracturas se sellárán , posteriormente, y en e l próximo cambio de poten 
. c i a  la  configuración de cracks será diferente. ■ . - , ■ j

Esto perm itiría explicar los esta llidos que se producen toda vez qué se mo- . 
d ific a  la  potencia, así como la  influencia en la  liberación de la  h istoria  de' ope_ 
ración.

..i' • El hecho que por arriba de io H  fisiones/cm^ seg se observe úna mayor l ib e - ' 
ración, es explicado por algunos autores como debido a l escape del gas de los de_ 
fectos por aniquilamiento de las."trampas" producto del daño por irradiación pre_ , 

.v io . v  ■ • • ' ' ' '

H. Estimación de la Presión Interior de la Barra ' * .

Una estimación de la  presión debido al' gas en e l in te rio r de la  barra com­
bustible puede lograrse, aplicando la  siguiente ecuación basada en la  teoría.de , 
gases idea les. ... , ; ■ .

v • . • 1 1 K í-,i * ■ . „ ’ " '■

. • .. . ’ * ■ ' R E M  . • '
■ ■ • P =

P .= presión del gas . ' .

R = cte. universal de los gases ; . - -'r

. ÉM = número de moles totales de. gases de fabricación y fis ión  . ‘

v Vi f" “*' *’ ** ■ -■ *, »’  ̂ 1 • m + *• ■
2 ;• Ojfji)Yf  , suma de Ios-cocientes entre los, volúmenes libres; del'.cembustibie:y la\

■ ' temperatura del gas correspondiente. . • .



! En e l termino E (^i-) deben incluirse/todos, los volúmenes libres tales como 
los dé1 gap; plénum, dishing, fracturas, o r ific io -cen tra l,, etc . .

Goino estos varían a : causa y durante la  operación del combustible-, los va lo­
res' dependen eñ gran medida de « los supuestos que se. hagan en su determinación (* ) ...

; J f-.-., ■ < ; s- v ' ■ *7 ,
I . Resumen y Conclusiones ■r-> •' . ■ ^

La información acumulada indicando velocidades de liberación demasiado gran_
. des a altas temperaturas y demasiado pequeñas a bajas temperaturas como para ser 
explicadas por ün modeló de difusión atómica, y la  marcada influencia de la  tem­
peratura',* e l quemado y la  velocidad de quemado, condujo a la  ponderación de 

! otros mecanismos ta les como los de retroceso y eyección a bajas temperaturas, y 
a introducir e l  concepto de "trampas" atribuido a los defectos crista linos para 
temperaturas mayores. ■" - ' . -

. <• . gn: líneas generales se considera que los productos de fis ión  insolubles, in 
cluidos los gases nobles, se aglomeran y precipitan a temperaturas altas en e l 
combustible. La- solubilidad aparente de estos precipitados aumenta en e l reactor 

. debido a los efectos' de la  irradiación. . : ■ - V; ; :í .

E l crecimiento de burbujas conteniendo gases de fis ión  ocurre dentro y fue­
ra del reactor por acumulación de átonos provenientes de la  matriz sobré saturada.. 
Este proceso en e l  reactor es modificado por la  continua generación de nuevos ato 
mos y por la  solubilización de los mismos en la  red a causa de la  irradiación.

Lá burbuja crece recibiendo átomos que difunden distancias, se cree menores 
a 1y, resultando entonces que la  liberación por difusión es muy pequeña.

Los gradientes de temperatura influencian las cinéticas de nucleación y cre_ 
cimiento causando la  migración de las burbujas hacia las reg iones mas calientes 
del material. E l conocimiento del tamaño y distribución de. las burbujas posib i­
l i t a r ía  la  estimación del hinchado. ' ; -

Según los modelos la  formación de burbujas y e l hinchado que ellas, p r in c i­
palmente causan preceden la  liberación de gas. ; > ’

' La liberación a temperaturas elevadas es efectuada por un proceso de barri- 
do a través de un efecto  dé fusión zonal. El gas es depositado en los bordes de 

: granos columnares, que e l  mismo proceso produce. ■

. Transcurrido un c ierto  tiempo e l  gas en los bordes desgrano columnares ocu­
pa un volumen su ficiente como para crear canales interconectados que liberan ga­
ses a las superficies exteriores. . ■

' • .• : r '■  ̂ ' : . .. -i .. ■ i .

(* ) Una correlación para estimar la  cantidad .de gas liberada' se indica en .el
- apéndice. ■' ' _ •
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Los ciclados de potencia producen tensiones que originan fracturas en e l  ma 
te r ia l »p erm itién d o la  liberación de cantidades apreciables de/gas.

' : La probabilidad de retención por los defectos disminuye a l aumentar la  tem­
peratura por dos causas: a) se incrementa la  velocidad de recocido, b) disminu 
ye la  energía necesaria para qué los productos de fis ión  escapen.

Una vez alcanzado e l equ ilib rio  formación-desaparición de defectos, su den­
sidad aumentará con la  velocidad de quemado, hasta que este ílégue a valores ta ­
les que los efectos de las fisiones comiencen a e lim inarlos,>pero hasta que esta 
situación se produzca es de esperar que la  liberación de gases sea menor a l au- 
nientar la  velocidad de quemado. ‘ / " • •

Los procesos de disolución implican que a una dada temperatura, potencia y 
quemado se establece un equ ilib rio  dinámico entre los átomos en e l  retícu lo  y la  
burbuja. i ' Y

El grado de exactitud con que los modelos describen los complejos fenómenos 
que ocurren realmente, puede obtenerse conparando sus predicciones de los paráme_ 
tros y e l comportamiento del combustible con los datos extraídos de experiencias.

Los modelos pueden usarse para confeccionar programas de simulación^estadís_ 
t ica  resueltos por computadora. Se reporta en 019), la  aplicación del método de 
Monte Cario, siendo cada burbuja seguida a través de su existencia desde la  nu­
d e  ación hasta la  liberación del gas. 1 > ■ ;V

V III CONOCIMIENTO DB LOS PARAMETROS

Â. Temperatura •

Las medidas de temperatura pueden ser de validez re la tiva , especialmente 
cuando las termocuplas son termodinamicamente inestables con e l  material combus­
t ib le . 'Y ■ " ' ,

Cuando la temperatura no es medida directamente se calcula generalmente :

a) à p a rtir  de una' ley de conductividad establecida experimentalmente fuera 
' del reactor / . - . ■

b) por formas de recrista lizac ión  observadas a l fin a l de la  irradiación.

La conductividad térmica del UO2 estequeométrico de densidad 95 t 96! de la  
teórica es bien conocida hasta los 1500°C, la  forma de la  función a -temperaturas
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más altas así como su dependencia con ia  densidad y morfología aún no está com­
pletamente establecida'. Los datos existentes referentes a la  variación de la  
conductividad en función de la  estequeometría y la  dosis de irradiación son esca 

: sos.

La'determinación de - temperaturas mediante observaciones-de microestrüctura, 
según algunos autores, sería  algo aleatoria.

La conductividad del espacio vaina-combustible, depende de la  conductividad 
del gas de llenado y de la  rugosidad superfic ia l fundamentalmente.

Generalmente es bien conocida la  temperatura de la  vaina, pero es más impor 
tante conocer con exactitud la  temperatura superfic ia l de la  p a s t illa .

B. Condiciones Mecánicas ■r ,

Cuando e l  gap es nulo, para establecer la  coñductividad térmica vaina-com­
bustible, es necesario conocer también la  presión mecánica aplicada. El conoci­
miento de los parámetros en general no es sa tis factorio , especialmente en e l ca­
so de vainas delgadas donde la  presión del refrigerante puede provocar fluencia.

•Las fracturas1,que cortan a las líneas de flu jo  ca lórico, producen barreras 
térmicas, modificando la  distribución de temperaturas esperadas. Este efecto se 
minimiza cuando e l  centro del combustible’ sufre recrista lizac ión  o e l  gap se re ­
duce lo  su ficiente como para que exista  compresión rad ia l. /

C. Potencia ; r' . v. • <
' ' - . . f.

4 La potencia específica , lin ea l, o la  in tegral de conductividad son a veces 
poco conocidas con, exactitud. . ■ ^

D. Historia .  ̂ ,

La.situación ideal para establecer relaciones entre las cantidades de gases
de fis ión  liberadas y las condiciones de serv ic io , ocurriría  cuando las condicio
nes físico-químicas de irradiación permaneciesen constantes durante e l  transcur­
so de toda la  operación. Esto es casi imposible, ya que en general las condicio
nes varían, con e l  -tiempo.'
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" ‘ ’ ' ” ' ' '' ■ V ' - '. 'V ' .
IX METODOS EXPERIMÉNTALES. DÉ MEDICION Y ANALISIS’ ’ ? r V

Pueden'clasificarse en,dos grandes grupos según las experiencias se lleven
a cabo o no en e l reactor. , ■ . - . ..

A. Métodos en el Reactor
' , - " ’ .. 31 * ■ 1 . " • ' - ‘ >' ’ í • ; - - ;7

>‘4, ■' • .**■. ■ ' e ' ■*:, * > ' 'V'", :
1. Método de Barrido ' * .. _

En esta técnica los productos de fis ión  gaseosos son arrastrados median­
te un gas carrier purificado a un dispositivo de recolección. Posteriormen 
te, mediante e l uso de un método adecuado se rea liza su  análisis cu a lita t i­
vo y cuantitativo.

El sistema .puede representarse en e l siguiente diagrama:

estequeornetría y é l  A en experiencias a altas temperaturas.

Los sistemas de purificación están constituidos por)támices moleculares; o 
/ s ilica  ge l. •;* ■ ■ : ' ' ■

Los gases arrastrados pasan por un contador de radiación y, a un tanque de 
decaimiento para isótopos dé vida corta. *

Los isótopos de mayor período son almacenados en trampas de carbón activado 
refrigeradas con N(1) o C02(s) ,

El uso de este método implica hacer correcciones respecto al tiempo entre 
la  liberación y e l  muestreo, a ta l fin  se usa e l A activado.
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2. Método de Medición Continua de Presión .

Este método permite la  medición directa y continuada de la  presión gaseo_ 
sa en e l  in terio r de la  barra combustible mediante e l  uso de sensores de 
presión. -

Generalmente se u tilizan  transducers de un volumen lo  más pequeño posible, 
resistentes a altas temperaturas. Un diafragma es e l  encargado de recoger 
las Variaciones de pres ion y producir una señal que es interpretada y regis^ 
trada fuera del reactor. „ 1 ■ • '

combustible, y consiste en obtener muestras por u ltra  sonido de posiciones 
localizadas de la  sección transversal de la  p a s t illa .

Estas muestras son luego calentadas en un homo de inducción hasta aproxi­
madamente 2300°C, en vacío, produciéndose su evaporación..

Los gases liberados son almacenados y analizados. 'Utilizándose espectrome­
tr ía  ^ para e l  Kr85 y espectrometría de masas para las otras especies.

Las operaciones de muestreo y evaporación son realizadas en celda caliente.

Una variante del método es d iso lver en ácido e l  combustible en^lugar de va­
lo r iz a r lo ,  aunque los gases provenientes de la  disolución podrían entorpe­
cer e l an á lis is . - ’ y

2. Ensayos de 'Perforación ■■ ■■./■• '■ : ' , -

Este ensayo consiste en perforar en una cámara estanca la  barra combusti 
b le  por algún método .adecuado y extraer los gases acumulados ert e ila .

Partes o e l to ta l de los g a s e s  r e c o g i d o s  son analizados posteriormente cua-
l i  y cuantitativamente. . “ i -

Métodos; fuera ¿del Reactor

1. Determinación de la  Cantidad de Gas Retenido en e l Material

Este método permite id en tifica r y cuantificar los gases retenidos en e l

3. Recocido

La técnica consiste en calentar muestras de material combustible irrad ia  
do, almacenándose los gases liberados para su anális is . 1
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Las experiencias pueden consistir en Uña-serié de 'irradiaciones y cá len ta-'
. mieñtos sucesivos;. . - ■ . . - ' ' “ • ;i; 1

- ■' / . ; ; . . v í  r  ' W  „ ; ■
Esta técnica es complementada con' la  observación, metalográficá, y a l micros^
copio electrónico. ‘ ‘ ■ ■ : V ;i

C. Discusión de los Diferentes Métodos

. Es evidente que la  información obtenida por los diferentes métodos no es de 
un mismo tipo, y que e l  uso de una técnica determinada no puede dar e l  to ta l de 
datos.requeridos para comprender e l  comportamiento de los gases de fis ión  o eva­
luar la  performance del combustible, debiendo entonces complementarse con las de_ 
más. Debe también contarse con e l  concurso de ensayos de post-irradiación tales, 
como: determinación de quemado., metalografías, etc.-

Los métodos; dentro del reactor permiten rea lizar:

a) mediciones en condiciones" de equ ilib rio  de producción y liberación de 
gases ‘

b) conocer las condiciones de emisión simultánea de diferentes isótopos, ya 
sea en los estados de equ ilibrio  o en los transientes. 1 - - -r

Estás técnicas tienen la  desventaja de integrar una serie .dé fenómenos simul_ 
tañeos, Como por ejemplo, en e l método de medición continua en barra cerrada, los 
movimientos de la  yaina y..del combustible. ’ ■

Probablemente e l método de medición continua sea e l  más interesante para e l  
diseñador, ya que permite determinar los valores-de presión y las circunstancias 
de mayor riesgo para la  barra. . .

El método de barrido permite alcanzar un conocimiento mayor y más preciso
* en lo  que se re fie re  a condiciones fís ica s , crecimiento de grano, hinchado, o 

cambios superficiales del combustible,; así como también de los mecanismos de l i ­
beración actuantes. ’ /

La diferencia entré' ambos métodos reside en que e l  de barrido no sólo permi­
te estudiar 1a. cantidad re la tiva , é l  tipo y magnitud de. las variaciones en la  ve_ 
locidad de liberación durante la  operación del combustible, sino que otorga in ­
formación sobre la  composición y distribución, isotópica dé lo s 1 gases.

Considerando que los diferentes isótopos de un mismo elemento se conportan 
de igual manera, conociendo magnitudes tales como: cantidades relativas de ios 
isótopos, sus rendimientos de fis ión , sus constantes de desintegración, sus sec­
ciones efica.ces de absorción, forma en que decaen los precursores y é l  flu jo  neu 
tronico, es, posible lograr información sobre:

a) e l  mecanismo de liberación actuante,
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•b) la  cantidad de gas retenido en e l combustible en un estado de equ ilibrio  

, c) la  procedencia de los gases liberados en los "es ta llid os "

!d) la  zona de formación de los isótopos de los gases nobles, es decir, de-
: te minar s i estos se generan en e l  combustible o fuera de é l . '

e) cambios en e l  área específica , mediante la  cantidad de gas liberado por 
eyección. : ' ' • * -

;La ventaja del método de barrido respecto del dé medición continua de presión 
estriba en la  cantidad y calidad de la  información que puede suministrar, aunque 
tanto la  complejidad de operación como e l  costo to ta l de la  experiencia (costo de 
operación más costo del d isp os itivo ), son mayores para e l  primero.

. .Los métodos que se realizan fuera del reactor son de gran importancia por 
e l  tipo de información que brindan. El análisis del gas retenido en zonas loca­
lizadas peimite e l estudio de relaciones entre cantidad, composición y d istribu­
ción «del gas no liberado con la  esti~uctura .y e l  quemado. ' '• . ........

;  ;Los ensayos de perforación permiten obtener datos sobre la  cantidad y compo 
sición  de los... gases liberados en la  barra, así como una estimación de las presio . 
nes alcanzadas por los gases al fin a l del servicio  de la  misma.- Los incoñvenien 
tes que se presentan estriban en la  d ificu ltad  de determinar e l  volumen lib re  de 
la  barra y que e l  ensayo ,se rea liza  después de un c ierto  tiempo de haber f in a l i ­
zado la  ‘irradiación. Como ventajas respecto al de medición continúa, presenta 
una mayor facilidad  de operación, ausencia de problemas característicos de los 
sistemas operando en e l  reactor, como la  barra a diferencia del otro método no 
requiere preparación previa se puede rea liza r e l ensayo sobre cualquiera que se 
juzgue conveniente de acuei'do a su h istoria  y comportamiento en serv ic io , y un 
menor costo de los dispositivos por ensayo realizado. ’ \ "

■ : Tal vez lo  más conveniente sea e l uso de ambos métodos hasta encontrar co­
rrelaciones que permitan e l empleo de los datos del ensayo de perforación comple  ̂
mentados con otras determinaciones comunes de post-irradiación, metalografías, 
quemado, e tc ., para conseguir la  misma información que brinda e l  método de medi­
ción continua de presión. . ' • • ' '

Los métodos de recocido post-irradiación,permiten e l  estudio de los fenóme­
nos de crecimiento, distribución y migración de burbujas, así como de liberación .. 
de gases en ausencia de los efectos de desorden provocados por la  irradiación en 

. e l  reactor. Por combinaciones de recocidos e irradiaciones puede obtenerse in- 
formación sobre efectos de disolución.
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Consideraciones^ Sobre las ..Técnicas Analíticas más ..Usuales- *

■ ' - * . ... . .i'.; * : ■ ■ ' r ■ ' ■ ■
1. Determinación del Producto Presión-Volumen

^ 1 ■ , ■ 1 . ■’ ../■ -i . ■ , « ‘ 1 

.. Los gases son evacuados por equipos convencionales de extracción y almace_ 
nados en un rec ip ien te<de volumen conocido donde es medidá la  presión, pu- • 
diéndose así determinar é l producto presión-volumen y la  masa, una vez. cono 
cida la  composición.  ̂ :

Para determinar este último parámetro se realiza un muestreo de acuerdo a 
la técnica instmnental. a utilizarse. -.,■ -  . ..

2. Determinación de la  Composición \

a) Espectrometría de Masas :
, Vii; ■ .. ■ J ... I. . ■ I •_ . ... ~

' La'espectrometría de masas permite la  obtención de mayor cantidad de 
datos y un a lto  grado de interpretación "de los resultados. La técnica está 
limitada por la  cantidad dé gases disponibles, se informa que aproximadamen 
te 1016 átomos- de un isótopo dado se requieren para tener una .precisión’ en-, 
e l análisis de ± S%„ . ‘ * - • ' ‘ ^

La espectrometría de masas es la  técnica de mayor capacidad para la  separar 
;CÍón isotópica, y permite evaluaciones que no son posibles de efectuar con 
otros métodos, - - ■ ,,

Esta técnica da las fracciones molares de cada especia presente,,y para ob­
tener un-resu ltado cuantitativo debe complementarse con algún otro método, . 
como espectrometría y o determinar e l  .producto presión-volumen. ,, , . *

En general, se recomienda e l  uso de esta técnica complementada con^espectro 
metría y, lo que perm itiría un buen análisis en los casos de pequeñas lib e ­
raciones de gases. ■ • . * ... ' . ■ ,.

Otra posibilidad de esta técnica es e l análisis de los otros gases extraídos
que' no sean los de fisión.- ¡ .;

" t ' '*-■ ' ' ■ ' ■  ̂ \  i. _ - ,

. . .. ^ ^  - * :'•;#• . * . . 1 *■
' ' b)..Espectrometría y ■ - ■ * ? .. . . .

Los análisis pueden realizarse con esta técnica, tomando una muestra 
de gas y analizándola mediante, un multicanal con un c r is ta l de 'INa.

■ t, . v

Este método es e l  de mayor sensibilidad, permite la  determinación de Kr85 
en cantidades de 10'2 átomos. Debe tenerse presente que esta.técnica, per­
mite determinar solamente Kr85, que constituye aproximadamente e l 1$ del to 
ta l de los gases de período"largo formados durante irradiación.
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• c) Cromatografía ■ ■■

La cromatografía puede sustitu ir a la  espectrometría de masas en e l 
análisis de los gases nobles, cuando esta última técnica no puéde; u tiliza r-- 

,' se.

/ La cromatografía efectúa la  separación a l pasar la  muestra por columnas con 
. tamices moleculares u otros adsorbentes. Su sensibilidad es buena, se nece 

sitan 1016 átomos aproximadamente para tener un error no mayor de ± 51.

Sus limitaciones serían: sensibilidad inadecuada para- cantidades de gases - 
liberados muy pequeños y la  no resolución isotópica para un mismo elemento.

Esta técnica instrumental es muy e fic ien te  como técnica preparativa. Proba 
blemente sea la  más adecuada para analizar gases de fabricación. ....

3. Otras Técnicas •

• Hay una serie de técnicas instrumentales o no, de: gran importancia por 
la  información complementaria que suministran sobre la  distribución y esta- 

: do químico de los productos de fis ión . Ellas son: la  autoradiografía, e l 
■. scanning y y e l análisis radioquímico de muestras provenientes de regiones 

localizadas.de la  p a s t illa . . .■ Y , Y,;,.

X. CONCLUSION FINAL

Según e l  estado actual del conocimiento de los fenómenos de hinchado y libe_ 
ración de gases de fis ión , sería conveniente tener mayor, información en áreas ta 
les como: ' '

. a) distribución del gas retenido en función de la temperatura y e l  quemado,
* a1 diferentes potencias y íiénpos de irradiación.

b) .'determinación del gas retenido en cada zona a diferentes tiempos y poten 
cias de irradiación ;■ ' '

c¡) efectos de la  disolución por irradiación

d) velocidades ce .'crecimiento y migración -de burbujas en función del, radio

e) efectos de las restricciones externas

f )  correlaciones entre variaciones de densidad, tamaño y distribución de 
las burbuj as.



A P E N D* I C E

-La complejidad de los fenómenos asociados a los gases de fis ión  y e l  número 
de parámetros relacionádos que'están involucrados, im posibilita la  formulación; 
de una ecuación relátivámeñte 'sencilla  que permita calcular la  cantidad delgas 
liberado por un combustible, ' ■ ; f ! ; ' V’ .i

/Actualmente e l problema de considerar simultáneamente un apreciable número 
de ,factores interdependientes ta les como: temperatura/ densidad, efectos i dé. si ĵer^ 
fic ie :, defectos, densidad de flu jo , h istoria 'de irradiación, tensiones y deforma 
ciónes en la  vaina, e t c . , para'tener una descripción más exacta de la ;realidad 
es resuelto, mediante'programas de cálculo llevados a cabo con confutadoras .

No obstante se han tratado de establecer correlaciones de tipo empírico. Su 
aplicación está sujeta a un cierto  error que varía según las condiciones de ope­
ración dél combustible y pueden ser utilizadas como una primera aproximación, 
siendo posible valerse de e llas  en é l diseño de barras a temperaturas y quemados 
bajos, ya .que en estas condiciones las cantidades liberadas son pequeñas.

Una de las relaciones más difundidas y que parece dar valores más acordes 
con ios experimentales, es la  propuesta por Lewis, en donde se asignan porcenta­
jes máximos de liberación gaseosa a ciertas zonas de la  p a s t illa  delimitadas por 
dos temperaturas. . .  * - - .

Jr iOOO°C ! ■ 7í300°C
, Ad0 + 10 J  Ad0 +

aSUp y i o o o ° c

/ -1600°C f  ©centro- 3centro , _1+ 60 7  Xde) +95 í ■ xde| \ - J  ' '■ xde
1300°C : , /  1600°C

A .= conductividad térmica ,a? la  temperaturas \ ’

0 - temperatura s '■■ - '  ■ . *V ■ * .  .. ' - _ >* * • • ¡ ;v ‘j /’ I .
t  = tiempo ‘:" v . , ' ‘ ’•' ■ ■

. ' : ; ■ ■■■' ' '* ' : ■ ■ - - :V: '
Está basada en e l  concepto de que la  liberación es apreciable s i se produ­

cen cambios estructurales én‘ e l combustible, y considera como variables'actuan­
tes en e l proceso, e l  tiempo, la  tenperatura y la  densidad y la  estequeometría, 
a través de la'conductividad térmica.' ;■
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