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En este tnb •.jo Ie estadi •. el feta6menode IJlicraci6e de IaidrOce- y farmad6B de blisters de Iaidnuo
ante eJ contacto entre t.boa de pre&i6ay tabol. caludria ell ~ tipo CANDU. Este fea6meDo
es actua.lmeDte admitido como uno de \os principales factons limitaates de la rid.a Iitil de este tipo de
reactons, deNe qae ocaaioaan eI incidente de Pickering eD 1983-

Se dea.rroUa 1Ul metodo n.-!rico buado en la ft!CUlarizaci6nde lu ec:aacioDesClDUtitati_ que, COIl
eI tratamieDto vaal de elemu&cl lini&cly COD•• esquema de N hph_, permite t-.alwr eI
citado problema IObre cedes Cenerala.

Se induyen resultado. anidiJ:Den••••••• y bidilllt!UioB•.•• , ••• -eatraa t.e. ac.enlo CIa •• .0_
c:uasi-aualitic.aa dispclllibies (~I-D) e ilutran la capacidad. del metodo empleado.

In this wort, the phmo~ of llydJocea m.icratioll ud hydride hIister formatM. due to P'rr_
ru6e/Colorulria Tu~ CODtectin CANDU reactors is addreeeed. This problem is \y _ couiclered as
oae of the factors limitiD« CANDU radon lifetime, siJlce Pickerill« iacicleat (1983).

A finiteoeJ-nt method is deftlopecl, based on a repJarizatioJl of the constitatift equatiou uti a
Newton-llaphsoD iterative protedure, which a1low the simulation of this pheDomeJlOllon arbitrary
meshes.

ODedimensional results, in pod eereemmt with QllUi-analliical soIatiou, are indaded; toeether with
some t~dimensional soIatiou wlaich~tnte the capabilities of our scheme.

EI estudio de la migraci6n de hidrOpDo esistida pot tempent U'a en aleaciones de ciraJaio coaUenaa ell la
decada del 60 [1,2) debido a la utilizaci6n de est05 materia1es en !as vaines de loa combustiblea nadeans.
Una vez determinadas las Ie,es coutituti ••• del fenomeno, uta linea de trabajo perdi6 allO de interes
porque la altisima temperatura e irradiacion de la vaina, sum_a a ana multitud de fenOmeaos aimultaaeos
(interacci6n pastilla-vaina, geJlenciOBde deieclos puntnales, etc.) hacian iDviable lID aUliais COIlmas deta8e
del que Ie habia alcanzado.

En Agosto de 1983 ocuri6 •• incidate ell la Catra! Nadear (tipo CANDU) de Pickerill«. Debido a la
rotDra de aD tabo de pre&icle,PI! prodajo phdida de refripnllte ell eI circuito primario del reactor. Las
centrales CANDU alojaD sus combustibles ell t ••hoe lIorizonta1ft Illamados de presio.) que, t!Ilcran c••••tidad,
~lraviesu al reOpiente (d_i •• do calaudria) clo..cle Ilay a: .ua pesada a baja temperatara (6O"C). POl
ruonl!S obvias de elicieDcia-.uca, ao. tahoe de pnei6n (2WC) DOtocan eI agua del moderador. sino que



otrw t.bos (loa t.boa caIaaclri&, qae 101rodftIl aiDamtacto) '-- aislu de 1&miamL ED exa.menea poIteriOJel
a 1&10\10&, 8e detenaiM qw e.ta Ubia mmn,aAo en PJeCipitadm de hiclnuol (WUIen 0 ampol1M) que a
au ". 8e debiaDa" aataeto ••• pIftiato n.w _ ~ c.I8ndrie.

Eae iacideate alra,io ._te 1a ateDdc\a de 1&bldutria •• clear aobre 1&JDicraci6D de hicb6geDo eD cir-
mDio y _ aleacicJae. ED particwlar, 8e cleaarroIlaraa 1lerraua*It ••• americas que permitier&ll 1&Iimu1KillD
clel feowS no \3.4.6), _ paenI.tiliIaado tecDiaa del tipo"lda- de COIIUd.

ED eate trabajo. p_tamoa ltD ._ mc!tocIode elemeate. bite. para eI aUIiaiI Dumenco del proceao de
formaci6D de bIisten de lIitlnuo en a1eacicm. cIec:ircoaio. buado en metoeioa simil ••• u(ilizadoa eD prob~
mas de eolid.ificacjOa, apelaad.o a ltDa ~ tipo lq « ~iII de laaleyea coutitut.i'VU. IDclDimoa
un aUliaia clel proWema eDdo que vroja lu aobre •••• Gificultadea iDtriDaec:&lIdel problema (cambio de
tipo pa.rab6lic.hiperbcilico de la ecuci6ll, formac:i6B eapoDtaDea de GiacoDt.inDidadea,._) y permite validar
D.-&I'O metoda COIltra wna dad6D cuui-analitica (que..slo exiate en llD&regi6D del domiDio). Moatramoa
tambieD u..- ....tadoa bidimeuioaalea de deno blteria tec:aoI.6cioo.

ED eat& secciclIl p_taremoa brevemente las ecuacioaea que gobieman la migraci6D del laid!'6«eno asia-
tida pol' temperatura, qw COIl•••• amdic:icaea de amtomo apropiadas lormaran UII sistema oompleto de
ecwocioaea.

Consideraremaa 1&eYoillci6D temporal de 1&conc:eDtraci6D total de hich6geno C dentro de UDdominio Q
lleno de 1Ula aIea.ciODcIeciralaio. Si llamamoa j a 1&cmrieDte total de hidn\ceDo, pol' la oonserftci6n de la
_ debcri ClIIIlpiine

BC -7ij"+V·J=t

doDde q es 111I&fuente 0 allmidero vollllDetrico.

Laa aleaciclBea de circoaio all.orben laaata 20000ppm en peso de hidnigeuo eo lOIuooD a&ida a temperaturas
mayores de 77fJ" K pero 1&lOI.bilidad decrece ripidamente c:uando 1&temperatlll'& Gismiauye y eI hidrOgeno
precipita como lase hitlnuo, Zr-Hr. Se COIlOCeII\res faaes de hidruros, 7 Y 1 para l.S ~ , ~ 1.6i Y (
paza , > 1.69. ED este tnhajo DO hatemos Gi.tiKiOD entre loa distiDtos tipoa de hidruro y llamaremos al
precipitado fue I, en taato que al1lidzOseno ell aoluci6a lase Q.

La CODceJltraci6D a 1&que 1&faae ~ comieua a precipitar es llamada &01ubilidad sOlida termiual (TSS), ests
es fUDcioo solameDte de 1&temperatura.. Si C es mayor que TSS entoDces I» lases Q y ~ coexiatiran, mieDtras
que •• C ea JDeIlOI'qae TSS 0610 fue Q estara prante. Asumiremos que si hay coexiateDoa, esta Ie dara eo
equilibrio termodiaamico. Ea&clDcespodemoa eacribir siD Gilialtad la relaclOD que mste entre Ca Y C

{
C .; C < TSS(T) (unc/_l

C. = TSS'; C> TSS(T) (d<n/ue.)

La fisica de 1&aiparl6a de hidrc\ceDo uist.icla por temperatva "'Sta en 1&ecuaci6D constit uti. de l. tata laa
lido estuGiada y eata eat&blecida por 10 que sol_te la preseJ.\aremos &qui remitiendo allector iDteJ'ellado
en •• fuDdamstac:i6B a (1,2~ Ell p-aa de lID p-adiente cie temperatura 1&corrieDte eD la rase 0 esta
clada por

- ( Q"C.)J. = -D VC. + JlTl VT



donde C. ell la conCeJltra.clOn de hidr6pno en faR Q, ~ el calor de traaaporte, RIa constaBte universal de
w. r;ases, D ell el c:oelicieate de dif.siOA de hidrOgeno que en particular para muerialell anilOtropiClOllRri
lID tenaor, y]a temperatura T debido a que D - ooסס10 queda desaocop1adodel aiatema de ecucio_ Y III!
puede calcu1ar en eIItado estaciourio (v:eIifuividad termica).

Se puede couiderar que ]a corriente total de hidnSgeao l tieH dol CCIIIlpCJIM!Iltes,ua debida &]a c:orrieIlte
de hidr6geno deauo de la audOn Q (,f.>, y el ns\o debido a}a corrienle deatlO del precipiwlo I (J~).

Si Ilamamm tIo y '" a 105.olUDeD. ~ de fue Q Y I nlpeCtiftlllBtlt poatalanm05

Ea ]a faR I ]a migraci6a de lUclr6ceno puede preaada, eatoaca i, ell tomada como ClItrOell \a
ecuacl6n 4. Alllmielldo qlllt ambas r- tieDea \a IIIi8m&deuidad., 1 Damaado C, a ]a COD~tnci6e •
hidrOgeno eD la r- I SIt cumplira

C-C,e.= C.-C,

La aubilidad sOlida termiul y el coeficiute de clifusicia dependea _ \a tempes-atllra & tn. _ Iu
sir;uieJItes relacionea:

EI metodo Dumerico que implemeatam06 esta iDSpirado ItD Wcuicaa uti\iaa.du para tratar problemas de
IOIidificacioD [6,7,8J. Como VerelD05 mas adelaate, la concentraciOll to&al C, Itll •• estro problema, ell ell
r;ltneral e1i.continua (como ocune COR]a ItDtalpia ItDproblemas de cambio _ fUlt). Asimismo]a COIICItIltraciOll
en soIucion C., correspondieado a ]a temperatura ell aUlisis de aoIicIificaciciG,debit ser conUDII&. POI'otro
lado, la caracteristica que e1ifereacia a elite problema ell q_ C, ell Iur;ar _ ser 1lIl&fumOn d~tu.- de
C., simplemente deja de _pender de C. aI a1caDzane ellimite de lOIubilidad (ee. 2). ED este III!nudo•••
problema tiene ciertas semejauzu CODla p1asticidad perlecta, doade \a tensiOn deja de oer funciOa de 1&
defonnaciOu aI a1C&Dur ellimite de II_cia.

Nuestro metodo III!basa ell rerularizar 1&cIepewIacia C n. C. (ee. 2) COlI UD&1Itydel tipo NOI'toa-BoI',
utilizada en p1asticidad:

C(C., T)= C. {1+ (TS~)r}
El problema orir;jnal III!recupera en ellimite P - 00. POl mota_ de espacio, JlOSresulta imposible iAduir
aqui resultados que ilastren la depItDdltDcia de !as lOI.clones obteDidas COIlP. Buta decir, enw-as, qae.
habiendo ensayado el ra.ur;o 1 :$ P :$ 1500. conduimos que b aspecto& releY&Iltes de la auclOD poaeda
modelane apropiadamente siempre que P _ IBaYCll' que -80. DMde I••• todo P bito implicara ••
•uavizado de las e1i.conunwdadea, pero para P _ci_teJDeJl&e alto..to.n sO&o •• 4ecto local.



T2 - T1T(z,lJ,z,t)= T1 +z--.-

COIl T\,T2 € R, 0 < T1 < T2•

Puesto que DO hay fuuts Di lumidero& datm del domWo, y al hidr6geDO DO Ie ea permitido atraveaar el
borde, la masa. total de hidrOgeno debeli c:oaaerv&ne.

Eate ejemplo ha lido eatudWIo ell [2). ED esta aec:ciOns6Io mencioaaremoa aiglmOl resultadOl obtenid06
deAde un punto de vista .aIgo diIen!1lte.

De (14) Y (6), TSS es 1ma funciOn IIlOIl6tona crecieDte de x. Tomemoa C. mayor que eI miu.imo de TSS ell
(0,_]. Entona!l iu.icialmente existiri u iJJtervalo que contelldra laa falel a y 1 en coexistencia, en adelante
Damaremoa a eata ~On a + I, y en eata ~ la ecuaciOB 4 toma la forma

IJamemOl ahora f ala expreaion algebraica que multiplica (C-C,) en la ecuacioo anterior, y reemplazando
en la ecuacion 1 obtueJDOl

8C (}
"it + (}z (f(C - C,» = 0

Como f es funciOn aolameDte de z Y ea&ricta.mente poaitift, Ii cambiamoa de variables a W = f(C - C,)

Ilepmoa a

Que es la muy conocida eaaaciOn hiperOOl.ica de tranlporte bajo el e.mpo de eelocidtuIu f. Por 10 tanto
W es constante a 10 laJ'&Ode I•• caracteriaticaa del operador Ii + f /;, que IOn las trayectoriaa en el plano
z - t, Y la aolucion eaU comp\etanJente detennillada por J. Ea la igJua 1 moetramClll un diagrama de laa
e1lrvu eU'lteristieu I'eI1I1taatel awado IVTI :: lSK/m •.



donde t", '''''1 correspondeD a IUc:esiVOlill6tantes de ua discretiAci6D del tiempo COD palO tot, Y reesai-
biendo C como funci6n de Co y T. obtenemOl

Aplicando aIlora 1&metodolocia una! cIe elemenlGa inilGa, (metodo de Galerkin) llegamoa al aiatema_
lineal de ecuaciones

donde 9 ell eI tajo entrante a trava de 1&frontera an, que anmi_ dato, {Ni} _laa funcioDel de peM>,y
eI supraindic:e Ie refiere al paso de tiempo. N6teae que h_ calculado VC.en forma implicita para evitar
inestabilidades.

Para ballar eI cera de G tomando como fl'leU la daci6a anterior c: uam06 un esquema iterati1lO de
Newton-Rapb_, dado par

Y eva.lU&mOlcon trea punlos de G_ a.lO cuadratura.

G es eI reaiduo eva.luado en eI previo iteraDdo, y 1&derivada 1& es actualizada en cada iteraclOa. AJ.:, qae
surge de resolver eI sistema lineal de ecuacionell 12, ell la actllalizaci6n de la lI01uci6Biterativa. Al poseer
el residuo G derivadas caai diKontinuas caudo eI parametro cIeregularizaci6ll P ell alto, no es de extraiiar
que eI metoda requiera pasos de tiempo pequeiioa 0 mmas iteraciOlleL

Con eI objeto de comprender la fiska de 1&difusi6D de hidnSgeno uistido par temperatura, .-li~
un estudio del modelo preaentado en la seccion anterior. VaIDOIa considerar un C&IO unidimensional que
iIultra eI comportamien 10 del modelo preaentado.

Sea un slab plano de metal, limitado par loa pluoa z = 0 y Z .~., COD concentraci6n inicial de hi~
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Como 'Mf < 1. claramente C(:r.t) > Co- Adem». si t es incrementado dejando:r fij••.•X Ie maven
bacia la izquierda y f(X) sera menor. FAto bace que C(:r t) aUmeDte y queda probada la observacioo.

3. Para concentracione8 inicialea 10 suflciente altu lie formara una discontinuidad (0 + i.o)
ell la concentraci6n total C.

P1H!demOlltr&l'aeque. si alii no {uen., DOse coaservaria en ~ la ca.ntidad totl! de hidrc\geuo. FAt.
fonnaci6n espoatanea de uua discontinuidad es ejemplifiClida en I•• ligun 3. FJ {reute U&eeen el punto
cIoade la concentraci6n iuicial C. corta a TSS. y se muf'Ve haci •• la aona fria estra.ngulando la regi6D
0+ i. La contiuuidad de Co impoae C••= TSS ala derecha del freate. y desde alii hast •• :r = 111610
bay {ase a p~te. N6tese en la resi6n a + i el cumplimiento de la obsenaci6n 2.

Vale 1&pena Dotar que iii C. es maJOr que eI maximo de TSS oe {orman la discoDtiDuidad (0- + 6. Q) en eI
borde caliente del lI1ab y aVll.llZ&r&hacia eI poto frio. La COIlCPDtr&ci6ntotal C en la regK)D Q + 6 Ie puede
calC1l1arell forma cualli·anaHt.ica via 1&ecnaci6u 18. tales relIultadOll se muestran ell la lipra 4 en perfecto
acuerdo COIl los relIultadOll numencos.



Simbolo Nombre Valor
Q" Calor de Tanapone 25100 Jlmcl.
Q ED~a de ActiftCiciD_ Difui6a 38400 J I mol.
D. FrecueDcy Fac\or 0.41 mm'/.e,.
B Calor de Yaela 35900 J /mol.
Cr Coutaate ell TSS 120000 JIP'R.

] ~_..•
.I

- .....• c,·a __
Ct ••••••• ,
0 •.•• _I
(, -I ••••••

C. .•..--.I

Los resultadoe Dumencos _ obteDidoe em valOJa de _a:oles tipicu del Zr-2.5~b, moetradas ea Ia
tabla I, y soble UDalab de "mm de loacitwd. AUDqft eI problema es aaidimensional, utiliumos lIaa ft!d
bidimensional de triangulos lineales, COB U&&eoIa c.apa de e1emeatoe a 10aacho y densificada en \a ZOIlade
blister, totalizando 1602 Dodos. A 5lI vez, uipamoa a P eI ,"&lor1000.

P_tamos tres resultados que ee desprenden cie [2,9), sac. 101I_pandos <on resultados namericaL

1. La region aombreada en la figura 1 eata oc:upada solamente por fase ~. eato ea. un blister
Be desarrolla en el lado frio del slab.

Como !as cara.cteristicas entraa aI domiaio por la izqaierd&, la salacio. alii esta detenninada par la
eondieioa de borde en z = O. Como J debe ser cero ell .~ borde, de la ecuaciOn IS tenemoe C = C,
alii. Pero esto implia W = 0 aobn toda la regiODaombrada, que •• eqaivalente a C = C,.
Una forma de verific:aTeato es obaenv la evalaOo. del tamaio del blister como fuDciODdel tiempo
que Ie maestra en I. ligura 2. Loa pwIac. mostndos SODDuaericos, pHcIe veree eI hueD acurdo con 1&
soluci6D leOna. La deteneiondel crecimieDto lie debe a que deja de exiatir rqi6D 0 + i ell eI domiaio
y por 10 tanto la ~ 1 deja de leDer valida.

2. Para todo z •• la regiOn 0 + I,C(x,t) ea una fuae.on lDOaOtonameDte creeieDte ••• t.

Tomemoe UDz en 1&rqioo 0 + I, y llamemm X aI punto doade la caraeteristiea que pasa por eI , •• to
(z,t) cruu. eI eje z (ver figura 1). De la ec1IaciOn17 tenemos W(X,O) = W(z,/), que eqaivale a

I(X)
C(z,') = C, - fez) (C. - C.)



PuemOll ahora a UDaapraltimaciOll mas rea1iAa (bidimeuioaal) del problema de coatlldo 7Wo fle PruiOO-
/1WIo Calondria ell un reKtor tipo CANDU. EI tubo de presiOa. pol' difereatea moti_. Ie apoya ell eI tubo
wandri.., qu~ esta mas frio. Esto da luPoTa una zona d~ baja lemperatua ell eI tube>de presi6D, debida aI
contacto. que asumiremos lie1M'aacbo Smm. Despreciando la curvatura del tubo. que lieDe di'metro interno
100mm frente a sus 4.06mm d~ espesor, tomando simclria respe10 del centro del contacto. y CODcondiciones
de contorno termicaa apropiadas. Ie obti_ eI campo d~ lemJM'raturas d~ la figura S. En eI eje longitudinal
(perpendicul_ al p-afico) Ie asu~ &im~ria d~ traslaci6a. En Ia figura., puecle vene la _ fria (izquierda
abajo) producida pol' eI contacto, y a la derecha una zona d~ temperatura esendalmeaw coDStant~ qu~
permite cortar alii eI domiDio d~ anallsis (x=2O) porque no e&de esperar migraci611de IUdrOseao ell zonas
mas a1ejadaa. Asimiamo. eJI I"" cercanias del eje Y. Ie ob&ena derto paraleliamo de I"" ootermas. Eato
motivo eI anaJisia unidimensional de la IeCci6n anterior, y I"" -:Gnclusioaesde dicllo aaall" (e¥Oluci6n del
blister. forrnaci60 de discontinuidadel) Ie trasladan aI CMO2-D para la 101I& de % pequeno.

A 1011efedOll de la aimulaclOn aumenca de la difusion de bidrOser:o.la temperatura eI •• dato d~ entrada, par
10 qu~ ao entrareDKl6 en mas detalles (__ (9)). Sea entonces eI dominio d~ Ia &pra S (0 $ %(mm]$ 20,0 $
,(mm] $ 4.(6). con eI campo temucoalli mostrado (qu~ \leva aI campo TSS de la li«. 6), donde estudiaremos
la evoIuci6n de una CODceDtraci6niRidal de SOppmd~ IUdr6«eno (uniforme). sin Ilujo a traves d~1contomo ni
fuents volumetricaa. Una concentraci6D de SOppmd~ IUdrOgeDOeluna buena apraltimaciOo ala q1M'tienen
!os tubos de pnaion de reactores luego de 20 aDos de OperaciOll. EI coeiden\e de recuJarizaci6n atilizado
fue P = 100. alii !:I., = SllOOae,.Y lUI& red de «00 nodos denaiicada _Ia zona de coatado, (gen~a COD
ENREDO (10)).

En la Iisura 7&,presentam06 ua vista apacial del campo de CO< centraca obteniclo a t~2.3diaa (2z 1OSse«.),



Figura 7: Vista espacial del campo de CODceJltnocioDespulL: (a> t = 200000 leg •• (b) t=4SOOOOIe&- EI
cuba de gralicaci6n es 0 $ % :s10,0 :s~:s 4.06,0 :sC :s500

lu~ de establecido eI contado. EI pualo de Yista __ ra en 1& lpra 5. O~ eI blister en
desarrollo en la zona posterior, y 1& cWcontiDuidad (0 + 1,0) "'aIlUIldo Iaaciala IOU friA. Es de ext~
importancia tecnol6gica eI tiempo q1H!tardan dicha interiase u Uepr al blister, ya qu Jugo de este Ia.pao
(sec.. 4) se habra alcaazado practicaml!llte eI estado estaaollario.

Veamos por 10 tanto 1& vista espacial de 1& tipra 7b, obtenida .• t~3.2dias (4.51'10'ae,.). La cIiscontiDllidad
ha avanzado cousiderablemente y pennite estimu WI tiempc. de :=2Odiaspara q~ eI blister alcance 5ll
tamaiio final.

Par efecto de 1& regularizaciOD..1& iDterfue (1,0) eJIeI estado esLacionario1M) es abrupta. En consec.uencia, la
fOl'lDafinal del blister DOpaede obtellerse como una _ de aiul C = Cf. En la fi«un 8 mostramos 1&linea
de aivel C = 2OOOppm,que constitu,.e una buesa estimaci6Ddel asped<>geometrico del blister. Esta forma,
mas gruesa en 105 bordes, _bera ser tenida en cMllta de analiz.use 1& conc:atraciOa de tenUoDes producicla
por el precipitado de hidruro. Sin em~o, _ nquierea anaJisi. mas exhall5ti¥Ollpara extras conclusiones
firmes, ya que esta Iorm.a del blister a.paresata_ seusible a I•• CODtiicioB.de COIltoraoutilizadas ell eI
cilculo termico [l1J.

En 10 qlle respecta a aspectos namericos y camputacianales, report_ un promecIio de 14 iteraciolaes pal'
paso de tiempo, COD un _ aproximado de 20 lDiautos par paso temporal (MICROVAX II).

Se ha desarrollado UDmetodo de elementos liailOCpara 1Mec-...aoaea de JIIisra06a de hidr6«- -.ucla
por temperatura. Diclaometoda. apelando a UDa~izacio. de las Ie,.es COIl5tituti•••••, permite raoI_
eI problema en «-..etrias a.rWtrariu. AI DO depeader de 1& • Anlctara de 1& red, DUe.tro me.odo poclria
.-:iarse con tecaic",",adaptivu que agu eI -uaiealo de las :IillCOlltiauidades,aboniDdoR ui tlempo de
procesamiento. Au.. atilizando recIes lijas (_y deasas), _ flle posib~ extraer resultadoa de iDt~ tee-
DoiOgicoen equipos peqUeAos.Las compancioaes CODlOiacion•.•caasi-uaJiticas _tru eRleDte a.cuedo.



Ficun 8: Forma del bllister bidimeuioaal rea1izada COD1Ul&cuna de Dive! C=2000ppm. EI CODtacto Ie
termina en % = 2.5. Notar que DOIe respeta 1a escala..
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