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ABSTRACT

In the present work the behavior of fuel pellets for power reactors in the high
burnup range (average burnup higher than 50 MWd/kgHM) is analyzed. For extended
irradiation periods, a considerable Pu concentration is reached in the pellet periphery
(rim zone), that contributes to local burnup, as long as a new microstructure develops,
characterized by small grains and large pores as compared with those of the original
material. In this region Xe is absent from the solid lattice (although it continues to be
dissolved in the rest of the pellet). The porous microstructure in the pellet edge causes
local changes in the mechanical and thermal properties, thus affecting the overall fuel
behaviour.

The evolution of porosity in the high burnup structure (HBS) is assumed to be
determinant of the retention capacity of the fission gases released by the matrix. This is
the reason why, during the latest years a considerable effort has been devoted to
characterizing the parameters that influence porosity.

Starting from several works published in the open literature, a model was
developed to describe the behaviour and development of porosity at local burnup values
ranging from 60 to 300 MWd/KgHM. The model is mathematically expressed by a
system of non-linear differential equations that take into account the open and closed
porosity, the interactions between pores and the free surface and phenomena like
coalescence and migration of pores and gas venting. Interactions of different orders
between open and closed pores, growth of pores radius by vacancies trapping, the
evolution of the pores number density, the internal pressure and over pressure within the
closed pores, the fission gas retained in the matrix and released to the closed pores and
to the free volume of the rod are analyzed.

The results of the simulations performed in the present work are in very good
agreement with experimental data available in the open literature and with results

calculated by other authors.
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RESUMEN

En este trabajo se analiza el comportamiento de las pastillas de combustible para
reactores de potencia en el rango de alto quemado (quemado medio en la pastilla
superior a 50 MWd/kgHM). Para irradiaciones prolongadas, en la periferia de la pastilla
(zona rim) se alcanza una concentracion considerable de Pu, que contribuye localmente
al quemado, a la vez que se desarrolla una microestructura caracterizada por granos muy
pequeiios y poros muy grandes comparados con los tamafios tipicos del material
original. Asimismo, se comprueba la ausencia en esta zona de xen6n disuelto en la
matriz solida (aunque contintia estando presente en el resto de la pastilla). La existencia
de una microestructura porosa en el borde de la pastilla modifica localmente las
propiedades mecdnicas y térmicas y afecta el comportamiento del combustible en su
conjunto.

La evolucion de la porosidad en la estructura de alto quemado (HBS) es
considerada un punto importante en la capacidad de retencion de los gases de fision
liberados por la matriz. Por esto, en los ultimos afos se ha dedicado un gran esfuerzo a
caracterizar los parametros que influyen en ¢l fendmeno de porosidad.

A partir de diferentes trabajos publicados en la literatura, se desarroll6 un
modelo que permite describir el comportamiento y desarrollo de la porosidad en el
rango de quemado local que abarca desde 60 hasta 300 MWd/KgHM. El modelo se
expresa por medio de un sistema de ecuaciones diferenciales no lineales acopladas que
tienen en cuenta los poros cerrados y abiertos, las interacciones entre los poros y la
superficie libre, y fendmenos como los de coalescencia, migracion de poros y venteo de
gas. Se analizan interacciones de diversos ordenes entre poros abiertos y cerrados, el
crecimiento del radio de los poros por captura de vacancias, la evolucion de las
densidades de los mismos, la presion y sobre presion en el interior de los poros
cerrados, la cantidad de gas de fision retenido en la matriz del combustible y la de gas
liberado a los poros cerrados y al volumen libre.

Los resultados de las simulaciones realizadas en este trabajo estan en muy buen
acuerdo con datos experimentales disponibles en la literatura y con resultados

calculados por otros autores.
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L. INTRODUCCION.

Debido al interés de extender la vida util de los combustibles dentro de los
reactores nucleares comerciales, en los tiltimos afios se ha intensificado el estudio de los
procesos fisicoquimicos que tienen lugar debido a su irradiacion prolongada.

El disefio de reactor comercial mas cominmente usado consiste de manojos de
barras metalicas en cuyo interior se apilan pastillas cilindricas (pellets) de oxido de
uranio (UQO;). El revestimiento metalico o vaina (cladding) es generalmente de una
aleacion de base Zr conocida comercialmente como Zircaloy (Zry). Los del tipo PWR

(Pressurized Water Reactor) emplean pastillas combustibles elaboradas con U

enriquecido al 3-5 en porcentaje en peso (wt%) en el isotopo 3. Existen reactores
que consumen combustibles de o0xidos mixtos (MOX), formados por una mezcla de

oxidos de uranio y plutonio.

Sometido a irradiacion, el **° U sufre el fenomeno de fisién y produce una gran
cantidad de energia que se traduce finalmente en calor. Debido a la baja conductividad

térmica del material ceramico de la pastilla, se origina en ella un fuerte gradiente de

ia F - 235
temperatura entre el centro y la periferia. Ademas, la fragmentacion del

U genera
una gran variedad de productos de fision (solidos y gaseosos), que permanecen
encerrados en la barra combustible y dan lugar a diversos fendémenos, muchos de ellos
no deseados, que modifican la respuesta termo-mecanica de los materiales. Los
productos de fision que son retenidos por la matriz del combustible, al ocupar un
volumen mayor que el atomo original, causan el hinchado (o swelling) de la pastilla [1].
Por otra parte, el creep que sufre la vaina por la elevada presion exterior, conjuntamente
con el hinchado de la pastilla, tienden a disminuir el espacio o la distancia ( gap) entre
pastilla y vaina, que pueden ponerse en contacto mecanico (PCMI), favoreciendo la
evacuacion del calor que se genera en la pastilla. Si bien este efecto contrarresta al
deterioro de la conductividad, puede dar origen a situaciones de accidente ya que las
fuertes tensiones en los puntos de contacto pueden provocar la propagacion de fisuras,

con el riesgo potencial de rotura de la vaina, particularmente durante transitorios de

potencia y en presencia de una atmosfera corrosiva.
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En particular, los elementos gaseosos Xe y Kr, que representan una fraccion
significativa de los productos de fision, por ser insolubles en la matriz sélida, tienden a
precipitar formando burbujas. No obstante. se establece una concentracién de gas
disuelto en la matriz en una condicion de equilibrio dindmico entre el que se genera por
fision y el que precipita en las burbujas. En el interior de los granos de UO,, tipicamente
de unos 10 pm de diametro, se forman pequeias burbujas aproximadamente esféricas de
algunos nandmetros, en tanto que las que se forman en los bordes de grano tienen forma
de lentejas y alcanzan un tamaiio de unos pocos micrones. En particular, estas Gltimas
crecen hasta que, al cabo de un tiempo de incubacion, se interconectan y logran
establecer una via de escape del gas hacia ¢l volumen libre en el interior de la barra
(formado por el espacio anular 0 gap entre la columna de pastillas y la vaina, el sector
conocido como plenum, donde se alojan elementos de sujecion mecdnica, y las
cavidades denominadas dishing, destinadas a contrarrestar los efectos de la dilatacion
térmica inhomogénea de las pastillas). Las burbujas de ambos tipos reducen la
conductividad térmica de la pastilla que, como consecuencia, tiende a aumentar su
temperatura. El gas liberado, ademas, se mezcla con el gas de llenado de la barra
(normalmente He). Se forma asi una mezcla gaseosa con proporciones que van variando
en el tigiypo. La conductividad térmica de la mezcla es mas baja que la del He puro, y
afecta al perfil de temperatura en la pastilla. Por otra parte, la acumulacion de gas en el
volumen libre incrementa la presion interna en la barra y constituye uno de los factores
que limitan la vida del combustible en operacion [2].

Los neutrones generados por fision poseen una energia de algunos MeV,
necesitan ser moderados y llevados a una energia del orden de las centésimas de eV
(neutrones térmicos) para que pueda ocurrir la fision de un nuevo nicleo de *°U y
establecerse asi la reaccion en cadena. El isotopo 2**U, que es el mas abundante en el
combustible, no sufre fision (en realidad, tiene una probabilidad considerable de sufrir
fision al interactuar con neutrones rapidos, de energia superior a 2 MeV). En cambio, su
seccion eficaz de absorcion presenta picos de resonancia muy intensos en el rango que
va de 6 a 1500 eV aproximadamente. Como consecuencia de la captura neutronica por
parte del “*U, y de la cadena de reacciones nucleares subsiguientes, se producen
diversos isotopos de Pu. De ellos, el Z9py yen M1py son fisiles, es decir, sufren fision al
interactuar con los neutrones térmicos, genecrando energia en el combustible, de manera

similar al U [3].
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En los reactores denominados rérmicos, a medida que progresa la irradiacion, se
consume *°U por fision con neutrones térmicos, a la vez que se producen las especies
*pu y *'Pu, de modo que, para tiempos de permanencia en el reactor no muy
prolongados, el nimero de fisiones por unidad de tiempo y de volumen se mantiene en
valores similares al del combustible fresco [4].

Las reacciones nucleares de generacion de Pu ocurren con mayor probabilidad
en la zona de la pastilla proxima a su superficie, y es por esto que, a medida que crece el
tiempo de permanencia del combustible en el reactor, la pastilla adquiere una
distribucion no uniforme de especies fisiles. En la terminologia habitualmente empleada
en el campo de los combustibles nucleares, se designa quemado a la cantidad de energia
producida por unidad de masa de material combustible; suele medirse en MWd/kgHM
(mega watt dia / kilogramo de metal pesado; IMWd=8,64%10"J)). Lo dicho
precedentemente indica que el quemado no es uniforme en toda la pastilla sino que
crece desde el centro hacia la periferia.

En rigor, la no uniformidad del quemado se manifiesta en un anillo superficial
muy delgado de la pastilla, cuyo espesor crece suavemente a medida que progresa la
irradiacion. Para tiempos grandes, esta zona puede llegar a acumular un quemado local
muy superior al valor promedio dentro de la pastilla. Para fijar ideas, para un quemado
medio del orden de 60-70 MWd/KgHM. la corona externa, de unos 100 pum, puede
alcanzar entre el doble y el triple de quemado. En esa region se producen
modificaciones de la microestructura del material de la pastilla, generando lo que se
conoce como estructura de alto quemado (high burnup structure (HBS)), segin lo
propuesto por Lassmann [S]. A diferencia del material fresco, el del anillo externo se
caracteriza por poseer granos muy pequefios (0.15 a 0.3 pum) y poros de gran tamafio (|
a 2 um) que ocupan una importante fraccion de volumen (hasta un 20 %). En estos
poros se acumula la mayor parte del gas de fision que no escap6 al volumen libre, con la
consiguiente disminucion de la fraccion de gases disuelto en la matriz del combustible.

Estos cambios estructurales afectan tanto al comportamiento mecanico como
térmico de la pastilla. El poder predecir, cuantificar y analizar la evolucion de los
distintos parametros que intervienen en este proceso justifican e impulsan el desarrollo
continuo de programas que se abocan a la simulacion de los complejos fenémenos

involucrados en la vida de un elemento combustible.
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En el quemado del combustible intervienen numerosos fendmenos, tanto fisicos
como quimicos, interconectados. Su modelizacion necesita de ecuaciones diferenciales
que alin en forma matematicamente simplificada, deben resolverse numéricamente. Las
predicciones obtenidas mediante simulaciones proveen los primeros ajustes y mejoras
en disefios basicos de combustibles y vainas, reduciendo significativamente la cantidad
de ensayos experimentales necesarios para optimizar un producto sin necesidad de una
costosa (en tiempo y recursos) implementacion en planta.

El grupo Cédigos y Modelos de la Gerencia Ciclo del Combustible Nuclear se
encuentra, desde hace 10 afios, desarrollando el codigo DIONISIO [6,7,8,9] destinado a
la simulacion del comportamiento de una barra combustible en condiciones normales de
operacion. Este trabajo es parte del proyecto de ampliacion de las predicciones del
codigo DIONISIO a condiciones de alto quemado.

El siguiente trabajo esta dividido en tres capitulos y una conclusion final. En el
primer capitulo denominado Fenomenos ligados al alto quemado se realiza una
descripcion de los fenémenos fisicos que intervienen en la formacién de la nueva
microestructura HBS en la region periférica del combustible, su evolucion con el
aumento del quemado y sus caracteristicas mas importantes, como son el
comportamiento del tamaiio de grano, de la porosidad y del gas de fision. Luego de la
comprension de los fendmenos ligados al alto quemado, en el segundo capitulo
denominado Modelo de porosidad y liberacion de gas se realiza una descripcion del
modelo matematico involucrado y pardmetros o variables intervinientes en la
cuantificacion y analisis del comportamiento de la porosidad y liberacion de gas de
fision en el combustible en altos quemados considerando un sistema de ecuaciones
diferenciales ordinarias no lineales acopladas. En el tercer capitulo denominado
Resultadvs del modelo se muestran los valores y evolucion de los pardmetros mas
importantes que pueden ser simulados con la ejecucion del modelo, se realiza el analisis
del comportamiento de estos resultados con la variacién de ciertos pardmetros iniciales
para luego ser comparados con los datos de mediciones experimentales y modelos de la

bibliografia. Por ultimo se concluye el trabajo con las conclusiones finales.
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I1. FENOMENOS LIGADOS AL ALTO QUEMADO

I1.1. Introduccion

En el proceso de fision nuclear se forma, en primer lugar, un nicleo compuesto
en estado excitado como consecuencia de la absorcion de un neutrén: luego, ese nicleo
se divide en dos mas livianos llamados fragmentos de fision. Cuando el neutron
incidente es de baja energia, los dos fragmentos suelen tener masas desiguales, una de
ellas dos a tres veces superior a la otra. Entre los nucleidos fisiles, solo el *U, el *°U y
el 2°Pu tienen estabilidad suficiente como para permitir su almacenamiento por largo
tiempo. De ellos, solo el * U existe en la naturaleza; los otros dos se producen en forma
artificial a partir de “*Th y de *®U, respectivamente [3]. La proporcion de eventos de
fision que dan lugar a productos de un numero masico dado se denomina rendimiento
de fision. En la Figura II.] se observa que los productos de fision producidos por
neutrones térmicos sobre diferentes blancos, se distribuyen, en su mayoria, en dos
grandes grupos, uno con nimeros masicos en torno a 95 (por ejemplo Br, Kr, Zr) y el
otro en trono a 139 (por e¢jemplo 1, Xe. Ba) [10]. Al aumentar la energia del neutrén
incidente, aumenta la probabilidad de fision simétrica, como se observa en la curva

trazada para 14 MeV.

Estos productos de fision (Fp) pueden ser clasificados de la siguiente manera [11]:

= Gases de fision (Fg) y otros elementos volatiles: Br, Kr, Rb, I, Xe, Cs, Te.

= Productos sélidos formando precipitados metélicos: Te, Ru, Rh, Pd, Ag, Cd, In,
Sn, Sb, Se, Te.

*  Productos solidos formando oxidos precipitados: Rb, Sr, Zr, Nb, Mo, Se, Te, Cs,
Ba.

= Productos solidos disueltos como oxidos en la matriz del combustible: Rb, Sr,

Y, Zr, Nb, La, Ce, Pr, Nd, Pm, Sm, Eu.
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Figura IL.1. Rendimiento de los productos de fisién en funcién del nimero masico para el **U,
Uy PPu (12]

La energia total por evento de fision de °U, de = 200MeV = 3,2x10™"'] =
3,'?)(]0'22 MWd, se distribuye aproximadamente como: energia cinética de los
fragmentos de fision (80%) y de los neutrones emitidos para mantener la reaccion de
fision en cadena (3%), energia de los rayos gamma y neutrinos instantaneos (10%) y de
la desintegracion radiactiva de los productos de fision (7%) [13]. | MWd corresponde a
la fision de aproximadamente 1,05 g de 2 1.

Los fragmentos de fision, a lo largo de sus trayectorias (= 8 um) en el interior
del combustible producen excitacion electronica, ionizacion y desplazamientos de
atomos por colisiones. La permanencia del combustible bajo irradiacion durante
periodos prolongados (del orden de uno a dos afios en condiciones normales) genera una

acumulacion de defectos puntuales y microestructurales en la red cristalina del material.

I11.2. Produccion de plutonio y quemado local

El isotopo de uranio mas abundante en el combustible, el **U, tiene una
probabilidad relativamente alta de sufrir fision al interactuar con neutrones rapidos, de
energia superior a | MeV. Sin embargo, dado que la dispersion ineldstica de los

neutrones reduce rapidamente su energia por debajo de ese umbral, resulta imposible
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mantener la reaccion en cadena si solo esta presente este isotopo. Ademds, la absorcion
de neutrones por parte de los nicleos de ***U desempefia un papel importante en la
modificacion de la composicion quimica de la pastilla combustible, ya que de la cadena
de reacciones nucleares subsiguientes. se producen diversos isotopos de Pu. Estos
procesos tienen una probabilidad significativa de ocurrencia en el rango de energia
neutroénica que va de 6 a 1500 eV aproximadamente, donde la seccion eficaz de

8 i i f
| 23U presenta picos de resonancia muy intensos.

absorcion de

La corona externa de la pastilla ¢s la region donde la probabilidad de generacion
de Pu es mas alta y, por lo tanto, la distribucion de los diversos isdtopos de este
elemento es no uniforme, con valores que crecen del centro al borde de la pastilla.
Asimismo, el contenido de Pu aumenta con el tiempo de permanencia del combustible
en el reactor. Los isétopos **Pu y *''Pu son fisiles y reaccionan con los neutrones
térmicos de manera similar al *°U, contribuyendo localmente a la generacion de energia
en el combustible [3].

Cada evento de fision, ya sea de U como de Pu, produce aproximadamente

200MeV. Para calcular el incremento de la energia liberada por unidad de masa del

combustible, esto es, el quemado durante un intervalo de tiempo At a partir de la tasa

. .
. siones - N
de fisiones F (2—5—). se emplea la formula siguiente
s-m

27 - i
A:x(?—~3g)x(3.70854x|(1'-" F)
(l—O’)*p,M: x1000

(n ABu =

donde p;,, =10.96 g1 es la densidad teorica del combustible (sin poros); Bu se mide
- cm

en MWd/kgHM vy 1 en segundos.

El aumento local de la proporcion de elementos fisiles en la region periférica
hace que el quemado adquiera progresivamente una distribucion no uniforme en la
pastilla [14.15]. En Figura I1.2.a [ 16] se muestran los perfiles radiales de concentracién
de los diferentes isotopos del plutonio medidos por espectrometria de masas (SIMS) en
una muestra que alcanzé un quemado medio de 65 MWd/kgHM: en la Figura I1.2.b se
presenta el quemado local para distintos quemados medios en funcion del radio
normalizado. Resulta clara la similitud de los perfiles de ambas magnitudes, que
presentan un fuerte incremento en la region proxima a la superficie de la pastilla (r/ry

>(.95).
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Figura I1.2. a) Distribucién radial de los isitopos de Pu en la matriz del combustible, ref. [16], b)
Quemados locales en funcién del radio relative para distintos quemados medios, ref. [14,15]

Como se muestra en la Figura II'h, el quemado Bu varia localmente en la

pastilla, es decir, se puede expresar como una funcion del radio. Para algunas

aplicaciones del modelo, resulta de utilidad contar con una expresion que dé la relacion

; r i "
inversa. Para — en funcion del quemado local Bu y del quemado medio Bu,,,,,,en la
o

pastilla, se ajusto la siguiente expresion empirica (ver Apéndice 1)

I
r | Bu 19
) —= In —{0.01+107°B
( L0977 (Bn ) ( e )

medio

IL.3. Estructura de alto quemado (HBS)

Las investigaciones experimentales han puesto de manifiesto que, en la region
cercana a la superficie exterior de las pastillas, cuando se alcanza un grado de quemado
local de aproximadamente 60 a 70 MWd/kgHM, comienza a formarse una
microestructura llamada de alto quemado (high burnup structure (HBS)) [5]. cuya
caracteristica mas saliente es la presencia de granos muy pequefios y de poros muy
grandes. En condiciones tipicas de un reactor PWR, las condiciones locales de alto
quemado se alcanzan a partir de un valor umbral de quemado medio en la pastilla de
alrededor de 45 MWd/kgHM.

En la Figura 1.3 se muestran dos superficies de fractura de UO; obtenidas
mediante SEM. En la figura a), que corresponde al material sin irradiar, se observan los

granos originales y los poros de fabricacion. La figura b) muestra la microestructura
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tipica del alto quemado, marcadamente diferente a la original; corresponde a una zona

del combustible que alcanzé un quemado local de 75 MWd/kgHM.

Figura 11.3. Imagen SEM de dos superficies de una pastilla de UQ;, a) Combustible sin irradiar. b)
con un quemado medio de 700 MWd/kgHM con morfologia HBS [13]

Las caracteristicas mds importantes de la estructura de alto quemado pueden

sintetizarse como sigue [17,18]:

= El grano original, de un tamaio tipico de = 10 um, se subdivide en 10*-10°
nuevos granos, que luego de completar la recristalizacion, tienen un tamario
tipico de 200-300 nm.

= Los nuevos (pequefios) granos presentan escasas dislocaciones y poco gas
disuelto.

= La nueva estructura afecta la integridad mecanica de la pastilla y deteriora la
conductividad térmica.

* La porosidad aumenta en un orden de magnitud con respecto a la original,
presentando poros de un tamafio que puede superar los 2 pum.

= La mayor parte del gas liberado por la matriz esta alojado a alta presion

(hasta 200 MPa) en los (grandes) poros generados.
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Figura 11.4. Imagen SEM de distintas posiciones radiales de wuna pastilla de UQ; con un quemado
medio de 73 MWd/kgHM. A- zona normal sin reestructurar, B-zona de transicién, C-zona
completamente reestructurada [17].

En las imagenes SEM de la Figura I1.4 se observa la region completa del borde
de una pastilla que alcanzo un quemado medio de 73 MWd/kgHM. Las tres
magnificaciones, que fueron tomadas a distintas distancias de la superficie de la pastilla,
ejemplifican tres etapas del proceso de reestructuracion. Dado que el quemado local
aumenta hacia el borde de la pastilla, estas micrografias permiten visualizar el proceso
de formacion de la estructura de alto quemado [19].

La zona C corresponde a la de reestructuracion completa o HBS propiamente
dicha. Se observan poros que pueden alcanzar unos 2 pum de diametro, rodeados de
granos muy pequefios, de un tamaio aproximado de 0,1 pm. Adyacente a esta zona se
observa una region de transicion, con pequefias regiones recristalizadas, caracterizadas
por pequefios granos inmersos en la matriz original sin reestructurar. Situados en las
superficies facetadas de los granos, se encuentran poros recién formados [20]. Esta
region mixta, parcialmente recristalizada, que se extiende hacia el interior de la pastilla,
ha sido observada tanto en el interior como en los bordes de los granos originales de
UQO,, con una fraccion de volumen recristalizado que decrece a medida que aumenta la
distancia al borde de la pastilla. Por tltimo, en la zona A, mas alejada de la superficie de

la pastilla, el material no presenta reestructuracion.
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La extension de la zona rim, medida desde el borde de la pastilla, puede
comprender entre 50 y 350 pm dependiendo del grado de quemado del combustible
[21]. En la Figura I1.5 los puntos muestran las mediciones realizadas por varios autores
del ancho de esta zona en funcién del quemado medio. Las curvas representan las
predicciones de algunos modelos. Resulta evidente la marcada discrepancia entre los
varios modelos, lo que revela que el tema atin requiere mayor refinamiento.

Diferentes autores actualmente interpretan que el proceso de recristalizacion
comienza con la formacion de poros que se encuentran rodeados por una fina capa de
material recristalizado dentro de la matriz original. El espesor de esta capa aumenta con
el quemado hasta alcanzar valores del orden de los micrones. Este crecimiento alcanza
una distancia critica para la cual la region que rodea a un poro toma contacto con la que
rodea a otro poro vecino. En ese momento, la velocidad de crecimiento del poro se
reduce y la region ocupada queda completamente recristalizada. La zona de transicion
se presenta para quemados locales que van desde 50-60 MWd/kgHM hasta 100-120
MWd/kgHM [22]. Para valores superiores a este umbral, la matriz se encuentra

completamente reestructurada.
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11 .4. Comportamiento del XENON

Los productos gaseosos de fision corresponden principalmente a atomos de Xe
y, en menor medida, de Kr. Estos productos no resultan solubles en la matriz, por lo que
tienden precipitar en forma de burbujas o a ser atrapados en la propia porosidad de
fabricacion de la pastilla. Los sitios mas favorables para la nucleacion de burbujas son
los limites de grano o los defectos que se crean bajo irradiacion, como clusters de
vacancias o de dislocaciones o a lo largo de los caminos que forman los fragmentos de
fision [23,4]. La presencia de precipitados, especialmente metalicos (compuestos de
Mo, Ru, Pd, Tc y Rh) [24]. puede favorecer la nucleacion de burbujas.

Las burbujas que se forman en el interior de los granos (burbujas
intragranulares) ticnen una forma aproximadamente esférica. El tamaiio inicial de esas
burbujas es uniforme (1-2 nm) de igual modo que su distribucién dentro de la matriz.
Pueden observarse mediante microscopia electronica de barrido [25] TEM) y poseen
una densidad superior a 10%-10* burbujas/m®>. Una vez formadas, las burbujas
contindan atrapando los gases en solucion. A medida que se incrementa el quemado,
crecen hasta alcanzar, con un quemado de superior a 23 MWd/kgHM, un tamaiio

considerablemente mayor (10-20 nm).

Figura 1l. 6. Imagen SEM de burbujas en un grano de UQ; de un combustible con un quemado medio
de 23 MWd/kgHM [25]
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Los bordes de grano favorecen la formacion de burbujas de mayor tamafo
(burbujas intergranulares). Tienen una forma que asemeja a una lenteja, con un diametro
tipico del orden de 1pum [26].

La cantidad de gas que puede almacenar el borde de grano crece hasta alcanzar
un valor de saturacion. Una vez superado este limite geométrico, las burbujas se
interconectan. Llamamos a este fenomeno “coalescencia”. Se forma asi una red de
tuneles, a través de la cual una fraccion de los productos de fision gaseosos puede
escapar de la pastilla al volumen libre de la varilla combustible. En Figura 116 se
pueden observar las burbujas intra e intergranulares en un grano de UO> y se aprecia la
interconexion de las burbujas en los limites de grano.

Los productos de fision, que al generarse poseen muy alta energia cinética,
pueden provocar la destruccion, total o parcial, de ambos tipos de burbujas. De este
modo, los atomos de gas contenidos en ellas pueden reingresar a la matriz solida del
combustible para volver a participar del proceso de difusién. Asi, la dinamica del
proceso hace que se establezca una concentracion de atomos de gas en solucion solida

muy superior a la que predice el diagrama de equilibrio.
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Figura IL7. a) Esquema de los mecanismos de formacion de burbujas Infer. ¢ intragranulares. b)
Contribucion de los mecanismos al crecimiento de las burbujas intergranulares [27]
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La Figura II.7.a representa un esquema simplificado de los fenémenos que
intervienen en la formacion y crecimiento de las burbujas dentro del grano bajo
irradiacion, considerando los fragmentos de fision, el flujo de gas Xe y el flujo de
defectos puntuales en el material [27]. El fenomeno de movilidad de las burbujas no es
considerado en las regiones cercanas a la periferia de la pastilla por no presentar las
condiciones que favorezcan la migracion como ser altas temperaturas v fuertes
gradientes térmicos.

Las mediciones experimentales muestran que, a medida que nos acercamos a
altos quemados, la densidad del gas contenido en las burbujas intragranulares es muy
alta, lo que hace que las burbujas estén “sobre presurizadas™ [17]. La tension superficial
en la burbuja y la presion hidrostatica dentro del combustible no alcanza a contrarrestar
la presion interna por lo que las burbujas en la zona de borde de grano llegan a crecer
hasta 500-600 nm. Inversamente, las burbujas intragranulares mas pequefias no reciben
gas en igual medida [28], alcanzando tamanos menores a 50 nm. En la Figura I1.7.b se
esquematiza la contribucion de estos factores al crecimiento de las burbujas
intergranulares, como si también la liberacion de gas.

Antes del comienzo de la reestructuracion, uno de los principales factores
determinantes en el equilibrio entre la liberacion y retencion de los gases de fision es la
dinamica de las burbujas en los limites de grano. La mayoria de los modelos de que
intentan describir ¢l comportamiento del gas de fision en esta region [27] consideran al
limite de grano en dos sentidos: como un camino donde las burbujas intragranulares
pueden difundir y por otro lado tienen en cuenta esta region como un sitio perfecto
donde el gas de de fision es de inmediato atrapado en las burbujas intergranulares alli
formadas.

Como resultado del gran nimero de estudios post-irradiacion que han tenido
lugar en los tltimos 40 afos, es posible obtener una descripcion detallada de las etapas
del desarrollo de las burbujas en el borde de grano, que abarcan desde el combustible

fresco hasta que se alcanza un quemado intermedio. Estas pueden resumirse en:

= Se genera un gran numero de pequefas burbujas de forma lenticular en las
caras de los granos de combustible.
= A medida que el grado de quemado aumenta, estas burbujas crecen,

mientras que el nimero de cllas disminuye debido a la coalescencia.
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* EI proceso de coalescencia permite la presencia de burbujas alargadas
que, a partir de un cierto umbral de quemado, se interconectan dando
lugar a taneles a través de los cuales el gas de fision puede ser liberado al

volumen libre dentro de la varilla combustible.

Existe en la bibliografia cierta ambigiiedad cuando se usa el término burbujas o
poros para hacer referencia a las cavidades del combustible que poseen gas de fision en
altos valores de quemado. A bajos valores de quemado estos dos términos son bien
claros, existe una diferencia marcada entre los dos conceptos, por un lado las burbujas
son las cavidades que se llenan con gas de fision, mientras que los poros (haciendo
referencia a los poros de fabricacion) contienen otros tipos de gases como por ejemplo
He, CO, CO,, ademas de los gases de fision que han difundido hacia ellos. Otra
diferencia es su tamano y ubicacion. Las burbujas que se crean en el interior de los
granos (intragranulares) tienen un tamafio tipico del orden de los nanometros en tanto
aquellas que se forman en los bordes de grano (intergranulares) alcanzan tamaios del
orden del micron. En cambio. los poros pueden alcanzar tamaifios de varios micrones y
su ubicacion se remite solamente a posiciones intergranulares. Cuando el combustible
alcanza altos valores de quemado, la cantidad de poros de fabricacion que han quedado
en el combustible es muy pequefia. gran cantidad de estos han sido densificados por la
temperatura y la irradiacion y los pocos que hayan quedado se encuentran repletos de
Xe, al igual que las burbujas. Se hizo referencia a las burbujas para entender el proceso
de formacion y crecimiento de las cavidades en los borde de grano previo al proceso de
reestructuracion del material. En todo el trabajo usaremos el termino “poros” para
indicar las cavidades repletas de Xe ubicadas en posiciones intergranulares cuyo tamaiio
supera el micron.

En el rango de alto quemado algunas de las caracteristicas mencionadas se
modifican, Uno de los fendmenos que caracterizan la zona de alto quemado y que ha
sido observado en numerosos experimentos es la disminucion del porcentaje de xenon
disuelto en la matriz del combustible [29]. En la Figura 1.8 se muestran
determinaciones experimentales, obtenidas mediante microsonda. de la concentracion
de xenon retenido en la matriz del combustible en funcién del quemado [5]. Los datos
provienen de combustibles de disefios y fabricantes diferentes, lo que explica la

dispersion de los resultados. No obstante, la tendencia general pone en evidencia un
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tramo inicial, con quemado inferior a ~60 MWd/kgHM, para el cual el Xe retenido por
la matriz y alojado en los poros intragranulares crece en forma lineal con el quemado
hasta llegar aproximadamente a 1% en peso (los disparos de la microsonda se
efectuaron en los grandes granos originales). En el otro extremo del grafico, para
quemados superiores a ~120 MWd/kgHM, la concentracion de Xe disuelto en la matriz
tiende a un valor constante de = 0.2-0.3 w% (los disparos de la microsonda se
localizaron fuera de los grandes poros, burbujas y fisuras)., Este rango de quemado
corresponde a la microestructura completamente transformada a HBS, Se infiere que,
una vez formada la estructura de alto quemado, el gas de fision, que sigue generandose
en el interior de los pequefios granos, difunde y alcanza con facilidad el borde de grano,
y termina alojandose en los grandes poros (cerrados) de la nueva estructura. El rango
intermedio de quemado corresponde a la transicion desde la estructura original del
material y la de alto quemado completamente desarrollada. Se estima que la transiciéon
comienza para un quemado local de 600 MWd/kgHM, donde aparecen los primeros
nicleos transformados, y se completa al alcanzar un quemado de alrededor de 75
MWd/kgHM [30,31].
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En la Figura I1.9 se presenta la distribucion de 'Cs y de **Rb obtenida
mediante SIMS en la region de alto quemado de una muestra irradiada hasta alcanzar un
quemado medio de 65 MWd/kgHM. Estos elementos son los productos estables de

. . 33 5 . - ~
decaimiento del *Xe vy del *’Kr, respectivamente. Los circulos sefialan poros en los que

Instituto de Tecnologia Jorge Sabato. = Universidad Nacional de San Martin



Estudio analitico y numérico de los efectos de la irradiacion hasta alto quemado en combustibles de reactores
de potencia.

Lic. Martin Lemes Direccion: Dra. Alicia Denis y Dr. Algjandro Soba

indudablemente ambos gases de fision estuvieron presentes. El experimento confirma

que el Xe y el Kr estan juntos en los poros de la estructura de alto quemado [16]

10 pm

Figura 11.9.A-B) Burbujas con gas en zona MBS reveladas por mapa de iones de "“Cs y “Rb,
productos en los que decae el "“Xe y el “Kr, estos gases se encuentran juntos en las burbujas [16]

En la Figura 1110 se muestra el perfil radial de concentracion de Xe medido por
dos técnicas: la microsonda (EPMA) mide el Xe retenido en la matriz del combustible,
pero no detecta el gas en los poros: por el contrario, mediante el espectrometro de masas

(SIMS) se registra todo el Xe presente, incluidos la matriz y los poros [16].
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Figura 1. 10. Perfil radial de concentracion e Xenon en una pastilla combustible con quemado
medio de 65 MWd/kgHM, por medio de técnicas EPMA y SIMS [16]

Las mediciones efectuadas por SIMS muestran un crecimiento rapido del

contenido total de Xe en el intervalo comprendido entre r/r, =0.95 y la superficie. La
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figura incluye, en linea de trazos, el perfil radial de quemado para destacar que el
crecimiento abrupto de ambas magnitudes ocurre en la misma region de la pastilla. Al
mismo tiempo, las mediciones por EPMA revelan una caida muy rapida, en la misma
region, del Xe retenido en la matriz. Esto confirma que una fraccion importante

(posiblemente todo) el gas que escapa de la matriz de UO;, queda alojado en los poros

de la estructura de alto quemado.

11 .5. Comportamiento de la porosidad

Cuando el quemado medio supera aproximadamente 40 MWd/kgHM, se crea
una nueva poblacion de poros en la zona transformada, de morfologia diferente a la de
los poros de fabricacion, pero con diametros similares [19].

La evolucion de la porosidad es otra de las caracteristicas consideradas como
importante en la evaluacion de la capacidad de retencion de los gases de fision dentro de
la HBS, ya que los poros se comportan como sumideros para el gas que difunde en la
matriz [32,33,34]. En la Figura 1I.11 |20] se muestran los perfiles de porosidad y de
densidad de poros (volumen y niumero de poros por unidad de volumen del combustible,

respectivamente) medidos para quemados medios 40.3, 56.9 y 66.6 MWd/kgHM.
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Figura I1.11. Perfil de porosidad y densidad de poros para distintas posiciones radiales y distintos
quemados medios [20]

Se observa que ambos parametros no presentan variacion radial en el interior de
las pastillas (donde el quemado adopta un valor uniforme). En cambio, cerca del borde

(r/r, =1), los dos parametros muestran un rapido crecimiento (que se asocia al fuerte

Instituto de Tecnologia Jorge Sabato. N Universidad Nacional de San Martin



Estudio analitico y numérico de los efectos de la irradiacion hasta alto quemado en combustibles de reactores
de potencia.

Lic. Martin Lemes Direccion: Dra. Alicia Denis v Dr. Algjandro Soba

crecimiento del quemado local en esa misma zona). Asimismo, los valores maximos
alcanzados aumentan con el quemado medio del combustible.

Se ha observado experimentalmente que este comportamiento se mantiene en
tanto el quemado local no supere los 100 MWd/kgHM. Para quemados locales
superiores, se registra un cambio en el comportamiento de los poros [19]: la densidad

comienza a disminuir y la porosidad continia creciendo pero a un ritmo mas lento.
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Figura I1. 12. Datos experimentales de la densidad y didmetro medio de poros en funcion del radio de
la pastilla [19].

En la Figura I1.12 [19] se representan la densidad y el tamafo de poros en
funcion del radio de la pastilla para un combustible con quemado medio de 98
MWd/kgHM. Los valores se obtuvieron a partir de micrografias épticas (MO) con
magnificacion 500X y micrografias SEM con magnificacion 1000X [19]. Ambos
parametros muestran cambios de comportamiento que ocurren en posiciones radiales

coincidentes. Se reconocen tres regiones.
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Para radios relativos mayores a r'r, =0.88 (region 1), la porosidad sigue, ain

para los altos quemados locales de esta region, un comportamiento similar al que se
exhibe en la Figura I1.10, lo que permite atribuir en esta zona un proceso controlado
completamente por el grado de quemado local. Los experimentos revelan ademas un
mecanismo de crecimiento del tamaio de poro (Figura II.12.b), acompaiiado de una
disminucion en la densidad de los mismos (Figura I1.12.a). No se ha encontrado hasta
el momento una interpretacion completamente satisfactoria de los mecanismos que
controlan estos procesos, que se observan cuando los quemados locales superan un
valor de 100 MWd/kgHM vy la porosidad supera el 10%. En la region I, esto es en la

zona comprendida en el rango r/r, =0.68-0.88, donde la temperatura es marcadamente

mayor que en la region I, se puede suponer que existe sobre el tamario de los poros una
influencia simultanea del alto quemado local y de mecanismos térmicamente activados.

Dentro de la region IIl, para posiciones comprendidas entre r/r, =0.55-0.68, la

disminucion gradual del nimero y tamaiio de los poros denota la extincion progresiva
de los efectos de alto quemado debido a los efectos de recuperacion térmica del

material. Por dltimo, para posiciones r/r, <0.55, donde las temperaturas locales

exceden los 800° C, existe una completa desaparicion de la nueva porosidad.

En la Figura 11.13 se pueden visualizar las condiciones de quemado local criticas
asociadas con el proceso de crecimiento de los poros en la zona periférica, donde se
muestra (como en la Figura IL.11) el comportamiento de la porosidad y la densidad de
poros, en este caso en funcion del quemado local, para distintos quemados medios.
Estas observaciones experimentales scialan la presencia de un punto critico para
quemados locales de aproximadamente 100 MWd/kgHM, para el cual la densidad de
poros alcanza un valor maximo de aproximadamente |10 poros/mm®, un orden mayor
que el valor al comienzo del proceso, para luego decrecer llegando a valores de 4-5-107
poros/mm” en altos valores de quemados correspondientes a la region completamente
reestructurada. En cuanto a la porosidad, cuya tasa de crecimiento por hinchado es de
0,6% cada 10 MWd/kgHM [ 1], exhibe una tasa de crecimiento relativamente alta para
quemados en el rango de 60 a 100 MW d/kgHM (aproximadamente 1,7 % por cada 10
MWd/kgHM).
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Figura 11.13. Datos experimentales de la evolucion de A) la porosidad y B) la densidad de poros, en
Suncidn del quemado local para distintos quemados medios del combustible [19].

Para valores de quemado por encima del valor critico de 100 MWd/kgHM, la
tasa de crecimiento de la porosidad disminuye y retoma el valor correspondiente al
efecto del hinchado. Por otra parte, el maximo en la densidad de poros, alcanzado para
el quemado que denominamos critico, marca el inicio del proceso de aumento del
tamano del poro previamente visto para la region periférica 1.

En efecto, los histogramas de frecuencia tienen, para quemados bajos y medios,
una vez concluido el proceso de densiticacion. una forma de picos simétricos,
relativamente estrechos, centrados en | pm. Al superar el valor critico de quemado, la
distribucion adopta una forma asimétrica v mas aplanada, que se extiende hacia tamafios
de poros mayores. En la Figura I1./4 [ 1] <e muestran los histogramas de frecuencia para

el tamaiio de poro v, superpuestas, curvas continuas de ajuste, para diferentes posiciones

2
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radiales [19]. Para r/r, entre 0.9 vy 0.98. la distribucion es monomodal, con su pico en
=~| pm, pero con un valor medio superior. Mas cerca de la periferia (»/r, mas cercano a

1), donde el quemado es superior, la distribucion se desdobla, haciéndose bi o trimodal.
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Figura I1.14. Distribucidn de tamaiio de poros y porosidad acumulada para un combustible con
quemado medio de 98 MWd/kgHM [1]

El pico principal se vuelve otra vez agudo y mantiene su centro en =l pum en
tanto que los otros picos se ubican en tamafos dos a tres veces superiores al anterior. La
misma figura muestra también, mediante puntos, la porosidad acumulada. Se observa
que, con un quemado tan alto como ¢l del ejemplo mostrado. la porosidad puede
alcanzar el 25% en la superficie misma de la pastilla.

En combustibles que han alcanzado un quemado muy intenso, del orden de 100
MWd/kgHM en valor medio, el quemado en la periferia alcanza valores del orden de
250 MWd/kgHM y aan superiores. En esta zona, denominada de wltra alto quemado
(UHBS), los poros pueden agruparse cn tres clases segun sus tamarios [41]. Los
denominados de clase A. que son los poros estandar, se encuentran distribuidos sobre

toda la region reestructurada (HBS y UHBS), y tienen un tamafo tipico de
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aproximadamente | pm; los de clase 173, menos abundantes que los anteriores, son los de
tamaiio intermedio, distribuido entre 2 y 6 um, con el pico de la distribucion en ~3.5
um; los de clase C son los poros extra grandes, mucho menos numerosos que las otras
dos clases, presentan una distribucion ancha, que puede extenderse hasta ~15 pm, con

su pico en ~7.5 pm.

! Inter-
CEstiuctmn | fyg

Clasica estructma HBS | de “ultra™ | vaina | Vaina
| alto quemado ;pasti- |

lia.

Figura 11.15. Imagen SEM de la region periférica de una pastilla de UO; donde se distingue la HBS y
UHB. Se identifican las ires clases de poros A, By C [41]

La Figura II.15 muestra una micrografia de la periferia de una pastilla con un
quemado medio de 105 MWd/kgHM vy la region UHBS donde se identifican los poros
de clase A, clase B y clase C. Se ha estimado que los poros clase C representan
alrededor del 15% de los de clase B. Sin embargo, las diferentes clases de poros
contribuyen de manera similar a la porosidad total.

Los resultados mis destacados obtenidos de mediciones con EPMA y SEM en
la zona de alto quemado pueden resumirse como:

¢ La HBS se caracteriza por la generacion de poros estandar de = |1 um
(clase A) y familias de poros menos numerosas de aproximadamente 3-4 um

(clase B)y 7-8 pum (poros clasc C).

Instituto de Tecnologia Jorge Sabato. Universidad Nacional de San Martin



Estudio analitico y numérico de los efectos de la irradiacion hasta alto quemado en combustibles de reactores
de potencia.

Li¢c. Martin Lemes Direccion: Dra. Alicia Denis v Dr. Alejandro Soba

+ Los poros grandes (B) y- extra grandes (C) tienen distribuciones de
tamano mas extendidas que la de los poros estandar (A) de la HBS.

¢ Los poros extra grandes se encuentran localizados en la region
estrictamente mds externa de la pastilla. mientras que los poros de medida
intermedia se encuentran en la region mas interna de la periferia.

¢+ Las contribuciones a la porosidad de la HBS y la UHBS son

comparables.

La formacion de los poros con tamaiios intermedios puede ser explicada por la
relajacion de los poros de menor tamano (clase A) que incrementan su volumen con el
mecanismo explicado en la seccion 11.4. La sobre presion en el interior de los poros
impulsa su crecimiento, controlado por la difusién de vacancias e intersticiales [18],
cuyas concentraciones en la HBS bajo irradiacion superan a las correspondientes al
equilibrio térmico. El flujo de defectos puntuales relaja las tensiones mecanicas
provocadas por la sobre presion y desplaza al sistema hacia un estado de equilibrio

mecanico,

1000
3
| - Ap=30MPa
1001\\ ap = 50 MPa
N [ Ap =70 MPa
- B S e o e Ap = 100 MPa
i R —— 4p = 200 MPa
g E A _ B
= 1 :
s E "\..._“_
'E _ _ ~
2 014 ' . ™
@ ! 3 \,
& ] : '
S 0014 i \
» ! |
1E3

o L L T T : T v T L T o ;
10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65
Diametro final del poro (nm)

Figura I1.16. Evolucion de la sobre presion en el interior del poro en funcion del tamaio del poro
durante el procese de relajacion [41]

La Figura II.16 muestra la evolucion de la sobre presion en el interior del poro
en funcion de su tamafo durante el proceso de relajacion. Para este estudio paramétrico,
el poro se supuso de un tamafio inicial de | pm, con una sobre presion inicial

comprendida entre 30 a 200 Mpa. Las curvas fueron obtenidas resolviendo las

3l
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ecuaciones que se dan en la seccion 2 del capitulo 111. En ellas se observa que una
presion en exceso en el rango 50-70 Mpa es suficiente para activar el crecimiento y dar
lugar a poros que, en el equilibrio, alcanzan tamaiios de 3 a 4 pm de didmetro [18].

Ademas se observa que para poder producir y lograr el crecimiento de poros
adicionales mas grandes con didmetros de 7-8 pm exclusivamente asistido solo por el
flujo de vacancias a partir de los poros originales de la HBS, se necesitaria una sobre
presion inicial muy alta (> 200 MPa). Sin embargo, este crecimiento directo a partir de
los poros chicos no podria explicar la reduccion observada en la densidad de poros en
las regiones mas exteriores del material como la zona de ultra alto quemado o region 1.
Por lo tanto, el crecimiento directo de los poros clase C a partir de este mecanismo se
considera improbable sin la asistencia de procesos de coalescencia de poros.

La coalescencia de los poros comienza cuando la medida de los poros supera la
distancia de contacto [35,36], situacion que se estima ocurre para una porosidad mayor
a ~9 %, correspondiente a quemados locales de ~100 MWd/kgHM. A medida que el
proceso de coalescencia evoluciona para las regiones de mayor quemado local, van
generandose poros de mayor tamafio a la vez que la distancia entre ellos aumenta y su
densidad disminuye.

Para quemados muy elevados, los poros ubicados en la periferia misma de la
pastilla (UHBS) adquieren una probabilidad de tomar contacto con la superficie externa
(gap) y liberar asi el gas retenido en cllos. A estos poros se los denomina abiertos.
venteados o ventilados. La coalescencia de estos ltimos con los poros cerrados es otro
mecanismo de liberacion de gas en la region de alto quemado.

En la Figura [1.17 se representa la fraccion de poros abiertos en funciéon de la
porosidad total en la region de alto quemado. Los asteriscos corresponden a valores
medidos [20] en tanto que los restantes provienen de simulaciones mediante un
algoritmo estadistico, que parten de dilerentes tamafios iniciales de poro y de grano
[21]. Tanto los resultados experimentales como los de céalculos diversos muestran, como
rasgo comun, que existe un umbral de porosidad, que puede fijarse en 23.5% [20], a
partir del cual la fraccion de poros abiertos crece rapidamente hasta alcanzar la totalidad
de ellos. Un andlisis mas detallado de Ia Figura 16 revela que, para una porosidad total

de 23.5%, la porcentaje de poros abiertos es de solo 7%.
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Figura I1.17. Comparacion de datos experimentales [20] y simulados [21] para la fraccidn de poros
abiertos en funcidn de la porosidad total

Segun se observa en la Figura 11 13.4, es necesario llegar hasta un quemado
local tan alto como 250 MWd/kgHM (que requiere que el quemado promedio sea de
alrededor de 100 MWd/kgHM) para que la porosidad alcance el umbral de 23.5%. Esto
es consistente con la observacion de que casi no existe liberacion de gas de fision al
volumen libre para quemados menores de ~100 MWd/kgHM [37,38.39]. Dado que la
temperatura en la periferia de la pastilla es relativamente baja. esta microestructura se
mantendra y no habra una cantidad significativa de liberacion de gas de fision.

Para valores de porosidad superiores a ~24%, la fraccion de poros abiertos se
incrementa abruptamente y con ella aumenta la liberacion de gas. Es importante
destacar que la evolucion de la fraccion de poros abiertos depende inicamente del grado
de porosidad total que alcance el combustible bajo irradiacion. Esto significa que, para
quemados en la zona periférica tales que la porosidad se mantenga por debajo de ~24 %,
no llegan a abrirse los canales para que el gas de fision sea liberado. La Figura II. 18.
muestra la fraccion de poros abiertos en funcion de la profundidad en la pastilla,
obtenida mediante simulacion numérica [21], suponiendo una porosidad de 23.5% en la
superficie de la pastilla. Se observa que la fraccion de poros abiertos decrece hacia el
interior de la pastilla y es casi despreciable pasando los primeros 20 pm, limitandose la
zona venteada a unos pocos micrones desde ¢l borde. Como resultado de esto, sélo el

gas contenido en una region de la periferia de la pastilla aportara gas al volumen libre y

12
3 ]

Instituto de Tecnologia Jorge Sabato. Universidad Nacional de San Martin



Estudio analitico ¥ numérico de los efectos de la irradiacion hasta alto quemado en combustibles de reactores
de potencia.

Lic. Martin Lemes Direccion: Dra. Alicia Denis v Dr. Alejandro Soba

esto sucedera si el quemado local supera los 250 MWd/kgHM, o en forma equivalente,

si la porosidad local es superior a 24%,

020

0.18

Fraccion de poros abiertos

0.00 . A :
0 5 10 15 20 25 30

Distanein desde el borde de la pastilla (1tun)

Figura I1. 18, Fraccidn de poros abiertos en funcidn de la distancia desde el borde para una pastilla
con una porosidad de 23.5% en su superficie [21]

11.6. Conclusiones

En todo este capitulo se ha tratado de describir los principales factores que
intervienen en la formacion y evolucion de la estructura de alto quemado en el
combustible bajo irradiacion. Como caracteristicas principales se pueden nombrar la
disminucion de gas de fision disuelto en la matriz, el aumento de la porosidad y la
disminucion del tamaiio de grano. Debido a la complejidad del sistema y al gran namero
de parametros que intervienen en la irradiacion del combustible, ain no se ha logrado
una descripcion completa de los mecanismos de formacion de la HBS. Los
experimentos realizados con material irradiado y la informacion obtenida mediante
diversas técnicas de observacion y analisis han permitido hasta el momento identificar
las principales caracteristicas de la microestructura de la zona de alto quemado de la
pastilla combustible. Surge en este punto la necesidad de elaborar un modelo que
relacione la acumulacion de gas en los poros de zona periférica con los demads
fendmenos concomitantes.

La restriccion mecanica por la interaccion entre la pastilla y la vaina provoca un

efecto limitante en el incremento de la porosidad. A modo de ejemplo, mencionemos
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que en la zonas completamente reestructuradas con quemados locales mayores a 250
MWd/kgHM, la porosidad puede superar ¢l 20% en ausencia de contacto mientras que,

ante la presencia de PCMI, no supera ¢l 15% [40.41].
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I11. MODELO DE POROSIDAD Y LIBERACION DE GAS

I11.1. Introduccion

Se han propuesto varias hipotesis para explicar la reestructuracion observada en
la pastilla de UO, para altos quemados. Algunos autores han atribuido este proceso a la
disminucion de posibles sitios de recristalizacion en el material debido a la interaccion
con pares de vacancias e impureza (Rest y Hofman) [42] o con burbujas de gas de fision
(Rest) [43]. Otros investigadores han propuesto que la reestructuracion es causada por la
acumulacion de la energia almacenada en el material debido al dafo por irradiacion
(Thomas) [44], o por esfuerzos que se producen como resultado de un exceso de presion
de gas (Matzke) [26], o por fendmenos de inestabilidad (Kinoshita) [18].

Los mecanismos que intervienen en su formacion todavia no han sido
explicados completamente y existen controversias entre los distintos autores. EI modelo
de porosidad y de liberacion de gas que se presentard en las proximas secciones no tiene
como finalidad describir el fenomeno de reestructuracion, sino comprender, analizar y
cuantificar dos de sus caracteristicas mas importantes como son el comportamiento de
los gases de fision (la disminucién en la concentracion de gas retenido en la matriz, su
tendencia a ser almacenado dentro de los poros y su posible liberacion al volumen libre)
y el de los poros (el incremento de la porosidad y la evolucion de su densidad) para todo
el rango que se conoce como de alto quemado, comprendido entre 60 y 300
MWd/kgHM. Estos dos aspectos estan intimamente relacionados y dependen de un gran
numero de factores. En particular ambos muestran un cambio de comportamiento
cuando se alcanza un quemado de aproximadamente 100 MWd/kgHM. Por este motivo,
emplearemos un esquema, al que nos referiremos como primer modelo, para describir
los fenomenos que ocurren en el rango de quemado comprendido entre 60 y 100
MWd/kgHM, en tanto que para quemados superiores (>100 MWd/kgHM) usaremos un

esquema diferente, al que designaremos como segundo modelo.
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IIL.2. Crecimiento de un poro en equilibrio térmico

Un poro se encuentra en equilibrio mecanico dentro del material cuando la

presion interna P, debida a los gases encerrados en €l equilibra a la suma de la tension

superficial mas la presion hidrostitica P, provocada por las tensiones externas. Para un

poro esférico de radio R, la condicion de equilibrio es:

(3) Bymc=d Iy
P

donde y es la energia de superficie. 7, varia debido a la captura de los atomos de gases
nobles (Xe y Kr) que se generan por fision, y a la captura de vacancias. El equilibrio
mecanico es controlado por el flujo de defectos hacia el poro que proveen el volumen

adicional necesario para su relajacion y le permite contrarrestar la sobre presion

generada por la incorporacion de atomos de gas de fision. En general, se cumple que:

2
(4) P, = R—Y+c,,(R)
f}

donde o, (R) es la componente radial del campo de tensiones medida sobre la
superficie del poro. Cuando el poro se encuentra en equilibrio con el medio que lo
rodea, se cumple que o, = P,. En caso contrario. se produce un campo de tensiones

alrededor del poro que favorece la difusion de defectos puntuales hacia él. La ecuacion
de difusion en condiciones estacionarias v con condiciones de contorno adecuadas,

permite obtener la concentracion C'(r) de cada defecto en la zona que circunda al poro,

en funcion de la distancia a su centro. El flujo J de defectos que llega a la superficie
del poro se obtiene de:

(5) .;’=-D£

"ir,
donde D es el coeficiente de difusion del defecto puntual en la matriz del combustible.

Efectuando algunas consideraciones (el radio del poro, R, es mucho menor que el de

e
su zona de influencia, P; todos los defectos que se generan en dicha zona son atrapados

por el poro), se llega a[ 4]
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ij-m'.i -C‘mr
6 J==p—____R
(6) ( R )

P
donde C,, es la concentracion del defecto suficientemente lejos del poro

(Cpw =C(P)y C,,, es la concentracion en la superficie del poro (C,,, =C(R,)). La

siif)

velocidad de absorcion del defecto en la superficie del poro esta dada por

(N -4nR,J =4nR,D(C,,, -C
donde AC«':] = C-‘mM -Csﬂ;'

ap) 4R, D A(.'M

Se considera que la velocidad con que varia el volumen de un poro es igual a la
diferencia entre las velocidades con que las vacancias e intersticiales son absorbidos.
Cada defecto contribuye a incrementar (en el caso de una vacancia) o a contraer (en el
caso de un intersticial) el volumen de un poro en un volumen igual al de cada uno de
éstos. Las tasas de absorcion se rigen por la ecuacion (6); el volumen asociado a las

vacancias e intersticiales es aproximadamente igual al volumen por dtomo de uranio en

U0z, estaes Q=4.09x 10 m?. Entonces,

d 4 v al 1 Al
(8) };(EKR;%FQMERPD AC" -47R ,D'AC")

donde D"’ es el coeficiente de difusion de vacancias o intersticiales y ACY'" es la

diferencia de concentraciones de vacancias o intersticiales entre el limite de la zona de
influencia del poro y su superficie. Entonces, la velocidad con que el poro cambia de

radio esta dada por:
dr, O
(9 s
dt R,

Si un poro estuviera en equilibrio en un sélido libre de tensiones, efectuando

[D"A(‘" -D'AC’ )]

consideraciones termodinamicas podria obtenerse la concentracion de vacancias en la

superficie del poro [4]. La fraccion de sitios .Y" con ese defecto en la red del cristal,
estaria dada por

S h

NY = el
=N _eKe ki
NY +N

donde NV es la cantidad de sitios de la red con vacancias, N la cantidad de atomos en

(10) x*

el cristal, §, es el exceso de entropia en la formacion de la vacanciay A, es la entalpia

de formacion vacancia, K la constante de Boltzmann y 7" la temperatura absoluta. En

-
3
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un solido no sometido a presion. la entalpia A, puede ser sustituida por la energia de
formacion de una vacancia €.

En cambio, en el caso de un poro que no estd en equilibrio mecanico, existe un
campo de tensiones alrededor provocado por el exceso de presion de gas acumulado.

Definimos esta sobre presion AL como [45]

2
(1 A£;=P,,-§L-P,.

"
Ahora, la entalpia de formacion de una vacancia esta dada por

(12) h, =g, +ALQ
donde, ademas de la energia de formacion de la vacancia, interviene la energia necesaria

para crear la vacancia llevando un atomo desde el interior del cristal a la superficie, en

contra de la sobre presion AZ, dando lugar a un cambio de volumen que se estima igual

al volumen atomico Q. Remplazando (12) ¢n (10), se obtiene

(13) X' =eKe KTe KT

Los dos primeros factores del segundo miembro de (13) corresponden a la fraccion de

Se & _AD

vacancias en equilibrio a presion cero. Esto equivale a

- SV ALY
(14) X (AL)=X"(0)exp| ———
KT |
La concentracion de vacancias se relaciona con la fraccion de sitios mediante
NY NY X"
CY= ——————— . Entonces, la concentracion de vacancias en la

Voww'+nQ  Q
superficie de la burbuja esta dada por

A .._.'Q

v._ oy ) K‘!"
( 15) C = (‘WIL
Para evaluar la concentracion de intersticiales se emplean argumentos similares,
con la unica salvedad del signo del término que expresa el cambio de volumen al crear
el defecto

AR

(16) C' =Coe X7
Para calcular la sobre presion en el interior del poro suponemos que en su

interior es vdlida la ecuacion de Van der Waals v que el gas que lo ocupa es Xe.

Entonces,
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4 3 N
(17 Pp(gm‘i’p -m__“,Np):N!,hT
donde @, es la constante Van der Waals para el Xe (= 8.5 x 10°” m’ /atomo). y N,

es la cantidad de atomos de gas de fision contenida en el poro.
Luego, sustituyendo (15) y (16) en (9) y considerando la poblacion de defectos

en el material bajo equilibrio térmico ('), se obtiene

dR Q AC!; . : A
| . v W W i o vi ‘;II
i dt R, D [Cag = Cog =01 D [Cg - Cog expS 70N}

Reemplazando la concentracion en volumen €™ por la concentracion fraccional

X" =QC", setiene

dr, 1 AZQ
¥ = \'{ v - 3 = - ] 1 -
(19) o - (DX, (-exp( K V)0 X (1-expl

n

ACQ .
KT ) (cambio

que representa la evolucion del radio poro por efecto de la sobre presion interior y del

flujo de defectos puntuales hacia su superficie, considerados en equilibrio térmico.

111.3.Crecimiento de una poblacion de poros

En el combustible irradiado, existe una poblacion de poros con una distribucion
de tamanos [46]. Sin embargo, por simplicidad, el tratamiento que se presenta a
continuacion supone que todos los poros tienen el mismo tamafo, que se elige igual al
valor medio de los tamafios observados. Bajo esta suposicion, las ecuaciones (11), (17)
y (19) describen adecuadamente el crecimiento o contraccion de un poro aislado.

Para caracterizar a la poblacion de poros, se requieren dos parametros: la
porosidad (& ), esto es, la fraccion del volumen de los poros con respecto al volumen

total de la matriz de U0, , y la densidad de poros (n,), que representa el nimero de

o

poros por unidad de volumen del combustible. A continuacion se describiran los
parametros y formulas de ajuste consideradas en todo el rango de alto quemado, luego
las utilizadas para el primer modelo comprendido en el rango de quemado de 60 a 100
MWd/kgHM y luego se desarrollaran las consideraciones tomadas en el segundo

modelo para quemados superiores a 100MWd/kgHM.

' La influencia de la irradiacion sobre los parametros fisicos del problema serd analizada en la seccion
114
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ITL.4. Pardmetros y formulas de ajuste en todo el rango de alto quemado

Para el calculo de la sobre presion AL (11), tanto en el primer modelo como en

el segundo, la presion interna en los poros se obtiene a partir de (17)

(20) Pp(o-wycp,)=c,KT

donde hemos usado que ¢, =N ,n, es la concentracion de gas de fision contenido en

los poros por unidad de volumen del material. El término de la presion hidrostatica ( 7, )
no se mantiene constante, sino que aumenta debido a la presion que ejerce el
combustible sobre la superficie de los poros. Esta es causada por varios factores como
hinchado del combustible, la existencia de interaccion entre pastilla-vaina y por la
presion causada por la liberacion de gas a medida que aumenta el quemado [47]. Para la
presion hidrostatica se ajusto la expresion (ver Apéndice 4):
(21) P, = (70000 Bu + 2800000 ) - 1000000 PCMI Pa

Donde se considera la interaccion o no con la vaina (con PCMI=0 6 PCMI=1,

respectivamente). Suponiendo que los poros son esferas de radio R, la densidad de

poros (n,,) y la porosidad (o ) se relacionan en todo el rango de quemado por

22 .
n,=
(2 3 4“R."’3

Para describir la evolucion del gas de fision se considera que la concentracion de

Xe producido, ¢ es proporcional al quemado del combustible [21] y se puede

prod*

expresar como

(23) ;= 1.46x107 Bu

¢

pro
La concentracion de Xe en la matriz de UO; se expresa en funcién del quemado
local, Bu,y del quemado umbral establecido para el comienzo de la HBS, mediante la

siguiente ecuacion

= 1 1 —a(Bii—
(24 Catriz = 1-46%10 2[[-{;} +[ Buyprar — [ED“ (Bu=Btymar) ]

donde @ =0.058 es una constante de ajuste [21]
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IIL5. Pardmetros y formulas de ajuste del primer modelo

A continuacién se describen algunos parametros fisicos que intervienen en el
modelo, para los cuales se desarrollaron sendas formulas empiricas.

En el rango de quemado que comprende el primer modelo (60<Bu <100
MWd/kgHM), la porosidad total ¢ se describe empleando una relacion empirica que
depende de la porosidad inicial (o, ), del quemado local ( Bu ) y de la existencia o no de
PCMI (ver Apéndice 2).

(0.019+0.008 PCMI )Y Bu
1-0.0131 Bu+5.7x10" B’

( 25) o= )-(0.0297-0a,)

La porosidad inicial es tomada como aquella que el combustible alcanza durante
el quemado de base (hasta ~ 60 MWd/kgHM), es decir hasta llegar al umbral de
formacion de la nueva microestructura. Su valor esti comprendido entre 3 y 6%,
dependiendo de las condiciones de fabricacion y del quemado de base.

En este rango de quemado, el poro sulfre un pequefio incremento de tamaiio [20]
Para expresar su evolucion con el quemado, se ajustd la expresion (ver Apéndice 3)

(26) R, =(0.003Bu +0.43)l 0" pum

En el rango de quemado correspondiente al primer modelo, la porosidad abierta
no contribuye significativamente a la liberacion de gas. La concentracion de gas
liberado ¢, en wt% resulta muy pequeiia y se puede expresar constante tomando el
valor (ver Apéndice 5)

L -6
(27) Clib =1.6%10

II1. 6. Parametros y consideraciones del segundo modelo

Las ecuaciones anteriores describirian perfectamente el estado de crecimiento de
la porosidad dentro del combustible suponiendo un medio infinito y una gran separacion
entre los poros. Sin embargo, esto no e¢s lo que sucede y debemos considerar dos
factores:

= La presencia de una superficie libre.

= Las interacciones compueslas entre poros y también con la superficie libre.
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I1L.6.1. Coalescencia entre poros y superficie libre

La consideracion de la presencia de una superficie libre es importante pues ésta
es la que produce los llamados poros ventilados o venteados, también denominados
abiertos, esto es, poros que han liberado su contenido de gas al volumen libre de la barra
combustible. Se ha examinado como se comportan los microporos en las caras de los

granos de UQ, durante la coalescencia y venteado desde los bordes de grano [46]. La

presencia de bordes de grano tiene el efecto de que el sistema no es cerrado y, como
consecuencia, todo poro comprendido en las regiones cercanas a las caras del grano
dentro de un determinado rango suficientemente numeroso logrard intersecar a otros
poros ya venteados o a los canales interconectados y se ventilaran después de un cierto
periodo de crecimiento reduciendo la formacion de nuevos poros en la cara del grano
[48]. Considerando la liberacion del gas retenido en el poro, si se examina la ecuacion
(19). puede observarse que bajo condiciones donde no hay una gran cantidad de gas
para resistir el efecto de la tension superficial, la acumulacion de intersticiales y la
emision de vacancias producira un fuerte efecto en la evolucion del tamario del poro.

La presencia de interacciones compuestas entre poros altera la distribucion de la
porosidad, dando lugar a poros mas grandes que los que se podrian lograr con un
crecimiento puro. Este fendmeno ya ha sido observado en la HBS [1.4.12,41] y en el
estudio de las burbujas en los bordes de grano [19] (seccion 11 5). Un fuerte indicador de
la coalescencia de los poros es la presencia de multiples picos en la distribucion de
tamafios de poros y una disminucion en la densidad de los mismos. Se han observado
distribuciones bimodales y trimodales en la periferia de la pastilla [1], y han sido
explicados usando el modelo de Chandrasekhar [49] y el de empaquetamiento de esferas
rigidas de Torquato [S0]. Estas teorias predicen que debera ocurrir coalescencia cuando
la porosidad excede = 8-9 %, que coincide con los datos observados experimentalmente.

En la HBS se observa un cambio en la evolucion de los parametros, como son la
densidad de poros, el radio medio del poro y la porosidad al alcanzar un quemado de
=100 MWd/kgHM, que corresponde a un valor de porosidad de = 10%. Este cambio
puede ocurrir s6lo por dos procesos: coalescencia o venteado de poros 0 ambos sucesos

juntos.

13
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Estas interacciones compuestas estan incluidas en el segundo modelo de
porosidad. Considerando estas cuestiones. se introducen dos tipos de poros en el
combustible: cerrados y abiertos o venteados. El estado de estos dos tipos de poros y su

evolucion en el tiempo puede ser caracterizado por un conjunto de cinco variables:

n,. = Densidad numérica de poros cerrados (poros/mm™)

pe

¢ pe = Concentracion de gas de fision en poros cerrados (atom/m™)

o, = Fraccion de poros cerrados o porosidad cerrada (-)
np, = Densidad numérica de poros venteados (poros/mm™)
o,y = Fraccion de poros venteados o porosidad venteada (-)

donde los subindices pec y pv representan a los poros cerrados y venteados

Crecimiento de poro cerrado
—

= Crecimiento poro cerrado
Crecimiento de poros cerrados

respectivamente.
snpetficie ibve
i 1
‘ ) I U
| A, 1
v ! poro venteado
rd n | ) ]
: ~/ |
] P \
N/ e i
| |
| )
| ]
I |
' |

Incremento de tiempo

stperfice ibre

a) b c)

/

b o

Poro veoteado

Coalescencia de poros cerrados

Coalescencia cerrado
con venteado

Figura I1l. 1. Las tres interacciones de primer orden consideradas entre los poros cerrados, poros ahiertos
v superficie libre, (a) coalescencia de dos poros cerrados, (b) venteo de un poro cerrado a través de la
superficie libre y (c) venteo de un poro cerrado al unirse con un poro abierto,

Se ha desarrollado un método para calcular las interacciones entre el borde de
grano y la region proxima a éste en el volumen con la formacion y el crecimiento de la

porosidad intergranular [45,51] utilizando un andlisis dinamico basado en teorias de
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probabilidad geométrica. Consideremos las interacciones que puede sufrir un poro
cerrado al crecer: unirse con otro poro cerrado, con otro poro abierto o alcanzar la
superficie libre. Cada uno de estos procesos tiene una probabilidad de ocurrencia y se
introduce un conjunto de secciones geomeltricas diferenciales para describir los ritmos
de cambio de estas interacciones. La Figura 1111 muestra las interacciones compuestas
de primer orden consideradas en el modelo propuesto.

La probabilidad de interaccion instantanea entre un poro cerrado y los poros
cerrados existentes a su alrededor, depende del radio medio de la porosidad cerrada,

esto es:

. 4 3
(28) Sy =~3-:r(2R',_,t.) L

donde el crecimiento del radio del poro esta dado por la ecuacion (19)

De la misma forma, la probabilidad de interaccion instantanea entre un poro
cerrado y los poros abiertos existentes a su alrededor puede ser calculada usando el

radio medio de ambos, esto es:

% 4 k]
(29) S5 =§:r(RPC + Ry ) 7y

En el caso de la interaccion de un poro cerrado con la superficie libre, solamente

los poros cerrados que se encuentran a una distancia menor de 2R, de la superficie

libre podran interactuar con ésta y en consecuencia la fraccion de poros en condiciones
de ventear (suponiendo que la distribucion de estos es homogénea) puede escribirse

como:

(30) S3 =2R,.(>)

£ ; S ;
La relacion superficie-volumen (?_‘-} puede tomar valores comprendidos entre el

correspondiente a una pastilla intacta y el de un grano completamente separado. En el

primer caso (sin canales que permitan la liberacion de gas) la relacion superficie/

volumen se obtiene considerando un cilindro de radio R ustiia Y altura h o,
S 2x (Rpu.\'nﬂu + h;m.'rﬂffﬁ}
(F)""”"”"= . En ¢l otro extremo, una vez que se han
R;‘um‘rﬂu * h.rm.n‘:ﬁn
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interconectado los bordes de grano, la relacion superficie/volumen se obtiene,

3 e , S 3
suponiendo un grano esférico aislado, de radio R, : (-l;)’*'”’”” = R

gran
La seccion de interaccion S es la probabilidad geométrica total para
interaccion de un poro cerrado con otro del tipo “i", sin importar si ocurren ademas

. . - L g .
otras interacciones. Por ejemplo, S, es la probabilidad de coalescencia entre dos poros

cerrados, sin importar si estos. ademas, ventean o se juntan con otros ya venteados

= / Interaccion
Conpunto total con u poro
. de cerrado
mteracciones
Interaccion Interaccion
con un poro [ | conla _.-ﬂ:perﬁcne
venteado libre

Figura I11.2. Diagrama ilustrando las relaciones entre las distintas inferacciones que puede sufrir un
pore cerrado [45]

Si se quiere analizar y calcular las probabilidades de interaccion de mas altos
ordenes que involucran a los poros cerrados (por ¢jemplo la probabilidad de que un
poro cerrado se una a otro poro cerrado v ademads se una con un poro ya venteado), se
hace necesario calcular la probabilidad de cada una de estas interacciones por separado.
Para esto, empleamos el diagrama de conjuntos de la de la Figura IIl. 2., que ilustra
como estas expresiones pueden ser obtenidas a partir de las ecuaciones (28), (29) y (30).
Las probabilidades de cada interaccion, simple o compuesta, considerada en forma

separada, pueden ser escritas de la siguiente manera

(31 Si =8 _Siz_Si3 _Six
(32} S2 = Sz- —S|2 _;5‘23 _S}ﬂ*_
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(33) S3=53 _S;3_Su_Si

(34) Si2 =87 87 _Six

(35) Si3 =8783 _Si23

(36) Sy3=8385 _Sixs

(37) Si23 =8, 5383

Las ecuaciones (31) a (37) describen la probabilidad de que un tipo especifico
de interaccion ocurra. Por ejemplo, S,; indica la probabilidad de interaccién entre un

poro cerrado con otro poro venteado y cen la superficie libre simultaneamente. Este
esquema podria extenderse para describir un gran nimero de interacciones compuestas.
sin embargo las probabilidades de interacciones de altos ordenes son muy pequefas
comparadas con las de 6rdenes menores, por lo tanto solamente seran tenidas en cuenta
las interacciones hasta tercer orden.

Ademas de las ecuaciones (31) a (37). se requieren sus derivadas al considerar
el cambio en los volimenes de interaccion durante un tiempo que corresponde a un
incremento infinitesimal en el radio del poro y el cambio en la densidad de poros
cerrados debido a los procesos de coalescencia. Luego, derivando las ecuaciones (31) a
(37), se tiene
dn

dlql’ R;l(‘

(38) =327R> n L—Jrijr{"R Y —EC
di PePe gt g e dt
dS": ) “Ue " dem.
2 = A (Rt R yo— e — 22
9 dt pv(Rpe & Rep )™ dt dt )
dss S dR
(40) 3 98 %
dt VvV odt
dSia3 _ dS} wecr | o2 AS5 o oo dS3
41 —_—t = - S35 +85;, —=87 +5,5 -
(41) dt 293 | i 3 192 dt
k. [ g ® '3 |“" -‘\‘ iy |
(42) L S5 +8 a3 _ &3
di dt dt ot
dS;3  dS| oo e dS3  dSi
43} —_— = b +S ~ . "_'L
( aa T a
ds dSy .« edSy dS),
(44) b 4 s B Rt
dt dt dt ot
dS[ dSr dS]—; dé"'y"‘ U'As‘ll';
(45) = ol 1 P _
et dt dt ddt et
(“6} dSz _ dSE _ dSl? _ db‘:}“ B H{\.lvlz"

dt dr ot dr ot
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( 47) da‘)-:; = dS; - dS” | (1523 - (.fSu]
di dt dt dt dt
o dSy . : -
donde los términos " en las ecuaciones ( 38) a (44) describen la probabilidad

diferencial de que un poro cerrado interactice con los objetos 7, j v .

La Tabla I1I.] muestra todas las interacciones consideradas (poro cerrado con
poro cerrado, poro cerrado con poro venteado. poro cerrado con superficie libre, y las de
orden superior) y el efecto de cada una de ¢stas sobre la densidad numérica de poros

cerrados y venteados como también en la concentracion de gas de fision liberado.

Tabla I11.1. Interacciones y sus efectos en las variables que describen el estado de la porosidad
(cerrada y venteada) v el gas liberado.

Efecto en las vanables

Interaccion Seccion de intesaccron
asociada Mpe M i

(pe) — (pe) 8y Dismmuye Noafecta No afecta
(pc) — (pv) Sy Dismimrve No afecta Incrementa
(pe) —1sl) S5 Dismmuye Incrementa Incrementa
(pc) — ipc) — (PY) Sz Disminuve N afecta Incrementa
Py — (pe) — (fs) Sya Dismmuve Incrementa Incrementa
(PE) — (DY) — (fs) S Dismmuye No afecta Incrementa
(pe}y — (P€) — (PY) —(35l) G123 Dismimrve No afecta  Incrementa

(pc) representa la porosidad cerrada, (pv) representa la porosidad venteada y (s/)
representa la superficie libre; la interaccion entre dos poros cerrados se representa
como (pe)<>(pe). np es la densidad numérica de poros cerrados. n,, es la densidad
numérica de poros venteados y ¢, es la concentracion de gas de fision liberado.
Teniendo en cuenta estas interacciones, podemos obtener un conjunto de
ecuaciones diferenciales ordinarias que describen la evolucion de las densidades

numéricas n,. y n,, de poros cerrados y venteados, y el ritmo con que cambia el

contenido de gas de los poros cerrados:

dn 1 dS;, dS, dS; dS;, dS;; dS,; dS
Pc 1 2 3 12 13 23 123
48 i I o e s + #+ + )
= dt ”(2 dt dt dt dt dt dt dt
dn dSy 1dS,
P 3 13
49 = o
(9 a e T
d6 e S 1S dSys . dS S 15193
(%) € pe =—£’Im.(d82 +_u' 3 i—f-—-[-i-i-( |3+d 23 ¢ 12_,)
dt dt dt dr dt dt dt
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La ecuacidn (48) expresa una reduccion en la densidad numérica de poros
cerrados por efectos puramente térmicos.
La evolucion de la porosidad total es determinada a partir de la ecuacion (22),

obteniendo:

do 2 dRI.’ o dn y
51) — =4nR* yn e B
( d Ll

Para describir la evolucion de la porosidad abierta o, se considera que ésta

v
depende dnicamente de la porosidad total en la HBS [67]. La fraccion de poros abiertos

Fracc , en funcion de la porosidad total se expresa como (ver Apéndice 5)

(-1 339x10"5 (1004, )

(52) Fracc,, =(0.9542)-0.94¢

Luego, la porosidad venteada se expresa como
(53) o, = Fracc, o
La porosidad cerrada o, se expresa como la diferencia entre la porosidad total

y la venteada

(54) Ope =0T =0,
La concentracion de Xe retenido en los poros cerrados, ¢ ., se expresa en

términos del total de Xendn producido por efecto de la irradiacion, del retenido en la

matriz y del liberado en la forma

(55) CPC' =& prod - (Cmamz T Clib )
Como se mostro en la seccion 11.5 (comportamiento del Xenon), para quemados
mayores a 100 MWd/kgHM (segundo modelo), la matriz del combustible retiene una

concentracion pequena y aproximadamente constante de xenon (=0.3 wt%). Entonces,

de airiz

en ese rango podemos considerar que =0, y la velocidad de variacion de la

uf

concentracion de gas de fision dentro de un poro se puede describir como:

dcpe _ € prod _de,
d dt dt

( 56)

de prod

La variacion temporal en la concentracion de Xe se expresa mediante "

que se infiere de (23) donde la tnica variable dependiente del tiempo es el quemado,

10
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que se calcula a partir de ( 1). Entonces, resulta

dc .
( 37) ﬂ =y F
dr

donde v representa la produccion de Xe por evento de fision.

La velocidad de liberacion de gas esta dada. a menos del signo, por el segundo
miembro de la ecuacion (50), en la que estan contemplados los diversos mecanismos
que conducen al venteo de gas. Asi,

dCh';, 2o {dSZ + dS3 " u"\lz_ i dSu + dSz} N dSl_j_3 }

58 —
9 dt o di dt dt dt dt

Estas ecuaciones son las que describen la evolucion del sistema en el segundo
modelo. Ellas forman un conjunto de ecuaciones diferenciales ordinarias acopladas
donde los parametros son fuertemente dependientes del tiempo. Sin embargo, bajo
irradiacion, ademas de las consideraciones tenidas en cuenta en lo referente a la
densidad de fisiones, se deben tener en cuenta dos nuevos tipos de fendmenos que
afectan al comportamiento del radio del poro:

I. Laevolucion de la poblacion de defectos puntuales inducidos por irradiacion, el
efecto de estos en la velocidad de crecimiento del poro, y la influencia de la
irradiacion en la autodifusion.

2. El transporte de gas de fision hacia los poros.

IIL. 7. Poblacion de defectos puntuales inducidos por irradiacion

En general se puede dividir la poblacion de defectos puntuales en dos clases
distintas: (1) defectos en equilibrio térmico, que son dependientes de la temperatura y la
estequiometria, y (2) defectos inducidos por irradiacion, que son dependientes de la tasa
de fisiones. En el UQ,, se producen defectos puntuales tanto de oxigeno como de
uranio pero el factor limitante para el crecimiento de la porosidad es la difusion de la
especie mas lenta, que para el caso son las vacancias ¢ intersticiales de uranio [52]. En
las secciones previas, en las ecuaciones donde interviene la poblacion de defectos
puntuales, se consideraron condiciones en equilibrio térmico. A continuacion se

consideraran los efectos inducidos por la irradiacion.
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Ademas de los defectos creados en la red del O, por la activacion térmica, la
irradiacion induce defectos que son producidos en un estado de no equilibrio. La
evolucion de estos bajo irradiacion estd controlada por tres principales procesos:

I. Una produccion estable de pares de Frenkel desde la cascada de fision inicial.

2. Una recombinacion de los pares de Frenkel, estoes v+i —» 0.

3. Sitios preferenciales de nucleacion presentes en la  microestructura del
combustible que pueden funcionar como trampas y sumideros, como los bordes

de grano, las dislocaciones y la porosidad.

Para calcular la concentracion de defectos inducidos por irradiacion €, de uranio

irr

puede usarse la teoria de la velocidad de concentracion de defectos del modelo de
Brailsford y Bullough [53]:

P - i
( 59’ _dci =F= Q ,?D: . " 'J'“_ . {L—"T
dt dt )
sumideros
dC! » dC!
(60) ir _pg Q. Dr (1 1” o :’r _ i
dt ! dt
sumideros

Aqui los supraindices v e / denotan vacancias e intersticiales de uranio

respectivamente. Estas ecuaciones describen la evolucion de la concentracion fraccional

Cli'y C' cuando los procesos | a 3 antes mencionados estan operando. El primero de

los términos F z,Q es el ritmo estable de produccion de pares de Frenkel. Aqui F es la
tasa de fisiones, z; es el nimero estable de pares de Frenkel que se crean por cada

evento de fision en el combustible y Q es el volumen de una celda de UO, (= 4.09
x10% m’).

O

El segundo término 7D, .. describe la recombinacion estable de

rrr
poblacion de pares de Frenkel resultante de la cascada de fision inicial. La velocidad en
el cambio de concentracion de los defectos puntuales debido a la recombinacion de

pares de Frenkel es:

dc! v )
6 l ”'f k v Cv" (:-]l
ten dt i

ic! P
(62) - d;rr "kreccirr( rr

y
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) i I
(63) k = 1Dy,

rec

I'ec

o 4 .
Siendo la constante de recombinacion 7 =- , tomando /,,. como la longitud de

rec

recombinacion (0.1-0.5 nm). Es de sefialar que el ritmo de recombinacion de los pares
de Frenkel es dependiente del comportamiento de la difusion de los intersticiales y
vacancias. Consecuentemente, la recombinacion depende del movimiento de las
especies mas rapidas, considerando los defectos de uranio son los intersticiales de

uranio [52]. Como puede observarse en (63). la constante que mide la velocidad de
recombinacion depende del coeficiente de difusion en el grano de los intersticiales D;,

w
rr

El dltimo término en (59) v (60), dado por describe la

sumideros
acumulacion de los defectos en distintos sumideros de la microestructura como pueden
ser, en principio los bordes de grano, las dislocaciones y las superficies de poros y
burbujas. En este modelo no se considera la contribucion de las dislocaciones ya que en
los granos de la HBS su concentracion es muy baja [54.55]. Tampoco se tendrd en
cuenta el efecto de los bordes de grano ya que es probable que la difusion de vacancias
sea rapida y, como consecuencia, la difusion de los defectos puede ser adecuadamente
descripta si se considera solo el gradiente de defectos desde una region cercana al poro.

Segin [4], esto puede ser calculado como:

d(I:': ~ Vol eV
(64} 7 = 4)erf n;}t [!)fn'( wr }
poros
donde Ry n,. son el radio medio y la densidad numérica de los poros cerrados.

En cuanto a los coeficientes de difusion, a bajas temperaturas (7, <1000 K )

predomina el término atérmico [56] y dependen linealmente de la tasa de fisiones:

(65) DM =aq F

acel Vi
donde el factor a,; es la constante de aceleracion de la difusion bajo irradiacion para
vacancias e intersticiales. Para la autodifusion del uranio en UO, se toma igual a

39 5 . . v p . . vip £ .
a,;=12x10 ' m>. Combinando la contribucién atérmica y la activacion térmica, se

tiene para los coeficientes de difusion de las vacancias e intersticiales de uranio:
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’ AH Vi 2

(66 D} = Dy exp(- ) a1

donde Dj' es el factor pre-exponencial del coeficiente de difusion. AH,, es la entalpia

de difusion, K es la constante de Boltzmann y T es la temperatura absoluta.

HI1.8. Aspectos computacionales del modelo

El modelo de porosidad y liberacion de gas es un programa que fue creado para
formar parte de una subrutina del codigo DIONISIO [9], desarrollado en FORTRAN
90, por lo este lenguaje fue el seleccionado para programar el modelo para facilitar su
posterior insercion en el codigo principal. El programa consta de unas 380 lineas. El
tiempo utilizado para recorrer una historia de quemado de 60 a 300 MWd/kgHM con
5x10° iteraciones es de aproximadamente 2 seg.. utilizando un procesador Intel Core i3
de 3.3 GHz de frecuencia. El incremento de tiempo usual entre cada paso en la
ejecucion corresponde a 100 seg. y la salida de los datos se realizaron cada 100 pasos,

aungque este ultimo parametro es a total eleccion del usuario.

L
s
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IV. RESULTADOS DEL MODELO

IV.1. Parametros de salida

El modelo permite analizar y cuantificar en la zona rim los principales
parametros que rigen el comportamiento de la porosidad y la liberacion de gases de
fision para todo el rango de alto quemado (60 a 300 MWd/kgHM) y temperaturas que
puede alcanzar la region mas exterior del combustible, comprendidas entre 300 y
600°C.

Los resultados graficos del modelo de porosidad y liberacion de gas de fision se
muestran en las Figuras IV.1 y IV.2 donde se utilizaron una serie de parametros que se
mantienen fijos durante la corrida del programa (Tabla 1V.1) y parametros variables
con las condiciones iniciales (Tabla 117 2),

A continuacion en la Tabla IV.] se describiran los parametros que se mantienen

constantes en los calculos

Tabla 1V. 1. Valores de los pardameiros usados en los cileulos en S1 de unidades

K =1.3806504 x 103 Constante de Boltzmann. [58]

AH, =1.602176462 x 107" Incremento Entalpia vacancias. [ 18]

AH, =1.602176462x 107" Incremento Entalpia intersticiales. [18]

Do =0.1x 107 Longitud de recombinacion. [48]

zZy = 10° Produccion estable de pares de Frenkel. [18]

Dy =1.0x 107 Coeticiente pre-exponencial de dif. vacancia, [12]
Dy =1.0x 1078 Coeficiente pre-exponencial de dif. intersticial. [12]
a, =1.2x 10~ m? Constante de aceleracion de difusion vacancias, [55]
a; =1.2x 107 m? Constante de aceleracion de difusion intersticial. [55]
Q= 4.09x% 102 Volumen celda de combustible. [57]

y=1 Energia superficial. [58]

Vol y, =8.5x1 03" Volumen atomo de Xenon. [4]

Dens i, =10.96 Densidad del dioxido de uranio. [4]

En la Tabla IV.2 se muestran los valores iniciales de las variables utilizadas
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Tabla 1V.2. Valores iniciales de las variables usadas en los calculos en ST de unidades
Cyqe = 2.1935x107

Concentracion de vacancias. [18]

Cinster = 8.8560 % 107" Concentracion de intersticiales. [18]
cium —2.1467x 1072 Concentracion de vacancias en sumideros.

sum 42527 x 1022

inters
R =0.63x107
R, =0.63x10"
Fraceg,, = 10*
Bu oo =40
Bu,prar = 60

Concentracion de intersticiales en sumideros.
Radio de poro cerrado. [19]

Radio de poro venteado. [19]

Fraccion de superficie. [58]

Quemado medio. [65]

Quemado umbral. [65]

F=10" Densidad de fisiones. [55]
T'=900K Temperatura ¢n la zona rim. [29]
O icial = 0.04 Porosidad total inicial. [29]

Xeyerado =0

Xenon liberado. [12]

NBore =1.0703x 10%6 Nimero de dtomos de gas en la porosidad.

En la Figura IV.] se representan, ¢n funcion del quemado local en la zona
periférica, las predicciones del modelo sobre la evolucion de la porosidad cerrada,
abierta y total (IV.1. A), las densidades de poros cerrados y abiertos (1V.1.B), los radios
medios de los poros cerrados y abiertos (I1V.1.C) y la presion interior ejercida por el gas
de fision dentro del poro y la sobrepresion resultante de contrarrestar la presion
hidrostdtica y tension superficial (1V.1.D). Se utilizaron los parametros y valores
iniciales de las variables dados en las tablas V.1 y IV.2. La linea punteada en cada uno
de los graficos indica el quemado local critico, en torno a 98 MWd/kgHM, donde
finaliza el primer modelo y comienza el segundo.

En el primer tramo de alto quemado (< 98MWd/kgHM) la fraccion de poros
abiertos y su velocidad de crecimiento son mucho menores que las de la porosidad
cerrada. El modelo 1 predice que la totalidad de los poros presentes en la periferia de la
pastilla estan cerrados (las curvas que representan a las porosidades total y cerrada se
superponen). A partir del quemado local critico, ¢l modelo 2 prevé un cambio en el
comportamiento de la porosidad cerrada y abierta. Los fenomenos de coalescencia
facilitan el venteo de poros y, como consecuencia, aumenta la pendiente de la curva de
porosidad abierta y disminuye la de la porosidad cerrada. La porosidad total pasa a estar

formada por poros de ambos tipos. Para valores muy altos de quemado, la porosidad
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cerrada decrece, en tanto que la velocidad con que aumenta la porosidad abierta se
incrementa ain mas, al ser alimentada por la coalescencia de los poros cerrados que

toman contacto con la superficie libre del combustible (ver Figura IV.].4).

i ~—— Porosidad total -
= | H —— Porosidad cerrada 5 i S
\ — P dad abierta s T fi ™ —
:. . E ,f: \__\_1 Poro abmerto
0 4 : - = - 1 / i =
i~ : —— s [ .
S l == = e | N
i P M, ” ! -~
1= : /,1" . 2 . ' \
- Region | Region 2 I ~.
modelo 1" modelo 2 & [ -
5 ., I 3 " _
A /1 o ,| Regon |  Regin
Fan 13 ) modele 1 | modelo 2
4 * " '
s a : i
e : LS | I —
1 a :
! 4
| - :
2 T e T T 2 T ¥ T T T 1
tr] 139 1% 233 1) 143 = 2] 15 209 . 309
Quemado (MWd kgHM) Quemado (MWd kgHM)
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;‘ . — Poro cerrado
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3.2 ) —l ! LY I ¥
5 g i P } i [ 4
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ol _.._~_—r_:_=* I i
0 w00 158 200 20 e L1 ] i) e a3 e e
Quemado (MWdkgHM) Quemado (MWdkgHM)
& D

Figura IV. 1. Pardmetros predichos por el modelo en funcién del quemado local: A) Porosidad total,
porosidad cerrada y porosidad abierta. B) Densidud de poros cerrados y abiertos. C) Radio del poro
medio cerrado y abierto. D) Presion interior y sobrepresion.

En lo que respecta a la evolucion de la densidad de poros cerrados y abiertos
(Figura IV.1.B), en la primera parte del modelo ambas crecen con el quemado, es decir,
se forman nuevos poros a medida que avanza el proceso de cambio de microestructura.
Entorno al quemado local critico. se alcanza la maxima densidad de poros cerrados. Asi.
para altos valores de quemado local (>120 MWd/kgHM), la maxima densidad de poros
cerrados no se encuentra en la region mas exterior de la pastilla, sino a unos pocos
micrones hacia el interior del combustible, donde el quemado local alcance el valor

critico. Luego de superar este valor, la densidad de poros cerrados disminuye debido al

56
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proceso de coalescencia. Esto es, con el quemado se incrementa la porosidad (mayor
volumen ocupado por los poros) pero al unirse, disminuye el nimero de ellos por
unidad de volumen. Para altos valores de quemado, la densidad de poros abiertos tiende
a mantenerse constante.

En cuanto al radio medio de los poros, Figura I'V.1.C, ¢l modelo considera, en el
primer rango de alto quemado, que el poro abierto no crece con ¢l quemado por no
existir la sobrepresion necesaria para promover su crecimiento. En esta parte del modelo
el poro abierto sufre una leve contraccion causada por las tensiones externas a su
alrededor. Al alcanzar el quemado local critico, el proceso de coalescencia con los poros
cerrados genera un incremento en su volumen y el correspondiente incremento en el
radio. En cuanto al tamaio del poro cerrado, éste este crece lentamente en la primera
parte del modelo. A partir del quemado local critico, se incrementa la velocidad de
crecimiento, el proceso de coalescencia con los poros venteados reduce la densidad de
poros cerrados y genera un mayor aumento de la sobrepresion, favoreciendo su
crecimiento, alcanzando un tamaiio medio de 2-5 pm que se corresponde con la medida
de los poros clase B, segun la clasificacion de la seccién 11.5.

En la Figura IV.1.D se muestran los valores de la presion interior ejercida por el
gas de fision dentro del poro y la sobrepresion resultante de contrarrestar la presion
hidrostatica y tension superficial en funcion del quemado local predichos por el modelo
para una temperatura de 900K .

Para el primer rango de alto quemado. al comienzo del proceso de
reestructuracion, existe un incremento abrupto de la sobre presion cjercida por el poro
en el combustible. En este rango el comienzo de la liberacion del gas de fision retenido
dentro del grano se aloja en los poros cerrados, siendo relativamente bajos en numero y
en tamaifio lo que provoca una fuerte presion en el interior del mismo, esta sobrepresion
es el motor principal del crecimiento del poro que tiende a estabilizarse en torno al
quemado local critico donde se alcanza la maxima densidad de porosidad cerrada, luego
para quemados superiores la baja densidad de poros y el descenso de la porosidad
cerrada, esto es menor cantidad de poros v menor volumen de estos en el combustible
logran que la presion en el interior de los mismos vuelva a incrementarse rapidamente.

En la Figura IV.2.A. se muestran los valores de las concentraciones de vacancias
e intersticiales relativa o fraccional en funcion del quemado local predichos por el

modelo para una temperatura de 900K
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Figura IV. 2. Pardmetros predichos por el modelo en funcién del quemade local: A) Concentracion
relativa de defectos puntuales, B) Concentracion de Xe en mairiz, en la porosidad y liberado.

En el volumen proximo a la superficie del poro, aumenta la concentracion de
vacancias y disminuye la de intersticiales. Ambos defectos evolucionan rapidamente al
comienzo de la formacion de la nueva microestructura. A medida que aumentan el
tamafio de los poros, la porosidad y la densidad de poros, la region cercana a la
superficie de estos alcanza una alta concentracion de vacancias y disminuye
significativamente la concentracion de intersticiales. Luego de superar el quemado local
critico, cuando la region esta completamente reestructurada. las concentraciones de
defectos tienden a mantenerse constantes.

En la Figura 1V.2.B. se muestran los resultados del modelo de la evolucion de la
concentracion de Xe retenido en la matriz, retenido en la porosidad y liberado al
volumen libre en funcion del quemado local para T=900K. Para bajos quemados, al
comienzo del proceso de formacion de ia nueva microestructura el Xe retenido en la
matriz comienza a disminuir, esta pérdida de Xe aumenta la concentracién que es
retenida dentro de la porosidad cerrada. LLa poca interconexion de canales dentro de la
estructura y la baja fraccion de porosidad abierta hacen que la liberacion de gas de
fision al volumen libre del combustible sea despreciable. A medida que aumenta el
quemado, superando el quemado local critico la creacion de porosidad abierta empieza a
generar un paulatino aumento en la liberacion del gas que estaba retenido en la
porosidad cerrada. Cuando el quemado local supera =120 MWd/kgHM la region se

encuentra completamente reestructurada. la concentracion de gas retenida en la matriz
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tiende a mantenerse constante en torno a 0.3% y la cantidad de porosidad abierta

aumenta rapidamente lo que conlleva a una mayor cantidad de gas liberado.

IV.2. Resultados del estudio paramétrico del modelo

El estudio paramétrico permite analizar la sensibilidad del modelo ante las
variaciones de las magnitudes de interés. Mediante la variacion sistematica de los
parametros del modelo, se obtienen resultados que equivalen a experimentos numeéricos
y ayudan a evaluar la calidad de la simulacion.

El modelo que se desarroll6 en este trabajo pasara a formar parte de un codigo
mas general de comportamiento de combustibles, DIONISIO, que vera asi extendido su
ambito de validez hasta altos quemados. Previo a su incorporacion, es necesario someter
al nuevo programa (que sera en el futuro una subrutina del programa general) a
diferentes pruebas con el propdsito de eliminar errores de programacion o de
modelizacion y los estudios paramétricos resultan de gran ayuda para estos fines.

Por otra parte, las simulaciones numeéricas, por su versatilidad, hacen posible
explorar la influencia de cada parametro en rangos que exceden aquellos para los que se
dispone de resultados experimentales. De este modo, los resultados numéricos pueden
servir para anticipar, aunque solo sea en forma cualitativa, propiedades y
comportamientos que no fueron ensayados en la realidad.

En el caso que nos ocupa, es posible efectuar un ensayo numerico en el que se
extiende el quemado medio hasta 100 MWd/kgHM a pesar de que jamas se ha
alcanzado ese quemado en condiciones normales de operacion.

En este trabajo se procedio a barrer una serie de parametros como ser: la
temperatura de operacion en la pastilla. la tasa de fisiones, €l quemado medio en el
combustible y la relacion superficic-volumen para luego analizar los resultados
obtenidos.

En todos los casos las simulaciones sc¢ efectuaron suponiendo un mismo
combustible de UO» y utilizando las constantes de la Tabla IV.] y las condiciones
iniciales de la Tabla V.2 de la seccion V. 1.

Las Figuras IV.3.4. y B. proporcionan perfiles de porosidad y quemado en

funcion de la posicion relativa en la pastilla, para diferentes valores del parametro
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quemado medio ( Bu =40, 50 y 60 MWd/kgHM). Se consideré una temperatura

medio

del combustible de 7' = 570K.
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Figura IV, 3. A) Porosidad local en funcion de la pesicién relativa y el quemado medio. B) Quemado
local en funcion de la posicion relativa y el quemado medio.

Los perfiles de porosidad y de quemado local siguen un comportamiento muy
similar, con un crecimiento marcado cerca del borde de la pastilla, y con un aumento al
considerar quemados medios mas altos. Se observa que en la region mas exterior del
combustible se alcanza un quemado local dos a tres veces superior al quemado medio
del combustible, en concordancia con lo discutido en la seccion 11.2.

En la Figura IV.4. se muestran los resultados del modelo en funcion del tiempo

parametrizado con la densidad de fisiones, F (fisiones/m’s). Se realizaron los calculos
de la porosidad total, porosidad cerrada, porosidad abierta, concentracion de gas de
fision retenido en la porosidad cerrada v gas liberado en la zona rim de un combustible
de UOs en funcion del tiempo (¢) de irradiacion después del comienzo de la formacion
de la HBS, donde ¢ = 0 corresponde al instante en que el combustible alcanza el umbral
de formacion de la nueva microestructura (en este caso se tomd como umbral 60
MWd/kgHM). En cada ejecucion del programa se fue variando la densidad de fisiones,
a la que se asigno valores desde 0.5¢10" (/m’s a 3x10" f/m’s con un incremento de
0.5%10" f/m’s entre una y otra. Se supuso una temperatura de T = 750K.

La Figura 1V.4.4. se refiere a la porosidad total. Las ejecuciones se extendieron
el tiempo necesario para alcanzar una porosidad total superior al 20%. El cambio en las
pendientes de cada curva corresponde a los tiempos donde se alcanza el quemado local

critico para cada ejecucion (este cambio de comportamiento ha sido explicado en la
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seccion /1.5 Comportamiento de la porosidad). La porosidad total esta compuesta por la
suma de la porosidad cerrada y abierta en el material, la evolucion en el tiempo para

distintas densidades de fisiones se puede observar en la Figura IV.4.B.
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Figura IV. 4. Pardmetros del modelo en funcion del tiempo v de la densidad de fisiones ( I7 ). A)
Porosidad total. B) Porosidad cerrada y abierta. C) Concentracidn de Xe.

Se interpreta que el aumento en la densidad de fisiones provoca un aumento en
el quemado local del combustible, incrementando la velocidad de formacion de poros.

En lo que refiere al comportamiento de la concentracion del gas de fision, los
resultados del modelo se muestran en la Figura IV.4.C.. donde se describe la evolucion
en el tiempo del Xe retenido dentro de los poros cerrados y el que es liberado al
volumen libre por medio de los poros abiertos. La evolucion de ambas concentraciones
ante el aumento de la densidad de fisiones sigue un comportamiento similar al descrito
en los casos de porosidad, esto es al aumentar la densidad de fisiones, aumenta la
velocidad con que se alcanza una dada concentracion de Xe. Los valores maximos

alcanzados para la concentracion de gas en los poros son de aproximadamente 3.4 %

6l
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con los parametros y condiciones iniciales establecidas. En lo que se refiere a las
concentraciones de Xe liberado, éstas se mantiecnen muy bajas para los primeros afios y
lucgo comienzan a aumentar cuando se alcanza ¢l quemado local critico en cada
gjecucion,

La temperatura tiene una influencia decisiva en los resultados del modelo. En las
Figuras IV.5 y 1V.6 se muestran los obtenidos para la porosidad cerrada, abierta y total,
la densidad de poros, la sobrepresion interior en los poros cerrados, el radio medio de
los poros cerrados y abiertos, la evolucion de los defectos puntuales, la concentracion de
gas en la matriz de los granos, el retenido en los poros cerrados y el liberado desde la
zona rim de un combustible de UO- en funcion del quemado local. En cada ejecucion
del programa se vari6 la temperatura entre S7T0K y 900K por ser estos los valores que se
estiman, respectivamente, en la superficie externa de la pastilla y en el limite interno de
la zona rim, donde empieza a aparecer la estructura transformada. Se eligieron diversos
valores (650K, 750K y 850K) en ese rango de temperaturas.

En la Figura 1V.3.4 se muestra como evoluciona la porosidad total en la zona
rim en funcion del quemado local, con la temperatura como pardametro. En el rango de
quemado que corresponde al primer modelo. la porosidad no muestra cambios con la
temperatura. Por el contrario, las variables que intervienen en el segundo modelo son
sensibles a la temperatura. Dado que los procesos involucrados en la formacion de
poros en el combustible son térmicamente activados, el aumento de la temperatura
provoca un aumento en la porosidad total en la zona rim. A iguales valores de quemado,
una mayor temperatura aumenta la velocidad de formacion de poros.

En la Figura IV.5. B se visualiza ¢n forma separada la evolucion de la porosidad
cerrada y abierta en la zona rim. La velocidad de formacion de ambos tipos de poros
aumenta al aumentar la temperatura. La porosidad cerrada alcanza valores maximos de
~20%, pero para que esto suceda, ¢l quemado local debe llegar a valores
extraordinariamente elevados, En la Figwra 1V.5.C. se muestra la evolucion de la
densidad de poros cerrados.

El modelo | no impone dependencia del namero de poros con la temperatura. En
cambio, en el rango del modelo 2, un aumento de la temperatura provoca una reduccion
en la densidad de poros cerrados, ya que. si bien la porosidad y el radio del poro
aumentan, también crece la velocidad de coalescencia, reduciendo su cantidad por

unidad de volumen. EI valor maximo de la densidad de poros cerrados con las
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condiciones iniciales establecidas es de 8 5% 107 poros/mm”’ y se alcanza en el quemado

local critico. Luego, disminuye a medida que aumenta el valor de quemado hasta
7 ! . .

valores en torno a 4 - 4.5%10" poros/mm. Estos valores estan en concordancia con los

valores hallados en la literatura. [19].
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Figura IV.5. Resultados del modelo en funciin del yuemado local y la temperatura: A) Porosidad total,
B) Porosidad abierta y cerrada, C) Densidad de poros, D) Sobrepresion interior en el poro.

En la Figura IV.5.D se muestra la variacion de la sobrepresion generada por el
gas de fision en el interior de los poros cerrados. Las curvas parten de valores iniciales
comprendidos entre 5 a 15 Mpa. El incremento de temperatura no solo aumenta la
presion que ejerce el poro sobre la matriz, sino que también aumenta la velocidad con
que ella crece al avanzar el quemado. Los valores de sobrepresion maximos generados
estan en concordancia con los datos en la literatura [41,59].

Con respecto al crecimiento del radio del poro abierto, se distinguen en la

Figura IV.6.4 dos etapas: para quemados inferiores al valor local critico el poro sufre
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una pequefa contraccion en su tamaio y a partir de alli crece, con mayor velocidad

cuanto mayor es la temperatura.
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Figura IV. 6. Parametros del modelo en funciin del quemado local y la temperatura: A) Radio del
pero abierto, B) Densidad de poros cerrados, C) Concentracion de vacancias, D) Concentracion de gas
Xe en matriz, en poros y liberado.

En la Figura IV.6.B. se muestra la variacion del radio medio del poro cerrado,
para el que se considero una medida inicial de poro de 0.63 pm. Muchos de los procesos
involucrados en el crecimiento del radio del poro cerrado son fendmenos térmicamente
activados, por lo que resulta natural que se incremente con el aumento del quemado
local vy con el aumento de la temperatura, llegando a alcanzar con los parametros y
variables establecidas un radio de 1.15 pm.

La Figura IV.6.C. muestra la evolucion con el quemado de la concentracion de
las vacancias en la periferia de la pastilla combustible. En el rango del modelo 1, la
concentracion inicial de vacancias en la matriz disminuye al aumentar la temperatura,

dado que los fenomenos de migracion. recombinacion y aniquilacion son favorecidos

6

Instituto de Tecnologia Jorge Sabato. Universidad Nacional de San Martin



Estudio analitico y numérico de los efectos de la irrndiacion hasta alto quemado en combustibles de reactores
de potencia.
Lic. Martin Lemes Direccion: Dra, Alicia Denis v Dr. Alejandro Soba

con el incremento térmico, disminuyendo las cantidades iniciales en las regiones
cercanas a lc~ poros. Una vez superado el quemado critico, la concentracion de
vacancias se vuelve pricticamente independiente del quemado, estabilizandose en
valores mas bajos para las temperaturas mas altas. En lineas generales, en las
ejecuciones efectuadas a las temperaturas mas bajas, el codigo predice que, a medida
que aumenta el quemado, la concentracion de vacancias tiende a disminuir. Se interpreta
que el incremento de la porosidad absorbe las vacancias en su region cercana de
captura, las bajas temperaturas no favorecen los procesos de migracion lo que lleva a
una disminucion en la concentracion de vacancias en la region. Al contrario, las
concentraciones de vacancias en las ejecuciones a mas altas temperaturas tendieron a
aumentar a medida que se incrementa el grado de quemado, los procesos térmicamente
activados favorecen el arribo de vacancias a las regiones cercanas a los poros.

En la Figura 1V.6.D se muestra la evolucion de la concentracion de Xe retenido
en la matriz del combustible (Xe en matriz), de Xe retenido en los poros cerrados (Xe
en poros) y la de Xe liberado al volumen libre (Xe liberado). En las distintas
ejecuciones realizadas se observo que el incremento de la temperatura acelera la
creacion de poros abiertos (por procesos coalescencia e interconexion entre poros
cerrados y la superficie libre). Esto trac como consecuencia la liberacion del gas
retenido y el aumento de la concentracion de xenon liberado. Al mismo tiempo,
disminuye la porosidad cerrada (ver Fivura [V.5.B) y con ésta la cantidad de gas
retenida en esos poros. Para los parametros y variables iniciales utilizadas, la maxima
concentracion de Xe retenido en los poros cerrados es de 3.1- 3.4% y la concentracion
maxima liberada es de aproximadamente 0.5%. La concentracion de Xe retenido en la
matriz del combustible resulta practicamente independiente de la temperatura y del
quemado, estabilizandose en un valor de aproximadamente 0.3%. Los valores hallados
estd en concordancia con los datos de la literatura [12,17,27,33]

Otro de los parametros que resulta interesante explorar para evaluar el
comportamiento de la concentracion de Xe retenido en la matriz y en los poros y el
liberado es la relacion superficie-volumen (s/v).

La Figura IV.7 muestra los resultados del modelo para un mismo combustible de
. - [ 4
UO; para una temperatura de 700K. Se emplearon los valores: s/v = 1x10" m 'o1x10

m~", 510" m™'y 1x10° m™', comprendidos entre el maximo y el minimo definidos en

la seccion 111. 3 considerando las condiciones iniciales de porosidad y tamaio de grano.
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La evolucion de la concentracion de Xenon retenido en los poros y liberado en funcion

del quemado local sigue un comportamiento similar al de la Figura IV.6.D., donde el

parametro es la temperatura.
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Figura IV.7. Resultados del modelo para lus concentraciones de Xe retenida en la matriz, en la
porosidad cerrada y liberado en funcidn del quemado local para distintas relaciones de superficie y
valumen,

Para lograr un aumento de la relacion superficie-volumen, es necesario que
aumente la porosidad abierta, lo que lleva a un aumento de la concentracion de gas
liberado al volumen libre y una disminucion de la concentracion de gas retenido en los

poros cerrados.

IV.3. Comparacion de resultados con datos experimentales.

En la siguiente seccion se comparan los resultados del modelo de porosidad y
liberacion de gas con diferentes mediciones experimentales y con resultados predichos
por modelos de la literatura.

En la Figura IV.8 se muestra la comparacion de los resultados obtenidos con el
modelo para la porosidad total en funcion del quemado local con mediciones
experimentales de la literatura. El calculo de la porosidad se realiza mediante
ecuaciones que requieren datos como la temperatura y la porosidad inicial (la que el
combustible alcanza al final de la irradiacion de base). Es sabido que ambos pardmetros
varian con la posicion radial en la pastilla pero las determinaciones experimentales no
pueden proveer los valores que estos parimetros toman en cada punto medido. De ellos

s6lo se pueden estimar rangos razonables de validez. En particular, se estima que la

iy
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temperatura en la zona reestructurada se ubica entre 300 y 600°C. Asimismo, la
porosidad (inicial) con que el material alcanza el umbral de transformacion Por estas
razones, el programa se corrié para temperaturas de 300°, 400°, 500° y 600°C y para
valores iniciales de porosidad de 3. 3.5. 4 y 4.5%.

La Figura IV.8.4 corresponde a determinaciones realizadas por J.Spino [19]. Las
muestras observadas corresponden a la seccion transversal de un combustible PWR

estandar irradiado en un reactor comercial en una posicion de maxima potencia.
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Figura IV. 8. Comparacion de resultados del modele de porosidad en funcién del quemado con datos
experimentales.

Las pastillas alcanzaron, a lo largo 9 ciclos en el reactor, quemados promedio
entre 68-98 MWd/kgHM. Los datos de porosidad fueron observados mediante técnicas
de micrografia optica y de barrido (SEM). Se asignaron los diferentes valores de
quemado local en las distintas posiciones en base a los resultados provistos por el
codigo neutrénico APOLLO 2. La conversion de los datos de las imagenes de porosidad

de 2D a 3D se realizd por el método de Saltikov [60] segiin Spino. Se utilizaron los

Instituto de Tecnologia Jorge Sabato. 67 Universidad Nacional de San Martin



Estudio analitico y numérico de los efectos de 1a irradiacion hasta alto quemado en combustibles de reactores
de potencia.
Lic. Martin Lemes Direccion: Dra. Alicia Denis v Dr. Alejandro Soba

parametros iniciales de la Tabla IV.] y las condiciones iniciales de la Tabla IV.2 de la
seccion IV.1. Se realizaron cuatro ejecuciones del modelo considerando un quemado
medio de 80 MWd/kgHM.

En forma similar, en la Figura /V8.B la comparacion se efectia con las
mediciones experimentales de K. Lassmann [61].Los datos experimentales fueron
observados a través de técnicas de micrografias opticas de 500X, 800X, 850X y 1600X
Los parametros y variables iniciales utilizadas fueron las anteriormente citadas.

En la Figura IV.8.C' se compara los valores de la porosidad total en funcion del
quemado local con los datos experimentales determinados por Noirot [62]. Las observaciones
fueron realizadas sobre superficies pulidas mediante técnicas de microscopia dptica y de
barrido. Se considerd en la ejecucion del programa una porosidad inicial de 3%, una
temperatura de 300°C y un quemado medio de 65 MWd/kgHM.

Uno de los pardmetros iniciales del modelo de porosidad y liberacion de gas es
el que indica la existencia o ausencia de contacto pastilla-vaina. En la Figura IV.8.D se
compara los resultados del modelo para los valores de porosidad cerrada en funcion del
quemado local con los valores medidos experimentalmente por Une [40] considerando
en cada ejecucion la existencia o no de PCMI. Se utilizaron los pardmetros iniciales de
la Tabla IV.1 y las condiciones iniciales de la Tabla IV.2 de la seccion 1V.1 con una
porosidad inicial de 3.5% para el caso de existencia de interaccion. Los datos reunidos
en esta figura fueron obtenidos con diferentes métodos de andlisis cuantitativo en
combustibles con diferentes quemados medios desde 51 a 90 MWd/kgHM en
condiciones isotérmicas entre 550°C y 650°C, considerando distintas porosidades
iniciales. Por todo esto se justifica la marcada dispersion de los datos experimentales. Se
identifican de manera diferenciada los casos experimentales para los que existe una muy
baja o una alta restriccion mecanica en el crecimiento de la porosidad. En las
simulaciones se considerd un quemado medio del combustible de 60 MWd/kgHM y una
temperatura de 600°C. Se considerd una perosidad inicial de 3.5% o de 4.5% segin se
trate de existencia o de ausencia de PCMI. respectivamente.

La Figura 1V.9.4 y B muestra la comparacion de datos experimentales de
densidad y radio medio del poro cerrado medidos por J. Spino [19] con predicciones del
modelo. Las constantes y valores iniciales asi como el rango de valores de temperatura
coinciden con los utilizados en las ejecuciones anteriores. Se considero un radio inicial

del poro cerrado de 0.63 um.
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Figura IV. 9. Pardametros del modelo en funcion del quemado local y la temperatura: A) Densidad de
poros, B) Radio de poro medio.

En la Figura IV. 10 se muestran los valores de la concentracion de Xe retenido en
la matriz del combustible en funcion del quemado local predichos por el modelo,

comparados con las mediciones experimentales realizadas por K. Lassmann [62].
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Figura V. 10. Concentracién de Xe ¢n matriz en funcion del quemado local y quemado umbral de
HBS [63]

La concentracion de Xe se midio mediante EPMA y el quemado quimico se
determind a partir de la concentracion de Neodimio en distintas pastillas de UO; que
presentaron valores de quemados medios entre 40 y 73 MWd/kgHM. En las

simulaciones se consideraron diferentes valores de quemado umbral: Bu,,,,.., = 50, 55,

6o
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60 y 65 MWd/kgHM. Los resultados del modelo concuerdan muy bien con los valores
de las mediciones experimentales, las distintas variaciones en el umbral de quemado
local para el proceso de transformacion contempla muy bien la amplia dispersion de las
mediciones.

En la Figura IV.1] se comparan las mediciones realizadas por Spino [1] de la
porosidad total en funcién de la posicion relativa en la pastilla v los resultados
predichos por el modelo. Los datos experimentales corresponden a un combustible
LWR con distintos quemados medios 40, 67, 97 y 102 MWd/kgHM, las observaciones
fueron realizadas por medio de micrografias SEM. Se utilizaron los parametros iniciales
de la Tabla IV.1 y las condiciones iniciales de la Tabla IV.2 de la seccion 1V.1. La
temperatura considerada fue 7 = 800K donde en cada ejecucion del programa se
considero un quemado medio del combustible 40, 67, 97 y 102 MWd/kgHM y una

porosidad inicial de 2.5, 4, 6 y 9% respectivamente.

& Ref[1]40 NIWd heliM
Modelo 40 MW d kgh !
@ Ref[1]67MWd keHA
—— Modelo 67 MW LgHN
p  Ref[1]97 MWdLeHM

Modela 97 MW d keH
®  Ref[1] 102 MWd kg L) »
Modelo 102 MW dkeHM
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088 030 09 094 o9 098 100
Radio relativo (r'ro)

L

Figura IV. 11. Comparacién de la porosidad total en funcién del radio relativo para distintos
quemados medios con los datos experimentales | 1)

En la Figura V.12 se muestran las mediciones realizadas por Noirot [27] en 24
pastillas con quemados medios comprendidos entre 12 y 67 MWd/kgHM empleando
técnicas de analisis de imagenes SEM y se comparan con los resultados del modelo para
la porosidad total en funcion de la distancia desde el borde de la pastilla. Estas fueron
obtenidas para una temperatura de 900 K. dos quemados medios del combustible: 49

MWd/kgHM y 61 MWd/kgHM v valores de porosidad inicial de 2 % para el menor
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quemado medio y 2.3% para el mayor. Se agregan en lineas de puntos los resultados

predichos por simulacion mediante el codigo MARGARET [27].

- MARGARET 61 MWd keHM ref [27]
.. MARGARET 42 NTWd kgHM ref [27]
* Datos ref [27]
*4 Modelo 61 218Wd keHM
— Model 61 MWd keHM /

Porosidad (%)

0 ]

Distancia medida desde el bord-e exterior de la pastilla (;lﬂl)

52 232 4

Figura 1V. 12. Comparacidn de la porosidad total en funcidn de la distancia desde el borde de la
pastilla predicha por el modelo con datos experimentales y modelo MARGARET [27]

En la Figura 1V.13 se compara los valores de porosidad total en funcion del
quemado local predicho por el modelo con los datos experimentales de Manzel y
Walker [64] y los valores obtenidos por simulacion con el codigo FRAPCOM [65].

Las mediciones fueron realizadas por microscopia Optica en pastillas
comerciales tipo PWR con un enriquecimiento inicial de 3.5% y una porosidad inicial

de fabricacion de 4%.

Modelo poresidad

> D:l!.:t?t:\*rmﬂﬁ [66] .
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Figura IV, 13. Comparacién de la porosidad total en funcion del quemado loca predicha por el modelo
con datos experimentales y predichos por codigo FRAPCOM [66].
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La muestra fue irradiada durante 9 ciclos alcanzando un quemado medio de 97.8

MWd/kgHM. Para los célculos se considerd una porosidad inicial de 7% y una

temperatura de 600°C.
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Figura 1V. 14. Comparacion de la fraccion de poros abiertos en funcion de la poreosidad total predicho
por el modelo con los valores calculados y simulados |67

En la Figura IV, 14 se muestra la evolucion de la fraccion de poros abiertos en
funcion de la porosidad total en la zona rim predicho por el modelo comparada con los
las mediciones experimentales de Spino [19] y los valores simulados por Koo [66],
quien utilizo el método Montecarlo y la teoria de la precolacion de canales para calcular
la fraccion de poros abiertos en el combustible. Para las simulaciones efectuadas en el

presente trabajo se considerd una porosidad total inicial de 3% y una temperatura de

500°C.
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Figura 1V. 15. A)Fraccién de poros abiertos en funcidn de la distancia desde el borde de la pastilla
[67], B) Concentracidn de gas retenido en la matriz en funcion de la distancia desde el borde de la
pastilla [32]
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En la Figura 1V. 15. se comparari los valores de la fraccion de poros abiertos y
concentracion de gases de fision en la matriz del combustible en funcion de la distancia
desde el borde exterior de la pastilla, predichos por el modelo de porosidad con los
resultados simulados por Koo [67] (Figura IV.15.4) y los medidos experimentalmente

por Manzel y Walker [32] (Figura 1V 15.5).
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Figura IV, 16. Comparacién de los valores de concentracion de Xe en matriz con los valores medidos
[68]

En el caso de la Figura IV.16, la concentracion de Xe retenido en la matriz del
combustible esta representada en funcion de la posicion radial relativa y se comparan

los valores obtenidos por el modelo con los valores experimentales de Kinoshita [67].
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Figura IV.17. Comparacién de los valores de pérdida de Xe de la matriz en funcién del quemado local
con los valores de [69].
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Los resultados de las mediciones fueron obtenidos por EPMA en muestras con un
quemado medio de 75 MWd/kgHM. Para los cilculos se consideraron dos situaciones:

T =600°C y Bu,pr = 70 MWd/kglIM para la primera y T= 400°C y Bu 50

umbral =
MWd/kgHM para la segunda ejecucion.

En la Figura 1V.17 se comparan los valores de pérdida de Xe de la matriz en
funcion del quemado local obtenidos con ¢l modelo, con los valores experimentales
medidos por Une [68].Los valores de las mediciones fueron realizados utilizando
técnicas de EPMA vy perfiles de Neodimio en posiciones radiales relativas comprendidas
entre 0.7 y 1 en tres pastillas con quemados medios de 60, 74 y 86 MWd/kgHM con una
temperatura estimada entre 500°C y 800°C. Las mediciones de concentracion de Xe se
realizaron por EPMA v las de quemado absoluto mediante a partir de los perfiles de
Neodimio, en posiciones radiales relativas comprendidas entre 0.7 y | en tres pastillas
con quemados medios de 60, 74 y 86 MWd/kgHM con una temperatura estimada entre
500°C y 800°C. Para las simulaciones se considero una temperatura de 600°C y un

quemado medio de 60 MWd/kgHM.

— - Mudelo ref [12]
Modelo porosidad
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Figura IV. 18. Comparacién de los valores obtenidos de la concentracidn de gas de fision liberado en
Suncidn de la porosidad [12].

En la Figura IV.18 se comparan los resultados obtenidos con el modelo de
porosidad para la concentracion absoluta de gas de fision liberado en funcion de la
porosidad total en el combustible con los valores obtenidos por P. Blair [12] mediante
una correlacion introducida en el codigo TRANSURANUS que describe la liberacion

de gas de fision desde la porosidad en 1a HBS.
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Los valores calculados surgen de un ajuste polinémico de quinto orden a partir
de datos experimentales [19], suponiendo una porosidad total de 12%. Para las

simulaciones realizadas en el presente trabajo, se supuso una temperatura de 600°C,

una porosidad total inicial de 4% y una relacion superficie volumen de 10* m™".

La misma referencia bibliografica [12] se utiliza para la comparacion que se
muestra en la Figura IV.19.4, correspondiente al Xe retenido en los poros cerrados en
funcién del quemado local. Los calculos se efectuaron suponiendo pastillas de
geometria estandar tipo PWR con un quemado de 100 MWd/kgHM. El programa de

porosidad operd con una temperatura de 650°C y una porosidad inicial de 5%.
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Figura 1V. 19. Comparaciones del contenido de Xe retenido en los poros en funcién del quemado
segun el modelo de porosidad: A) Conceniracidn de Xe [12]. B) Fraccidn de Xe [21].

La Figura IV 19.B. se refiere a la fraccion de Xe retenido en los poros en
funcion del quemado local. Se comparan los resultados obtenidos con el modelo de
porosidad y los reportados por Koo [21]. Un parametro importante en este modelo es el
ancho de la zona rim. Los resultados extraidos de la referencia [21] corresponden a las
estimaciones maxima (300 um) y minima (70 pm) del ancho de la zona rim para ese
grado de quemado. En el modelo de porosidad se considerd una temperatura de 500°C y
una porosidad inicial de 4% con un quemado medio de 80 MWd/kgHM y un ancho de
la zona rim de 200 pum. Se sefala que en una pastilla con ese quemado medio, el gas
acumulado en los poros cerrados. que bajo ciertas condiciones podria ser eventualmente
liberado, representa entre 10-20% del total producido en el combustible.

La comparacion de los resultados del modelo con los datos experimentales y de

otros codigos confirma un excelente acucrdo entre la evolucion de los fendomenos v los
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ajustes realizados en la primera parte del modelo. La seleccion de las funciones, los
parametros y las variables intervinientes para la descripcion de los procesos en la HBS

confirman una evaluacion general del modelo de muy buena calidad.
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V. CONCLUSIONES

El combustible nuclear dentro de un reactor tipo PWR sufre transformaciones
durante su ciclo de quemado. particularmente cuando su permanencia en el reactor es
muy prolongada. Uno de los cambios importantes que experimenta la pastilla de UO»> es
la formacién de una nueva microestructura diferente a la del material original. Su
proceso de formacion es gradual y su localizacion es una fina region cuyo tamafo
depende del quemado medio alcanzado pero que puede llegar a aproximadamente 200
um en la periferia del combustible, conocida como zona rim. Esta modificacion en la
estructura comienza cuando el quemado local alcanza valores en torno a los 60
MWd/KgHM, que corresponde a quemados medios del combustible de aprox. 40
MWd/kgHM. La transformacion de la microestructura comprende el refinamiento de
grano asi como la formacion de porosidad que resulta en sumidero de la mayor parte del
gas generado en la zona y que eventualmente podria ser liberado. Ambas situaciones
contribuyen a modificar también las propiedades mecanicas del combustible.

La demanda energética mundial y las razones de indole economica y ambiental
promueven el aumento de quemado del combustible. alcanzando ya en algunos
reactores del mundo valores de quemade local donde el fendémeno transformacion ha
sido evidenciado. Aunque los reactores argentinos actuales no estén diseflados para
alcanzar quemados extendidos, es previsible que en algin plazo nuestro pais no estara
ajeno a la tendencia general.

El principal objetivo de este trabajo fue desarrollar un modelo para describir con
el mayor detalle posible el proceso de formacion de la estructura de alto quemado, con
el proposito final de incorporarlo al codigo mas general DIONISIO, que simula el
comportamiento bajo irradiacion de un combustible nuclear de potencia. El modelo de
alto quemado elaborado da cuenta de:

i) El crecimiento de la porosidad total, cerrada y abierta en la zona de HBS.

i) La evolucion de la densidad de poros cerrados y abiertos en dicha zona, asi
como del tamaifio medio de poros cerrados y abiertos.

iii) La evolucion de la presion y la sobrepresion ejercida por el gas en los poros

cerrados.
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iv)  El calculo de la concentracion de defectos puntuales en la region cercana a la

superficie del poro.

V) La evaluacion de las concentraciones de Xe retenido en la matriz de UO,,

retenido en los poros de la zona transformada y liberado al volumen libre de

la barra combustible.

vi) La evaluacion y analisis de cada uno de estos parametros tanto en funcion

del quemado local en todo el rango de alto quemado, comprendido desde los

55 MWd/kgHM hasta los 300 MWd/kgHM ., como en funcion de la posicion

radias relativa en la pastilla en la region que comprende la zona

transformada.

El modelo se sometio a un exhaustivo analisis paramétrico para dar cuenta de

posibles fallas en su uso, con valores en un rango amplio de temperatura, quemado, tasa

de fisiones, relacion superficie volumen, etc. De igual manera, el modelo fue

contrastado con numerosos datos experimentales y con los provistos por codigos

similares hallados en la bibliografia, dando cuenta de una compatibilidad mas que

aceptable entre sus predicciones y dichos resultados.

En base a estas concordancias v a su excelente grado de confiabilidad numérica,

el modelo esta siendo incorporado al codigo DIONISIO como una subrutina, con lo que

se lograra extender el ambito de aplicacion del codigo general a condiciones de alto

quemado.

Las tareas a realizar en trabajos futuros incluyen:

Una vez incorporada la subrutina de porosidad y liberacion de gas de
fision al codigo DIONISIO, comparar Jos resultados del codigo
ampliado con los informados en los experimentos FUMEX I, I1 y Il en
casos de altos quemados.

Estudiar y relacionar ¢l fenomeno de porosidad y liberacion de gas de
fision con el hinchado del combustible.

Estudiar el efecto del cambio microestructural en la periferia de la
pastilla y relacionarlo con la degradacion de las propiedades mecdnicas
y térmicas del material.

Estudiar los efectos de la HBS en la oxidacion e hidruracion de la vaina
en su superficie interna para tiempos prolongados de permanencia del

combustible en el reactor.

Instituto de Tecnologia Jorge Sabato.

78 Universidad Nacional de San Martin



Estudio analitico ¥ numérico de los electos de la irradiacion hasta alto quemado en combustibles de reactores
de potencia.
Lic. Martin Lemes Dircccion: Dra. Alicia Denis y Dr. Alejandro Soba

APENDICE 1

A partir de los valores experimentales de Spino [20] de los quemados locales en

funcién de la posicion relativa en la pastilla para un combustible con quemado medio de
62 MWd/kgHM se modelo una expresion de la forma:

Bu = axexp(=bx [LJ‘ )

ro

Donde los parametros a, b y ¢ toman los valores: ¢ =62.46.,b=-0.977 y ¢=19. El

resultado de la aproximacion puede verse en la Figura Al. 1.
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Figura Al. I. Quemado local en funcidn de la posicion, comparacion de los datos experimentales [20]
¥y el modelo de porosidad

Expresando la posicion en funcion del quemado local se obtiene

|
r 1, Bu] ¢
_— ] == ]n i
ro b \La)

Ante la variacion en las distintas ¢jecuciones de los valores medios de quemado
del combustible se considerd incluir un término para el corrimiento vertical de la
funcion al variar el quemado medio, una buena correlacion se obtuvo con la siguiente
expresion

I [_11;1( lﬂ) ] ~(0.014107 Bu,,,,, )
ro b a

La comparacion con datos experimentales mejoro al considerar el parametro

a= Bu medio -
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Los resultados de las aproximaciones se pucden ver en el capitulo I'V.
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APENDICE 2
Para describir el comportamiento de la porosidad (o) en la primera parte del

modelo en funcion del quemado local ( B ) comprendido entre 55 y 100 MWd/kgHM
se considero, a partir de los datos experimentales de Spino [19] una funcion de tipo
racional de la forma:

alu

R | 4 bBu + cBu®
donde los coeficientes a, b y ¢ toman los siguientes valores: @ =0.027, b=-0013 y
¢=5.7x107". La aproximacion con estos coeficientes se puede apreciar en la Figura
A2.1 donde se comparan con los datos experimentales de [19] con un error estandar de

de 1.15 y un coeficiente de correlacion de 9 302,

) R i
i4 | ®  Diagtos exparmmentalac ref [19) |
| == Madel> porosidad P |
1 . |
L]
L]
‘ .
_ 10 . ™
s - . .
ot .
gF e .
. |
.
E ] > .
" o |
. .
| - |
-~
2 .
i an T ) 100
erzade |AWd keHIM) |

Figura A2. 1. Datos experimentales de [19] y aproximacién mediante el modelo de porosidad

El comportamiento de la porosidad se ve afectado si se considera o no
fenomenos de interaccion entre pastilla v vaina, en el caso de no existir interaccion la
porosidad crecerd mis, teniendo en cuenta este comportamiento se modifica el
coeficiente a en ¢l numerador de la funcion por un binomio que considere el fenomeno
de interaccion, la funcion toma la forma:

s (p + kPCMI)Bu
| + hBu + cBu’
con p=0.019, k=0.008 (p+k=a)
Considerando que en las distintas ejecuciones del modelo los valores de la

porosidad inicial ( o, ) seran diferentes se modifica la expresion anterior por

81
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. (0.019 +0.008PCMI)Bu
1-0.0131Bu + 5.7 <107 B’

donde el altimo término modifica en un corrimiento vertical dependiendo de la

)-(0.0297 - 7,)

porosidad inicial considerada. Los resultades de esta aproximacion se muestran en el

capitulo V.
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APENDICE 3

En el rango de quemado del modelo 1, el radio medio del poro crece muy poco.
Se han utilizado los datos experimentales obtenidos por J. Spino [19] para el radio del
poro en funcion de la posicion radial en la pastilla

Los valores del radio del poro en funcion de la posicion relativa en la pastilla
fueron relacionados con el quemado local en esa posicion utilizando los resultados del
modelo de porosidad. Estos valores extrapolados fueron aproximados por un modelo

lineal cuya ecuacion es

R, =(0.003Bu +0.43)] 0 pm

Esta aproximacion es comparada en la Figura A3.1.B

L] e Datos experimentaies (19]

] Modelo porosidad
8 o
=
e .
°
S 1704
T
-1
2 a
E 045

LR B L ]

= T T ]
an T T3 (3] &0 30 o
Quemado local (MWd/kgHM)

Figura A3. 1. Ajuste en funcion del quemado local a partir de valores experimentales [19]
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APENDICE 4
Para el célculo de la presion interior dentro de la pastilla (P,) se considero un
modelo lineal dependiente del quemado a partir de los datos de Motoe [69] la expresion
tiene la siguiente forma:
Py, = (70000 Bu + 2800000 )
En la Figura A4.1 se compara el resultado de la presion interior considerada en
el modelo de porosidad con los datos experimentales de [70] y de los experimentos

FUMEX, asi como con calculos efectuados con otros codigos.

o 3
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g9 pF i

2 8 %

q

g 7

26
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H 4______._4___...,_ ek el em———

& 20 40 60 80 100
Quemado \OWd kgHM)

Figura A4. I. Comparacion de la presién interior utilizada por el modelo con las mediciones y modelos
de | 70]

Considerando el caso de las existencia o no de PCMI de la expresion anterior
se modifica en la forma:

P, = (70000 Bu + 2800000 ) - 1000000 PCMI Pa

84
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APENDICE 5

Para el calculo de la fraccion de poros abiertos ( Fracc ), ) se utilizaron los datos

experimentales de Spino [20] y los resultados de las simulaciones realizadas por Koo
[21]. Se considero utilizar una aproximacion segin el modelo de Weibull [70] el cual

posee la forma:
il
Frace,, = a !wxp(_”’ )

y se ajustaron los coeficientes « =9.542 07", =094, ¢=-1.339x10"" y
d =1046. La porosidad total o en ¢l combustible se mide en porcentaje. La
aproximacion con estos coeficientes se puede apreciar en la Figura 45.1 donde se
comparan con los datos experimentales de [20,21] con un error estandar de 0.07 y un

coeficiente de correlacion de 9.86.
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Figura AS. 1. Comparacidn de datos experimentales [20], simulados [21] y aproximacion del modelo
de la fraccion de poros abicrtos en funcion de la porosidad total.

En el rango del modelo I, y considerando una porosidad inicial o; =3%, la

fraccion de poros abiertos con respecto al total de poros representa:

chci“'(.‘} =0.9542 -U.“éle\p( 1130.|U'I53Iuan' ~0.01419

que equivale a una porosidad venteada de o, =0.0426% . La concentracion de gas de

fision venteado para este valor de porosidad abierta equivale a 1.6 x 10 wt%.
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