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Resumen

El crecimiento inducido por irradiacion en las aleaciones de circonio es un tema
de gran interés en el ambito de la ingenieria nuclear, dado que éstas constituyen
parte de la estructura del nicleo de una central nuclear de potencia. Al momento de
disefiar las dimensiones de cada componente del nicleo de un reactor es imprescin-
dible considerar cuantitativamente este fendmeno para garantizar la integridad de
la planta y el correcto funcionamiento de la misma.

Numerosos autores han investigado este fendmeno en las aleaciones de circonio,
proponiendo modelos matemé4ticos para su prediccién. El avance en la tecnologia
computacional ha dado la posibilidad de resolver modelos mas complejos, con mayor
grado de detalle y exactitud. Por lo tanto, la busqueda y actualizacién de modelos
y programas es una tarea constante para las instituciones que disefian, operan y/o
asesoran centrales nucleares.

En este trabajo de tesis se presenta un modelo para el cdlculo de crecimiento
inducido por irradiacién para vainas de Zircaloy para elementos combustibles de
reactores nucleares de potencia. Este modelo ha sido programado en un entorno
matemadtico y contrastado con datos experimentales para probar su desempeno. Las
simulaciones han arrojado resultados satisfactorios, prediciendo de manera confiable
el crecimiento por irradiacién de las aleaciones de circonio para diversas condiciones

de contorno probadas, caracteristicas de un reactor nuclear de potencia.
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Capitulo 1

Introducciéon

Una central nuclear de potencia es una instalacién industrial disefiada para ob-
tener energia eléctrica a partir de la fisién en cadena de un combustible nuclear fisil,
siendo el 23U uno de los isétopos mds empleados. A lo largo de los afios se han
desarrollado diversos conceptos de centrales, con un propdsito comun: calentar un
fluido para la generacién de vapor, y con éste mover las aspas de una turbina, la
cual se acopla a un generador que transforma la energia mecdnica de la turbina en
energfa eléctrica. Sin ir més lejos, una central nuclear es similar a una central ter-
moeléctrica, con la salvedad de la fuente de calor: en vez de utilizar un combustible
fésil, utiliza un combustible nuclear.

Desde los inicios de la era nuclear, se han estudiado exhaustivamente las discipli-
nas que intervienen en un reactor nuclear, tales como la fisica neutrénica, la termo-
hidréulica, la seguridad nuclear, proteccién radiolégica, el ciclo de combustible y los
componentes estructurales, entre otros. En el presente trabajo se implementan cé6di-
gos de simulacién para tratar una problemadtica especifica de uno de los componentes
estructurales de un reactor nuclear: las vainas de los elementos combustibles. Dicha

problematica es el crecimiento de las aleaciones de circonio inducido por radiacion.

1.1. Reactores BWR, PWR y PHWR

Existen distintos modelos de reactores nucleares de potencia comerciales, siendo
los siguientes los mds comunes: Reactor de Agua en Ebullicién (BWR por sus siglas
en inglés Boiling Water Reactor), Reactor de Agua Presurizada (PWR por sus

siglas en inglés Pressurized Water Reactor) y Reactor de Agua Pesada Presurizada



(PHWR por sus siglas en inglés Pressurized Heavy Water Reactor). La principal
diferencia entre los reactores de agua presurizada y el de agua en ebullicién estd en
el disenio de los sistemas de extraccién de calor.

Dentro un reactor de agua en ebullicién, se encuentra un tnico circuito cerrado
de agua. la cual se convierte en vapor al entrar en contacto con la fuente caliente del
ciclo térmico: el nicleo del reactor. A continuacion, el vapor ingresa en las turbinas,
como se observa en la figura 1.1. Seguido de la turbina, el vapor es enfriado en un
condensador donde vuelve al estado liquido, v tras una bomba centrifuga ingresa al

niicleo del reactor, completando el ciclo.

Figura 1.1: Esquema de un reactor tipo BWR [1]

Los reactores de agua presurizada cuentan con dos circuitos de agua cerrados,
como se observa en la figura 1.2. En el circuito principal el agua es presurizada a
aproximadamente 150 atmdsferas para evitar la ebullicién a las altas temperaturas
de trabajo (tipicamente 300 °C). Al atravesar el nicleo, el fluido aumenta su tem-
peratura para transferirle su calor al circuito secundario a través de un generador
de vapor. Con la ayuda de una bomba centrifuga el fluido regresa al niicleo para
completar el ciclo de este circuito. El agua del circuito secundario se encuentra a una
presién menor, suficiente para transformarse en vapor en el intercambiador de calor
v hacer girar las aspas de la turbina. Al igual que el caso anterior, el fluido ingresa
a un condensador para bajar su temperatura, volver al estado liquido y reingresar

al generador de vapor.
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Figura 1.2: Esquema de un reactor tipo PWR/PHWR [2]

En todas las centrales nucleares, existe un ultimo sistema de extraccién de
energia, ya sea un segundo o tercer circuito, dependiendo del modelo de reactor.
En general, es un rio o alguna fuente fria natural cercana a la instalacién nuclear,
aunque también puede ser una torre de enfriamiento. Esta es considerada como la
fuente fria del ciclo térmico, por lo que se busca que sea la temperatura mas baja
posible para aumentar el rendimiento del ciclo, con el menor costo energético posible.

Entre los reactores PWR y PHWR, la principal diferencia no se encuentra en el
disefio de circuitos de refrigeracién, sino en el moderador/refrigerante del circuito
primario, y el grado de enriquecimiento del uranio. Estos iltimos utilizan agua
pesada o agua deuterada (D,0O), modificando las propiedades neutrénicas del nicleo.

La seguridad nuclear es un factor de gran importancia a la hora de disenar estos
diversos modelos de reactores. En particular, en caso de accidente con una posible
fuga en un reactor de agua presurizada. el material radioactivo es confinado en el
circuito primario, sin entrar en contacto con las turbinas, las cuales requeririan un
gran esfuerzo y un alto costo de mantenimiento ante una situacién de accidente. La
principal desventaja de este modelo es el costo de incluir un segundo circuito de
refrigeracion, considerando los materiales v la construccion de un circuito primario
que soporte las altas presiones de operacion. Un reactor de agua en cbullicion ahorra
costos de construccién y aumenta la eficiencia térmica, aunque ante un incidente o
escape de material radioactivo las consecuencias son mayores, incrementando las
posibilidades de fuga de productos de fisién hacia el ambiente.

Las diferencias entre el agua pesada (H30) v el agua pesada (D;0) se encuentran

en las propiedades nucleares del micleo. Especificamente, la seccion eficaz de captura



macroscopica para neutrones térmicos es menor en agua pesada que en agua livia-
na. Debido a esta condicién, se puede utilizar combustibles nucleares de diéxido de
uranio natural, evitando el proceso de enriquecimiento. Por otro lado, se consideran

reactores mas seguros en cuanto a términos de salvaguardia nuclear.

1.2. Reactores argentinos

Actualmente, en Argentina, existen tres reactores nucleares de potencia en ope-
racion. Dos de ellos se encuentran en la ciudad de Lima, partido de Zarate, Buenos
Aires, llamados “Central Nuclear Presidente Juan Domingo Perén”, puesta en mar-
cha en 1974, conocida como Atucha I en memoria José Atucha quién compré las
tierras en 1867 y “Central Nuclear Presidente Dr. Néstor Carlos Kirchner” conocida
como Atucha II, puesta en marcha en junio de 2014. Por ultimo, en la localidad de
Rio Tercero, provincia de Cérdoba, se encuentra la central nuclear Embalse, la cual
entré en servicio en enero de 1984. Las tres centrales son del tipo PWHR, siendo
Atucha Iy Atucha II dos prototipos argentinos de disenio alemén, en cambio Embal-
se corresponde a un modelo CANDU (CANada Deuterium Uranium por sus siglas
en inglés).

Las principales diferencias entre nuestras centrales se encuentran en la dispo-
sicién geométrica del nicleo del reactor y en el circuito primario de refrigeracion.
En el caso de las Atuchas, el nicleo se ubica dentro de un recipiente de presién
cilindrico dispuesto verticalmente, como puede observarse en la figura 1.3(a), donde
se encuentra el agua pesada que cumple el rol tanto de refrigerante como de mode-
rador. Los elementos combustibles tienen unos 12 metros de longitud, con 6 metros
de zona activa. '

Para el caso de Embalse, el nicleo se encuentra dentro de una calandria, que
es un recipiente metdlico dispuesto horizontalmente, como se observa en la figura
1.3(b). Si bien el moderador y el refrigerante son agua pesada, éstos no se cruzan.
Dentro de la calandria se encuentra el moderador a 80 °C y presién atmosférica, y
también se encuentran los 380 tubos de presién, los cuales contienen el refrigerante
a 100 atmésferas y 300 °C promedio. Dentro de estos tubos de presion, hechos de
una aleacién de circonio-niobio (Zr-2,5 %Nb), se alojan los elementos combustibles

de 0.5 metros de longitud.



Tanto para el caso de Atucha como Embalse, los elementos combustibles estan
formados por un arreglo 37 de vainas cilindricas de Zircaloy-4, con pastillas de
diéxido de uranio (UO,) en su interior de 1 ¢cm de didmetro por 1 cm de altura. El
enriquecimiento de Atucha I es de 0.8% en peso de 235-U, a diferencia de Atucha

II v Embalse, que utilizan la relacién isotépica natural de 0.711 %.

(a) Esquema de Atucha IT [5] (b) Esquema de Embalse [4]
Figura 1.3: Centrales tipo PHWR

Si bien las aleaciones de circonio son las més utilizadas como material estructural
en los reactores nucleares, por sus buenas propiedades nucleares y mecdnicas, uno
de sus mayores inconvenientes es el alargamiento que presenta este metal al ser so-
metido a un campo de radiacién neutrénico. El mecanismo de este proceso se detalla
en el siguiente capitulo. Su crecimiento es suficiente para ser tenido en cuenta en el
diseno del nicleo. va que puede presentar problemas de estancamiento, o fracturas.
En agosto de 1989 se realizé una medicién de un tubo de presién de Embalse, luego
de 1570 dias de operacién a plena potencia (dpp) y el resultado extrapolado a 30
anos de operacién (vida itil tipica de una central nuclear) revelé un crecimiento de
107 milimetros. Es por esto que es importante contar con un cédigo de simulacion
que prediga el crecimiento, dependiendo de las condiciones de operacién de un de-

terminado reactor.



1.3. DIONISIO

La linea de trabajo en la cual se enmarca esta tesis tiene como objetivo el mode-
lado del crecimiento por irradiacién que pueda llegar a sufrir un elemento estructural
basado en alguna aleacién de circonio. En este sentido, el grupo de Cédigos y Mo-
delos de la Gerencia Ciclo del Combustibles Nucleares viene trabajando desde 2004
en el desarrollo de un programa de calculo numérico llamado DIONISIO.

DIONISIO es un cédigo multidimensional que esté constituido por un conjunto
de modelos con el objetivo de simular el comportamiento de combustibles nucleares
bajo irradiaciéon dentro de un reactor de potencia. DIONISIO simula la mayor parte
de los fenémenos fisicos y quimicos que ocurren en una barra combustible durante
su quemado. Entre éstos se encuentran la distribucién de temperatura, dilatacién
térmica, deformaciones eldstica y pléstica, fluencia, crecimiento por irradiacién, in-
teraccion mecdnica entre la pastilla y la vaina, liberacién de gases de fisién, hincha-
miento y densificacion. En la versién en 2D del c6digo, se supone simetria axial y el
dominio r-Z (Ver Figura 1.4) se discretiza utilizando elementos finitos. La estructura

del cddigo es modular y comprende més de 40 modelos interconectados [5, 6, 7).

209

U0, pellet
~ Zry cladding

. Wy,
SN

;
Figura 1.4: Sistema pastilla-gap-vaina analizado en DIONISIO

Para el calculo del comportamiento de una barra combustible, se involucran los
materiales de interés en el sistema. Estos materiales son: el combustible (UO, o
combustible mixto (U,Pu),) y la vaina de Zircaloy. Los modelos y condiciones que
utiliza el cddigo se adecuan a reactores LWR (por sus siglas en inglés Light Water
Reactor) y PHWR, que ademds, supone una historia de potencia que depende de
los casos a simular.

Actualmente DIONISIO cuenta con una subrutina encargada de predecir el cre-



cimiento por irradiacién de las vainas de los elementos combustibles de un reactor
de potencia, sin embargo, es materia de continuo trabajo del grupo Cédigos y Mo-
delos la revisién y actualizacién de los modelos que forman parte del cédigo, para
contemplar condiciones més amplias.

Existe, asimismo, una versién del cédigo en geometria rectangular, denominada
DIONISIO-PLACA, destinada a la simulacién de una placa combustible estdandar
para reactor de investigacién. Si bien muchos de los fenémenos fisicos y quimicos
son comunes a ambos tipos de combustibles, este trabajo se centra en el anélisis de

aquellos que ocurren en una barra tipica de un reactor de potencia.

1.4. Objetivos y organizacion de la tesis

El objetivo principal de este trabajo es desarrollar un modelo del crecimiento
bajo irradiacién de la vainas de combustibles nucleares construidas con Zircaloy.
Este modelo serd incluido con posterioridad en el c6digo de combustible DIONISIO.

En el capitulo 2 de este trabajo se explican las propiedades y caracteristicas del
circonio y sus aleaciones, tanto mecéanicas como nucleares. Se mencionan los efectos
que sufren estos componentes al estar bajo irradiacién en un campo neutrénico
rapido, cémo actian los mecanismos atémicos de la red cristalina y sus efectos
macroscopicos.

En el capitulo 3 se discuten las consideraciones previas tenidas en cuenta al
momento de elegir los modelos matematicos que mejor representan este fenémeno
de crecimiento por irradiacion, y se da a conocer el modelo propuesto en este trabajo.

En el capitulo 4 se describe cémo fueron implementados los modelos seleccionados
y los resultados obtenidos, comparédndolos con datos experimentales.

En el capitulo 5 se resumen las conclusiones de este trabajo de tesis y se comen-

tan las perspectivas futuras de esta linea de trabajo.



Capitulo 2

El circonio y sus aleaciones

En este capitulo se describe el rol que cumple el circonio y sus aleaciones en la
industria nuclear; la importancia de este metal y por qué es elegido como componen-
te estructural del nicleo de reactores nucleares de potencia refrigerados por agua.
Luego, se detallan las aleaciones mds utilizadas para cada componente de interés en
este trabajo, y se explican las reacciones nucleares que tienen lugar al interactuar
los neutrones provenientes de la fisién del uranio con la red cristalina de las vainas
y de los componentes estructurales, y los defectos que esto ocasiona.

Por 1ltimo, se mencionan las caracteristicas més importantes de estas aleaciones,

y cudles son sus impactos en las propiedades mecénicas finales.

2.1. El circonio

El circonio es un metal de transicién, cuyo nimero atémico es 40, su nimero
maésico es 91,224 y pertenece al grupo 4 de la tabla periédica de los elementos. En
la naturaleza se encuentra presente en distintos minerales, siendo los més comunes
el circén (ZrSiOy) y la circonia (ZrO,). Este metal posee alta dureza, ductilidad y
resistencia a la corrosién. A temperatura ambiente, el circonio presenta una fase a-
Zr con estructura cristalina hexagonal compacta (HCP). Su temperatura de fusién
es de 1854 °C [8], muy por encima de la temperatura tipica de trabajo de un reactor
(300 °C), aunque aproximadamente a los 860 °C cambia a una estructura cibica
centrada en el cuerpo (BCC) B-Zr. En cuanto a las propiedades nucleares, el circonio
presenta una baja seccién eficaz de captura neutrénica (6,4 barns para E, = 1 MeV

y 0,18 barns para E,, = 0,025 ¢V) [9, 10]. Esto es una gran ventaja para la economia



neutrénica de un reactor, ya que de esta manera, los neutrones térmicos interactian
preferentemente con el uranio para generar fisiones, y se reduce la absorcién por el
metal.

Las aleaciones mas utilizadas en la industria nuclear son las siguientes: Zircaloy-
2, Zircaloy-4 y Zr-2.5%Nb. En la tabla 2.1 se detalla la composicién quimica de

cada una de estas aleaciones [11].

Nombre | Zircaloy-2 | Zircaloy-4 | Zr-2.5 %Nb
Fstano | 1,20 - 1,70 | 1.20 - 1,70 —
Hierro | 0,07 - 0,20 | 0,18 - 0,24 —
Cromo | 0,05-0.15 | 0,07 - 0,13 —
Niquel | 0,03 - 0,08 — —
Niobio _ — 2.40 - 2,80

Tabla 2.1: Composicion quimica de las aleaciones de circonio utilizadas en la industria nuclear.

Estas aleaciones de circonio son utilizadas como material estructural en reacto-
res nucleares. Particularmente, para vainas de elementos combustibles se utilizan las
aleaciones de Zircaloy-2 o Zircaloy-4. La mayor diferencia entre estas dos aleaciones
radica en una mejora tecnoldgica en cuanto a la resistencia a la corrosién, mante-
niendo las propiedades mecénicas. Para el caso de tubos guias de combustibles o
tubos de presidn, se elige la aleacién de Zr-2.5 %Nb.

Cabe destacar que la resistencia a la corrosién es un factor de suma importancia,
para la seguridad nuclear. A partir de los 425 K estas aleaciones, que se encuentran en
contacto con el agua dentro del nicleo del reactor, sufren una reacciéon de oxidacién
(ecuacién 2.1).Una vez sobrepasado el limite de solubilidad, el hidrégeno precipita
en forma de hidruros de férmula genérica ZrH,. En la figura 2.1 se observa que
pueden existir en tres fases: 7, 0 y ¢ [12]. Los hidruros generalmente exhiben muy
baja ductilidad y por lo tanto bajo ciertas condiciones tienen un efecto perjudicial
sobre el comportamiento mecanico de componentes realizados con estas aleaciones
[13].

ZT+2H20 — Z7102+2H2 (21)

El crecimiento inducido por radiacién es uno de los fenémenos més importantes
que deben ser analizados con el fin de mantener la integridad fisica del reactor, ya
que los materiales sufren un cambio dimensional sin aplicar esfuerzo externo. Este

es un parametro importante a tener en cuenta al momento de disenar la estructura

10
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Figura 2.1: Diagrama de fases del sistema Zr-H

del nicleo del reactor. Es de gran importancia realizar un preciso calculo de las di-
mensiones de los componentes del ntcleo del reactor, dejando un éptimo espaciado
entre las boquillas de montaje y los elementos combustibles, tubos de presién y ca-
nales de elementos combustibles. En caso de no contemplar este fenémeno mecénico,
los componentes pueden presentar fallas y desviarse de su funcionamiento previsto,
como por ejemplo, provocando obstrucciones en los elementos combustibles, pandeo
en los canales, contacto entre el canal y el elemento combustible, contacto entre vai-
nas, fisuras por reduccion de espesor en las vainas, entre otros. Estas complicaciones
mecanicas aumentan la probabilidad de problemas en el confinamiento del material
radioactivo en situaciones accidentales. En las tltimas décadas ha crecido el interés
en el estudio de este proceso, desarrollando distintas vias de investigacién, tanto

experimentales; tedricas como computacionales.

2.2. Crecimiento inducido por irradiacién

Para las temperaturas de trabajo de un reactor nuclear, el circonio y sus aleacio-
nes presentan una distribuciéon de sus atomos formando una estructura hexagonal
compacta HCP, como se observa en la figura 2.2. En la fabricacién de las vainas
de combustibles nucleares, tanto para el Zircaloy-2 como para el Zircaloy-4 se de-

termind que las mejores propiedades mecéanicas se consiguen al orientar los granos

11



de modo tal que el eje < ¢ > se encuentre paralelo a la direccién radial, como se

observa en la figura 2.3

a) b) <)
Figura 2.2: a) Representacidn de la distribucidn de los dtomos en un cristal hexagonal compacto de

circonio. b) Representacidn de la ubicacion de los dtomos de circonio sobre un prisma heragonal.
¢) Representacidn de la ubicacion de los dtomos de curconio en la seccion intermedia.

Axial

A
)

o

h N,
| |

Figura 2.3: Orientacion de la estructura hezagonal en una vaina de Zircaloy

Cuando estas aleaciones son bombardeadas con neutrones rapidos, se producen
regiones con vacancias e intersticiales debido a las colisiones eldsticas. Estos defectos
tienen la posibilidad de escapar la zona de dano y migrar libremente por la red. A
la vez, las vacancias e intersticiales pueden aglomerarse formando lazos de disloca-
ciones. En el presente trabajo s6lo se considerardan lazos formados por intersticiales
para simplificar el cdlculo. Ademas de los defectos mencionados. los metales presen-
tan dislocaciones. Para simplificar el tratamiento, en este trabajo se consideran sélo
dislocaciones de borde. En la figura 2.4 se puede observar un esquema de los tipos
de dislocaciones que presentan cstas aleaciones. En la figura 2.5 se puede observar

la imagen de una microscopia éptica de Zircaloy-4 recocido a 560 K.
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Figura 2.4: Loops de dislocaciones en estructura HCP [14]

Figura 2.5: Microscopia dptica de Zircaloy-4 a 560 K. a) 8,5 ¢ 10°° n/m* en BWR, b) 7 z 10°°
n/m? en un PHWR. Vector de difraccidn: g = (0002) [15]

Las dislocaciones se caracterizan por sus vectores de Burgers. Los lazos de dis-
locaciones tipo < a > tienen un vector de Burgers b = —1/3 < 1120 > paralelos al
eje < a > y yacen paralelo al eje prismdtico (1010) (ver figura 2.6). Los loops de
dislocaciones tipo < ¢ > vacen en el plano basal (0001) y su vector de Burgers es
b=1/2 < 0001 >o0b=1/6 < 2023 > a lo largo del e¢je < ¢ >. Ademds, los lazos
tipo < a > se generan inmediatamente después de la irradiacién, mientras que las
tipo < ¢ > apareccen luego de varios dpa (por sus siglas en inglés displacement per

atom).

13
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Figura 2.6: Planos de una celda unitaria HCP con sus indices de Miller [12]

Entre los pardmetros que afectan al crecimiento por irradiacién se encuentran
la temperatura, el porcentaje de trabajado en frio previo al que fue sometido el
metal, el factor de textura y el tamano de grano. La respuesta del crecimiento por
irradiacién es diferente para cada eje [15]. Experimentalmente se determiné que los
efectos en la estructura HCP genera expansion en la direccién < a > y contraccién
en la direccién < ¢ >, como se observa en la figura 2.7. A su vez, en la figura 2.8
puede observarse que este cambio dimensional sin aplicar esfuerzos externos se da a
volumen constante, y se registra un aumento en la superficie del plano basal mientras

que la altura o las caras prisméticas decrecen [16].

° @mn&deﬂmm
L A  <C> axs zone - refined droncium
o <@> aas jodide Zmeanum .
5 A <> @ds zone - refined Zroncium ¥
.
A
~ A e <@ axis orystals
‘é 3 ij. #
= . o
fesy o0 Sa -
E 24 GC. ®
4 1 [sle T "Twlp
£ 1]% ce ‘a’ e
]
0
‘?ﬁ*‘n 20 L“
R , ah A <o @isoysils
'2 | SR 1 LA A R L L B A LA AL
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 € 70 75 &
Fluence (x10™n/m?)

Figura 2.7: Comportamiento de los distintos ejes de la estructura HCP [15].
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Figura 2.8: El crecimiento de células unitarias esquemdticas en un grano [16].

A escala macroscépica, debido a la irradiacion, resulta en un crecimiento longi-
tudinal y en una disminucién de espesor del material, tanto para vainas como para
tubos. Este fenomeno depende de las caracteristicas iniciales del material, por lo

tanto es preciso conocer detalladamente cada uno de estos factores.

2.3. Factor de textura y trabajado en frio

Debido a la anisotropia intrinseca de la estructura hexagonal, este material pre-
senta estructura de granos con orientaciones preferenciales determinadas por diferen-
tes procesos termomecénicos [17]. Estas orientaciones preferenciales son conocidas
como textura cristalina y es la responsable de la anisotropia en las propiedades
mecanicas y fisicas presentes en este material.

Las vainas de Zircaloy para elementos combustibles se obtienen mediante dife-
rentes pasos de laminacién en frio. Este proceso se denomina “cold-pilger-process”
y se parte de un tubo TREX (tubo de materia prima extruido y laminado en frio).
Para obtener un tubo con dimensiones especificas, es necesario llegar a las dimen-
siones finales gradualmente mediante distintos pasos de laminacién. Esta zona de
deformacién gradual se denomina zona de transicién de deformacién pléstica. Los
cambios en la textura cristalina son evaluados mediantes figuras de polos obtenidas
a partir de los anillos de difraccién y los factores de Kearns.

Los factores de Kearns son los indicadores de la fraccién de polos basales que
presenta la estructura hexagonal del material, proyectados en las tres direcciones

principales de un componente: axial, radial y tangencial en el caso de un cilindro
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(fa, fr y ft respectivamente). Los factores de Kearns se calculan a partir de las

figuras de polos de acuerdo a la siguiente ecuacién 2.2:

z=1
.ﬂ=/ 1 (0002)(¢) sin(p) cos? () dip (2.2)
Jx

donde z es la direccién de interés, y Toop2)(¢) sin(yp) representa la fraccién de cristales
que tiene su eje < ¢ > a un angulo ¢ de la direccién elegida. Por su definicién, los

factores de Kearns cumplen con la relacién:

fa+fr+ft:1 (23)

El método para determinar estas direcciones es a través de la técnica de difraccién:
de rayos X. Haciendo un barrido de rayos X a distintos dngulos en una probeta de
Zircaloy, v a partir de la Ley de Bragg (ecuacién 2.4) se puede conocer a qué dngulo
existe difraccion. Cada pico de difracciéon pertenece a un plano particular de la
estructura cristalina del elemento en cuestion. Para el caso del Zircaloy, siendo una
estructura cristalina HCP, el primer pico que aparece es a 32°, y es el del plano
prismético, cuyo indice de Miller es (1010), y el segundo es el plano basal a los 34,8°

(0002).

n\ = 2dsin 0 (2.4)

Una vez caracterizados los dngulos donde se hallan los planos de interés, se
procede a realizar la figura de polos. Para ello, se coloca la probeta con la cara
superior mostrando la zona de interés del metal a estudiar, por ejemplo un corte

transversal o sagital de la vaina, como se observa en la figura 2.9.

Matriz de

probeta
Zircaloy corte Z"’C3_|0v Forte«
transversal longitudinal

Figura 2.9: Esquema de probeta para difraccion de rayos X

Se direcciona la ldmpara a un dngulo respecto de la superficie de la probeta de

tal manera que los rayos X incidan con el dngulo de difraccién que se quiere estudiar,
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y se provocan unos pequenios movimientos de la probeta, para asi generar cambios
menores a un grado en la superficie de la muestra.

Si en la posicién en estudio, los granos se encuentran preferencialmente en la
direccién esperada, se detecta un pico de difraccién. A medida que la orientacion
de los granos se aleja de la esperada, la figura presenta una imagen mas difusa. A
continuacién, se muestra en la figura 2.10 una figura de polos de Zircaloy del plano
basal (0002), para distintos momentos del trabajado en frio, hasta llegar al espesor

deseado con un 71 % de trabajado en frio.

Imueswas —=P*>°1 Punto externo | Punto medi

A
(TREX)

Punto internq

. [EE

B
(22% red.
de area)

C
(41% red.
de area)

D
(71% red.
de area)

Figura 2.10: Figura de polos (polo (0002)) para tres puntos del espesor en tres muestras de Zircaloy-

4 [17].

donde los colores indican la intensidad de la difraccién de rayos X en el plano de
interés. En este caso, el color rojo indica una mayor cantidad de granos con el plano
basal orientado en la direccién radial, y conforme se va reduciendo el espesor, los

granos cambian gradualmente su orientacion.
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Capitulo 3

Modelos de crecimiento por
irradiacion

En este capitulo se presentan los modelos que han sido seleccionados de la bi-
bliograffa [14, 15, 16, 18, 19] para el estudio del crecimiento de las aleaciones de
circonio por irradiacién, y los cédigos mayormente utilizados en la actualidad para
predecir el crecimiento méximo de estas aleaciones. A su vez, se describe el modelo

propuesto en este trabajo.

3.1. Datos experimentales

En noviembre de 1962 se alcanzé la primera criticidad del reactor EBR-II (por
sus siglas en inglés Ezperimental Breeder Reactor) en el Laboratorio Nacional de
Argonne, en Chicago, Estados Unidos [20]. Este fue un reactor rdpido reproductor
refrigerado por sodio, el cual estuvo en servicio durante 30 afios. Entre los princi-
pales objetivos de este reactor se encontraban la generacién de energia eléctrica y
la demostracién del funcionamiento de una planta de reprocesamiento en linea, asf
como también ensayos de materiales y combustibles para reactores rapidos.

Fue en este reactor donde se realizaron pruebas con aleaciones de circonio para
el estudio del crecimiento por irradiacién. Posteriormente, algunos autores han rea-
lizado cuantificaciones de las mismas [18, 19] de las cuales se propusieron algunos
modelos mateméticos para su simulacién [14, 15, 16, 21, 22].

Dentro de las instalaciones para la irradiacién de muestras en el nicleo del EBR-

I1, los especimenes de Zircaloy fueron sujetados por carcasas de aluminio con el
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espacio suficiente para permitir el crecimiento, como se muestra en la figura 3.1.
Dichos especimenes contaban con un control de temperatura durante la irradiacion.
Los cambios de longitud fueron monitoreados a través de una técnica de compa-
racion. en la cual dos transductores diferenciales de variable lineal comparaban la
longitud del zircaloy contra un espécimen testigo de una aleacién de niquel (Nilo-K)
con un coeficiente de expansién similar al circonio. Estas mediciones obtuvieron una

incertidumbre de entre 0.5 y 1 pum.

G
- -

Figura 3.1: Espécimen para medicion de crecimiento por irradiacion en carcasa de aluminio [18]..

Los especimenes se encontraban dentro de elementos combustibles vacios, en
tres plataformas, con un total de 34 cajas de aluminio conteniendo las aleaciones
de circonio. La instalacién conté con posiciones de irradiacién con el instrumental
adecuado para calefaccionar las muestras con gas helio-neén durante la irradiacion,
llevados a la temperatura de trabajo con resistencias eléctricas, siendo 353 K, 553 K,
573 K. 633 K v 673 K. Estas posiciones de irradiacién se ubicaron dentro del niicleo
del EBR-II con una distribucién como se observa en la figura 3.2, para obtener
distintos flujos neutrénicos interactuando con las muestras. El flujo maximo del
reactor fue de 6 x 10"%n/m?*s y el flujo promedio de las muestras vari6 desde 4.1
a 10,8 x 10'"n/m?sl (E, > 1 MeV) medido mediante la técnica de andlisis por

activacién neutrénica con hojuelas de **Fe.
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Figura 3.2: Distribucidn de flujo y temperatura en el nicleo del EBR-II, posicion de los especimenes
en funcidn del radio del nicleo [19]. :

En este trabajo se utilizaron los datos experimentales obtenidos a partir del
ensayo en el reactor EBR-II para comparar con los resultados de las simulaciones.

Una primera observacion que puede mencionarse es que el crecimiento de las alea-
ciones presentan distintos comportamientos si el metal fue previamente trabajado
en frio (sin importar el porcentaje) o si el material ha sido recocido (0% trabajado
en frio més un tratamiento térmico) [23]. Dichos comportamientos se muestran en la
figura 3.3. Como puede notarse, para metales con trabajado en frio se observan cre-
cimientos practicamente lineales, mientras que para metales recocidos se distinguen
tres etapas; a bajas dosis se observa un comportamiento lineal, para dosis medias se
halla una zona de saturacién o asintdtica, y para altas dosis un crecimiento acelerado,

también conocido como breakaway.
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Figura 3.3: Crecimiento por irradiacion de Zircaloy-2 y -4 recocido y trabajado en frio con factor
de textura f ~ 0,1 a 550 - 580 K [23].

3.2. Antecedentes

El Organismo Internacional de Energia Atémica (IAEA por su sigla en inglés
International Atomic Energy Agency) propuso en el ano 1976 un modelo empirico
para la prediccién del crecimiento por irradiacién de aleaciones de circonio [24],

caracterizado por la ecuacion 3.1:

AL
L

donde ¢t es la fluencia de neutrones rapidos, n es un exponente de crecimiento v

= (¢t)"(1 - 3/f) (3.1)

f es el factor de textura. Actualmente, DIONISIO tiene incorporado este modelo
empirico en su cddigo, eligiendon =1y f = 0.
DIONISIO posee otro modelo més completo, con componentes para la deforma-

cién longitudinal, radial y tangencial, propuesto por A. Soba et al. [5]:

de cm?s
—Z2 —=4,042 x 1070 —_ ¢ 3.2
dt ’ x n dia(p (32
de, de,
— =-0,941—
dt ‘ dt
dﬁt dEz
— = —0,059—=
dt ’ dt

donde %z cs la tasa de crecimiento axial, %= es la tasa de crecimiento radial y %

la tasa de crecimiento tangencial. Se puede destacar que el crecimiento axial es pro-
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porcional al flujo neutrénico rapido para este modelo, y en las otras dos direcciones
es una fraccién de este crecimiento axial. También cabe destacar que para las direc-
ciones radial vy tangencial, la constante tiene un valor negativo, debido a que al ser
un cambio a volumen constante, el espesor de la vaina se reduce conforme aumenta
la longitud, tal como se explicé en el capitulo anterior.

La limitacién de este modelo estd en que no distingue entre los diversos modelos
de vainas disponibles en la industria, con sus caracteristicas tanto del material como
de las condiciones a las que son sometidas. Sin embargo. la constante y el exponente
de crecimiento se han elegido de modo tal que sea un modelo conservativo, calculando

la tasa de crecimiento en exceso, como puede observarse en la figura 3.4.

o T=353K Recocido
T=553K Recocido

0 T=353K 25%CW
B T=553K 25%CW
— Ajuste DIONISIO

10 12 14 16 18
Fluencia [/m?] x10”

Figura 3.4: Datos experimentales de [18] y simulacion de erecimiento con DIONISIO

Para la implementacién de un modelo alternativo para el crecimiento por irradia-
cién de aleaciones de circonio, se realizé una bisqueda bibliografica en la literatura
especifica para el estudio y conocimiento del estado del arte de la materia. De entre
todos los modelos hallados, se han elegido los méds completos, se han ensayado para
entender su comportamiento, y en base a ellos se ha seleccionado el mas adecuado
para ser incluido en DIONISIO.



3.3. Modelos empiricos

Los modelos empiricos de crecimiento por irradiacién consisten en expresiones
matematicas, en general en funcién de la fluencia de neutrones rapidos, obtenidas
a partir de la parametrizacién e interpolacién de datos experimentales. Algunos
modelos también incluyen otras dependencias, como la temperatura, el factor de
textura o la fraccién de trabajado en frio.

Entre la bibliografia disponible, se han seleccionado dos modelos empiricos, con
el objetivo de estudiarlos, asi como también compararlos con datos experimentales.

El primer modelo seleccionado fue el propuesto por F. Garzarolli et al. en el
Comité cientifico para propiedades de materiales para elementos combustibles de
reactores de agua y métodos de mediciones, en Vienna, 1986 [24]. También se analizé'
el modelo incluido en la biblioteca de propiedades de materiales de reactores de
agua liviana MatPro (Material Properties) del Departamento de Energia de Estados
Unidos [16].

Matpro ha propuesto un modelo actualizado, en su cuarta edicién del ano 1993.
Este modelo es una ampliacién del que propone la IAEA como puede apreciarse en

comparacién con la ecuacion 3.1:

AL

&

= Alexp(240,8/T))(¢t)/*(1 — 3f.)(1 + 2CW) (3.3)

donde % es la fraccién de cambio axial debido al crecimiento, A es una constante
que toma el valor de 1,407 x 10'%(n/m?2)"/2, T es la temperatura de la vaina en
Kelvin, ¢ es el flujo de neutrones répidos en n/m?s, t es el tiempo en segundos, f,
es el factor de textura y CW es la fraccién de trabajado en frio (Cold Work).

En primer lugar, se puede apreciar que este modelo considera diversos factores,
que afectan al crecimiento por irradiacién de las aleaciones de circonio. A conti-
nuacién en las figuras 3.5 y 3.6, se muestran graficos donde se comparan datos

experimentales con el modelo de MatPro.
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Figura 3.5: Datos experimentales recopilados por A. Rogerson y simulacidn con el modelo propuesto
por MatPro [18].

x10”
i Datos Matpro
T=555K Recocido g =
T=555K 20% CW g — a
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Figura 3.6: Dalos experimentales recopiladios por R.B. Adamson y sumulacidn con el modelo pro-
puesto por MatPro [19].

En concordancia con la ecuacion 3.3, es posible observar en las figuras 3.5 y 3.6
que el modelo para el crecimiento es proporcional a la raiz cuadrada de la fluencia.
Como se ha comentado en la seccion 3.1, dependiendo de la condicién inicial del
material presenta distinto comportamiento: lineal para trabajados en frio, y com-

portamiento en tres etapas para recocidos. Sin embargo se destaca en principio, que
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para fluencias promedio de la vida 1til de un reactor nuclear de potencia, los resul-
tados de la simulacién comparados con los datos experimentales se encuentran todos
dentro del mismo orden de magnitud. Algunos resultados, tales como para el caso
de Rogerson a 353 K recocido (figura 3.5), la diferencia es de 4 veces mayor para la
simulacién, o en el caso de Adamson a 555 K y 78 % de trabajado en frio (figura 3.6)
la diferencia es de casi dos veces menor para la simulacién. Esta diferencia muestra

que el modelo posee una gran incerteza en sus predicciones,

3.4. Modelos Teoricos

Los neutrones rapidos (E > 1 MeV) son los responsables del desplazamiento de
los atomos de la red cristalina del Zircaloy. Estos desplazamientos provocan defectos

puntuales, tales como vacancias e intersticiales. como se observa en la figura 3.7

Figura 3.7: a) Representacidn de una vacancia y de un inlersticial. b) Vacancia ubicada en la
seccidn intermedia de una estructura hezagonal compacta. :

Una vacancia es la ausencia de un atomo en la estructura cristalina, mientras
que un intersticial es un atomo ubicado fuera de su posicién normal en la estructura
cristalina [25]. Los intersticiales pueden ser debido a impurezas o a los mismos ato-
mos de la red. Cada metal tiene una concentracion de vacancias y de intersticiales
en equilibrio termodindmico, es decir, que depende de la temperatura a la que se
encuentra.

Una vacancia o intersticial puede moverse cuando supera una energia de activa-
cién que corresponde a la energia para producir una distorsién en la red cristalina

tal que permita la migracién del defecto. (figura 3.8). La magnitud que da nocién de
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cudn répido puede moverse un defecto por la red cristalina se denomina coeficiente

de difusién, el cual puede expresarse segin la ecuacién de Arrhenius 3.4:

m

Dy, = DY, exp( e 3.4
v,r T v,zexp( kJT ) ( : )

donde D7, es el factor de frecuencia de salto de intersticiales o vacancias, v, im

es la entalpia de migracién para vacancias o intersticiales, k es la constante de

Boltzmann y T es la temperatura absoluta.

Atomo posicién A Atomo posicion B

Vacancia posicién B Vacancia posicion A

a) . b)
Atomo1l

Atomo?2?

€)
Figura 3.8: Movimiento de una vacancia de la posicion B a la posicion A dentro de un cristal.

a) Posicidn inicial del dtomo y la vacancia, b) posicion final del dtomo y la vacancia, c) posicion
intermedia de los dtomos durante el pasaje de una a otra.

Una gran cantidad de autores han investigado el fenémeno del crecimiento in-
ducido por irradiacién del Zircaloy. La busqueda de ecuaciones que expliquen la
interaccién de la radiacién neutrénica con la red cristalina de las aleaciones de cir-
conio, dan lugar a una serie de ecuaciones diferenciales acopladas que siguen paso a
paso los mecanismos de interaccién explicados en el capitulo 2.2.

Las vacancias ¢ intersticiales producidos por la radiacién, a la temperatura que se
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encuentran son lo suficientemente méviles para que puedan ser recombinadas. Las
recombinaciones pueden ser directas entre intersticial y vacancia, o éstas pueden
migrar hacia los bordes de grano u otros sumideros de defectos.

A partir del modelo propuesto por D. Fainstein-Pedraza y C.C. Dollins [21],
y sumando consideraciones propias, se obtuvieron las siguientes ecuaciones para

determinar la evolucién temporal de las vacancias e intersticiales:

dc,
dt = - aCin - vaDv(Cv - Ce) - Dvalpl(Cv - Cefel) - Kgb D’U(C'U - Ce) (35)
¢

donde K es el niumero de pares Frenkel que se generan por unidad de tiempo, D, y
D; son los coeficientes de difusion para vacancias e intersticiales, « es la constante de
recombinacién directa, K;, K, y Kg son las probabilidades de captura de intersticia-
les por todos los sumideros, de vacancias por todos los sumideros, y de vacancias por
bordes de grano, respectivamente. C, es la concentracién de vacancias en equilibrio
termodindmico, dado por la ecuacién C. = exp(—1,2[ev]|/kT), Z,; es el coeficiente
bias de vacancias e intersticiales respectivamente, p; es la densidad de lazos de dis-
locaciones, p es la densidad lineal de dislocaciones, f,; es una funcién que depende
de las propiedades elésticas del Zircaloy, que mide cédmo afecta la geometria de un
lazo de dislocacion en la concentracién de vacancias en equilibrio termodinamico
(ecuacién 3.7) y € es la fraccién de los intersticiales que se generan que van a formar
nuevos lazos de dislocaciones [21], ya que en este modelo se considera que los loops
solo son formados por intersticiales (ecuacién 3.8). La energia de formacién de in-
tersticiales es mayor que para vacancias por lo que para las temperaturas de interés,
se considera que la concentracién en equilibrio termodindmico de intersticiales es

despreciable.

OO (L)
n — T —V 37
fo = ezp (b + )0, O1KT (3.7)

dN
€e= —CF’]TT?O (38)
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NO

Ny = log(51kT + 1 3.9
7,2x1018

n_ lpeddl 3.10

F = ep(276607T) =28

donde r; es ¢l radio del lazo, b es el vector de Burgers, p es el médulo de corte, v es el
coeficiente de Poisson, Ny es la concentracién de lazos inicial, N es la concentracién
de lazos en funcién del tiempo, k es la constante de Boltzmann, y ry es el radio
inicial de loops.

A partir de los datos experimentales proporcionados por D.O. Northwood et al.
[26] se calcularon el médulo de corte y el coeficiente de Poisson para el Zircaloy
mediante un ajuste paramétrico a distintas temperaturas, como se puede observar

en la figura 3.9 y 3.10, obteniéndose para cada uno de ellos las expresiones:

1=39x10"°-1,2x 1077 — 7,34 x 10°T? 3.11
/

v=0,376—1,93 x 107°T — 5,1 x 10°7* (3.12)

® Datos experimentales Northwood
Ajuste, este trabajo

35054010 -

1 [GPa)

3,00E4010

250E+010 ~
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Figura 3.9: Ajuste para el mddulo de corte del Zircaloy en funcién de la temperatura.
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Figura 3.10: Ajuste para el coeficiente de Poisson del Zircaloy en funcién de la temperatura.

En las ecuaciones 3.5 y 3.6 se observa que la concentracién de defectos resulta de
una competencia entre la generacion de pares Frenkel y la recombinacion de estos
por los medios posibles en el material.

Una vez formados los lazos de dislocaciones, estos tienen la posibilidad de mo-
dificar su tamano debido al intercambio neto de defectos puntuales que se produce
entre el lazo y la red cristalina. De acuerdo con Dollins 28] se obtiene que:

dr 1 e K
O — 2 =2, 0,1C — Gl + - (3.13)

dt b
La tasa de deformacion del material presenta tres contribuciones, y se considera

que el volumen no varia, tal que:

detor dey  deqg  depg .
7 = 1=3f) (E‘F Tt (3.14)

donde £, es el crecimiento total, f es el factor de Kearns o factor de textura para
la direccién de interés, ; es el crecimiento debido a los loops de dislocaciones, =, es
el crecimiento debido a las dislocaciones lineales y por tltimo &, es el crecimiento
debido a los defectos que migran hacia los bordes de grano. Tomando como referencia
el eje longitudinal de la vaina, el factor de Kearns axial f, pertenece al intervalo [0 ;

0.33], por lo tanto la ecuacién 3.14 toma valores positivos, indicando un alargamiento
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en dicha direccién. M4s atin, y en concordancia con la relacién 2.3, el f, toma valores
mayores a 0,34 otorgdndole valores negativos a la ecuacién 3.14, lo cual coincide con
la teorfa y las mediciones experimentales, ya que el eje < ¢ > de la estructura HCP
se espera que reduzca su longitud. Cada uno de los términos de la ecuacion 3.14 se

expresan como |14, 27]:

% == pl[Z1chl = Zva(Cv — Ce)] == TFbNTlZ (315)
dea _ P1Z:DiC; — Z,Dy(C, — Co)) (3.16)
a2

de 0,5
d—t‘i = (K DiC; = K Do(C — Co) (3.17)

donde Ky, es el sumidero de borde de grano para intersticiales y vacancias, b es el
vecor de Burgers y N es la concentracion de loops de dislocaciones.

Los coeficientes de difusion de intersticiales y vacancias son, respectivamente
[27]:

2 ~0,3eV
D, =17,5x 10-49’:—exp <k—Te) (3.18)
2 “1,1eV
szmofilmm< kgf) (3.19)

donde k es la constante de Boltzmann en ev/K y T es la temperatura en Kelvin.
Un par Frenkel consta de una vacancia y un intersticial producidos por el des-

plazamiento de un atomo de su lugar de origen en la red cristalina, debido a la

interaccién con un neutrén rapido. El factor K es proporcional al flujo neutrénico

rapido, y se expresa como [29]:

K=Ux6¢ (3.20)

donde ¥ es una constante de ajuste cuyo valor es 2,3 x 1072tem?/s, ¢ es el flujo en
n/cm?s. Los coeficientes bias, que expresan la probabilidad de que una dislocacién

capture un intersticial o una vacancia [27], y se expresan como:

Ty = — (3.21)



(3.22)

R s S (3.23)

2T

- In(57%4R)

Za (3.24)

donde Z; y Z, son los bias para dislocaciones lineales, Z; y Z,; son los bias para
loops, rmd es la distancia media entre dos dislocaciones, y AR es una funcién que
depende del médulo de Young u, la temperatura y el radio del loop, este factor
estima el campo de interaccién efectivo, el cual hace mayor al Z;, dado que la
interaccién de un intersticial hacia una vacancia es mds fuerte que una vacancia

hacia un intersticial.

0,014ba®u
La distancia media entre dos dislocaciones se puede aproximar como:
rmd = (mp;) /2 (3.26)

donde p; es densidad total de dislocaciones, como muestra la siguiente ecuacion:

pr=p+ p (3.27)

La densidad lineal de dislocaciones depende del porcentaje de trabajado en frio
de la aleacién, mientras que la densidad de loops depende del radio del mismo y de

la concentracién de loops, como se describe en las siguientes ecuaciones:
p=9,55x10"4+9,98 x 10°In(CW + 1,135) (3.28)

pPL = 27(7‘;Nl (329)

La ecuacién para las dislocaciones lineales se obtuvo mediante un ajuste pa-
ramétrico, a partir de datos experimentales [30], como se observa en la siguiente

figura 3.11
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Figura 3.11: Ajuste para el cdlculo de la densidad de dislocaciones lineales para el Zircaloy en
Sfuncidn de la temperatura.

Para el cdlculo de los factores de recombinacién, por un lado se encuentra la
recombinacién mutua de intersticial con vacancia, que se expresa mediante la ecua-
cion 3.30 y por otro lado la recombinacién debida a los sumideros tanto por borde
de grano como por dislocaciones, también conocido como sinks, expresada por la

ecuacién 3.31:

= 4na(D; + Dy) (3.30)
Q
6
Kbgiy = —1/(Ziwp+ Ziiwpi 3.31
GV Fush + Zisam) (331)

6
R't',-n — (Zi_.vp =i Zh‘.,1:PI) > @\/(Zi,vp = Zh;._vl)l')

donde Kbg;, es el sumidero o sink por migracion de defectos al borde de grano, y
K. es el sumidero total, para intersticiales o vacancias respectivamente, y €2 es el
volumen atémico de una celda hexagonal compacta, que se calcula de la siguiente
manera:

Q= ?azc (3.32)

33



donde a v ¢ son los pardmetros de red, que para el Zircaloy son 3,232A4 y 5,147 A
respectivamente [31].
Con el modelo completo, se procedié a comparar su prediccidén contra resultados

experimentales obtenidos de la bibliografia.
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Capitulo 4

Resultados y discusiones

En este capitulo se presentan los resultados obtenidos para las simulaciones a
partir del modelo propuesto en el capitulo anterior (secc. 3.4), comparando con los

datos disponibles de la bibliografia.

4.1. Programacién del modelo

Las ecuaciones diferenciales acopladas propuestas en este trabajo no tienen solu-
cién analitica, por lo que se debe recurrir al empleo de algin método numérico capaz
de resolverlas. Para las ecuaciones de la tasa de concentraciones de defectos como
para la tasa de crecimiento (3.5, 3.6, 3.14, 3.15, 3.16 y 3.17) se utilizé el método
de cédlculo de FEuler indirecto, mientras que para el cdlculo del crecimiento del radio
de lazos (ec. 3.13) se utiliz6 el método de Runge-Kutta de cuarto orden [32]. Todas
estas ecuaciones que componen el modelo han sido desarrollados en un entorno de
programacién matemaético especifico, para posteriormente exportarlo a FORTRAN
90 y ser incluidos en el cédigo DIONISIO.

Como ejemplo se muestra el desarrollo para el cdlculo de la concentracién de
vacancias en el tiempo utilizando el método de Euler indirecto. Si se considera que

la variacién vacancias respecto del tiempo puede expresarse de la siguiente manera:

dc,
dt

donde A, y B, contempla todos los pardmetros de la ecuacién 3.5 que no dependen

= A, + B,C, (4.1)

explicitamente de las concentraciones de vacancias, entonces la concentracién en el

tiempo n + 1 puede expresarse como:
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Cn+1
G = g 4 dd—”th. (4.2)

reordenando 4.1 en 4.2 se llega a la expresion:

Cr+ Ayh
Cn+1 — v v
v 1+ B,h

Programar las ecuaciones con este enfoque permite considerar pasos de tiempo

(4.3)

no tan pequenos, con la ventaja de que a la hora de ejecutarlos, no consume tanto
tiempo de célculo en un procesador, como si lo haria si se utilizara el método de
Euler directo. En el Apéndice A se muestra un extracto del cédigo, donde se detalla
cémo fue programado.

Estas ecuaciones se resuelven de manera iterativa hasta que el error entre el
evento anterior y el actual sea menor que una tolerancia establecida, por ejemplo
1074,

El valor inicial para los parametros de cada una de estas ecuaciones se elige de
manera apropiada con algin criterio justificado, o se extrae algin valor representa-
tivo de la bibliografia. Por ejemplo, para el radio inicial se elige 10~7 [27] debido a
que cuando se crean los lazos de dislocaciones, considera que existe un radio minimo
a partir del cual comienzan a crecer; mientras que las concentraciones de defectos en
el instante inicial se considera que estan dados por los valores del estado estacionario
que existe debido al equilibrio termodindmico.

En la figura 4.1 se muestran los resultados de una corrida del cédigo con el
objetivo de probar su desempefio, eligiendo arbitrariamente parametros de entrada

tipicos de una vaina de Zircaloy. A continuacién se especifican las entradas del cédigo:
s« T =533K
= ¢ =52x108n/ecm?s
s CW =295%

= f=0,08
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Figura 4.1: Prueba de desempeno del modelo propuesto en este trabajo. a) Tasa de concenlracion
de intersticiales, b) tasa de concentracion de vacancias, ¢) tasa de variacion de radio de loop, d)
‘crecimiento total.

En las figuras 4.1 a) y b) puede observarse la simulacién de la concentracién de
vacancias e intersticiales respectivamente en funcién de la fluencia. Se aprecia que al
principio de la irradiacion la tasa de generacion de defectos es alta, pero conforme
avanza el tiempo, disminuye y se estabiliza de manera asintética. Es decir, se siguen
generando defectos debido a la radiacién, pero a su vez las recombinaciones son més
probables, por lo que el ritmo de generacién neta disminuye.

Por otra parte, se puede notar en la figura 4.1 ¢) como es la variacién del radio
del lazo de intersticiales en funcién del tiempo. Como es de esperarse, sigue un
comportamiento similar a la concentracion de defectos, ya que de la cantidad de
defectos depende el radio del loop.

Finalmente el crecimiento total, que se muestra en la figura 4.1 d) tiene la forma
esperada para un metal trabajado en frio, y sus valores méximos de deformacion

concuerdan con el promedio para una aleacién similar.



4.2. Simulacién para aleaciones trabajadas en frio

Rogerson ha sido el autor que recopil6é de manera mas completa los resultados de
las mediciones de crecimiento por irradiacion de especimenes de Zircaloy, llevadas
a cabo en el reactor EBR-II. En esta seccién se han seleccionado los datos experi-
mentales de Zircaloy-2 trabajados en frio [33]. Para cada una de estas temperaturas
se ha realizado una simulacién con el modelo propuesto en este trabajo, ingresando
todos los pardmetros de entrada caracteristicos de cada aleacion. A continuacion se

muestran los graficos con los resultados obtenidos.

= Nombre de espécimen = L14F

Temperatura = 353 K

Fluencia méxima = 155 x 10%'n/m?

n CW = 25%
s f=0,1
T=353K
50,04 2
= ——— Simulacién
5 © Rogerson L14F [32]
Z 40,0 o
) o]
£ X
o |
E 30,04 ©
TO (0]
3 s "
© 20,04
e
£ |
o
5 1004 0,°
= o

O,OL’,/ :
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Fluencia/10™ (m’mz)

Figura 4.2: Dalos experimentales LI4F o 353 K y simulacion

En la figura 4.2 se observa que la simulacién tiene un error por defecto. Es decir

que a bajas temperaturas (80 °C) este modelo no ajusta de manera correcta para
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Zircaloy-2 trabajado en frio. Este detalle no invalida el modelo sino que reduce su
rango de validez. Ademds, se debe tener en cuenta que no es un rango de tempe-
ratura de operacién para un reactor. En otras palabras, no habria crecimiento por

irradiacién a esta temperatura, ya que el reactor no estaria en operacion.

Némbre de espécimen = L2D

Temperatura = 553 K

Fluencia maxima = 87,7 x 10%n/m?

CW=25%

s =01
T=553K
_50,0-
g 40,0 - J-pm
E o
5
— 30,04 o
5
E o
r= o
2 20,0
2 o?
E 2} . ~
5 Simulaciéon
"S‘ 10,04 O Rogerson L2D[32]
0,0 T T T T T T T )
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8

Fluencia/10™ (n/m’)

Figura 4.3: Datos experimentales L2D a 553 K y simulacidn

En la figura 4.3 la simulacién concuerda con los datos experimentales hasta una
fluencia de 20210*n/m?*. A partir de dicha fluencia, el crecimiento disminuye de
manera suave su pendiente, quedando la simulacién con un error por exceso. A
pesar de estas pequefias desviaciones se observa que el error relativo entre el modelo

y los datos experimentales es menor al 15 %.
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s Némbre de espécimen = L10L y L10N

= Temperatura = 573 K

» Fluencia maxima (L10L) = 18,9 x 10*'n/m?
» Fluencia méxima (L10N) = 11,3 x 10%n/m?
« CW =25%

s f=0,1
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Figura 4.4: Datos experimentales L10L y L10ON a 573 K y sumulacion

En primera instancia se observa en la figura 4.4 que los datos experimentales de
distintos especimenes a las mismas condiciones de trabajo presentan similar com-
portamiento. Ademas, en la simulacion realizada tiene buen acuerdo con los datos
experimentales. Asimismo, cabe destacar que la temperatura de este experimento
es la mds cercana a un reactor de potencia tipo PHWR en condiciones de operacion
normal. Por ejemplo, la temperatura de salida del refrigerante para Atucha II es de
296 °C.
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Némbre de espécimen = L10J y L10K

Temperatura = 633 K

Fluencia méaxima (L10J) = 19,2 x 10%n/m?*

Fluencia maxima (L10K) = 32, 1%'n/m?

CW=25%
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Figura 4.5: Datos experimentales L10J y L10K a 633 K y simulacion

En las figuras 4.5 v 4.6 se observan los datos experimentales, para distintas
muestras sometidas a irradiacién bajo las mismas condiciones, v su comparacién
con la simulacién realizada con el modelo presentado en el capitulo 3. Si bien los
valores obtenidos a partir del cdlculo numérico estan en el orden de magnitud de
los datos experimentales, la simulacién presenta una sobreestimacién a partir de

5 x 10%'n/m? de fluencia. El error relativo observado es menor al 25 %.
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Némbre de espécimen = L10H y L10G

Temperatura = 673 K

» Fluencia méxima (L10H) = 29,6 x 10%'n/m?

Fluencia maxima (L10G) = 18,7 x 10%'n/m?
« CW=25%
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Figura 4.6: Datos experimentales L10H y L10G a 673 K y sumulacidn

Por 1ltimo, en el experimento que se muestran en la figura 4.6, a la mayor tem-
peratura alcanzada experimentalmente, la simulacién es consistente con los datos

experimentales para los dos especimenes de Zircaloy-2 a 673 K.

4.3. Simulacién para aleaciones recocidas

De igual manera que en la seccién anterior, se han seleccionado los datos ex-

perimentales de Zircaloy-2 recocido, a distintas temperaturas de trabajo [33]. A
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continuacién se muestran los gréaficos con los resultados obtenidos de las simulacio-

nes.

= Nombre de espécimen = A18L

Temperatura = 353 K
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Figura 4.7: Datos ezperimentales AI18L a 353 K y simulacion.

En la figura 4.7 se observa el comportamiento de la deformacién con la fluencia
para Zircaloy-2 para 353 K. Se puede notar que a aproximadamente 0, 8 x 10%n/m?
se satura, sin haber llegado a la etapa de breakaway. Si bien la simulacién no presenta
una muy buena descripcion, el orden de magnitud y el comportamiento es consistente

con los datos experimentales.
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Figura 4.8: Datos experimentales AL a 558 K y simulacion.

superiores a los experimentales.

4

En la figura 4.8 se muestra la deformacién en funcién de la fluencia para datos
experimentales a 553 K y su comparacién con la simulacién realizada. De acuerdo
a las medidas experimentales se pueden observar las tres etapas del crecimiento por
irradiacién caracteristicas de una aleacion recocida [34]. En el rango de fluencias
entre 0 y 0,2 x 10**n/m? se encuentra la etapa de alta tasa de crecimiento. Entre
0,2210%n/m?* y 0,42x10%n/m?* se halla la etapa de muy baja tasa de crecimiento, y
por iltimo a partir de los 0, 4710%n/m? el metal presenta la etapa de breakaway. La
simulacién no sigue la forma de estas tres etapas, sino que se adapta a la primera (de

alta tasa de crecimiento) y, al extrapolarlo para fluencias mas altas, predice valores



= Némbre de espécimen = A53 y A56

Temperatura = 573 K

Fluencia maxima (A53)= 34,2 x 10*n/m?

Fluencia méxima (A56)= 31,6 x 10*n/m?
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Figura 4.9: Datos experimentales A53 y A56 a 573 K y simulacion.
En la figura 4.9 se muestra la comparacion entre datos experimentales y simula-

cién para muestras sometidas a irradiacion alcanzando una temperatura de 573 K.

El cdlculo numérico muestra un buen acuerdo con las medidas experimentales.
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Némbre de espécimen = A52 y A55

Temperatura = 633 K

Fluencia méxima (A52)= 58,3 x 10*n/m?

Fluencia méxima (A55)= 55,1 x 10%n/m?
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Figura 4.10: Datos ezperimentales A52 y A55 a 633 K y simulacion.

En la figura 4.10 se muestra la comparacién entre datos experimentales y la
simulacién en funcion de la fluencia para muestras irradiadas a una temperatura
de 633 K. El modelo presenta un ajuste consistente con los datos del espécimen
A55. No obstante, presenta un desvio dejando un pequefio error por defecto con
el espécimen A52. A pesar de las desviaciones mostradas, la simulacién estd en el

orden de magnitud de los datos experimentales.
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= Némbre de espécimen = A51 y A55
s Temperatura = 673 K
= Fluencia méxima (A51)= 49,1 x 10%'n/m?

» Fluencia méxima (A55)= 47,1 x 10*n/m?
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Figura 4.11: Datos experimentales A51 y A55 a 673 K y simulacidn.

Por 1ltimo, en la figura 4.11 puede verse que a la mayor temperatura experimen-
tada, el modelo presenta un comportamiento lineal, el cual se posiciona ligeramente
por arriba de los datos experimentales del espécimen A55. Por el contrario, la simu-
lacién se aleja del espécimen A51, con un error considerable por defecto.

En términos generales, para Zircaloy-2, tanto trabajado en frio como para re-
cocido, a las temperaturas normales de operacion de un reactor nuclear, el modelo

presenta resultados consistentes con las mediciones experimentales.
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Capitulo 5
Conclusiones

En el presente trabajo se desarrollé un modelo para el cdlculo de crecimiento
inducido por irradiacién en aleaciones de circonio. Este modelo propone un anélisis
microscépico de la interaccién de los neutrones rapidos (E > 1 MeV) con la red
cristalina de una vaina de Zircaloy. Luego, se partié de una bisqueda bibliogréfica
de los modelos actuales para la prediccién de este fenémeno, y se dividieron en dos
categorias: modelos empiricos y modelos tedricos. En primera instancia se analizaron
los modelos empiricos, entre ellos ¢l que actualmente tiene incorporado DIONISIO
en su codigo, se realizaron ajustes de los parametros de estos modelos, y se llego
a la conclusiéon de que presenta una limitacién a la hora de simular la gran varie-
dad de aleaciones disponibles en la industria nuclear para las vainas de elementos
combustibles.

Acto seguido, se estudié el mecanismo de generacion de defectos en la estructura
cristalina del Zircaloy, y cémo la acumulacién de estos defectos afectan a escala
macroscépica a los elementos estructurales de un reactor.

El modelo propuesto en este trabajo fue programado en un entorno matemaéti-
co, y resuelto utilizando los métodos numéricos de Fuler v Runge-Kutta de cuarto
orden. Las simulaciones de este modelo fueron comparadas con datos experimenta-
les disponibles en la bibliografia y los resultados fueron satisfactorios. Se probaron
aleaciones en distintas condiciones iniciales, siendo en la mayoria de los casos la si-
mulacion consistente con los datos experimentales, mientras que para otros casos se
observan ciertas desviaciones que pueden atribuirse a las simplificaciones del modelo
propuesto. '

Como trabajo futuro se propone incorporar esta subrutina al c6digo DIONISIO.
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Para ello serd necesario reprogramar la subrutina desarrollada en lenguaje FOR-
TRAN, que es el lenguaje en el que estd escrito el cédigo DIONISIO. Por 1ltimo,
acoplar este modelo con los demas fenémenos que resuelve el cédigo para un elemento

combustible en condiciones normales de operacién en un reactor nuclear de potencia.
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Apéndice A

Subrutinas

En este apéndice se presenta esquemdticamente el modelo propuesto
y el modo en que éste fue implementado.
%Esquema del modelo desarrollado.

% tasa de concentracion de intersticiales
function [Ci] = fun_ci(Ci_ant,h,K,Ki,alfa,Di,eK,Cv)

Ai = K-eK;

Bi = Di*Ki + alfax*Cv;

Ci = (Ci_ant + Ai*h)/(1 + Bixh);
end

% tasa de concentracion de vacancias
function [Cv]=fun_cv(Cv_ant,h,K,zv,zvl,Ce,fel,Kv,Kbgv,den_lin,...
densloop,alfa,Dv,Ci)

Av = K + (zv*den_lin + Kbgv)*Dv*Ce + zvl*densloop*Dv*Cexfel;
Bv = Dv*Kv + alfax*Ci;
Cv = (Cv_ant + Av*h)/(1 + Bv*h);

end

% tasa de variacion del radio de loop (Runge-Kutta)
function [rloop] = fun_rloop(rl_ant,h,b,zi,Di,Ci,zv,Dv,Cv,Ce,...
mu,nu,T,kb,eK,r10,N1)
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rl = rl_ant;

fell = fun_fel(mu,b,rl,nu,T,kb);

K1=(1/b)*(zi*Di*Ci - zv*Dv*(Cv - Cexfell) + eKx(1 -...
(r1/rl10)°2)/(2*pi*N1l*rl));

r2 = rl_ant + 0.5%K1lx*h;

fel2 = fun_fel(mu,b,r2,nu,T,kb);

K2=(1/b) *(zi*Di*Ci - zv*Dvx*(Cv
(r2/r10)"2)/(2*pi*N1*r2));

Cexfel?2)

+

eKx(1 —-...

r3 = rl_ant + 0.5*%K2x*h;

fel3= fun_fel(mu,b,r3,nu,T,kb);

K3=(1/b)*(zi*Di*Ci - zv*Dv*(Cv
(r3/r10)°2)/(2%pi*N1*r3));

+

Cexfel3) eKx(1 —. ..

r4 = rl_ant + K3x*h;

feld = fun_fel(mu,b,r4,nu,T,kb);

K4=(1/b)*(zi*Di*Ci - zv*Dv*(Cv - Cexfeld)
(r4/r10)"2)/(2*pix*N1l*r4));

+

eKx(1 —...

rloop = rl_ant + (1/6.0)*h*(K1 + 2*K2 + 2*K3 + K4);
if rloop <=0
rloop = 1E-8;

end

end

% crecimiento por irradiacion

crec_loop(i) = 1*pi*b*Nloop(i)*(rl(i)~2);

crec_disl(i) = crec_disl(i-1)+0.5*(den_lin)*(zi(i)*Di*Ci(i)-...
zv (i) *Dv*(Cv(i)-Ce));

crec_grain(i) = crec_grain(i-1)+(0.5/3.0)*(Kbgi(i)*Di*Ci(i)-...
Kbgv (1) *Dv*(Cv(i)-Ce));

Crec_tot(i) = (1 - 3%f)*(crec_loop(i)+crec_disl(i)+crec_grain(i));
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