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RESUMEN

Se ha realizado un estudio de las sobreelevaciones locales
de temperatura que producen, dentro de barras combustibles tipo
MZFR con Pu, y tipo Central Nuclear de Atucha con Pu, la presen
cia de pequefias particulas (islas) de 6xido de plutonio en el in
terior de las pastillas de 6xido de uranio. Mediante el Cédigo
AXTCUARM, desarrollado en el Centro Atémico Bariloche (que em-
plea el método de elementos finitos para cualquier geometria con
simetria de revolucidn), se resolvid al efecto la ecuacidén no 1i
neal de conduccidén de calor (con conductividades dependientes
de la temperatura) para varias posiciones y diferentes tamafios

de las particulas dentro de la barra.



A. INTRODUCCION

En la proxima década, el reciclado de plutonio en reactores
térmicos moderados con agua pesada se presenta como econdmicamen
te promisorio. Dados los lineamientos del Plan Nuclear Argentino,
este tipo de ciclo resulta una via natural de desarrollo.

En este contexto se encuadran los planes de la Gerencia de
Desarrollo en cuanto: _

a) La adquisicion de la tecnologia de fabricacién de elementos
combustibles con plutonio.

b) Los estudios de comportamiento y performance de los mismos pa
ra lograr un disefio econémico y confiable.

Una tarea que rene ambos aspectos es la fabricacién de un
prototipo, en particular el llamado '""MZFR-Pu'", a ser irradiado
en el reactor MZFR de Karlsruhe (Alemania).

Si bien el laboratorio ya ha irradiado prototipos en este
recactor, las diferencias principales entre ¢l MZFR-Pu y aquéllos
serian:

i) el de alcanzar un mayor quemado (15.000Mwd/Tn)
ii) el de estar cnriquecido con plutonio (1.27% total).

Estos puntos hacen necesaria una revisidn critica de las es
pecificaciones de eéte prototipo:
i) Calculos rcalizados en la Divisién Prototipos de dicha Geren-
cia muestran que para el quemado previsto, las deformaciones acu
muladas en la vaina no superan los limites de confianza.
ii) E1 plutonio se encuentra como PuO2 en la pastilla de UO2 y
forma solucidon sd6lida con este filtimo en un amplio rango de con-
centraciones y en las temperaturas de trabajo del elemento com-
bustible. Las propicdades fisicas relevantes, en cuanto al compor
tamiento del mismo, son scmecjantes en el 6xido mixto a 1las del
UO2 (conductividad térmica, punto dec fusidn, propicdades mecéni-
cas, etc), espécialmente en las bajas concentraciones en que se-
ra utilizado.

LLa solucidn homogénca puede obtenerse por via hGmeda - por
ejemplo a partir de la coprecipitacidén de los nitratos correspon
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dientes - pero esta via resulta menos econémica que la del mez-
clado mecanico de los dxidos, pues deben agregarse etapas de pro
cesamiento en cajas de guantes. El segundo procedimiento, debi-
do a que los bajos coeficientes de difusiébn catiénica no permiten 1la
homogeneizacién de la mezcla en las temperaturas y tiempos$ nor-
malmente utilizados, presenta a su vez problemas:

a) De fabricaci6n: lograr un mezclado y la sinterizacidén que a-
seguren la densidad requerida y continuidad en las interfases
PuO2 e UOZ'

b) De comportamiento: las islas de la fase PuO2 en la matriz de
UO2 pueden provocar (debido fundamentalmente a su diferencia
en la seccion eficaz de fisiodn):

b.1) Efectos de autoblindaje;

b.2) Efectos adversos en el Coeficiente Doppler en transito-
rios;

b.3) Puntos de sobrecalentamiento de la matriz.

Resulta entonces de importancia para la especificacién del
tamafio permisible de las islas, un estudio detallado de los efec
tos que provocan las mismas. En particular, el punto b.3) es el
mas importante y su andlisis cuantitativo es el objeto del presen
te trabajo:

Para un cierto nivel de potencia disipada en la barra com-
bustible por la fisidén nuclear en ambos materiales, se ha calcu-
lado la distribucidn espacial de la temperatura y del flujo cald
rico en las islas de Pu0, y en su radio de influencia térmica,en
funcion de su tamafio, para diversas ubicaciones de ella dentro
de 1la barra.

Por ser el problema también de interés para las barras com
bustibles de la Central Nuclear de Atucha (C.N.A) con plutonio
se ha hecho extensivo el estudio a esta Gltima.

Los valores obtenidos de la temperatura deberan confrontar-
se a posteriori con las tolerancias permitidas por los crite-
rios de disefio en las zonas criticas:



a) en el centro de la pastilla para evitar la fusidn;
b) en la vaina para evitar alteracidon de las propiedades meca-
nicas y aceleracidn de la susceptibilidad a la corrosidn.

Con el menor de los diametros correspondientes a los pun-
tos a) y b) se calcula la probabilidad de que dos islas se en-
cuentren contiguas, y si estc valor se encuentra por debajo de
los limites de confianza permitidos, se lo elige como valor de

especificacidon del tamafio de isla.

En esencia se trata de un problema tridimensional de dis
tribucidn de temperatura, pero si la particula se encuentra so
bre el eje de la barra (zona A de la figura 1), 1la geometria
tiene simetria de revolucidén y sus puntos pueden especificarse
con s6lo dos coordecnadas. Ademas otras de las situaciones mas
importantes de considerar son aquéllas en que la particula es-
td adyacente o muy prdxima a la vaina. Como los tamafios que in
teresan de la particula (entre 50 y 400 micrones) son muy pe-
quefios respecto de las dimensiones de la barra, es valido re-
solver el problema para estas Gltimas situaciones tomando una
pequefia porcidén de la barra cercana a la vaina (zona B de la
figura 1) y aproximando la geometria real por una aproximadade
simetria axial, con el cje de revolucidn perpendicular a la vai
na.

Se ve entonces que un andlisis tridimensional completo pa
ra posiciones arbitrarias de la particula no agregaria una in-
formacion adicional esencial a la obtenida mediante los anali-
sis bidimensionales planteados. Se realizaron entonces calcu-
los del caracter mencionado con un cddigo preelaborado en el
Centro Atdomico Bariloche, 1lamado AXICUARM /2/, que por el mé-
todo de elementos finitos resuelve la ecuacidn de calor esta-
cionaria no lineal en coordenadas cilindricas para geometrias

con simetria axial:

%[K(?,T)ﬂ] + 2 [K(?,TJB—T] + KT 14 o(H) = 0 (1)

ar 92
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donde T=(r,z) es la coordenada vectorial de cada punto;T(Y) 1la
temperatura (incognita a determinar); K(¥,T) 1la conductividad
térmica dependiente del material y de la temperatura; y p(T)1la

generacidn de calor por unidad de volamen.

En la Seccidon B. se describen los calculos realizados; en
C. los datos empleados en cada uno de ellos; en D. los resulta
dos; y en E. algunas observaciones y conclusiones. En el Apen-
dice I se calculan las respectivas generaciones de calor en ca
da material.

B.- CALCULOS REALIZADOS

Con cuatro diametros distintos de particulas de Pqu (50,
100, 200 y 400 micrones) y generaciones de calor en el UOZy en
el I’uO2 (cuya relacion entre ellas para un quemado hipotético
estan calculadas en el Apéndice I),que corresponderian a un da
do nivel de potencia por unidad de longitud de la barra si no
estuviese la particula, se resolvid la ecuacidon (1) para las
cuatro siguientes ubicaciones de ésta dentro de la barra:

a) La particula es esférica y estd ubicada sobre el eje de si-
metria de la barra combustible. Se considera una cierta porcién
L de la longitud de ésta (zona A de la figura 1), con la parti
cula en su punto medio, aplicando condiciones de contorno de
flujo calérico nulo en ambas superficies extremas a y b, vy de
‘temperatura fija T, (del refrigerante) sobre su superficie la-
teral c. Por simetria se toma solamente el recinto de cdlculo
rayado en la figura.

b) La particula es esférica y yace sobre la superficie exterior
de la pastilla, sin afectar el espacio gaseoso entre ésta y la
vaina. Se considera la zona B. de la figura 1, anroximando su
forma a la de un cilindro con su eje de simetria pernendicular
a la vaina, con condiciones de contorno de temperatura fija so
bre los lados a' y c¢', y de flujo caldrico nulo sobre su super
ficie lateral b'. La temperatura sobre a' se determind previa-
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mente calculando en el recinto de la zona A, sin la presencia
de la particula, la temperatura en r=Ra.A su vez, la tempera-
tura sobre c¢' serada obviamente la temperatura L del refrige-
rante.

c) La situacidn es andloga a la b), con la diferencia en que
la particula no es esférica y presenta una superficie méxima
en contacto con la vaina, sin afectar la resistencia térmica
del espacio gaseoso. _

d) La partfcula es esférica y estd centrada a 4.7 mm del eje
de la barra en el caso MZFR - Pu, 6 a 4.8 mm del eje para la
barra C.N.A. con Pu. Se considera la zona Bcon las mismas con
diciones de contorno de b).

Los calculos descriptos en a) fueron realizados con la red
de elementos finitos triangulares de la figura 2, y los des-
criptos en b), c¢) y d) con la de la figura 3. Ambas redes,que
corresponden a las partes rayadas de las zonas A y B respecti
vamente de la figura 1, fueron generadas automaticamente me-
diante sendos programas. En las figuras se indican las condi-
ciones de contorno impuestas. Para incorporar con distintos -
didmetros las particulas de Pud, se hizo necesario deformar
localmente dichas redes. En la figura 4 sc¢ muestran las distin
tas conformaciones de la red de la zona B para las situacio-
nes b) y d), y en la figura 5 las que corresponden a la situa
cién c). Las dimensiones dec los poliedros axisimétricos que
6stos configuran se eligieron de mancra tal que sus volGmenes
fuesen iguales a los de las respecctivas esferas que ellos re-
presentan para las situaciones a), b) y d). En cambio,para la
situacion c), los clementos simulan exactamente a la gedme-
tria de la particula que se quierc represcntar.

C.- DATOS DE CALCULO

Se dan a continuacid6n todos los datos fisicos y geométri-
cos con los que sc rcalizaron los cdlculos para ambos tiposde

barras combustibles:



Magnitud Unidad Barra MZFR - Pu |Barra C.N.A.- Pu
C. 1. - Datos Fisicos:
Conduct ividad del Zry-4 depen- | w/am.®C | K, = 0.1145 + 1.425 x 1074 ¢
diente de la temperatura /6/. (T en °C)
Conductividad del U{)2 depen- w/cm.® C K002 = - tT+2?3) +D (“273)3
diente de la temperatura /6/. -12
B=3.3674; C=0.0262; D= 0.478 x 10
(T en °C).
Conductancia del espacio pas-~ w/cmz."C 1.475 1.375
tilla - vaina (A) /6/.
Conductividad correspondiente | w/am.°C | 1.475x 10 > 1.237x10"2
del esv.past. -vaina para el
esp. ficticio supwesto (Kint)'
Conductividad del Pu0, (KpuOZJ' w/cm. °C KPuoz = KUOZ
Potencia disivada en las pas w/cm 616. 687.
tillas por unidad long. barra.
Generacibn de calor en el U0, w/cn3 728. 175,
por unidad de volumen. (Qz) :
Generacién de calor en el Pu0, | w/am’ 9.90x10" 10.55x10°
por un. de vol. (Ql) . ver Ao,
Temperatura ext. Te del refr. s 305. 324,
C. 2.-Datos Geométricos.
Radio exterior R, de la vaina. mm 5.74 5:95
Radio interior R; de la vaina. mm 5.20 5.40
Radio de la vnastilla U02. mm 5.19 a3l
Espesor ficticio del espacio mm 0.01 0.09
pastilla -vaina considerado.
Altura recinto zona B (Re-Ra}. mm 2.04 2.15
Radio del recinto zona B (Rc). m 1.69 1.60
Didmetros de las partic. Pqu. mm 0.05; 0.10; 0.20; 0.40




C.3. Redes de elementos finitos

C.3.1. Para los cidlculos de la situacidn a):
NGmero de elementos finitos: 1024
NGmero de nodos: 561
NGmero de incdgnitas: 528

C.3.2. Para los cdlculos de las situaciones b), c) y d):
NGmero de elementos finitos: 768
NGmero de puntos nodales: 425
NGmero de incdgnitas: 391

D. RESULTADOS

En las TABLAS I y II se resGmen los resultados mids signi-
ficativos de las cuatro diferentes situaciones para ambos ti-
pos de barras. Se consignan en ellas las temperaturas en 1los
puntos donde se observan las midximas diferencias AT entre és-
tas y las que tendrian en el mismo punto si no estuviese 1la
particula, y también el valor de estas diferencias, dentro de
cada uno de los tres materiales (PuOZ, uo, y vaina). Para las
situaciones b), c) y d), obviamente en estos puntos no se pro
ducen necesariamente las miximas temperaturas. En 1la situacidn
a), en cambio, ello si ocurre.

De la informacidén dada en estas tablas puede obtenerse el
error introducido por la hipdtesis de simetria de revolucidn
para la zona B, antes mencionada, En efecto, si a las tempera
turas mdximas en la vaina de la barra C.N.A., por ejemplo,(que
se producen sobre su superficie exterior) se les resta los co
rrespondientes valores de AT (Gltima columna) se obtiene una
temperatura de 398°C, que supera en 10°C a la correcta (388°C)
obtenida con la red de la figura 3 para la zona A en ausencia
de 1a particula. Este error evidentemente no tiene impotrtan-
cia para los fines del presente trabajo.

En la misma TABLA II se observa que, para el didmetro de



Situacién Digmetro | TSMP- €1 € PMO e | vaying incremento de
de la de la en cada material (°C) | temperatura (°C)
particula vartfcula i
' (micrones) Enel |Enel | En la | Enel |[En el. En la
PuO2 002 vaina PuO2 UU2 vaina

50 2402, 2396. 365. 11. 4, 0.0

100 2425, 2401. 365. 34. 9. 0.1

2 200 2538, [2439. | 365. | 147. | 47. | 0.2

400 3049. 2699. 366. 658. 307. 0.5

50 550. 550. 374. 2.6 2.6 | 0.3

100 584. 584. 378. 1252 Y220 3T

B 200 699. 637. 388. 130. 68. 13.6
400 . | 1283. 960. 432. 660. 337. 58.

50 518. 517. 374. 1.7 0.7 0.0

100 541. 527. 376. 25.4 i 1.6

2 200 631. 573. 386. 114. 57. 1157

400 1009. 808. 431. 447. 247. 57.0

50 788. 788. 374. 2.9 2.9 0.0

d) 100 814. 814. 375. 17.0 17.0 | 0.3

200 917. 850. 371. 148.0 82.0 | 2.6

400 1510. 1158. 396. 742.0 389. _22.0

TABLIA I.- Resultados principales para cada una de las situaciones de
una particula dentro de una barra combustible MZFR - Pu.




Situacién Didmetro gznﬁgiiﬁgr?niﬁeiénigngﬁ Maximo incremento
% 1a & 1a cada material (°C) de temoeratura/(°C)
particula varticula Enel |Enel| En la En el [En el | En la
(micrones) Pul, UO2 vaina PuO2 002 vaina
50. 2718. 2711, 388.1 9% 5. 0.0
100. 2740, 2715. 388.1 34. 9. 0.0
2 200. 2848. | 2750. | 388.2 | 142. | 45. | 0.1
400. 3332, 2991. 388.5 626. 286. 0.4
a0. 559, 559, 399, 30 iy, 1.
100. 586, 586. 401. 30. 30. 3.
b 200. 751 692. 410. 185. 136. 12
400. 1434, 1001. | 458. 753. | 445. |60.
50. ST 579. 399. 4, 4. 1
c) 100. 606. 603. 400. 28. 257 2
200. 718. 693. | 411. 90. 65, 112,
400. 1137. 1067. 458, 511. 380. 59.
50. 248, 848. | 399. 8. | 8. i
100. 869. 860. 399. 30. 30.. 1.
! 200. 1035. 922. 401. 172. 129. Sa
400. 1658. 892 419. 795. 45]1. 21.

TABLA II - Resultados principales para cada una de las situaciones de una ~
particula dentro de una barra combustible tipo C.N.A. con Pu.



10

200 micrones, los midximos incrementos de temperatura se pro-
ducen para la posici6n de la particula mids préxima a la vai-
na (situacidén b), mientras que para el didmetro de 400 micro
nes esto se verifica en la situacidén c). Esta diferencia es
atribuible’ a una combinacidn de las caracteristicas no 1li-
neales del problema y del efecto refrigerante de la vaina.

En las figuras 6 y 7 se grafican las distribuciones, en
la direccidén del radio de la barra que pasa por el centro de
la particula, de la temperatura para los distintos didmetros
de la particula y en ausencia de ésta, en cada una de las si
tuaciones estudiadas. Para mostrar el efecto de la dependen-
cia con la temperatura de la conductividad, se ha incluidoen
la figura 6 una distribucidn calculada con conductividadesmg
dias independientes de la temperatura [KZry(350°C)=0J64wﬂmPQ
K (1300°C) = 0.0235 w/cm°C].

Finalmente, en la figura 8 se muestra una salida por im

uo

presora del Programa AXICUARM que muestra la distribucidn es
pacial de la temperatura para la situacib6n d) de la particula
en una barra C.N.A., de 400 micrones de diidmetro. Los 1limi-
tes de cada franja son isotermas equiespaciadas.

E.- OBSERVACIONES Y CONCLUSIONES

En ausencia de la particula de Pu0,, las distribuciones
de temperatura en la zona B indicada en la Figura 1 y obteni
das baja la hipOtesis de simetria de revolucidén en dicha zo-
na, coinciden satisfactoriamente con las que para posiciones
equivalentes se calculan con la red de la zona A, lo que con
firma la validez de dicha aproximacidn adoptada para la pri-
mera. Un orden de mdgnitud de los errores introducidos fue se
flalado en la seccidn precedente.

Es notoria la implicancia que tiene sobre los resultados
la dependencia con la temperatura de la conductividad del UO3.
Respecto del cidlculo lineal (coeficientes independientes de
la temperatura), las diferencias mayores son del orden del
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10% en ausencia de la particula (ver Figura 6).

Dado que la temperatura de fusidn del uo, (y presumible-
mente también la del PuOZ) es de aproximadamente 2800°C, 1los
resultados obtenidos para una particula de 400 micrones en la
situacidén a) en ambos tipos de barras pierden su validez. No
obstante, estos han sido tambié&n incluidos en las TABLAS I y
IT en 1la figura 6, puesto que los incrementos AT de tempera-
tura hallados no tienen por qué diferir excesivamente para o
tros puntos del interior de la pastilla, en que la temperatu
ra mdxima correspondiente sea menor que dicho punto de fusidn.

El sobrecalentamiento de la vaina es en proporcidn muy pe
quefio en todos los casos estudiados. Esto se debe a la accidn
del refrigerante que mantiene a temperatura constante Te la
superficie exterior de la misma, y a la suposicidén de que en
las situaciones b) y c) la presencia de la particula no alte
ra la conductividad del espacio gaseoso entre la vaina y la
pastilla en el lugar en que aquélla se encuentra. Segin se ob
serva en las TABLAS, la mdxima temperatura a que dicha super
ficie llega es de 458°C (caso h; @ = 400 micrones).

Es interesante, por iltimo, cotejar los valores de 1los
incrementos de temperatura ohbtenidos con los que correspon-
den a una particula esférica de Pu0, en un medio homogéneo e
indefinido de UO,, situacidn para la cual la ecuaci6n de con
duccidn de calor (1) lineal y estacionaria tiene solucidén e-
xacta. El valor absoluto de la temperatura obviamente diver-
ge, pero el incremento AT(r) motivado por la presencia de 1la
particula vale:

En el Pqu: AT (r)= ! 2 (3R2 - rz)
6K
-0 R

En el UO,: AT(r)=
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donde Q; ¥ Q, son las generaciones de calor en el Pu0, y en
el U0, respectivamente, K la conductividad comfin a ambos ma-
teriales (aproximacidén empleada en los cdlculos descriptos),
Yy R el radio de la particula. Los mdximos valores de AT en
cada material serdn entonces:

: . Q- Q
En el Pu0,: AT(0)= ——"2 R
2K
0,- Q
En el UO,: AT(R)= —— "2 g2
3 K

Con los datos de C.1. para el caso de la barra C.N.A.con
plutonio, y una conductividad media constante de K=0.0235 w/
cm®C, se obtienen para cada didmetro de la particula los re-
sultados mostrados en la TABLA III. Se ve que €stos son acor
des con los correspondientes resultados de las TABLAS I y II,

la particula| Radio [T(0) | aT(R)
(micrones)
_______ e s e
50 0.025 13 9
100 0.050 55 S
200 0.100 223 149
400 0.200 892 595 J

TABLA 111
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APENDICE

CALCULO DE LAS GENERACIONES DE CALOR EN CADA MATERIAL COMBUSTIBLE

Designamos con los subindices 1 y 2 a las magnitudes corres
pondientes al 6xido de plutonio (Pu0,) y al 6xido de uranio (U0,)
respectivamente. En la suposicién de que la presencia de la parti

cula de Pu0, no afecta al flujo neutrdnico térmico ¢ (¥) en el

term
lugar que ocupa dentro de la pastilla de uo,, la relacidén entre

las generaciones de calor en ambos materiales es:

Ql Z} ¢tcrm(?] {Gi/AIJ 0;

i = Z
2 - 85/ Ko)

Q2 Zf ¢term(r) ( 20727 °f

R =

donde Z; y Z% son las secciones eficaces de fisidn para neutro-

nes térmicos; 64 ¥ 6, las densidades; Ay A, los pesos molecula
res; y og y og las secciones eficaces microscbdpicas de fisidn del
PuO2 y del UO2 respectivamente.

De [3]:

_ 3 _ %
§4 = 11.46 g/cm™; §, = 10.96 g/cm
A1 = 274. AZ = 270.

Tomamos para el plutonio la composicidn isotbpica que tie-
ne el generado de un elemento combustible tipo C.N.A. con un que
mado de 7.200 MwD/T [4]:

Pu239: 64%

pu?40. 284

Pu241: 8%
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Con los valores de las secciones eficaces de fisidn de
[5], resulta:

a}= 0.64x742.5 + 0.08x1000.9 = 555 barns.
o§= 0.0072x582.2 = 4.19 barns

luego:
R = 136.

Por ejemplo, para la barra C.N.A., tomamos como generacidn
de calor en el UO, a la que corresponde a 687 watios por cm, de
longitud de barra combustible si no estuviese la particula de
Puoz:

Q,= R = 0.775 w/mm>.

2 3(0.916 cm) x 1cm

Por lo tanto:

Q= R.Q,= 105.5 w/mm>.
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FIGURA 1.- Zonas A y B de La barra combustible y ubicacidn
de sus nespectivos necintos de cdlculo.
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FIGURA 2.- Red

de elementos 4initos para La zona A.
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FIGURA 3.- Red de elementos f[initos para La zona B,
(s{tuacidn b; % = 200 u).
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FIGURA 4.- Conformaciones Locales de La ned de fLa figura 3
en el Lugan de La panticuta de Pul,, para Las 54
tuaciones b) y d) y cada uno de Los distintos did
methos .
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Conformaciones locales de la red de la figura 3
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FIGURA 6.- Distrnibucibn nadial de La temperatura para fLa
situacidn a), sobre una recta perpendicular al

efe de La barra que pasta vor el centro de La

particula .(Caso de €a barna C.N.A.)
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FIGURA 7.- Distribucién nadiaf de La temperatura para La

sLtuacidn b)
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a La vaina que pasa por el centro de Las particu

Las. Se 4indican Las posiciones de ésta para cada

caso. (Barna combustible C.N.A.)
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