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Resumen. La Secciéon Cédigos y Modelos de la CNEA ha desarrollado un modelo que permite
evaluar la evolucidn de la porosidad en pastillas combustibles sometidas a condiciones de irradiacion y
a tratamientos de recocidos isotérmicos, obteniendo buenos resultados preliminares. En este trabajo se
presenta la incorporacién del modelo de densificaciéon como subrutina del cédigo DIONISIO. Esto
permite tener en cuenta el fuerte gradiente térmico que se desarrolla en la pastilla, la dilatacién térmica
y el swelling debido a la acumulacién de productos sélidos y gaseosos de fisién, entre otros
fenémenos. Para tener en cuenta los tratamientos de recocidos se realiz6 un nuevo moédulo
denominado DIONISIO FEM. Este médulo permite evaluar los cambios dimensionales que sufre un
combustible considerando la densificacion, el crecimiento de grano y la dilatacién térmica a partir de
una historia térmica determinada. Los resultados obtenidos con DIONISIO permiten una descripcién
mas realista de la densificacion.

Keywords: numerical simulation, nuclear fuel, porosity.

Abstract. The Codes and Models Section of CNEA has developed a model that allows evaluating the
evolution of porosity in fuel pellets under irradiation conditions and isothermal annealing treatments,
attaining good preliminary results. The incorporation of the densification model as a subroutine of the
DIONISIO code is presented in this paper. This allows taking into account the strong thermal gradient
that is present in the pellet, thermal expansion and swelling due to the accumulation of solid and
gaseous fission products, among other phenomena. In order to consider the annealing treatments, a
new module called DIONISIO FEM was developed. This module permits evaluating the dimensional
changes that a fuel undergoes considering the densification, grain growth and thermal expansion from
a determined thermal history. The results obtained with DIONISIO provide a more realistic description
of the densification.
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1 INTRODUCCION

El uso de cédigos de célculos para la prediccion del comportamiento de los combustibles
de reactores nucleares tiene importantes implicancias en diversos aspectos del drea nuclear,
principalmente en el referido a la seguridad. Por otro lado, cuando el combustible es irradiado
se producen una gran cantidad de fenémenos fisicos y quimicos interrelacionados, regidos por
parametros, en muchos casos, no susceptibles de medicion exacta debido a la inaccesibilidad
de los mismos. Cualquier experimento que pretenda efectuarse suele implicar tiempos
extensos y equipamiento sofisticado, lo que lo hace costoso. Por estas razones, contar con una
herramienta de célculo confiable permite simular ciertos experimentos de forma segura y
econdmica, y los resultados obtenidos pueden utilizarse para realizar ajustes y mejoras en el
disefio del combustible. En el mundo, existe una veintena de cédigos de comportamiento de
combustibles nucleares que se han desarrollado en distintos paises. Uno de ellos es
DIONISIO, que fue disefiado y construido en la Seccién Cdédigos y Modelos de la Gerencia
Ciclo del Combustible Nuclear de la Comisiéon Nacional de Energia Atémica (GCCN —
CNEA).

DIONISIO es un c6digo multidimensional que estd compuesto por una bateria de modelos
con el objetivo de simular el comportamiento de combustibles nucleares bajo irradiacién
dentro de un reactor de potencia, tanto en condiciones de operacién normal como de
accidentes, en particular del tipo denominado LOCA por sus siglas en inglés (Loss of Coolant
Accident — Accidentes por Pérdida de Refrigerante). DIONISIO realiza un andlisis de un gran
numero de procesos fisicos y quimicos que ocurren en una barra combustible de un reactor de
potencia, entre ellos las deformaciones de las pastillas y la vaina, considerando los regimenes
elastico y plastico e incluye los fendmenos de expansion térmica, hinchamiento (swelling),
densificacién, fluencia (creep), crecimiento por irradiaciéon de la vaina, entre otros (Soba y
Denis, 2008a, b, 2015; Soba et al., 2013, 2014; Lemes, Soba y Denis, 2015). El c6digo cuenta
también con una version adaptada a la simulacién de los combustibles tipios de los reactores
de investigacion

Los modelos en los que se basa un cdédigo son susceptibles de revisiones Yy
reformulaciones, ya que, necesariamente, sus rangos de validez se ven limitados. En este
trabajo, el interés se centra en el fendmeno de densificacion de una pastilla combustible, ya
que los algoritmos incluidos hasta el momento en DIONISO requerian ser mejorados para
ampliar el rango de condiciones predecibles.

La Seccion Codigos y Modelos ha desarrollado un modelo de densificacion de pastillas
combustibles de UO; teniendo en cuenta los efectos de la irradiacioén y/o fenémenos térmicos
que se desarrollan en las mismas (Cazado y Denis, 2017, 2018a, b). Este modelo evaluia la
evolucioén de la porosidad de fabricacion de una pastilla combustible como consecuencia del
flujo neto de defectos puntuales en la interfase de los poros. Los defectos puntuales pueden
tener un origen térmico o ser generados por irradiacion y difundir por la red cristalina hacia
los distintos sumideros, en este caso, dislocaciones, bordes de grano y superficie de los poros.
Cuando un poro captura intersticiales o emite vacancias, se contrae, mientras que si absorbe
vacancias se expande. Los pardmetros criticos del modelo, por ejemplo, los coeficientes de
difusion, la cantidad de defectos que se producen durante la irradiacién, el nimero de
vacancias que puede emitir un poro en cada interaccion con un fragmento de fisién, entre
otros, fueron ajustados previamente comparando con una base de datos de ensayos de
densificacion (Cazado y Denis, 2018b).

Los andlisis previos del modelo de densificacion tanto en su versién puramente térmica,
para simular ensayos de re-sinterizado, como en la que se incluye el efecto de la irradiacion,
arrojaron resultados satisfactorios. En este trabajo se analiza el funcionamiento del modelo
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dentro del cédigo DIONISIO, interactuando con fenémenos relacionado, como el swelling,
crecimiento de grano, entre otros, ademds de observar su dindmica en situaciones mas
cercanas a las que las pastillas combustibles son sometidas en historias de potencia realistas.

2 INpORPORACION DEL MODELO TERMICO DE DENSIFICACION AL
CODIGO DIONISIO

Para incorporar el modelo térmico de densificacion al cédigo DIONISO, se desarroll6 un
nuevo moédulo denominado DIONISIO FEM. Esta version del cédigo, emplea la estructura
general de DIONISIO (Soba y Denis, 2008b, 2015) para resolver un sistema de ecuaciones
diferenciales, en un dominio determinado, mediante el método de elementos finitos. En este
caso, se pretendié simular el cambio dimensional que sufre una pastilla combustible en tres
dimensiones (3D) cuando es sometida a un ciclo térmico en un horno.

En el andlisis de la deformacion de la pastilla combustible se consideran los regimenes
elastico y pléstico, incluyendo la expansién térmica, el crecimiento de los granos y la
densificacién térmica. Cuando una pastilla es sometida a un ciclo térmico, los poros de
fabricacién tienden a reducir su tamafio provocando un aumento en la densidad del
combustible. Por otro lado, la dilatacién térmica juega un rol contrario en las etapas de
calentamiento, pero al finalizar cada ciclo, cuando la temperatura vuelve a su valor inicial, la
contribucién de la dilatacién térmica desaparece y el efecto neto observado es el de la
densificacién. Por otra parte, para temperaturas elevadas, el combustible experimenta un
crecimiento de grano apreciable quede debe tenerse en cuenta para evaluar correctamente la
cinética de los defectos en el modelo. Para dar cuenta del crecimiento de grano equiaxial, se
adopto la ley elaborada por Ainscough (1974):

dDg_K 1 1 .
dt ~ "9\D; Dynm M

donde, Dy es el didmetro del grano, K es la constante de velocidad y Dy, es el tamafio de
grano limite que depende de la temperatura, tal que:

K, = 5.24 x 107 exp(—2.67 x 10°/RT) [um%h] )

Diim = 2.23 x 103 exp(—7620/T) [um] (3)

donde R = 8.314 J]/Kmol y T es la temperatura absoluta.

El nuevo médulo del cédigo DIONISIO tiene en cuenta los fendémenos enunciados
anteriormente. Primero, se resuelve la ecuacion de difusion del calor a partir de una historia
térmica que el cédigo construye o lee como dato de entrada. De acuerdo a los ensayos de re-
sinterizado realizados por Brite et al. (1975), por encima de 1300 °C la densificacion es
significativa, particularmente para combustibles con granos y poros pequefios, por lo que se
hace necesario tener en cuenta las etapas de calentamiento y enfriamiento. Para los casos en
que se simule el comportamiento de un combustible no irradiado, dentro de un horno, no
existe fuente de generacion interna de calor, y la temperatura de contorno se convierte en la
temperatura de toda la pastilla, dado que en cada paso de tiempo el c6digo resuelve el sistema
de ecuaciones en estado estacionario. Con la misma discretizacién del dominio utilizada y con
los resultados del problema térmico, se resuelve el problema de tensién-deformacion.
Finalmente, con los valores obtenidos para las deformaciones se puede calcular el cambio
relativo de volumen y de densidad de la pastilla.

DIONISIO FEM se utiliz6 para simular los experimentos de re-sinterizado informados por
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Brite et al. (1975). En los experimentos, las muestras fueron calentadas y enfriadas a una
velocidad de 200 °C/h hasta alcanzar temperaturas entre 1473 y 1973 K. Para 1473 y 1573 K
se realizaron tres ciclos térmicos hasta alcanzar un tiempo total de permanencia a dichas
temperaturas de 1500 horas, mientras que para temperaturas mds altas se realizaron también
tres ciclos hasta alcanzar 48 horas.

En primer lugar, se reajustaron los valores de los coeficientes de difusion de U en UOz en
volumen y en borde de grano, para luego realizar las simulaciones correspondientes. Los
nuevos coeficientes ajustados son:

D 43 % 10- 3.79[eV] 5
=45 X “Cex —_—— m-/s
U p T [m*/s] 4)
( 15 3.05[eV]
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Figura 1 — Simulacién de un combustible Tipo 4 sometido a un ensayo de re-sinterizado a 1973 Ky su
comparacién con medidas experimentales. A) Ciclado térmico y variacion de la densidad durante los tres ciclos
que componen al ensayo. B) Variacion de la densidad para el primer ciclo térmico del ensayo. C) Evolucién de

la porosidad en funcién del tiempo. D) Crecimiento del tamafio promedio del grano en funcién del tiempo.

donde w es el ancho del borde de grano.

En Figura 1 se observan los resultados de la simulacién de una pastilla combustible,
denominada Tipo 4 (siguiendo la nomenclatura empleada por Brite et al. (1975)), con 7.03 %
de porosidad inicial, sometida a un experimento de re-sinterizado a 1973 K, alcanzando 48
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horas de permanencia a la temperatura indicada. Este combustible presenté un tamafio de
grano promedio de 2.5 uym y una mediana del radio de 0.25 pm. En A) se muestra la
evolucion del cambio de densidad que sufre la pastilla durante todo el tratamiento y en B) una
ampliacién del primer ciclo del tratamiento térmico en donde las lineas punteadas indican
comienzo y fin del tiempo de permanencia. En general, durante las rampas de calentamiento y
enfriamiento se observan los cambios de densidad debido a la dilatacién térmica del material.
Sin embargo, en el primer calentamiento, se muestra que antes de llegar a la temperatura
maxima, la densificacion supera en magnitud a la dilatacion térmica y se tiene un aumento de
densidad significativo a partir de los 1700 K, aproximadamente, que puede atribuirse a la
rapida eliminacién de la porosidad de menor tamafio. Durante los sucesivos periodos de
permanencia a la temperatura nominal del experimento, la densidad aumenta, pero a un menor
ritmo que en la primera etapa del tratamiento. Ademas, los calentamientos y enfriamientos
posteriores al primer ciclo no aportan significativamente a la densificacion. Esto quiere decir
que, para esta microestructura durante las primeras horas del tratamiento térmico se produce
practicamente una saturacién en la capacidad de reduccién de poros. Ademds, los resultados
experimentales al final de cada ciclo muestran un buen acuerdo con las simulaciones,
presentando una desviacidn relativa menor que el 10 % del valor experimental. En la

Figura 1 C) se muestra la evolucion de la porosidad del combustible en funcién del tiempo,
con un claro descenso de la porosidad durante la primera etapa de calentamiento. En D) se
observa la evolucién del radio promedio del grano. Si bien el modelo de crecimiento de grano
predice un gran aumento en el tamafio, el valor calculado es aproximadamente la mitad del
valor medido, por lo que se necesita mejorar el modelo de crecimiento de grano. A pesar de
estos apartamientos, los resultados en general son satisfactorios.
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Figura 2 — Evolucién de la porosidad para distintos combustibles sometidos a ensayos de re-sinterizado a
1973 y 1873 K. En linea llena se indican las simulaciones y en puntos los datos experimentales (Brite et
al. 1975).

La Figura 2 muestra la evolucién de la porosidad de fabricacion durante un ensayo de re-
sinterizado para distintos combustibles sometidos a una historia térmica similar a la de la

Figura 1 A), para 1873 y 1973 K. En la Tabla 1 se encuentran los parametros principales
de las microestructuras involucradas. En algunos casos se notan apartamientos entre el célculo
y la medida experimental, en particular para los combustibles Tipo 2 y H. Esto puede deberse
a que la distribucion inicial de porosidad no haya tenido una buena representacion a través de
la simulacién.

No obstante, las desviaciones observadas, en general, los resultados obtenidos con
DIONISIO FEM tienen buen acuerdo con los resultados de ensayos de re-sinterizado en
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muestras con una gran variedad de microestructuras, por lo que el comportamiento del cédigo
es satisfactorio.

. Radio . Mediana en volumen del
Corfliiﬁs(:fble promedio de Porosidad (%) radio de los poros (um)
grano (um) <0,50 um > 0,50 um <0,50 um > 0,50 um
1 1.50 6.30 1.30 0.20 1.00
2 2.00 6.80 2.40 0.30 1.50
3 7.00 1.20 4.10 0.35 0.75
4 2.50 6.30 0.60 0.25 1.00
5 8.00 1.50 7.20 0.20 6.50
6 11.00 1.90 5.00 0.30 4.50
9 14.50 2.10 1.80 0.30 0.85
F 4.00 3.80 3.70 0.25 1.25
H 3.00 4.50 7.00 0.30 0.80
N 2.00 7.00 1.70 0.20 1.00
GKO 5.00! 3.55! 2.10 0.30! 0.80

Tabla 1 — Descripcién de las distribuciones de poros informadas por Brite et al. (1975).

3 INCORPORACION DEL MODELO DE DENSII*:ICACI(’)N DE PASTILLAS
COMBUSTIBLES BAJO IRRADIACION AL CODIGO DIONISIO

Se empled el codigo DIONISO en su version en tres dimensiones para simular el
comportamiento de un combustible sometido a irradiacién. En el andlisis de la deformacion
de la pastilla combustible se consider6 el régimen eléstico y plastico, incluyendo la expansion
térmica, el hinchamiento, la densificacién y el crecimiento de los granos, entre otros
fendmenos que ocurren al irradiar un combustible.

Las simulaciones se realizaron a partir de los datos proporcionados por Brite et al. (1975),
para distintas microestructuras y condiciones de irradiacién. Como no se conté con la historia
de potencia detallada, para cada caso se impuso una historia de potencia tal que el valor medio
de la potencia sea igual al valor proporcionado por los autores.

Debido al reajuste de los coeficientes de difusion, utilizando DIONISIO 3D se realizé un
reajuste de los pardmetros Y,,; y n que miden el nimero de defectos puntuales que escapan de
una cascada de dafo y la cantidad de vacancias emitidas en cada interaccién de un poro con
un fragmento de fision, respectivamente. Los valores de pardmetros obtenidos son Y,; =
4.4 x 10° y n = 600.

En la Figura 3 se muestran los resultados obtenidos a partir de una simulacién de un
combustible Tipo 4, con 7,40 % de porosidad inicial sometido a irradiaciéon durante 1629
horas hasta alcanzar un quemado de 3300 MWd/tU. En A) se observa la historia térmica
utilizada durante el calculo numérico y la evolucion de la temperatura central calculada. La
historia de potencia se eligi6 de modo que la potencia lineal media sea 291 W/cm,
aproximadamente, segin datos informados por Brite et al. (1975) y para no exceder una
temperatura de 1673 K, por encima de la cual el swelling se incrementa. Se puede observar
que para los tiempos en que la potencia fue constante, la temperatura se incrementd. Esto se

! No todos los valores indicados para el combustible Tipo GKO estaban disponibles en la literatura. Por
comparacién con microestructuras similares se supusieron los valores mostrados en la Tabla 1.
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debe a que, al avanzar el quemado y la densificacion, se produce una disminucién en el radio
de la pastilla, aumentando el gap, y en consecuencia dificultando la extraccion del calor por el
refrigerante. En la Figura 3 B) se observa la variaciéon volumétrica debida al swelling, a la
densificacion y la superposicion de ambos efectos. El hinchamiento calculado se encuentra

alrededor de 1%, lo cual tiene buen acuerdo con el valor estimado en el trabajo de Brite et al.
(1975) que fue de 0.7%.

Swelling + Densificaci6
400 A) ?otencia LineCal 1 r 2000 2 B) S::lei':fz e
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Figura 3 — Simulacién de un combustible Tipo 4 sometido a irradiacién hasta alcanzar 3300 MWd/tU. A)
Historia de potencia que se utiliz6 en la simulacidén junto a la evolucién de la temperatura central de la pastilla.
B) Variacién de volumen y densificacion.
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Figura 4 — A) Distribucién de la porosidad y B) Temperaturas (K) en media pastilla para un combustible Tipo 4
luego de una irradiacién con una potencia lineal aproximada de 291 W/cm

En la Figura 4 A) se muestra la distribucién de porosidad remanente de fabricacién y en B)
la distribucion de temperaturas cuando un combustible Tipo 4 es irradiado hasta alcanzar un
quemado de 2200 MWd/tU. En esta figura se muestra la mitad superior de una pastilla
combustible. La porosidad remanente en el centro de la pastilla alcanzé valores menores que
en la superficie, lo cual estd relacionado con el fuerte gradiente térmico, en direccion radial,
que se desarrolla por la baja conductividad térmica del UO>. Es importante notar que este
efecto no estaba presente cuando se hicieron las primeras pruebas del modelo de densificacion
(Cazado y Denis, 2017, 2018b). Los valores de temperaturas alcanzados durante la irradiacion
son consistentes con los reportados por los autores del experimento, los cuales estimaron una
temperatura central maxima de 1603 K y en la superficie de 823 K. A medida que avanza el
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quemado en la pastilla, debido a la rdpida disminucién de la porosidad y las solicitaciones
mecdnicas se produce una contraccion mayor en las zonas superior e inferior que en centro.
En la Figura 4, los desplazamientos se encuentran ampliados por un factor de diez (10) para
que las diferencias geométricas sean apreciables.

En la Figura 5 se presenta la comparacién entre las simulaciones realizadas con el modelo
mads simple, que se usaba hasta el momento en DIONISIO, y el incorporado en este trabajo
junto con el valor experimental obtenido luego de la irradiacién de distintos combustibles.
Los combustibles Tipo F, H y GKO se irradiaron en condiciones comparables, donde la
potencia lineal promedio fue de 228 W/ cm, aproximadamente, durante 1629 horas, mientas
que para el combustible Tipo 4 la potencia lineal fue de 291 W/cm y la duracién del ensayo
fue la misma que en los casos anteriores. Se puede observar un buen acuerdo entre los valores
calculados con el nuevo modelo y los datos experimentales para los combustibles Tipo 4 y
GKO, mientras que para los Tipo F y H existen desviaciones que, no obstante, no superan el
0.7%. Sin embargo, en general, el nuevo modelo predice un valor mds cercano al
experimental para los casos mostrados. Por otro lado, en los casos simulados con el modelo
previo de DIONISO, el efecto del swelling comienza a notarse a partir de los 1000 MWd/tU,
mientras que, con el desarrollado en este trabajo, la densificaciéon sigue siendo dominante
hasta alrededor de los 3000 MWd/tU, lo cual es consistente con los datos experimentales y las
suposiciones realizadas por Brite et al. (1975).

Modelo simple Este trabajo Experimental

VvV  Tipo4
E— o] Tipo F

0,0 --- e 0O TipoH
— A Tipo GKO

21,01

22,0

23,01

4,0

-5,0 1

Variacion relativa de volumen (%)

-6,0

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000
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Figura 5 — Resultados de las simulaciones realizadas con el nuevo modelo incorporado en DIONSIO (linea
llena), el modelo previo de DIONISIO (linea punteada) y sus comparaciones con datos experimentales para
distintos combustibles Brite et al. (1975).

4 CONCLUSIONES

Los los modelos desarrollados previamente, que fueron examinados en forma separada en
publicaciones anteriores (Cazado y Denis, 2017, 2018a, b) fueron incorporados
satisfactoriamente al codigo DIONISO. Esto da lugar a una descripcion mds realista de los
fenémenos involucrados, tanto durante los ensayos puramente térmicos como en los que
involucran irradiacién de un combustible nuclear.

Se desarrollé un nuevo médulo denominado DIONISO FEM que permite tener en cuenta
el proceso de densificacion en condiciones puramente térmicas. En esta version, se
consideraron las rampas de calentamiento y enfriamiento que se habian despreciado en las
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pruebas anteriores. Estas nuevas consideraciones condujeron a reajustar los valores de los
coeficientes de difusién, aunque los valores escogidos resultaron similares a los ajustados
previamente. Las simulaciones realizadas con DIONISIO FEM lograron buenos resultados
respecto de los datos experimentales, aun cuando la prediccion del tamafio de grano tuvo
apartamientos moderados a altos.

El modelo de densificacion bajo irradiacion fue incorporado a DIONSIO y con su version
en 3D se realizaron diversas simulaciones de experimentos de densificacion. En lineas
generales, se obtuvieron buenos resultados del c6digo al comparar con datos experimentales.

En lineas generales, y a pesar de algunas desviaciones observadas, las simulaciones
realizadas con el modelo desarrollado en este trabajo muestran un buen acuerdo al
compararlas con medidas experimentales de combustibles sometidos a distintas condiciones
de irradiaciéon y con diversas microestructuras y ofrecen una mejor descripcion de la
evolucién de la porosidad de fabricacién en funcién del quemado del combustible, en
comparaciéon con las que proporciona el modelo mds simple, anteriormente incluido en
DIONISIO.

Ademads, la incorporacion del nuevo modelo al c6digo general, que provee la distribucion
de temperatura en la pastilla, permite obtener una descripcién mds detallada de la evolucién
de la microestructura al tener en cuenta que la porosidad disminuye a distintos ritmos
dependiendo no solo del tipo de distribucién sino también de la posicién radial dentro del
combustible.
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