Asociacion Argentina AMCN

de Mecanica Computacional

Mecéanica Computacional Vol XXXVIII, pags. 387-396 (articulo completo)
H.G. Castro, J.L. Mroginski, R.R. Paz, M.A. Storti (Eds.)
Resistencia, 1-5 Noviembre 2021

MODELADO DE LIBERAC}ON DE GASES DE FISION PARA
COMBUSTIBLES DE OXIDOS MIXTOS DE TORIO

MODELING OF FISSION GAS RELEASE FOR MIXED OXIDES FUEL
OF THORIUM

Matias E. Loza Peralta®, Emilio Gonzalez’, Edgar Bea” y Alejandro Soba™”

“ Seccion Céodigos y Modelos, Gerencia Ciclo del Combustible Nuclear, CAC, CNEA, Av. Gral. Paz
1499, 1650 Buenos Aires, Argentina, loza@cnea.gov.ar, megonzal @cnea.gov.ar, soba@cnea.gov.ar

» CONICET,
Palabras clave: liberacidn de gases de fision, ciclo de torio, cédigo DIONISIO.

Resumen. El dioxido de torio es un combustible alternativo al diéxido de uranio que presenta ciertas
ventajas como la mayor abundancia en la corteza terrestre y mayor eficiencia neutrénica. Ademas
posee una conductividad térmica mas elevada que permite evacuar el calor del combustible en forma
mas eficiente. Observando estas ventajas se estudia uno de los numerosos fendémenos que ocurren en
dicho combustible: la liberacion de gases de fision. Para este fendmeno se desarrolla un modelo
basado en el ya existente en DIONISIO para diéxido de uranio, que predice el porcentaje de liberacion
de dichos gases mediante el mecanismo de difusion intergranular, acumulacion en borde de grano y
posteriormente, una vez alcanzada la saturacion, liberacion al volumen libre de la barra. Los resultados
de este modelo se contrastan con datos experimentales del Programa de Desarrollo de reactores
reproductores de agua liviana (LWBR Development Program), llevado adelante por el Departamento
de Energia estadounidense. Para caracterizar el material ThO2, se utilizan propiedades
termomecanicas y termoquimicas provistas por la literatura, muchas de las cuales han sido
determinadas mediante calculos electronicos de primeros principios.

Keywords: fission gas release, thorium cycle, DIONISIO fuel code.

Abstract. Thorium dioxide is an alternative fuel for uranium dioxide that presents several advantages
such as more abundance in Earth’s crust and greater neutronic efficiency. Moreover, it has a higher
thermal conductivity that allows heat to be evacuated from the fuel more efficiently. Observing these
advantages, one of the numerous phenomena that occur in this fuel is studied: fission gas release. For
this phenomenon, a model based on the one already existing in DIONISIO for uranium dioxide is
developed, which predicts the percentage of those gases release by means of intergranular diffusion
mechanism, accumulation on grain boundary and later, once saturation is reached, release to rod free
volume. This model results are contrasted with experimental data from the LWBR Development
Program, carried out by the US Department of Energy. To characterize ThO2 material,
thermomechanical and thermochemical properties provided by the literature are used, many of which
have been determined by electronic calculations of first principles.
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1 INTRODUCCION

Los combustibles nucleares basados en 6xidos de torio estuvieron entre las primeras
posibilidades planteadas para alimentar los primeros reactores nucleares destinados a la
produccién de energia. Si bien la eleccidn primigenia recayd en el ciclo del uranio, se
consideraba al torio como un combustible alternativo o complementario. Después del rapido
incremento en la cantidad de reactores durante la década de 1970, la industria reconsideré las
proyecciones relativas a la demanda mundial de uranio. Por esta razén, la opcién de
combustibles alternativos fue progresivamente reducida a pequefias lineas de investigacion.
Sin embargo, desde el afio 2000 aproximadamente ha habido un resurgimiento en el interés
por nuevos combustibles nucleares, debido principalmente a cambios en el contexto mundial
relativo a la seguridad y mejoras en el rendimiento de los reactores de proximas generaciones.
Por ejemplo actualmente China, India y Turquia han declarado al torio como una parte
integral de sus politicas relativas a la energia nuclear. A su vez, las caracteristicas del di6xido
de torio (ThO2) lo hacen mads resistente a la proliferaciéon que el diéxido de uranio (UO2),
dificultando su manipulaciéon fuera de instalaciones adecuadas, ademds de presentar una
cadena de decaimiento que favoreceria la gestion de residuos radiactivos en la etapa final del
ciclo. Adicionalmente, la necesidad de mezclar el di6xido de torio con un isétopo fisil, en
particular con plutonio 239Pu, abre la posibilidad de adquirir este elemento desde el material
que surge de los programas de reducciéon de armamento nuclear, lo que indirectamente
alentaria la ejecucion de los mismos (Ade et al., 2014; International Atomic Energy Agency,
2005).

Por la importancia que adquieren estos tipos de combustibles alternativos, es de interés contar
con el conocimiento de las propiedades mds relevantes, para desarrollar modelos de
simulacién que permitan comprender mejor su comportamiento bajo diversas condiciones de
operacion. En particular el didéxido de torio presenta una conductividad térmica mayor que el
diéxido de uranio por lo que se puede extraer calor con mayor facilidad redundando en un
montén de beneficios al combustible como la disminucidon de la temperatura central de la
pastilla, mitigando de esta manera algunos fendémenos que ocurren en el combustible ligados a
la temperatura del mismo, como la liberacion de gases de fision, el swelling o la interaccion
mecanica entre la pastilla y la vaina.

En el presente trabajo se propone estudiar mediante simulacién numérica computacional el
comportamiento de una barra combustible con contenido de torio, como aquella compuesta
por pastillas mixtas (Th,Pu)O2 o (Th,U)O2, que consisten en una mezcla de didxidos de torio
y plutonio o uranio. En particular nos centraremos en analizar las condiciones térmicas, con
especial interés en el modelo de liberacion de gases de fision, que fue disefiado a partir del
existente para pastillas de dioxido de uranio e incluido en el c6digo DIONISIO (Soba et al.,
2013; Soba & Denis, 2015). Para esto se han incluido en el cédigo pardmetros termo
mecanicos para combustible basados en Oxidos mixtos, especialmente referidos a la
conductividad térmica de la pastilla, pardmetro fundamental relacionado con la distribucion
final de temperaturas en el dominio analizado en DIONISIO.

2 MODELO DE LIBERACION DE GASES

El modelo de liberacion de gases de fision en combustibles basados en diéxido de uranio
considera granos esféricos y simula la difusion de atomos de gases nobles (Xe y Kr)
generados por la fision del combustible. Para eso tiene en cuenta la formacién de burbujas
intragranulares que se forman en sitios preferenciales de la red. Estas burbujas funcionan
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captan dtomos de gas actuando como trampas y eventualmente se redisuelven en la matriz por
el impacto de fragmentos de fision de alta energia. Es asi que se produce un equilibrio
dindmico entre ambos mecanismos que colaboran en la difusiéon de gas hacia los bordes de
grano formando burbujas intergranulares. El gas en estas se acumula hasta llegar a una
concentracion de saturacion y a la interconexién de burbujas intergranulares por las que sale
el gas al volumen libre del combustible.

El modelo de difusién propuesto se resuelve por el método de elementos finitos utilizando
un coeficiente de difusion efectivo que tiene en cuenta la captura y la liberacion de los d&tomos
de gas en las tramas de la matriz del combustible. Es asi que la ecuacion diferencial para la
difusidn en un grano bajo irradiacién en coordenadas esféricas es

dc d%c 2dc

a—D<W+;E>—gC+bm+,B (1)
donde c es la concentracién de dtomos del gas (libres y atrapados) en la matriz [at/m’], t el
tiempo de irradiacion [s], r la coordenada radial en el grano esférico [m], D es el coeficiente
de difusién de difusién de 4tomos libres de gas en la matriz [m/s’], g y b son las
probabilidades de captura y liberacion de gas en trampas, respectivamente, m la cantidad de
atomos atrapados en trampas y [ la tasa de generacién de dtomos de gas producidos por
evento de fisidn [at/m3s]. Para condiciones de atrapamiento estacionarias, es decir,

om
S =9 ¢c—bm= (2)
y definiendo la concentracion total de gas en el grano como
_ L gc gy _ (b+yg
w—c+m—c+?—c(1+3)—c<T) (3)
por lo que el coeficiente difusién efectivo queda como
D'=Db/(b+g) 4)

y se obtiene la ecuacion equivalente
2

%:Dr<ﬂ+§%>+ﬁ 5)
at or? ror
donde, con las condiciones de borde de grano como sumidero perfecto (Y (r = a) = 0) y de
simetria esférica (dy/dr (r = 0) = 0).

El coeficiente de difusiéon D [cmz/s] estd determinado por mas de un mecanismo (Turnbull
et al., 1989). El mismo presenta tres términos, cada uno con un peso relativo mayor para un
rango de temperatura. Para altas temperaturas, predomina el mecanismo de vacancias

catidnicas térmicamente activadas modeladas por una contribucion de Arrhenius (Denis &
Piotrkowski, 1996; Losonen, 2002; Maldovan et al., 1999)

D, =7,6-1071° - exp(—7 - 10*/RT) (6)

donde R es la constante de los gases ideales en cal/(mol-K) y T es la temperatura en K.
Para temperaturas intermedias, entre 600 y 1400 °C, predomina el mecanismo regulado por
las vacancias e intersticiales producidas por la irradiacion. Es asi que el segundo término
queda de la siguiente manera (Denis & Piotrkowski, 1996; Losonen, 2002; Maldovén et al.,
1999):

DZZSZ'jv'CV (7)

donde S = 3/Q es la distancia de salto de dtomos, Q es el volumen atémico, j;, = 1013CJ es la
frecuencia de salto de vacancias, C = exp(—55200/RT) y Cy, es la fraccién de sitios de
vacancias. Para bajas temperaturas, predominan los mecanismos atérmicos de recoil y knock
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out. La expresion que lo gobierna es proporcional a la tasa de fisiones F (Denis &
Piotrkowski, 1996; Losonen, 2002; Maldovan et al., 1999):

D; =2-107%F ©))
Asi, el coeficiente de difusién [cm?/s] sobre todo el rango de temperaturas queda como:
D =Dy + 4D, + 4D, )

Los pardmetros de atrapamiento g y de redisolucion b asi como el tamafio y concentracion
de burbujas estd dado por White et al. (White & Tucker, 1983). La tasa de produccién de
atomos gaseosos viene dada por:

yF para0 <r <a-—21

{yF+h(r) paraa—2A<r<a

donde y es la fraccion de produccién de d&tomos de gas por cada evento de fision, a es el radio

de grano y A es la distancia de penetracion de los dtomos redisueltos provenientes burbujas en
borde de grano. Ademds la funcioén h(r) tiene una forma que satisface la siguiente ecuacion:

a !
f h(r)4nr?dr = 4na? b (11)
a-22 2
donde b’ es la tasa de redisolucién de la burbujas en borde de grano y N es la cantidad de
atomos de gas por unidad de 4rea del borde de grano.
El modelo también incorpora el crecimiento de grano a través de una tasa de crecimiento

dada por:

@ = (l — L) (12)
dt a ap

donde p =3.64-10%exp(—63800/RT), a,, =1,1-1073exp(-7620/T) y f=1+

v N/Ng. Por su parte, la presién dentro de la burbuja considerada como gas ideal debe estar

balanceada por las fuerzas externas y la capilaridad. Esto genera una concentracién de

saturacion en dtomos por area del borde de grano:

4wWF,

Ng = (2 + 17 Poxt) TTS (13)
donde 77 es el radio de curvatura de la burbuja, F; es la fraccion de superficie de grano
cubierta por la burbuja, y es la energia libre superficial de la burbuja, w es un parametro
geométrico y P, es la presion externa ejercida sobre la burbuja.

Antes de alcanzar la saturacion, el contenido N, de dtomos por unidad de superficie de borde

de grano se obtiene de un balance de ecuaciones que considera diversos factores. Primero el
contenido de gas en el volumen de un grano en el tiempo t;_; €s

(10)

A1
Choq = 471[ 2 dr (14)
0
Luego el contenido de gas en el borde de grano es
Nj._
Ama?_, ’; ! (15)
Por otro lado, la cantidad de gas generada por fision en el intervalo Aty es
4 s
37y F oA, (16)
Ademds, la cantidad de gas incorporado al grano por el crecimiento de grano es
Ne_q\ [(ai —ai_
(ck_1 + dmad_ 1) ( kT 1) (17)
2 Q-1

Teniendo en cuenta el contenido de gas en el instante ¢, y la suma de los cuatro valores
anteriores, obtenemos

Copyright © 2021 Asociacion Argentina de Mecanica Computacional http://www.amcaonline.org.ar



Mecanica Computacional Vol XXXVII1, pags. 387-396 (2021) 391

N, Nj._ a; 4
Cp + 4ma2 =~ = (Ck_1 + 4mai_, L) 2| +sma}y-F- At (18)
2 2 ay_,) 3
con las condiciones iniciales (t =0, k =0) C;, =0 y Ny = 0. De aqui determinamos N a
cualquier instante t; de la siguiente manera

N, 4
Ck+47ra,2<7k=§na,3;-y-F-tk (19)

Cuando la concentracién en borde de grano N, supera la concentracion de saturacién N,
habra liberacion de gas. La cantidad de gas liberado estard dado por:

4ma?
kN, - NS),Rk_1> (20)

2

Asi, la cantidad de gas liberado no disminuye con un descenso de la temperatura.
Finalmente la fraccion de gas liberado queda como:
F R
k= 21
%na,ﬁ-y-F-tk (2

Ry, = max<

3 LIBERACION DE GASES DE FISION EN EL DIOXIDO DE TORIO

Para utilizar el mismo modelo que se realizé para el uranio, se necesité cambiar el valor de
algunas variables como la conductividad térmica, el coeficiente de dilatacién térmica, el
coeficiente de difusion, entre otros. Particularmente, el coeficiente de difusién pasa a ser una
mezcla ponderada por la fraccién en peso de diéxido de torio y diéxido de uranio. El valor
para el uranio es el mismo que se explicé en el modelo base constituido por tres componentes.
Para el plutonio también se usa el mismo modelo hasta encontrar en bibliografia algin
modelo mejor. Para el diéxido de torio se utiliza el valor del coeficiente de difusion utilizado
por Long (Long, 2002) y Tijero Cavia (Tijero Cavia, 2017):

Drpo, = 1,06 - 100 exp(—18893,4/RT) (22)

3.1 Parametros termomecanicos adaptados

En la Tabla 1 se listan los principales modelos termo mecénicos incluidos en DIONISIO
para combustibles mixtos basados en torio. Los pardmetros modelizados influyen
directamente en la temperatura del combustible, y, por lo tanto, influyen indirectamente en la
liberacion de gases de fision. En dicha Tabla w es la fraccion atdmica de la especie fisionable
(Uranio o Plutonio), T la temperatura en Kelvin, Bu el quemado en MWd/kgHM y P la
fraccion de porosidad.
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Modelos matematicos

Propiedades Plutonio Uranio
Densidad
tebrica p=w-115+(1—-w)-10 p=w-1096+ (1—-w)-10
_ 1072
= /a+B-T-C-T?
N Con = 10™ [ w ]
Conductividad | 4 = (6,071-1072 + 0.572 - w + 0.5937 A+B-Tlem-K
térmica - w?) - by Con
(COZZO et al., B=26-10"% C = 0,035 -1076 - c A= 4,195 -107% + 1,112 -w — 4,499 - w2
2011) by =2.2017 - (1.454196 B =12248-10"*—-9,170-10"*-w

— exp(—0.1593 - Bu))

c1 =0.9013-(2.109534

— exp(—0.1457 - Bu))

+4,164-1073 - w?

a=A+B-T+C-T?

a=A+B-T+C-T?
Entre 273 y 923 K:
A=5,097-10"*+4,705-10"*-w

Entre 923 y 2000 K:

Coeficiente de | Con: Y. -7 in-7.
expansion A=5079-10"*+2,251-107*-w CB__BZ_ (,(735’2)?1_2 1%)(111 i‘ll,IOgé 18_11 _W))
térmica B=2-(3732-1077 - 2,506- 1077 - w) B ' ’ v
3 .

(OIEA, 20006)

C

(—=7,594-10711 + 12,454 - 10711
" W)

A=5,097-10"*+6,693-107*-w
B=2-(3,732-10"7 +6,161-1077 - w)
C=3-(7594-10""1 -19,784- 107 - w)

Modulo de E =105-E(ThO,)- (1 + 0.0284-w) E = 10%-E(Th0,) - (1 + 0,063 w)
Young
Con: Con:
(Insulander
Bjork & Lot
Kekkonen, E(ThO,) = 249,1-(1—2,21-P)- (1,023 - 1,405-107*-T- e_T)
2015)
MF(;)d-UIO de < Er - (1 — 221-P) 1) a
oisson v = -
(Insulander _ 2:6r - (1 —212-P)
Bjork & v =028 + 0,1228-w)
Kekkonen, Con:
2015) Er = 249,16 GPa Gr =96,9 GPa

Tabla 1: Modelos para diéxidos mixtos incluidos en DIONISIO.

4 EXPERIMENTOS ANALIZADOS

La bibliografia sobre ensayos con torio para los que se haya medido la liberacion de gases

de fision es escasa. En la década del 70’ se realizaron 59 experimentos de liberacion de gases
de fision en la mezcla de 6xidos de torio y uranio (Goldberg et al., 1978, 1979) pertenecientes
al Programa de Desarrollo de Reactores Reproductores de Agua Liviana (LWBR
Development Program, en inglés), aunque s6lo 5 de esos experimentos estaban
suficientemente detallados como para ser reproducidos mediante el cédlculo. Las
caracteristicas de las barras combustibles que se podian reproducir se resumen en la Tabla 2.
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Barra 79-442 79-506 79-349 79-375 79-405
%w UQO, 6.6 17.1 20.0 30.0 20.0
%
Densidad 96.0 95.3 95.0 92.0 94.0
tedrica
Diametro
de la 0.52832 1.17348 1.65608 1.64 1.65
pastilla
Largo de
la pila de 76.2 91.44 8.128 91.44 91.44
pastillas
Gap 0.018034 0.017526 0.01016 0.03048 0.01524
Diametro
externo 0. 6477 1.33858 1.81864 1.82118 1.82118
vaina
FG.R 0.5 2.0 1.8 8.0 15.0
medido

Tabla 2: Caracteristicas de las barras combustibles ensayadas

Alternativamente, se encontraron experimentos de barras irradiadas en el reactor PWR
KWO, hasta un quemado de 40 MWd/kgHM (Heavy Metal, del inglés Metal Pesado) (Somers
et al., 2013; Tijero Cavia, 2017). Las pastillas combustibles se fabricaron en Joint Research
Center-Institute for Transuranium Elements (JRC-ITU) en Karlsruhe. El apilamiento de
pastillas tenia una longitud activa total de 206 mm. La parte superior de la barra presenta un
plenum y un resorte de 47 mm de longitud nominal (Somers et al., 2013). Algunas de esas
barras se instrumentaron con termocuplas ubicadas en la posicidon central dentro de un tubo
guia.

Por ultimo se encontré otro grupo de barras irradiadas en el reactor BR-2 entre 2004 y
2006, con una nueva irradiacion de una de las mismas entre 2012 y 2015. Dos de ellas se
equiparon con una termocupla para medir la temperatura central del combustible, asi también
con un sensor de presidn para conocer la liberacion de gases de fision. A estas barras se las
nombr6 como BI y HI. Otras dos barras no fueron instrumentadas sino que fueron retiradas
del reactor para mediciones intermedias (Boer etal, 2016). Una de estas barras no
instrumentadas se irradiaron en un segundo ciclo mencionado entre 2012 y 2015 y fue
llamada HN. Los detalles de las condiciones de irradiacién incluyendo la posicidon dentro del
reactor, la descripcion geométrica de las barras y la caracterizacion quimica del combustible
se pueden obtener en (Boer et al., 2016). Cabe destacar que en la bibliografia encontramos
datos de liberacion de gases de fision para las barras BI y HN.

S RESULTADOS

En base a las modificaciones descriptas, se simularon los experimentos detallados en la
Seccion 0 con el codigo DIONISIO. Dado que el proceso de difusion de los gases de fision a
través del combustible depende intimamente de la temperatura del mismo, para los casos en
que los experimentos contaban con termocuplas que registraban la temperatura central, se
compararon las predicciones simuladas con los valores medidos. En la Figura 1, se puede
observar la correspondencia entre los valores de temperatura calculados por DIONISIO y los
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valores experimentales para las barras instrumentadas HI y BI irradiadas en el reactor BR-2.

Barra HI
Barra Bl
1400 -
1400 o Valores Exp. o Valores Exp.
DIONISIO 1200 DIONISIO
< &£ 1000
o p |
2 S 800
5 &
(0] =
2 QL 600+
5 g
= @ 400
, 200 . : . . : :
120 0 20 40 60 80 100 120
Tiempo (dias) Tiempo (dias)

Figura 1: Comparacién de los resultados del cdlculo con los datos medidos de temperatura
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Figura 2: Comparacién de los resultados del cdlculo con los datos medidos de liberacién de gases de fisién

En la Figura 2 se observa la comparacion entre los datos experimentales y los calculados
en DIONISIO de las medidas de gas liberado. Se encuentra dibujada la recta ideal donde los
valores experimental y calculado coincidirian y dos rectas con linea punteada que indican un
apartamiento entre el valor experimental de un 10% tanto por exceso como por defecto. Se
puede observar que hay una buena correlacion entre los datos calculados y los datos
experimentales dado que 4 de los 8 experimentos se encuentran dentro de los valores
aceptables y 3 de los que no estan dentro del rango delimitado por las dos lineas punteadas se
encuentran muy cercanos a ellas. Esta dispersion en los datos simulados ingresa dentro de las
variaciones esperables en este tipo de modelos (Pastore et al., 2015), sin embargo, el modelo
debe ser contrastado contra mas datos experimentales a ser obtenido en el futuro.

6 CONCLUSIONES

La inclusién en el cédigo DIONISIO de modelos térmicos y mecanicos, asi como un
modelo FGR teniendo en cuenta la nueva mezcla, permiti6 analizar el rendimiento del
combustible de varios experimentos dedicados a probar combustibles mixtos a base de torio.

En general, el codigo aplicado a los combustibles a base de compuestos de torio muestra
un comportamiento adecuado, especialmente en lo que se refiere a la termomecénica de la
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pastilla. Se observan algunas discrepancias en el caso de la liberacion de gas, especialmente
en las comparaciones con estimaciones realizadas en combustibles (Th, Pu) O2. Sin embargo,
esto es razonable ya que el modelo utilizado en DIONISIO es una adaptaciéon de uno
desarrollado para UO2, lo que explica la buena t observada para el caso de (Th, U) O2. En
cualquier caso, son necesarias comparaciones adicionales para seguir validando cada uno de
los modelos incluidos en el cédigo.
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