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Resumen. En el presente trabajo se implementa un modelo para evaluar el comportamiento de los gases
de fisién Xe y Kr, con el objetivo de ser incorporado al cédigo de combustible DIONISIO. El modelo
contempla la precipitacion de gases de fision como burbujas intragranulares e intergranulares en forma
de dos médulos acoplados. En el médulo de gas intragranular se resuelve la ecuacién de la difusion te-
niendo en cuenta los procesos de produccion de gas, asi como también la nucleacion, el crecimiento y la
destruccién de burbujas. En cuanto al médulo de gas intergranular, se considera que las burbujas poseen
una forma lenticular y crecen debido a la absorcién de vacancias controlada por difusién. Los resulta-
dos obtenidos y su comparacion con datos experimentales indican que el modelo es capaz de realizar
simulaciones realistas de los procesos de hinchamiento de la pastilla, tanto en condiciones de potencia
constante como en condiciones de transitorios rdpidos de potencia.

Keywords: Swelling, fission gas, uranium dioxide, nuclear fuel code.

Abstract. In this work, a model is presented to evaluate the fission gas behaviour, with the aim of being
included in the DIONISIO nuclear fuel performance code. This model takes into account the precipita-
tion of fission gas as intragranular and intergranular bubbles. In the intergranular gas module, a diffusion
equation is solved, considering the production of gas atoms, as well as the nucleation, growth and destruc-
tion of gas bubbles. With regards to the intergranular module, bubbles are assumed to have a lenticular
shape and they change their size by a vacancy-controlled diffusion mechanism. Comparison with expe-
rimental data under both constant and transient power histories indicates that this model is capable of
realistic predictions regarding nuclear fuel gaseous swelling.
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1. INTRODUCCION

El modelado del comportamiento de los gases de fision es un paso fundamental para prede-
cir el desempefio termomecanico de combustibles nucleares bajo irradiaciéon mediante codigos
de combustible, ya sea en condiciones normales de operaciéon o en condiciones de accidente.
La importancia de la correcta simulacién de los gases de fision radica en los posibles efectos
negativos que pueden provocar sobre la vida util del combustible. Entre estos efectos se puede
mencionar el hinchamiento, el cual puede conducir al contacto entre el combustible y la vaina,
facilitando el fendmeno de corrosidn bajo tensiones, o la liberacion de gases de fision, el cual
puede generar un aumento en la presion en el interior del elemento combustible, incrementando
el riesgo de rotura de la vaina (Olander, 1976).

Para simular estos efectos se ha desarrollado un modelo mecanistico para predecir el compor-
tamiento de los gases de fision Xe y Kr. El modelo implementado contempla la precipitacion
de gases de fision como burbujas intragranulares e intergranulares en forma de dos mddulos
acoplados. En cuanto al médulo de gas intragranular, se resuelve la ecuacion de la difusion en
coordenadas esféricas teniendo en cuenta la produccién de dtomos de gas debido a los even-
tos de fision, asi como también los procesos de nucleacién de burbujas, su crecimiento debido
a la acumulacion de dtomos de gas, y su destruccion debido a la interaccion con fragmentos
energéticos de fision. En cuanto al modelo para gas intergranular, se considera que los dtomos
de gas disuelto que llegan al borde de grano pasan a formar parte de burbujas con morfologia
lenticular de manera inmediata. El crecimiento de las burbujas se da por esta acumulacién de
atomos de gas, a la que también se le suma la absorcién de vacancias controlada por difusion.
Eventualmente, el crecimiento de las burbujas conducird al fenémeno de coalescencia, es de-
cir, se producird la interferencia mecanica entre las mismas, dando como resultado una menor
cantidad de burbujas pero de mayor tamatfio.

El objetivo final de esta implementacion consiste en la incorporacion del modelo al cédigo de
combustible DIONISIO (Soba y Denis, 2008, 2015; Lemes et al., 2017; Goldberg et al., 2019;
Cazado et al., 2021), desarrollado a partir del afio 2002 por la Secciéon Codigos y Modelos de
la Gerencia Ciclo del Combustible Nuclear (Comisiéon Nacional de Energia Atomica). Se trata
de un programa que atiende a la simulacién del comportamiento del combustible nuclear bajo
condiciones normales de operacion del reactor, asi como de quemado extendido. Actualmente,
el cddigo posee dos modelos de hinchamiento que son de cardcter empirico y desarrollados para
oxidos de uranio. Teniendo en cuenta que los modelos en los que se basa un cédigo son suscep-
tibles de revisiones y reformulaciones continuas, con la incorporacion de un nuevo modelo de
hinchamiento como el descripto se pretende ampliar el rango de validez de las predicciones del
cddigo para su utilizacién en nuevos combustibles, tales como 6xidos mixtos, 6xidos de torio o
siliciuros, entre otros.

2. MODELO DEL COMPORTAMIENTO DE GAS INTRAGRANULAR

La evaluacién del comportamiento del gas intragranular es fundamental para determinar tan-
to la evolucion de la poblacién de burbujas intra- e intergranulares, asi como también otros
mecanismos que dependen de ello. Por ejemplo, el flujo de 4tomos de gas intragranular disuelto
que alcanza el borde de grano constituye el término de fuente para el médulo del comporta-
miento del gas intergranular, que a su vez controla la liberacién de gases de fision.

El comportamiento del gas intragranular comprende varios fendmenos fisicos que se dan
de manera simultdnea. En primer lugar, se produce la creaciéon de atomos de gas en la matriz
del combustible, debido a los procesos de fision nuclear. Como la solubilidad de estos dtomos
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en la red es practicamente nula (Konings, 2012), los mismos tienden a difundir hacia el borde
de grano o a precipitar y formar burbujas. En condiciones normales de operacion del reactor,
estas burbujas son pequeiias, con una distribucién de tamaios relativamente uniforme, y con
didmetros que van entre 1 y 2 nm. Una vez nucleadas, la poblacion de burbujas intragranulares
va a evolucionar de acuerdo a dos mecanismos de distinta naturaleza que tienden a generar
efectos opuestos: por un lado el atrapamiento, controlado por la difusién, mediante el cual
los atomos de gas dispersos son “atrapados” por las burbujas, favoreciendo su crecimiento, y
por otro lado la re-disolucién, controlada por la irradiacién, mediante el cual las burbujas son
destruidas debido a los eventos de fisién y los dtomos son “devueltos” hacia la matriz. En la
Fig. 1 se muestra un esquema con los principales mecanismos involucrados en el modelado del
comportamiento del gas intragranular.

Burbujas intragranulares, m

Atomos de gas disueltos, c,

Difusién, DV¢,

Figura 1: Esquema demostrativo de los mecanismos que intervienen en el comportamiento del
gas intragranular.

En base al trabajo realizado por Pizzocri et al. (2018), el modelo considera al combustible co-
mo un conjunto de granos esféricos de radio a, en cuyo dominio es valida la siguiente ecuacion
de difusién en geometria esférica:

Ocy 10 ([ ,0c
— =D—-— : b 1
ot r28r(r 8r)+m 9¢g + 5 M)

donde ¢, es la concentracion de dtomos de gas en la matriz (m~2), m es la concentracién de
4tomos de gas en burbujas intragranulares (m~—?), D es el coeficiente de difusién (m?s~1), b es
la tasa de re-disolucién de dtomos de gas atrapados en burbujas intragranulares (s~1), g es la
tasa de absorcién de dtomos de gas disuelto (s71), 3 es la tasa de generacion de gas (m3s1), ¢
es el tiempo (s) y r es la coordenada radial en el grano esférico (m).

Por otro lado, teniendo en cuenta que las burbujas intragranulares se encuentran inméviles
bajo condiciones normales de operacion (Lassmann y Benk, 2000; Cornell, 1971), la ecuacion
que representa la dependencia temporal de los d4tomos de gas atrapados en las burbujas va a

estar dada por:
om

o = gcg — bm 2)
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Para simplificar la resolucion de las ecuaciones acopladas (1) y (2), se asume que las tram-
pas se encuentran saturadas debido a que existe un equilibrio instantdneo entre la absorcion
y la re-disolucién (Speight, 1969). Esta aproximacion, denominada cuasi-estacionaria, es vé-
lida para las escalas de tiempo consideradas tipicamente, y es utilizada por la mayoria de los
codigos de simulacién actuales. Es importante tener en cuenta que, si bien es una excelente
aproximacion en condiciones normales de operacion del reactor, su aplicacion no es valida en
aquellos transitorios rapidos de potencia (del orden de los milisegundos) a alta temperatura que,
por ejemplo, pueden ocurrir en condiciones de accidente. La aproximacion se puede escribir
matemadticamente como 0m/Jt = 0, lo cual permite obtener la siguiente ecuacién simplificada:

o 10 [ 00
ot = Py ( E) th ©)

donde ¢ = ¢, + m es la concentracién total de dtomos de gas contenido en cada grano (in-

cluyendo tanto los dtomos disueltos como aquellos en burbujas intragranulares) y D.¢; es el
coeficiente de difusion efectivo, dado por:

b
b+g

El coeficiente de difusion efectivo se puede interpretar como una correccion que se aplica
al coeficiente de difusiéon D de forma tal de tener en cuenta los efectos del atrapamiento y la
re-disolucion.

En cuanto a los distintos parametros involucrados en la Ec. (3), la tasa de produccién de gas
[ estd dada por:

Derp =D 4)

B=Y F )

siendo Y = 0,25 (Olander, 1976) la fraccién de rendimiento (dtomos de gas producidos por
fisién) y I la tasa de fisiones (fisiones m—3s71). Los pardmetros macroscépicos que descri-
ben la tasa de re-disolucién y atrapamiento fueron dados por Turnbull (1971) y Ham (1958),
respectivamente:

b=21Fl;(Riy + Z)* (6)

g = 47TDRigNig (7)

siendo R;, el radio de las burbujas intragranulares (m), /V;, la concentracion de las burbujas
intragranulares (m~?), [ ¢ la longitud del camino de un fragmento de fisién (m), y Z, el radio
de influencia del camino de un fragmento de fision (m). Los valores tipicos utilizados para
la longitud y el radio de influencia del camino de un fragmento de fisién son [y = 6Gum y
Zy = 1nm (Denis y Piotrkowski, 1996).

La difusion de 4&tomos de gas en la matriz de UOs es un proceso complejo que involucra mas
de un mecanismo. Para este trabajo se considera el coeficiente de difusion en volumen del Xe
en la matriz de UO,, ya que es el producto mas preponderante en los eventos de fision. Turnbull
et al. (1988) evalda al coeficiente de difusién como la superposicion de los efectos térmico y de
irradiacion, tal que:

D(T,F) = Di(T) + Do(T, F) + Ds(F) (8)
siendo:
Dy(T) = 7,6 x 107" exp(—4,86 x 107" /kpT),
Dy(T,F) =4-141 x 107V Fexp(—1,91 x 107 /kpT), ©)
D3(F) =2,0 x 107F

Copyright © 2022 Asociacion Argentina de Mecanica Computacional http://www.amcaonline.org.ar



Mecénica Computacional Vol XXXIX, pags. 1141-1150 (2022) 1145

donde k5 es la constante de Boltzmann.

Cuando el material es irradiado, los granos presentan un crecimiento que debe tenerse en
cuenta, ya que esto modifica las distancias que deben recorrer los &tomos durante su migracion.
En este trabajo se emplea la siguiente expresion para la tasa de cambio del tamafo de grano

(Ainscough et al., 1973):
da_k(l_f(BU)) (10)

dt a A

donde k es la constante de velocidad (m?/s), a,, es el tamafio de grano limite (m), y f(BU) es
un término que se introduce para tener en cuenta el efecto de la irradiacion.

El modelo presentado considera que las burbujas intragranulares nuclean como consecuencia
de la interaccion entre los fragmentos de fision y la red cristalina, lo cual genera defectos crista-
linos que sirven luego como sitios preferenciales para la nucleacién (Olander y Wongsawaeng,
2006). La concentracién de burbujas intragranulares N;, (m~?%) queda determinada por la tasa
de nucleacién v (m~3s71) y el pardmetro de re-disolucién:

%Nig =v —bN; (11)
siendo v = 2nF', donde 7 es el nimero de burbujas que nuclean por cada fragmento de fision, y
el factor 2 corresponde al niimero de fragmentos de fisién generados en cada evento de fisiéon. En
este trabajo se adopt6 un valor de 7 igual a 25, el cudl estd en acuerdo con datos experimentales
y otras estimaciones (Olander y Wongsawaeng, 2006).

En el modelo propuesto por Pizzocri et al. (2018) se plantea que el pequefio tamafo de
las burbujas hace que la tension superficial sea los suficientemente grande como para mante-
ner la densidad del gas cercana a la del Xen6n sélido. Considerando esto, se supone que las
burbujas contienen tnicamente dtomos de gas, ignorando la absorcién de vacancias. Esta sobre-
presurizacién de las burbujas intragranulares fue corroborada experimentalmente por diferentes
autores (Losonen, 2000; Turnbull, 1971; Baker, 1977). Luego, teniendo en cuenta que la den-
sidad del gas dentro de las burbujas se mantiene constante, existiran m/N;, dtomos de gas en
cada burbuja. Entonces, el radio 1;, (m) se puede expresar como:

30 m \ Y3
o= = 12
Rzg (47T ng) ( )

siendo = 4,09 x 102 (m®at~!) el volumen atémico que ocupa el gas en la red (Denis y
Piotrkowski, 1996).
Finalmente, la contribucién al hinchamiento se calcula a partir del radio y de la concentraciéon

de burbujas intragranulares:
AV 47erg
- =(—2 )N, 13

3. MODELO DEL COMPORTAMIENTO DE GAS INTERGRANULAR

A diferencia de las burbujas intragranulares, las burbujas intergranulares pueden crecer has-
ta tamafios del orden de los micrones, con lo cual pueden representar la mayor contribucién
al cambio de volumen del combustible (Massih y Forsberg, 2008). El modelo que se utiliza
para representar la evolucion de las burbujas intergranulares tiene en cuenta la nucleacion, el
crecimiento y el fendmeno de coalescencia.
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En el modelo presentado, las burbujas intergranulares nuclean por un proceso de one-off
nucleation, es decir que nuclean un conjunto de burbujas por unica vez, y la nucleacién no
continda con la irradiacion. En este trabajo se considera que la poblacién inicial de burbujas
intergranulares es N, ;o = 4 x 10" m~2 (Pastore et al., 2013).

Una vez nucleadas, las burbujas comienzan a aumentar su tamafio debido a la absorcion
de dtomos de gas que llegan a los bordes de grano. Dado que las burbujas intergranulares se
encuentran sobre-presurizadas, estas tienden a restaurar el estado de equilibrio mediante la emi-
sién o absorcion de vacancias. La tasa de intercambio de vacancias entre una burbuja y el borde
de grano estd dada por (Speight y Beere, 1975):

dn,  21D,6,
dt — kgTS

(P — Peq) (14)

siendo n, el nimero de vacancias dentro de la burbuja, D, el coeficiente de difusién en borde
de grano (m?s™'), 4, el espesor del borde de grano (m), p la presion del gas en la burbuja (Pa)
Y Peq la presion de la burbuja en equilibrio con el medio que la rodea (Pa). El pardmetro S
representa la fuerza del sumidero, y estd dado por:

(3—F.)(1—F.) +2In(F,)

5= 4

(15)

donde F, es un pardmetro adimensional que representa la fraccion del borde de grano que se
encuentra cubierta por las burbujas intergranulares.
La presion de equilibrio p,, se obtiene con la ecuacién de Young-Laplace (Olander, 1976):

2
Doy = —- — o, (16)

siendo Ryf el radio de curvatura de la burbuja (m), v la tension superficial de la interface
UOy/gas (N/m) y o}, la presion hidrostdtica (Pa). La presion dentro de la burbuja p se obtiene
a partir de la ecuacion de estado de Van der Waals.
Luego, el volumen V,; de una burbuja que contiene n, dtomos de gas y n, vacancias se
puede calcular como:
Vor = ngw + 1,y ¢ (17)

siendo w el volumen de Van der Waals de un dtomo de gas (m?®) y Q,; el volumen atémico que
ocupa una vacancia dentro de la burbuja (m?*). Luego, el radio R, es:

o 3V V8
Hor = (4w(9)) (1%)

donde () = 1 — 1,5cos6 + 0,5 cos® § es un factor geométrico que relaciona el volumen de
una burbuja con morfologia lenticular con el de una esfera. La burbuja lenticular se forma por
la interseccion de dos casquetes esféricos con un dngulo diedro 26 = 100°.

Por otro lado, el crecimiento de las burbujas hace que, eventualmente, las burbujas se inter-
secten y se unan, dando como resultado una menor concentracién de burbujas, pero de mayor
tamafo. De acuerdo con White (2004), la evolucién de la concentracién de burbujas intergra-
nulares puede ser descripta teniendo en cuenta este fendmeno de coalescencia como:

ngf 2 dAgf
= —2N
dt 9l dqt

(19)
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donde A es el drea de la burbuja lenticular proyectada sobre el borde de grano (m?).
Finalmente, se puede calcular el hinchamiento debido a las burbujas intergranulares como:

AVY 13 [(4mp(0)RS;
(7)gf -5 () 20

donde el factor 1/2 tiene en cuenta que una burbuja es compartida por dos granos, y el factor
3/a es la relacion superficie-volumen de una esfera.

4. RESULTADOS

Los médulos intra- e intergranular del modelo presentado fueron comparados con datos expe-
rimentales obtenidos de la literatura abierta. En particular, para resolver la ecuacion de difusion
Ec. (3), se considera como condicion inicial una concentracion nula , ¢(r,0) = 0. Ademds, se
supone a los bordes de grano como sumideros infinitos, por lo que la concentracién de gases
de fisién disueltos es cero, ¥(a,t) = 0. Por ultimo, por condiciones de simetria esférica se
establece en el centro del grano que w = 0.

En la Fig. 2 se muestra una comparacion entre los datos experimentales para la concentracion
y radio de burbujas intragranulares, y los valores obtenidos mediante el cdlculo numérico. Las
medidas experimentales fueron obtenidas en pastillas de UO, por Cornell (1971), Baker (1977)
y Kashibe et al. (1993) para diferentes valores de temperatura, potencia lineal, tamafio de grano
y densidad de combustible. Como puede observarse, tanto el radio como la concentracién de

burbujas presentan resultados satisfactorios.

1025 108 ¢ v
& X Cornell (1971) X Cornell (1971)
£ O Baker (1977) O Baker (1977)
g Kashibe et al. (1993) 'g‘ Kashibe et al. (1993)
S 10% e e ) AT M
@ 5 £ 1079} SR
c KX K E 10 O
N LI = éy%
® R o) Ry
5 10% Ll = E
c iy -
8 Fo i ad s
S s %

% %

© oo %

1022 - . : ] 10-10 . L '

1022 1023 1024 102 10710 107° 108
Concentracion experimental [m™] Radio experimental [m]

Figura 2: Datos experimentales vs. resultados simulados para la concentracion (izquierda) y el
radio (derecha) de las burbujas intragranulares.

En la Fig. 3 se presenta la evolucion del radio y de la concentracidn de burbujas intragranula-
res en funcidén del quemado, para un caso isotérmico a 1273 K. Ademads, se muestran los valores
experimentales obtenidos por Baker (1977). Se puede observar que, inicialmente, la concentra-
cion crece rapidamente hasta alcanzar un maximo, a partir del cual la concentracion disminuye
debido al efecto de la re-disolucidn, tendiendo hacia un valor asintético. Por otro lado, el radio
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de las burbujas crece monétonamente con el quemado, debido a que la concentracion de burbu-
jas tiende a disminuir y la concentracién de gas en burbujas tiende a aumentar su valor. Estos
comportamientos son consistentes con las medidas experimentales realizadas por Kashibe et al.
(1993) y Nogita y Une (1998).

Concentraciéon [m'3]

x1

16

-
N

—
N

—
o

023

Simulacién

O  Experimental

2 4 6
Quemado [MWd/KgU]
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] %107
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®  Experimental | _
0.8}
067
0.4r
027
0 I I I
0 2 4 6

Quemado [MWd/KgU]

Figura 3: Evolucion de la concentracion y el radio de las burbujas intragranulares con el
quemado y comparacion con los resultados experimentales obtenidos por Baker (1977) para

Concentracién simulada [m'2]

una temperatura de 1273K.
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Figura 4: Datos experimentales vs. resultados simulados para la concentracion (izquierda) y el
radio (derecha) de las burbujas intergranulares para diferentes experimentos (White et al.,

2006).
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Para validar el médulo intergranular del modelo se emplearon datos experimentales obteni-
dos en el AGR/Halden Ramp Test Programme (White et al., 2006). Estos experimentos consisten
en someter al combustible (UO,) a un periodo de irradiacion base y luego a rampas de potencia
répidas (entre 1 y 2 minutos) o lentas (entre 50 y 70 minutos). En la Fig. 4 se puede observar una
comparacion entre las medidas experimentales y los valores calculados para la concentracion
y radio de burbujas intergranulares, alcanzando un buen acuerdo. Esto muestra que el mode-
lo implementado resulta adecuado para describir la poblacion de burbujas intergranulares en
condiciones de transitorios de potencia.

5. CONCLUSIONES

En este trabajo se presenta un modelo mecanistico para simular la evolucidn de las burbujas
intra- e intergranulares en un combustible sometido a condiciones de irradiacion. Los resul-
tados obtenidos hasta el momento muestran que el modelo presenta un buen comportamiento
al compararlo con diferentes resultados experimentales. Este desarrollo constituye la base para
calcular el hinchamiento de una pastilla combustible bajo irradiacién que se presentard en traba-
jos futuros, junto con la incorporacion del modelo a DIONISIO para testear su comportamiento
acoplado a los diferentes modelos termomecanicos disponibles en el cdigo.
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