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Resumen. Desde hace unas décadas, ha comenzado el desarrollo de combustibles nucleares con para-
digmas basados en nuevos pardmetros de seguridad, por lo que ingresan en los llamados combustibles
de tecnologia avanzada. La base de esos disefios consiste en implementar cualquier mejora que permita
mejorar los margenes de seguridad de un reactor nuclear. La OIEA lidera un proyecto de investigacion
coordinado a nivel internacional, "Testing and Simulation for Advanced Technology and Accident Tole-
rant Fuels"(CRP ATFE-TS), que promueve la experimentacién y modelado de este tipo de combustibles.
La Comisién Nacional de Energia Atomica, a través de la Seccién Cédigos y Modelos, contribuye con
este proyecto integrando una libreria de materiales ATF en el c6digo DIONISIO 3.0. Se han estudiado
hasta el momento distintos materiales, pero este trabajo se enfoca en las vainas de aleaciones Zr recu-
biertas con Cr, que pretenden mejorar la seguridad al evitar la falla de la primera barrera de contencién
por mecanismos de oxidacién e hidruracién. Dee sta manera, se presentan los avances en la inclusién de
modelos para estas vainas y se comparan con datos experimentales del proyecto ATF-TS.

Keywords: DIONISIO, fuel rods, ATF, coated claddings, FEM.

Abstract. Since few decades, development of nuclear fuels with paradigms based on new safety pa-
rameters has begun, which is why they enter the so-called advanced technology fuels. The basis of these
designs consists of implementing any improvement that allows improving safety margins of a nuclear
reactor. The TAEA leads an internationally coordinated research project, "Testing and Simulation for
Advanced Technology and Accident Tolerant Fuels"(CRP ATF-TS), which promotes experimentation
and modeling of this type of fuels. National Atomic Energy Commission, through Codes and Models
Section, contributes to this project by integrating a library of ATF materials in the DIONISIO 3.0 code.
Several materials have been studied so far, however, this work focuses on Cr coated Zr alloys claddings,
which aim to improve safety by avoiding failure of the first containment barrier due to oxidation and
hydridation mechanisms. In this way, advances in inclusion of models for these claddings are presented
and compared with experimental data from the ATF-TS project.
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1. INTRODUCCION

En concordancia con el aumento de permanencia de los combustibles dentro de reactores
del tipo PWR, que produce el denominado alto quemado (Soba y Denis, 2015; Lemes et al.,
2015), desde hace unas décadas la industria nuclear busca disefiar nuevos reactores nucleares
de mayor eficiencia termodindmica, asi como con mayor seguridad de funcionamiento. Estos
nuevos reactores, denominados de Generacion IV (TECDOC-1434, 2004) requieren elemen-
tos combustibles (EECC) mas seguros, disefiados en base a nuevos materiales que mantengan
la integridad de dichos combustibles durante el mayor tiempo posible frente a un evento de
accidente. De esta forma, estos nuevos materiales permiten que los sistemas de seguridad de
un reactor nuclear tengan mayor tiempo para activarse en dichos casos y asi evitar accidentes
severos en el nicleo del reactor (NEA, 2009). Estos nuevos materiales dieron lugar a un nue-
vo concepto de combustibles denominados de tecnologia avanzada o combustibles tolerantes a
accidentes (ATF, por sus siglas en inglés) (Pasamehmetoglu et al., 2018; Zinkle et al., 2014).

Por el momento, los materiales seleccionados han sido ensayados en condiciones similares
a los de reactores de agua presurizada (PWR/PHWR) u/o CANDU y presentan mejores desem-
peflos en cuanto a su comportamiento termomecanico y termoquimico en comparacién con los
combustibles tradicionales disefiados con Zircaloy (Zry) y UO,. Una de sus caracteristicas mas
interesantes, es la de ser disefiados buscando un desempeno optimizado en casos de accidente
en el reactor, especialmente los accidentes tipo que implican perdida de refrigerante (tipo LO-
CA) (NEA, 2010; Zinkle et al., 2014). Es asi que la integridad estructural del combustible se
mantendra por mucho més tiempo y se evitard que el material radioactivo tenga contacto con el
refrigerante.

Entre los materiales para la vaina pensados para desarrollar estos combustibles, se encuentran
aleaciones de Zr recubiertas (Daub et al., 2015; Kim et al., 2015), aleaciones de acero (FeCrAl)
(Tang et al., 2016; Sakamoto et al., 2017), materiales refractarios (Liu et al., 2013; Nishikawa
et al., 2010) y compuestos de carburos de silicio (Kakiuchi et al., 2016; Toshiba, 2015). Por
otro lado, los materiales fisiles propiamente dichos pertenecen a dos grupos principalmente, los
6xidos de Uranio y/o Plutonio y Torio por un lado (Cardinaels et al., 2012; Delafoy et al., 2015),
y las llamadas aleaciones de alta densidad, como los combustibles metalicos, los nitruros, los
siliciuros y los carburos (Lahoda y Boylan, 2015; Malone et al., 2012).

En este trabajo nos concentraremos en las aleaciones de Zr recubiertas con Cr. Dicho recubri-
miento se agrega con la expectativa de que mejore la resistencia a la oxidacién a alta temperatura
para mantener la integridad estructural de la vaina y asi evitar que el material activo se disperse
en el circuito primario durante un accidente. También reduce la corrosion y la captura de hi-
drégeno durante la operacion normal y tiene un impacto minimo en la absorcién de neutrones
(Pasamehmetoglu et al., 2018).

2. CODIGO Y MODELOS DE SIMULACION

La Seccién Cédigos y Modelos perteneciente a la Gerencia Ciclo del Combustible Nuclear
(GCCN) de la CNEA ha desarrollado un c6digo denominado DIONISIO que en forma genérica
se compone de un conjunto de modelos destinados a simular el comportamiento de combus-
tibles nucleares bajo irradiaciéon dentro de un reactor de potencia o de experimentacion, tanto
en condiciones de operacién normal como de accidente. Aunando todas sus caracteristicas,
DIONISIO es un cédigo multidimensional, ya que posee modelos uni, bi y tridimensionales
acoplados entre si(Soba y Denis, 2015; Lemes et al., 2015).

Para tener en cuenta la variacion axial de la potencia lineal del reactor y la temperatura del
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Figura 1: a) Porcién de la barra formada por varios segmentos, cada uno de los cuales contiene
un nimero de pastillas. b) Una pastilla y las correspondientes porciones de gap y vaina;
superpuesto estd el dominio de cdlculo. c) Discretizacion del dominio por elementos finitos

refrigerante, la barra se divide en un nimero de segmentos definido por el usuario, como se
muestra en la Figura 1.a. Se supone que todos las pastillas en un segmento dado se comportan
de manera idéntica (sujetas a condiciones de contorno idénticas). Por lo tanto, sélo es necesario
simular una pastilla y las correspondientes porciones del gap y de la vaina en cada segmento. Se
supone simetria axial y también simetria con respecto al plano medio transversal de la pastilla,
como se muestra esquematicamente en la Figura 1.b. Por esta razén, se considera un dominio
bidimensional, como se muestra en la Figura 1.c, con coordenadas radiales y axiales. El método
de los elementos finitos se utiliza para resolver diferentes aspectos del problema.

En cada paso de tiempo y para cada seccion axial, se obtiene una descripcion completa de
las variables del sistema local resolviendo las ecuaciones diferenciales no lineales estrechamen-
te acopladas que describen los pardmetros térmicos y mecdnicos. Luego, las distribuciones de
temperatura y tension-deformacioén en la barra completa se obtienen como funciones escalona-
das. Con respecto al inventario de gas, el cédigo evalda la cantidad de gas liberado por cada
segmento de la barra y luego la liberada por toda la barra. La composicién de la mezcla de ga-
ses en el espacio y su conductividad térmica se recalculan en cada paso del tiempo. La presion
interna de la barra se evalia con la ley de los gases ideales utilizando el nimero total de &tomos
de gas en el volumen libre dentro de la barra y la temperatura promedio en el volumen libre
total en la barra (gap y dishing en todos los segmentos y plenum). Las elongaciones de cada
pastilla individual y la porcién correspondiente de vaina se suman para obtener la elongacién
total de la pila de pastillas y de la barra.

Actualmente se incluye en el cddigo un modelo para predecir la falla de la vaina (burst)
y su localizacién, y otro de fluencia de la vaina para evaluar la dilatacion de la misma. Estas
subrutinas se llaman si se cumplen las condiciones de accidente. Se supone que la falla de la
vaina ocurre cuando la tension circunferencial excede la tensién de burst. Se adoptaron como
criterio de rotura de la vaina las correlaciones empiricas:
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op=Cy-exp(Co-T)-exp (—(Co- Wfo)z)

1
Z—; = Cj-exp (—%> -exp (—=Cs - Wro) - oy @
donde C; son constantes cuyos valores para Zry en los dominios a y 3 monofdsicos se conocen
en la literatura.

La ecuacion de transferencia de calor en coordenadas cilindricas (1, z) se resuelve suponiendo
que las fuentes de calor son fisiones durante la irradiacién del combustible o la desintegracion
radiactiva después del apagado, y la oxidacién de la vaina, particularmente en el rango de alta
temperatura alcanzable en un LOCA.

Los supuestos de simetria cilindrica y eliminacién de calor que se producen sélo en la di-

. . orT oT

reccion radial conducen a — , —
r r=0 82 z2=2zt

la superficie transversal dibujada en el borde de la pastilla, ¢” es el flujo de calor a través de

la superficie externa de la vaina cuyo radio es 7., 1.0 €s la temperatura bulk del refrigerante
y hess es la conductancia térmica efectiva del sistema formado por el refrigerante y la capa de
oxido que se genera en la vaina. La contribucién del refrigerante es un pardmetro crucial ya que
tiene que expresar los diferentes regimenes de extraccion de calor que se pueden encontrar, ya
sea en operacion normal o en condiciones de accidente.

Se pueden encontrar axialmente diferentes condiciones de transferencia de calor y patrones
de flujo de refrigerante posibles en un canal PWR en un LOCA de ruptura grande e intermedia.
El CHF representa un limite importante para la seguridad del reactor ya que si el flujo de calor a
través de la vaina fuera mayor que este valor, la temperatura de la pared de la vaina aumentaria
rdpidamente.

En este trabajo se consideran los siguientes modos: 1) Conveccién forzada de liquido mono-
fasico en ebullicién subenfriada nucleada; ii) ebullicién saturada; iii) Ebullicién de transicion
poscritica; iv) Ebullicién de film poscritica; v) Conveccién forzada de vapor monofésica.

Para simular el recubrimiento, se necesita una capa de nuevos elementos en la superficie
exterior de la vaina. De esta forma, los elementos exteriores de la vaina se dividen en dos
nuevos elementos, el exterior para el recubrimiento y el interior para el material original.

La mayoria de los modelos para recubrimiento de Cr se toman o disefian a partir de la infor-
macion disponible en (Wagih et al., 2018; Ma et al., 2021). En la Tabla 1 se presentan modelos
para este material incluido en DIONISIO.

=0y q" = heps [T (Tee) — Troor] donde z; indica

3. BENCHMARKS

Para los benchmarks para accidentes LOCA de vainas recubiertas, se realizaron ensayos de
efectos separados en UJP Praga, Reptblica Checa y EK, Hungria (Sevecek, 2022). Todos estos
son ensayos tnicamente de ballooning y burst de vainas realizadas con vainas de Opt. Zirlo™™
y de OptZirlo™ recubiertas de Cr en condiciones experimentales bien definidas.

En estos experimentos, se investigaron muestras de tubos en un horno de resistencia que
proporcionaba condiciones isotérmicas en el rango de temperatura de 800-915 °C. La presion
interna del tubo de ensayo se aument6 linealmente hasta el estallido de la muestra. Las muestras
tenfan 85 mm de largo y los didmetros interior/exterior se especificaban en la hoja de calculo
(Spreadsheet, 2022). La muestra se calent6 en un horno eléctrico. Después de un periodo de ca-
lentamiento de aproximadamente 1000 s, la muestra se presurizé con gas argdn a un incremento
de presion constante. Se probaron tasas de incremento de presion entre 5y 106 kPa/s.
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Propiedades Modelos Matemaéticos

Moédulo de
Young
Moédulo de
Poisson
Tension de
fluencia
Fluencia a alta
temperatura
Conductividad
térmica
Expansion
térmica
Oxidacion por
vapor a alta k=4,83-10"2-exp <_ 10481)

temperatura T

E =261,6—0,081-T -exp (—889’95)

T

v =0,22

oy = (513,2 — 1,397 + 1,86 - 107312 — 8,25 - 10~ "T3) M Pa
306268,8) 6.2

R-T ) 7t
k= (101,3 - 6,4- 1027 + 4,9 - 10572 + 2,1 - 10-5T?)

€ =3,255-10"% . exp (—

K-m
a=(7,94+1,5-1073T +5,4- 107772 +1,3- 1071973) 107 ¢ K1

Tabla 1: Modelos propiedades termomecdnicas y termofisicas del Cr

Se eligieron cuatro pruebas para la primera fase del benchmark, todas con vainas recubiertas:

= OPZCR-1 — temperature 804-807 °C; ramp rate 105 kPa/s; burst pressure 7.29 MPa
= OPZCR-4 — temperature 835-841 °C; ramp rate 105 kPa/s; burst pressure 6.13 MPa
= OPZCR-5 — temperature 902-905 °C; ramp rate 94 kPa/s; burst pressure 3.53 MPa

s OPZCR-8 — temperature 902-905 °C; ramp rate 6 kPa/s; burst pressure 2 MPa

La geometria detallada (didmetro exterior original, espesor de pared y circunferencia), las
mediciones de deformacidn posteriores a la prueba y el historial detallado de temperatura y
presion se pueden encontrar en la hoja de célculo (Spreadsheet, 2022). Para simular este tipo
de experimentos, se utilizé un médulo de DIONISIO para experimentos sin irradiacién y de
explosion de vainas (Goldberg et al., 2021).

En la Tabla 2 se presentan los resultados obtenidos con el c6digo DIONISIO comparados
con datos experimentales. OPZCR 1, 4 y 8 tienen un error inferior al 6 %, mientras que OPZCR
5 tiene un error ligeramente inferior al 20 %. La deformacion circunferencia fue sobreestimada.

4. CODEX-ATF

El Centre for Energy Research (EK) de Hungria llevé a cabo un ensayo integral de un ma-
nojo de barras en el dispositivo CODEX. El manojo constaba de siete barras: tres hechas de
ZIRLO™ vy cuatro de ZI RLO™™ recubierto de Cr de 550 mm de longitud y 9,1 de didmetro
externo (EK, 2022). Cada vaina era calentada por una resistencia interna separada de la vai-
na por una pastilla de zironia. El dispositivo contaba con varias termocuplas en cada barra a
diferentes alturas y un dispositivo para medir la generacion de hidrégeno en la salida.

Para modelar este experimento, se simularon una barra recubierta y una sin recubrir. Para
calcular la generacion de hidrogeno se sumoé la cantidad producida en cada simulacién multi-
plicando cada resultado por el niimero de barras de cada tipo de concepto vaina.
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Calculado Experimental

Tiempo de Presion de I?efor. Presion de Defor.
Ensayo Temper. . . Circunf. . .

Explosion  Explosion .. Explosiéon  Circunf.

Miéxima
[°C] [s] [MPa] [ %] [MPa] [ %]

OPZCR-1 805 66,881 7,1225 83,279 7,29 50,88
OPZCR-4 838 58,241 6,2153 69,229 6,13 43,86
OPZCR-5 903 29,313 2,8555 44,609 3,53 19,30
OPZCR-8 903 298,52 1,8911 44,606 2 29,82

Tabla 2: Resultados calculados y experimentales de ensayos de efecto separado (SET) para
vainas recubiertas

La comparacion entre la temperatura experimental y la calculada para vainas recubiertas y sin
recubrir se puede ver en la Figura 2. Los célculos predicen la temperatura en diferentes etapas
de los experimentos, excepto en la dltima parte donde la temperatura estd cerca de la formacion
del eutéctico de Zr y Cr. En ese momento, se produce un aumento repentino de temperatura en
ambos tipos de varillas.

Cr-Coated
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Figura 2: Temperatura exterior de la vaina para las barras del experimento CODEX-ATF

Por otro lado, como muestra la Figura 3, la tasa de generacion de hidrégeno fue subesti-
mada por los cdlculos excepto en el tiempo entre 4000 y S000 segundos que estd ligeramente
sobrestimada. Como consecuencia, el hidrégeno total calculado estd por encima de los valores
experimentales hasta los 5700 segundos. La generacion final de hidrégeno es la tercera parte de
la liberacion experimental al final del experimento.
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Figura 3: Liberacion de Hidrégeno en el experimento CODEX-ATF

5. CONCLUSIONES

Se incluyé en el cédigo combustible DIONISIO una libreria de propiedades de vainas com-
puesta de aleaciones de Zr recubiertas con Cromo. Una de las mejoras mds relevantes introdu-
cidas en el codigo para este tipo de materiales fue remallar el dominio de las vainas para incluir
elementos en la zona exterior que representen el recubrimiento. Este sistema de modelos fue
contrastado contra benchmarks y un experimento termohidraulico llamado CODEX-ATF. Para
los benchmarks la presion de explosion fue reproducida con un error de menos del 6 % para
3 de los 4 casos y con un error de menos del 20 % para el caso restante. La deformacién cir-
cunferencial méxima fue sobreestimada. Para el experimento termohidraulico, la temperatura
exterior de la vaina fue reproducida con excepcion del pico final donde se produce un eutéctico
de bajo punto de fusién (aproximadamente 1400°C). La liberacion de hidrégeno predicha por
nuestros modelos necesita ser mejorada. Debe tenerse en cuenta que los experimentos de este
tipo simulan un manojo de barras y una carcaza exterior que, al ser de Zry-4, también contribu-
ye a la liberacién de H a la atmésfera, por lo que un cédigo de barra como DIONISIO presenta
limitaciones obvias para simularlos.
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