oo

1 MEJORES PONENCIAS DE LA 46 REUNION ANUAL DELASNE 85533,
46 EELNIONANAL
COMBUSTIBLE

PROYECTO EUROPEO PARA
LA CARACTERIZACION ISOTOPICA DE
COMBUSTIBLE IRRADIADO BWR (EURAD)

MARTA BERRIOS TORRES
ENUSA INDUSTRIAS AVANZADAS S.A. SME

MIRIAM VAZQUEZ ANTOLIN
ENUSA INDUSTRIAS AVANZADAS S.A. SME

CARLOS CASADO SANCHEZ
ENUSA INDUSTRIAS AVANZADAS S.A. SME

ANA MUNOZ SICILIA
ENRESA

INTRODUCCION

El proyecto EURAD (Comision Europea, 2019) tiene como
objeto ayudar a los estados miembros a obtener el know-
how necesario para implementar sus programas de ges-
tion de residuos radiactivos. En él se integran tanto orga-
nismos de investigacion como las empresas encargadas
de la gestion de residuos radiactivos. ENRESA participa en
la ejecucion de parte de los trabajos del EURAD vy, dentro
del paquete de trabajo WP-8 SFC, ha encargado a ENUSA
la realizacion de distintos trabajos analiticos para la carac-
terizacion isotopica del combustible irradiado BWR.

La composicion del combustible irradiado tiene impacto di-
recto en los analisis de criticidad con crédito al quemado
y en la determinacion del término fuente del combustible
(tanto radioldgico como térmico). Sin embargo, existen po-
cas medidas experimentales para la validacién de cédigos
y librerias para el célculo del inventario isotdpico de com-
bustible tipo BWR, en particular para quemados superiores

El proyecto EURAD (Comisién Europea, 2019) tiene
como objeto ayudar a los estados miembros a obtener el
know-how necesario para implementar sus programas
de gestion de residuos radiactivos. ENRESA participa
en el proyecto EURAD vy, dentro del paquete de trabajo
WP-8 SFC, ha encargado a ENUSA la realizacién de dis-
tintos trabajos analiticos para la caracterizacién isot6-
pica del combustible irradiado BWR con quemados su-
periores a 40 MWd/kgU. Los resultados de los calculos
se utilizaran para verificar la calidad de los resultados
experimentales obtenidos por Studsvik mediante dife-
rentes técnicas experimentales, y para validar las téc-
nicas de calculo computacional del término fuente. En
esta ponencia se presenta la primera fase del proyecto,
que consiste en la modelizacion, con las herramientas
mas avanzadas de SCALE 6.2 (TRITON y Polaris), de las
medidas isotopicas realizadas en 2008, para establecer
la técnica de calculo mas adecuada para la simulacion
de las muestras que se estan ensayando actualmente
en Studsvik mediante ablacion laser.

a 40 MWd/kgU. El objetivo del WP-8 SFC, en colaboracion
con otros grupos de trabajo del proyecto EURAD, es poner
a disposicion de los miembros del proyecto el mayor nime-
ro posible de medidas para la validacion de las herramientas
de célculo y coordinar el desarrollo de los métodos de apli-
cacion, especialmente para el calculo del calor residual, que
es un parametro critico para el disefo de los sistemas de
almacenamientos a largo plazo.

La participacion de ENUSA consiste en (1) la coordinacion
técnica de los ensayos que se estan realizando en el laborato-
rio de Studsvik para medir, empleando la técnica de ablacion
laser, el inventario o composicion isotépica de varias mues-
tras de una barra de un elemento combustible tipo GE14 fa-
bricado por ENUSA ¢ irradiado en Forsmark 2 (entre 2005 y
2011) y (2) la simulacion analitica de diferentes muestras con
el doble propdsito de analizar los resultados experimentales
y validar las técnicas de calculo computacional empleadas.
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METODOLOGIA

El objetivo de la fase 1 del proyecto es definir la metodologia
de calculo para la simulacion analitica de las muestras que
estan siendo ensayadas en Studsvik mediante la técnica
de ablacion laser. Para ello se utilizan como referencia las
muestras de combustible BWR analizadas en el afno 2008
en el marco de un proyecto de ENRESA en colaboracion
con el CSN y ENUSA.

Estas medidas experimentales se obtuvieron en el labora-
torio de Studsvik mediante andlisis radioquimico y corres-
ponden a varias muestras de una barra de un elemento
combustible tipo GE14 fabricado por ENUSA e irradiado en
Forsmark 3 con quemados superiores a los 40 MWd/kgU.
Estas muestras fueron modeladas y analizadas por ENUSA
en el aflo 2012 con las técnicas de calculo computacional
disponibles en ese momento, siendo el inventario isotépico
calculado razonablemente préximo al obtenido experimen-
talmente (C. Casado, 2013).

Para el proyecto actual, los calculos se realizan con SCALE,
en su version 6.2.4 (ORNL/TM-2005/39, 2020) que ofrece
dos mddulos dedicados al célculo de inventarios isotopicos
(TRITON y Polaris), asi como una nueva libreria de secciones
eficaces de 252 grupos de energia a partir de la ENDF/B-VII.1.

Con el objeto de determinar qué técnica de célculo resulta
mas adecuada de cara a determinar los inventarios isotopi-
cos de este tipo de muestras, se han comparado los resul-
tados obtenidos tanto con TRITON como con Polaris con
los experimentales en dos muestras representativas de las
heterogeneidades axiales del combustible BWR: ENUSA-3/7
(zona DOM) y ENUSA-5 (zona VAN), ver Figuras 2 y 3.

Modelo para los calculos
con TRITON

TRITON es un médulo de control que permite, al emplear
la secuencia t-depl, la realizacion de calculos de quemado
coordinando de forma iterativa llamadas a diversos médu-
los de SCALE: al de procesamiento de secciones eficaces
XSProc, al cédigo de ordenadas discretas en 2D NEWT, y
al cédigo de quemado ORIGEN para el calculo de concen-
traciones isotopicas, término fuente radiolégico y térmico.

Las mejoras incluidas en la version de SCALE 6.2 respecto
a la anterior se centran en el procesamiento de las seccio-
nes eficaces con el mdédulo XSProc y las mejoras implemen-
tadas en el médulo de transporte NEWT.

El modelo TRITON para las muestras DOM y VAN seleccio-
nadas, incluye una simulacion muy detallada del historial de
irradiacion para lo cual se actualiza tanto la potencia como
la fraccién de huecos (VF) en cada paso de quemado de
los 5 ciclos de irradiacion (Figura 1). También se incluye en
la simulacion el tiempo de decaimiento correspondiente a la
parada entre ciclos de irradiacion.

El mdédulo XSProc tiene en cuenta las heterogeneidades
presentes en las celdas de combustible para el procesa-
miento de las secciones eficaces a través de los factores
Dancoff. Para tener en cuenta el factor Dancoff de cada una
de las barras de combustible seria necesario definir una
mezcla diferente para cada una de ellas, lo que haria cre-
cer el tiempo de computacion de TRITON muy significativa-
mente. Por ello, en la modelizacion se agrupan las barras
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con factores Dancoff similares y se calcula un Unico factor
Dancoff para cada grupo en funcion de la fraccion de hue-
cos del moderador. Para cada tipo de celda (DOM y VAN) se
definen 5 regiones diferentes en funcion de la posicion de la
barra y, en consecuencia 5 correlaciones, que se emplean
para calcular el factor Dancoff utilizando el valor medio de la
VF de cada ciclo de irradiacion.

Se definen mezclas de combustibles distintas para cada tipo
de enriquecimiento y tipo de region. Adicionalmente, para
tener en cuenta el gradiente radial en la concentracién de los

Figura 1. Potencia y fraccién de huecos en los 5 ciclos de irradiacion

de la muestra ENUSA-3/7 y ENUSA-5.

Figura 2. Modelo en TRITON para la zona DOM (ENUSA-3/7) y la zona

VAN (ENUSA-5).

Figura 3. Modelo en Polaris para la zona DOM (ENUSA-3/7) y la zona

VAN (ENUSA-5).
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isbtopos de gadolinio en las barras que lo contienen, dichas
barras se han dividido en tres anillos concéntricos e iguales
en area. De este modo, para la zona DOM se requieren 21
mezclas y 20 para la VAN sobre las que se realizara el cal-
culo de evolucion isotépica (Figura 2).

El modelo descrito requiere de un volumen de datos de en-
trada muy elevado, en torno a 1250 lineas de fichero input.

Modelo para los calculos con Polaris

Polaris es un nuevo médulo incluido en SCALE 6.2 para los
calculos de celda 2D en LWR. Permite la realizacion de cal-
culos de inventario isotdpico, entre otros, usando el método
ESSM (Embedded Self Shielding Method) para el procesa-
miento de secciones eficaces que emplea un nuevo codigo de
transporte basado en el método MOC (Method of Characteris-
tics) y esta acoplado con ORIGEN para el calculo de quemado.

El modelo de Polaris es equivalente al de TRITON en cuanto
a las librerias de secciones eficaces, la reproduccién en de-
talle del historial de irradiacion de los 5 ciclos (Figura 1) y el
uso de tres anillos en las barras de gadolinio.

El método empleado por Polaris para el procesamiento
de las secciones eficaces no requiere de la definicion de
la celda unidad y por tanto no es necesario seguir ningun
proceso equivalente al anteriormente descrito para la deter-
minacion de los factores Dancoff.

Para la definicion del material de las barras solo es necesa-
rio tener en cuenta su composicion y se mantiene la opcion
por defecto de calcular la evolucion isotdpica con ORIGEN
pin-by-pin, es decir 110 regiones en el caso de la celda
DOMy 96 en la VAN (Figura 3).

Como se observa en la Figura 3 el modelo geométrico em-
pleado por Polaris representa las celdas de GE14 con toda
exactitud pero, a diferencia de TRITON, para ello solo se ne-
cesitan unas 150 lineas de input gracias al uso de modelos
geomeétricos predefinidos.

RESULTADOS

En la Figura 4 se muestra una comparacion de los resulta-
dos de los calculos respecto a los resultados experimen-
tales tanto para TRITON como para Polaris para los prin-

Figura 4. Comparacion entre los valores calculados (TRITON y Polaris)

y los experimentales para la zona DOM (ENUSA-3/7) y la zona VAN
(ENUSA-5). Actinidos mas relevantes.
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cipales actinidos. En los dos casos, las diferencias frente a
las medidas son del orden de la incertidumbre experimental
para la muestra ENUSA-3/7 (DOM), sin embargo resultan
ser mayores para la muestra ENUSA-5 (VAN), en particular
para el U-235, Pu-239 y Pu-241.

En la Figura 5 se muestra una comparacion de los resul-
tados de los calculos con TRITON vy Polaris respecto a los
resultados experimentales para los isétopos relevantes para
los célculos de término fuente.

También aqui se observa que los resultados de los dos codi-
gos son similares y que para alguno de los isétopos de inte-
rés las diferencias con los valores medidos son mayores que
la incertidumbre de medida. El impacto de las diferencias
observadas en los célculos de término fuente se estudia en
los apartados siguientes comparando el término fuente neu-
tronico y gamma y el calor residual, utilizando el inventario
isotopico calculado con TRITON y Polaris frente al obtenido
con los datos experimentales.

Término fuente neutrénico

El principal emisor neutrénico en el combustible gastado con
un tiempo de enfriamiento de entre un afio y varias decenas
de afios es el Cm-244, cuya vida media es de 18,1 afos.
En el momento de la descarga, el Cm-242 también es un
importante emisor neutrénico ya que tiene una vida media
de 162 dias. Tras varias decenas de afios de enfriamiento,
otros actinidos con vidas medias de cientos y miles de afos,
como Cm-146, Am-241 y algunos isétopos de Pu, cobran
relevancia, convirtiéndose en los principales aportes mas
alla de los cien afios.

En consecuencia, el impacto en la fuente neutrénica de
las diferencias sera similar al observado en el inventario
del Cm-244. La concentracion de Cm-244 calculada es,
aproximadamente, un 65 % mas alta en el caso del modelo
TRITON vy alrededor de un 85 % mas alto con la simulacion
de Polaris (Figura 5).

Figura 5. Comparacion entre los valores calculados (TRITON y
Polaris) y los experimentales para la zona DOM (ENUSA-3/7) y la zona
VAN (ENUSA-5). Isétopos relevantes en el término fuente neutrénico,
gamma y calor residual.
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TRITON
2.167E+03

Experimental
2.204E+03
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ENUSA-5
TRITON
2.013E+03

Polaris
1.986E+03

Polaris
2.140E+03

Experimental
2.005E+03

Fuente gamma (g/s) 1.408E+16 1.322E+16

1.292E+16 1.276E+16 1.243E+16 1.216E+16

Calor residual (C/E-1) -2%

-3% 0% -1%

Fuente gamma (C/E-1) -6%

-8%

-3% -5%

Tabla 1. Calor residual y término fuente gamma.

Término fuente gamma
y calor residual

Los principales emisores de rayos gamma también son los
principales contribuyentes al calor residual:

- Cm-244 es un emisor gamma de alta energia (4-20 MeV)
pero su intensidad y contribucién a la fuente gamma total
es baja, por lo que no se tiene en cuenta en el andlisis.

- Rh-106, Pr-144, Y-90 / Sr-90, Eu-154, Cs-134 y Cs-137 /
Ba-137m son emisores de radiaciones gamma de baja y
media energia.

De entre estos isdtopos se disponen de medidas experi-
mentales directas del Cs-134, Cs-137, Eu-154 y del Sr-90,
e indirectamente del Rh-106 (el Ru-106 es el padre del Rh-
106) y del Pr-144 (el Ce-144 es padre del Pr-144),

El efecto de las diferencias isotdpicas en la emision gamma
y el calor de desintegracion se analizan con un calculo con
ORIGEN, utilizando el inventario experimental y los calculados
de ambas muestras. Los isétopos considerados representan
mas del 90 % del calor residual del combustible gastado ob-
tenido. La Tabla 1 muestra los resultados obtenidos para el
calor residual y el término fuente gamma obtenidos con el in-
ventario calculado con TRITON, Polaris y el experimental para
ambas muestras. El calor residual obtenido con los datos cal-
culados (TRITON y Polaris) es entre un 0 'y un 3 % menor que
el valor calculado con el inventario isotépico experimental. En
el caso del término fuente, las diferencias entre los valores
procedentes de los inventarios calculados son entre 3y 8%
menores que los calculados a partir de los experimentales.

CONCLUSIONES

Para determinar el comportamiento en la prediccion del in-
ventario isotopico de muestras de combustible BWR con
quemados superiores a 40 MWd/kgU con los codigos TRI-
TON y Polaris (ambos incluidos en el paquete SCALE 6.2) se
comparan los resultados obtenidos con modelos detallados
frente a los resultados experimentales.

Los resultados experimentales empleados como referen-
cia para la evaluacién se obtuvieron por Studsvik median-
te ensayos radioquimicos de muestras de una barra de un
elemento combustible tipo GE14 fabricado por ENUSA e
irradiado en Forsmark 3, de las cuales ya se realizd un ana-
lisis en un proyecto anterior. Las muestras simuladas se en-
cuentran ubicadas en dos zonas que representan las hete-
rogeneidades axiales de los combustibles BWR, la muestra
ENUSA-3/7 ubicada en la zona DOM y la muestra ENUSA-5
en la zona VAN.

Los modelos desarrollados para TRITON y Polaris repre-
sentan detalladamente el historial de irradiaciéon de ambas
muestras (potencia y fraccion de huecos) y se emplean las

librerias de secciones eficaces mas actuales, de 252 grupos
basada en la ENDF-B/VII.1. Pese a que el nivel de detalle
en los modelos y el tiempo de computacion es similar en
ambos casos, la generacion de entradas para TRITON es
mucho mas compleja y la probabilidad de cometer un error
es mayor (1250 lineas frente a las 150 necesarias en Polaris).

LLas concentraciones isotopicas obtenidas con TRITON y Po-
laris son equivalentes y no existen diferencias significativas
entre los resultados de los dos cédigos. Con respecto a las
medidas experimentales, las predicciones presentan diferen-
cias del orden de la incertidumbre experimental salvo en algu-
nos isdtopos de interés para el proyecto en los que se obser-
van diferencias aparentemente significativas. Cabe destacar
que las predicciones realizadas para la muestra situada en la
zona DOM son ligeramente mejores, lo que puede achacar-
se a la dificultad a la hora de determinar los parametros de
operacion exactos de la muestra ubicada en la zona VAN, en
particular la fraccion de huecos y la potencia local.

Dada la importancia del término fuente neutronico, gam-
ma y de calor residual en los objetivos del proyecto, se ha
analizado el impacto de las diferencias encontradas en los
isétopos relevantes comparando los resultados obtenidos
con los inventarios calculados con los dos cédigos y los que
se obtienen con los inventarios medidos. De estas compa-
raciones se concluye que (1) ambos cédigos sobrevaloran la
fuente neutrénica (principalmente producida por el Cm-244),
aunque esto puede ser debido a un error en la medida vy,
en cualquier caso, se estaria analizando la fuente neutroni-
ca conservadoramente y (2) que la fuente gamma vy el calor
residual calculados no presentan diferencias significativas
con respecto a los valores que se obtendrian empleando los
resultados experimentales.

No se observan diferencias significativas entre los valores cal-
culados con TRITON y Polaris, ni tampoco entre los corres-
pondientes tiempos de calculo. Por ello, teniendo en cuenta la
mayor facilidad de uso de Polaris y por tratarse de un cédigo
mas reciente con métodos numéricos avanzados (MOC) muy
apropiados para la simulacion de geometrias heterogéneas
como la del combustible BWR, se ha seleccionado Polaris
para los célculos de la siguiente fase del proyecto.
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