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MEMORTIA DESCRIPIIVA

pars solicitar
PATENGE D E INVENCION

en
EsrAala

por VEINTE' efiog
a nombre de COMMISSARIAT A L'ENERGIE ATOMIQUE, entidad fran
cesa, esgtablecida en 29, rué de la Fedération, Paris, Fran=-
cla, por:
MEJORAS INTRODUCIUAS EN LA FABRICACION DE FUNDAS DE ELEMEN
10§ COMBUSTIBIES NUCLEARES"

~

El invento tiene como objeto una funda de elemento
compbustible nuclear, asi como un elemento combustible re~
vestido con tal funde, utilizeble especialmente en los. reac
tores nucleares refrigerados por circulacion de gas bajo
presion,

El empleo de elementos combustibles a base de uranio
metalico enfundado en uns aleacion magnesio-eirconio esta
muy extendido en los reactores nucleares moderados con gra

fito y refrigerados por circulacion de gas carbonico beajo
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presion.
Este tipo de elemento combustivle se puede smplear

& wna temperatura de funda que puede llegar hasta las proxi
midades de 50080, presentando la aleacion de magnesio-cir-
conio una registencia mecanica suficiente hasta estasg tem-
peraturas. No obstante, cuando a esta temperatura el grado
de irradiasclon rebasa un umbral del orden de 1000 MWj/%,
los fundas de aleascion de magnesio=-circonio presentan una
menor resistencia frente & determinados fenomenos flsicos
y especialmente frente a la dlrusion del plutonio formado
en la irrediacion del elemento combustible. Esta difusion
del plutonio a traves de las fundas entrafia una contamina-
clon molesta del cenal correspondiente.

A fin de aumentar la resistencia de las fundas a la
difusion del plutonio especialmente, el invento tiene como
objeto una funda de elemento combustivle nucleer destinada
especialmente a los elementos que comprenden una barra de
combustible a base de uranio y enfriados por circulacion de
un gas bajo presion, cuys funda es realizada a base de alea~
cion de magnesio-circonio con pequefio contenido en eirconio,
comprendido preferentemente entrs 0,1 y 0,7% caracterizado
por que lleva, al mencos en su cara interior, unza capa anii-
difusora constituida por oxido de magnssio y/o carbonato de
magnesio y por carbono libre, y cuyo espesor esia compren—
dido preferentemente entre 0,1 ¥y 25 micras.

Segin las condiciones de temperaturs y de presion,
se forma una pelicule, bien de carbonato de magnesio Mgco3,
bien de oxido de magnesio Mgl, blen de una mezcla de ambos
y simultaneamente un ligero deposito de carbono segun las

reacclones sigulentes:
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co, + 2 Mg 2 Mg0 4 ©
CO, + Mg Mg0 + CO
cO, + Mg0 Mg €04

el oxido de carbono formado puede reaccionar también con

el magnesio gegun la reaccion:

Presion (kg/cmz)

T gee ge gt g gue

Temperaturas ! -1
(‘QO) 15 } 25 } 60
450 COsligHVestiglos COMgis COMg#C
MgOdC

500 MgOdVestigios Mg0+003Mgl-C MgO-I-CO3Mg~l-G
CO3M8'|'C

550 MgO4C MegOVestigios Mg0+C0 MgiC

COMgiC 3

Practicamente se puede operar a temperaturas compren—
didas entre la. temperature ambiente y 5502¢, siendo no obs~-
tante el tlempo de tratamiento necesario tanto mas largo
cuanta mas baje es la temperatura; por esta razon esta se
escogera preferentemente superior o 3002C, Practicaments,
la duracion del tratamiento esta comprendide entre 10 y va~
rios clentos de horas, el limite superior de la temperatu-
ra esta impuesto por la preocupaclon de conservar la esta-

bilided estructural y dimensionel de la aleacion de megne-
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gio~circonio.

Por otra parte, interesa operar bajo una presion go-
seosa bastante elevada, comprendida convenientemente entre
ly 60 kg/cmz, para acelerar la formacion de la capa anti-
difusora; ‘1o obstante cuando la operacion se conduce a la
presion atmosferica, la duracion del tratamiento es mas lar
&8s

la tabla siguiente da la naturaleza de la cepa forma-
de en diferentes condiciones operatorias:

Temperaturas Presion/(ke/cn?)
(e0) 15 25 60
450 CO,MgtVestigios CO Mg+C COgMgta
U g04C 3
500 MglVeatiglios MgO-!-CO_,’Mg%-C MgO-I-CO3Mg4-0
003Mg+0

550 MgO+C MgOVestigios Mg04CO. MgiC

& CO4lgHC 3

En todos los casos, la capa formada tiene carbono cu-
yo contenido pueds llegar hasta algunos %, y es tanto mas
importante cuanto mes elevado es el contenido del gas car-
bonico en oxido de carbono.

Tos tres compuestos susceptibles de formerse (oxido de
magnesio y/o carbonato de magneslo y carbono) presentan la
misme eficacle como capa anti-difusora, en consecusncia la
eleccion de las condiciones operatorias se efectuara para
obtener una formacion bastante repida de la pelicula anti-
difusora.

El espesor de le capa obtenida varie entre 0,1 y 25
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micras. y un egpesor de algunas micras es ya eficaz.

El gas carbonico utilizado para la conduccion de la
operacion puede ser deshidratado hasta que el contenido en
vepor de agua llegue a elgunos vpm(volumenes por millon);
no obstante esta operacion no es obligatoria. Ya no es ne=
cesaria una degoxigenaclén inducida del gas carbonico e in
cluso se puede afladir voluntariamente un cierto porcentaje.
de oxigeno en el gas carbonico a f£in de acelerar ls oxida~
cion.

Se van a describir ahora dos ejemplos, dados a titu~
lo no limitativo, de formacidn de una capa enti-difusore
sobre una funda de aleacion de magnesio-circonio.

Ejemplo 1: Una funda de aleacidn magnesio-circonio
al 0,5% en peso de circonio es expuesta a la accién de gas
carbonico en un auboclave de acero. El gas carbonico es
deshidratado por paso sobre alumina activada en forma de
bolan antes de ser introducido en el eutoclave. Este es va
ciado primeramente de alre y llenado despues de gas carbo-
nico purificado y es sometido a 3 purgas sucesivas, Fingle
mente, la atmosfera gaseosa contiene en regimen los siguien
tes contenidos en impurezas, teniendo en cuenta la desgasi

ficacidén de las paredss durante el caldeo:

Vapor de agua: 200 a 300 vpm.
Oxigeno +  inferior a 10 vpm

Nitrogeno ¢+ inferior a 500 wvpm.

La preslén de gas carbonico en el interior del auto~
clave se mantiene en lss proximidades de 25 ka/em?, bajo

una temperatura de 4002C durante aproximadamente 300 horas.
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La capa antidifusora formads presenta un espesor de 10
mierag.

Ejemplo 2: Una funda de aleacion de magnesio~circo-
nio al 0,5% en peso de circonio es expuesta a la accivn de
ges carbonico en un autoclave de acero. EL gas carbonico es
purificado de la misma forma que en el ejemplo 1 y la atmos
fera gaseosa contiene en regimen los mismos contenidos en
impurezas que en este ejemplo l. La presidén de gas carboni
co en el interior del sutoclave se mantiene en las proxi-
midades de § kg/em2 bajo una temperatura de 4502C, durante
30 horas. La capa antidifusora formada presenta un espesor
de 5 micras.

Despues de estos tratamientos, la funda es recubierta
sobre tode su superficie por una capa entidifusora pere so
lamente interesa la pelicula que se encuentra en la cara in
terior, y también la cara exterior de la funda puede ser
limpiada. poxr un ligero decapado quimico.

La funda ohtenide es utilizade seguidamente para fa-
bricar un elemento combuatible. Para ésto, la barra de com-
bustible a base de uranio metalico es revestida con la fun~
de. por cualguler procedimiento de enfundado conocido, tal
como, por ejemplo, un enfundado hidraulico o termonsumgti-
Co.

Iz prasente solicitud que corresponde a la presentada
en Francla, con fecha 26 de lMayo de 1.964, bajo el Numero
P.V. 975.890, se acoge a los beneficlios del articulo 51 del
vigente Estatuto sohre Propiedsd Industrial.
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Tos puntos de invencion propia y nueva que se presen~
tan paras que sean objeto de la presente solicitud de Paten-
te de Invencién en Espafia, por VEINTE efios, son los siguien
tes:

1.~ Mejoras introducidas en la fabricacidn de fundas
de elementos combustibles nucleares realizadas a base de
aleacion de magnesio-circonio con pequefio contenido en eir—
conio ¥y que llevan en su cara interior al menos una capa
enti-difusora constituida por oxido de magnesio y/o carbo-
nato de magnesio y por carbono libre.

2.- Mejoras segun la reivindicacidén 1 segin las cua-
les la aleacidén de magnesio-circonio tiene un contenido en
peso de circonio comprendido entre 0,1 y 0,7%.

3.~ Mejoras segin la reivindicacién 1 § 2, segin las
cuales el espesor de la capa anti-difusora esta comprendido
entre 0,1 ¥y 25 micras.

4.~ Mejoras segin cualquiera de las reivindicaciones
precedentes, segin las cuales la capa anti-difusora se ob-
tiene por caldeo de la funda de aleacidn magnesio-circonio
en una atmésfera de gas carbonico a una presién comprendi-
da entre 1 y 60 kg/bma, a uné temperatura comprendide entre
la temperatura embiente y 5502C durante un tiempo suficien-
te, comprendido enire 10 y varios cientos de horas, para
que se forme 6xido de magnesio y/o carbonato de magnesio.

5= Mejoras introducides en la fabricacién de fundas

de elementos combustibles nucleeres.
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Tal y como se ha descrito en la Memoria que antece
de , ¥y parae los fines que se han especificado.

La pregente liemoria consta de ocho hajes, escritas

a mAguina por una sola de sus caras.
Madrid,
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