Mod, 113

Gg%ka%%ZMJE:CDNMISSARIAT A L’ENERGIE ATONIQUE y entidad francesa , residan-

5.

PATENTE DE_INVENCION

Bl 2165!3.

————————

eMeomoiia Yescriptiva '

40466.‘

"PROCEDINIENTD DE FABRICACION DE UN
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El invento tiene por objeto un slemento com—

bustible revestido de una envoltura , utilizable en parti

cular en los reactores nucleares que funcionan con uranio

natural y refrigerados mediante circulacién de gas a pre-

sién.



£l smpleoc de elementos combustibles a base -
de uranio puro o debilmente revestido de una envoltura mg
tdlica de aleacifn a base de magnesio con una pequsfia pro
poreibn de circonioc se halla muy extendido en los reactores
5, nucleares moderados con grafito y refrigsrados por circula
cién de gas carbfnico a presifn : Ests tipo de elementos
combustibles puede utilizarse hasta tempsraturas de revesg
timiento del orden de 502C , presentando la aleacidn de =

magnasio una resistencia mecdnica suficiente hasta sstas -

0. temperaturas .

No obstante , sl a estas tempsraturas sobrepa
sa el grado de irradiacifin un valor del orden de 100OMYj/t
para los alementcs corrientemente utilizados , se obsgree
va una difusidén a través de la envoltura de plutonio for-
15, mada por la irradiacién del uranio . Este plutonio sufre la.
fisién y los productos de fisidén formados no retenidos por
la epvaltura dan lugar a la contaminacifn del canal corres
pondiente , lo cual resulta nefasto extremadamsnte .

Por consiguisnte , el presente invento tiens
20, por objeto aumentar la raesistencia de los revestimientos
de aleacidn a base de magnesio a la difusidn del plutonio
en el curso de la irradiacifn en reactor sin dejar de con-
servar la aleacifin obtenida propiedades mecinicas satisfac

torias ,

25. Con tal fin propone el prassnte invento un g

lemento que poses una envoltura de revestimiento de la cu
al al menos la parte que descansa sebre el matsrial combus
tible estd constitufda por una aleacién al msnos ternaria
a base de magnesio , contentiva de circonio y plomo , Bs=

50, tande comprendido sl porcentaje en plomo entre 1% y S% en
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peso y sstando comprendide sl porcentaje en circonio entre
0,15 y 0,8% .

Para el porcentaje en plomo de la aleacién de
be tenerse en cuenta dos necesidades ; parar casi por com
plsto la difusidn del plutonio y conservar caracteristicas
mecdnicas al menos tan satisfactorias como las de las alea
ciones binarias clésicas magnesio-circonic .,

Como quiera que la aptitud para fijar el plu
tonio depende del porcentajs en plomc de la solucién , la
primera condicidn solo se cumple si no se sobrepasa una =
proporcién m{nima de plomo en alsacifin , que corresponds
a un porcentaje de plomo en solucidn suficiente . Prusbas
comparativas efectuadas revistiendo muestras de aleaciones
U= Pu~tio ( con 2000 ppm de Pu ) y de aleacién Mg Pu (con
60% en pseso de Pu ) por ternarias flg — Zr =~ Pb de propor-
cibn variable en Pb han conducido a fijar el m{nimo en 1%
en peso ; exémenes con sonda electrdnica sobre aleaciones
ternarias lig = Zr - Pb con 0,5% de cirgonio y 1% de plomo
efsctuadas desplies ds un tratamiento de pussta en solucidn
del plomo , sonstitufdo por un mantenimiento de 100 horas
a 5002C en atmdsfera de CD2 s han mostrado que esta prowm=
porcidn correspondo en tal caso a un porcantaje de plomo
en solucidn sflida de 0,65% sn peso

A titulo de sjemplo , se han obsarvado unas
difusiones notables del plutonio en la ternaria Mg - Zr -
Pb de 0,2% da plomo y una ausencia complaeta de difusibn en
la aleacidn con 1,35% de plomo , previamente sometida a un
mantenimisnto de 500 haras a 4758C .

La proporcién de plomo estd limitada princi-

palmente por la conssrvacidn de las principales caracteris
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ticas ( estabilidad a la corrosién , résiatencia mecénica
al calor 4 conservacidn sstruckural tras mantenimisntos a
elevadas temperaturas ) .

La misién afinante dsl circonio , en propor-
cién comprendida entrs 0,15 y 0,84 en peso , se mantiens
en las aleacionss segln asegura al invento , assgurado un a
excelente estabilidad estructural a elevada tsmperatura ,
La adicién de plomo en pequefias proporciones aumenta adn
més la estabilidad de la talla de grano de la alsacifn . -
Este efecto se ilustra en la tabla I que agrupa los resul
tados de observacidnes sfectuadas sobre alsaciones terna-
rias g - Zr -= Pb de 1 , 1,45 y 3% sn peso de plomo tras
unmantenimiento de 500 horas a 5002C en atmfsfera ds CDZ.
A titulo comparativo , se indican los valores relativos =

a la alsacién binaria llg = Zr de 0,45% de circonio en peso,

TABLAI ‘
Contenido Alsacibn Mg/Zr
en Pb (%) 1 1,45 3 de_referencia
dimsnsidn
media de
los granos

50-100/u 50-200/u 50~1000/u 150 -250/w
Se observa gue la aleacién de 3% de plomo apa
rece una Puerte dispersiféin j adémas un contenido tan elaew
vado en plomo se traduce por inclusiones ricas en plomo =
de grandes dimensionss : La mejor homogeneidad del material
parsce corrssponder a un porcentaje comprendido sntre 1l y
2% 4 lo que lleva a considsrar como ventajoso un porcenta

Je del orden de 1,5% % 0,2% ,

Ensayos de traccifn y de deformacidén sn trag
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cidn efectuadas sobre probstas cilindricas de 4mm de diamatro

y de 20mm de longitud util , para estudiar las propiedades me '

canicas a slevada temperatura han conducido a los resultados

agrupados en la tabla II , qus facilita las caractesisticas

obtenidas a 208C , 2508C , 4508C y 5002C con una velocidada de

formacién de 1% / minuto de traccién . La tabla II proporcio~

na igualmente , a tftulo de comparacidn , los valores obteni-

dos con una aleacién binaria magnesio- circonio con 0,5% de

circonio en peso en las mismas condiciones de ensayo + El cone

tenido en circonio de las aleaciones ternarias ss también del

orden ds 0,5% , valor que corresponds sensiblemente a un opti

mo .

TABL AII

( aleaciones que comprenden 100 a 200 ppm ds manganesoc )

Tempsratura Coentenidoc Resistencia Limite Alargamiento Alargamisnto
de prueba gn ploma a ruptura slasts total (%) (%)
(% peso)  (kg/mm2) a 0,2%
(kg/mm2)

0,2 22,6 18,8 26 - 30 10 - 11

1 21,5 15,5 12 - 18 8 = 10
20 2 C. 1,35 21,1 15,8 18 - 20 9«11

3,12 2] 14,5 16 - 23 12 = 14
Mg = Zr g 21 14 12 - 17 7~10

0,2 5 4,35 38 - 45 7 - 14

1 3,7 3,3 45 - 70 2,5~ 6
250 2 C 1,35 3,5 3 85 - 75 S= 6

3,12 2,55 2,2 70 - 80 10 ~ 15
fig - Zr 0 2,95 2,4 60 - B0 6= 10
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0,2 0, 44 0,4 100 -120 5
1 0,64 0,57 100 =120 3w 4
450 2 C 1,35 0,75 ' 0,7 100 =120 4 -8
' 3,12 0,35 0,25 100 ~120 B -10
fig = Zr 0 0,5 0,47 100 =120 2=3
0,2 0,32 0,3 100 ~120 4
1 0,3 0,28 100 =140 5
500 ® C 1,35 0,52 0y5 100 =180 2,5
3,12 0,22 0,22 110 5150 8 - 10
Mg = Zr g 0,32 0,31 90 =100 1,5 2,5

Sa obgerva que la ductilidad permanece siempre
muy elevada , ssa cual fuers el cometido an contenido en e
plomo da la aleacidn ternaria : por ejemplo , a 450 y 5009C
la ductilidad a la ruptura , siempre superior a 100§ , alcan
za incluso a veces 150 a 180% . Pruebas afaéfﬁadas para medir
la velocidad de deformacidn secundaria en funcifn de la tensi
on , a 250 , 450 y 5008C , han mostrado la resistencia menos
buena a la deformacién de la aleacidn con 3% de plomo , La =
toma en consideracifn simulténea de las caracteristicas de =
deformacidn y de la de los ensayos de traccién , mugstra sl
interes particular de un contenido en plomo de la aleacién -
ternaria préximo a 1,5% en peso y la nescesidad de no sobrepa
sar 5% en peso .

La resistencia a la deformacién de la aleacién
ternaria pusde mejorarse afladiendo aditivos suplementarios s
sin dejar de conservar un nivel de ductilidad suficiente .
En particular puede utilizarse una aditién de cinec ( 0 a 0,5%
en peso ) o de ceric ( 0 2 0,5% en peso ) .

Por otra parte , se ha estudiado la misién del
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manganeso ¢ Si se comparan los resultados ofrscidos sn la =
tabla II , relativos a una aleacifn cuye contenido en manga
neso estd comprendido asntre 100 y 120 ppm , con los resulta
dus agrupados an la btabla III y relativos a las aleacionss -
ternarias ( porcentaje en plomo del orden de 1 y 1,5% ) cu=
yo contenido en manganeso no exceds de 30 ppm , se ohserva
gue la reduccidn del contenido en manganeso conduce a una -
disminucidn de la carga de ruptura R y del limite eldstico
ED,Z%'
TABL ATII

(contenido an manganeso inferior a 30ppm)

Temperatura Contenido R EO % Alargamiento
?

de_prugha en plomo % kg/mm2 ko/mm2 total (%)
0,95 19 14 20 « 22
T 0,95 2,7 2,15 70 - 80
250 ¢ C. 1,45 2,8 242 70 ~ 80

450 2 ¢ 0,95 0,05 0,04 90 -100
' 1,45 0,4 0,4 100 -120
500 ¢ C 0,95 0,25 0,23 80 -100
' 1,45 0,24 0,20 100 =120

La difrencia , del orden de 5 a 10% a la tempg
ratura ambiente , alcanza 30% a 450 y 5009C : Un contenido
en manganesa comprendido sntre 100 y 200 ﬁpm valor compati
ble con la necesidad de limitar las perdidas de reactivi-

dad es por tanto preferible ,
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La eficacia del plomo con raspecto a la difu=
gifn del plutonio se acdntua todavia mds cuando las alsawe
clones definidas anteriorments se utilizan en forma hidruw
rada ., Esto es dabido a que la precipitacifn del circonio =
en forma de hidruro favorecs la solucién completa del plomo
incluso en los mayores porcentajes de este ultimo . Los re-
sultados mscédnicos se ilustran sn la tabla IV que agrupa alque
nos resultados de ensayos de traccifn relativos a la aleaw

cién de 0,46% ZR y 1,4% Pb , hidrurado

TABLAIV
Temperatura Contenido R ED’Z% Alargamiento Alargamiento
Brusha (2c) an Po (%) (ka/mm2) (ko/mm2) total® __ repartide®
20 1,4 19,6 15 10 - 15 7-8
250 1,4 2,65 1,95 170 - @0 10 -18
450 1,4 0,45 0,33 100 = 120 7 =15
500 1,4 0,25 0,2 80 - 110 2-5

La comparacidn de las tablas II y IV musestra
que la hidruracién lleva impl{cita una ﬁisminuci&n de la =
resistencia mecénica de la aleacién . Por el contrario , la
ductilidad permanece muy satisfactiria , como muestran los
ansayos de deformacidn .

. La preparacién de los revestimientos constitui
dos por una de las aleacionss dafinidas anteriormente puede
ef'ectuarse de la manera clédsica : ss prepara la aleacifn en
paguetes para laminar ya fundidos ; a partir de estos paque
tes se preparan , generalmente por extrusidn , piezas en =
bruto en las cuales se fabrican las esnvolturas de resvestim
misnte o 81 se utiliza la aleacifin en forma hidrurada , ==

puede efectuarse el tratamiento de hidruracifn anteso dese
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pues de la extrusidn 6 afinado del misma.

Las aleaciones segln 2l invento - hidruradas
& no - pueden utilizarse para construir una parte de una
envoltura de revestimiento compuesta : en este caso la --
aleacidn es colaminada & perfilada con la binaria Mg Zr -
tldsica , utilizada hasta ahora en los reactores refrige-
rados por gas carbonice . La disposicidn de los dos mate-
riales de revestimiento es evidentemente tal que , despuds
de formada , la aleacidn reivindicada por el presente in-
vento estd en contacto directo con el combustible,

NDTA

Descoita suficientements la naturaleza del in
vento , asi como la manara de realizarlo en la prdctica ,
debe hacerss constar ques las disposiciones anteriormente -
indicadas son susceptibles de modificaciones de detalle en
guanto no alteren su principio fundamental, Tambien se ha-
ce constar que sl invento corrssponds a una solicitud de -
patente presentada en Francia con fecha y ndmeros siguien
tes ¢t 20 de diciembre de 1.966 , n2 PV.88,206 , acogisndo=
se por lo tanto.a los beneficios que cﬁncedan los Convenios
Internacionales en vigor y siendo lo qus constituys la =
asencia del refipado invento y por lo qus se solicita Pa-
tents de Invencifin por 20 afios en Espafia sobre :"Procedi-
miento de fabricacidn de un elemento combustible ndclear"
caracterizandose por lo siguiente:

1.~ Procedimiento de fabricacidn de un slemen
to combustible nfclear , que incluye una envoltura de re-
vestimiento de alsacidn a bass de magnesioc y una barra ci
li{ndrica de material combustible recubierta con la envol-

tura , susceptible de emplearse , en especial , para reac
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tor nuclear de neutrones térmicos qgﬁsﬁyﬂg;
uranio notural y es refrigerado por Eirculacién de co,
a presidn, caracterizado porque en una primera etapa,
la envoltura de revestimiento, constituida, al me-
nos, en su parbte que descansa sobre el material com-
bustible, por una aleacidén, al menos, ternaria a
base de magnesio que presenta un contenido en circo-
nio comprendido entre 0,15 y 0,8%, preferentemente
de 0,5%en peso, y un contenido en plomo comprendi-
do entre 1 y 5% en peso, preferentemente de 1,5 *
0,2%, se elabora mediante soldadura de un paquete
para laminar de dicha aleacidén al menos ternmaria; en
una segunda etapa se extrusiona dicho paquete en for-
ma de pieza en brubto, mecanizandose, a continuacidn
dicha pieza en bruto y, en una tercera etapa, la ci-
tada barra cilindrica de material combustible se recu-
bre con la referida envoltura de revestimiento.

2.~ Procedimiento segin la reivindicacidn
12, caracterizado porque la citada envoltura de reves-
timiento se constituye, al menos, en su parte que
descansa sobre el material combustible, por una alea-
cién cuaternaria que comprende una pequefia proporcién
de aditivo de mejore de la resistencia a la deformacién
constituida por cinz y/é cerio en proporciones inferio-
res & 0,5% en peso.

3.~ Procedimiento segin las reivindicacio-
nes 12 y 28, caracterizado porque la aleacidn se com-
pone ademds de trazas de manganeso, entre 100 y 200
Ppm.

4.~ Procedimiento segin la reivindicacidn
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12 , caracterizado porque la citada aleacidn se hidru-
ra,

5.~ Procedimiento seglin cualquiera de las
reivindicaciones anteriores , caracterizado porque la
envoltura que cubre al material combustible , se compo
na de una primera capa de dicha aleacifn , en contacto
con el material combustible , y de una segunda capa sg
lidaria a la anterior constituida por una aleacién bi-
naria magnesio - circonio con 0,5% , aproximadamente -
en circonio,

6.~ Procedimiento.segdin la reivindicacidn
12 , caracterizado porque la envoltura de revestimisnm
to se realiza por coextrusidén de paguetes para laminar
de dicha aleacidn y de la binaria maghesio -~ circonioc.

7.~ Procedimiento de fabricacidn de un ~

elemento combustible nidclear , tal y como queda descri

ztancialmente epf la presente Memoria,

Esta Mgppria conta de 11 hojas escritas a

., GOMEL ACEBO Y MODET
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