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' conteniendo un vollimen interno libre del orden de 84.850 m

REF: W.E. Case No. 45,332

El invento se¢ refiere a vwn método y a un aparato
extremadamente sensible para detectar la presencia de un
£luido met&lico 1liquido, destinado principalmente a ser
vtilizado en reactores nucleares refrigerados por metal
liquido. Mé&s precisamente, se hace reaccionar el vapor me
talico liquido contenido en una muestra de aire con una
sustancia marcada radioactivamente, dando lugar a la libera
cién de un gas radioactivo en una cantidad proporcional a
la cantidad de fluido metllico vy se controla esta cantidad.

En todos los reactorcs nucleares, la deteccidén de
las fugas de refrigerante del reactor a partir del sistema
primario es de importancia mixina para un funcionamiento
seguro del equipo del reactor. Cuanto mas temprano se efec
thia esta deteccibdn, tanto menos probablae serin los efectos
perjudiciales en los sistemas del reactor, en el personal
de servicio, v en el medio ambiente. Un sistema de deteccibn
capaz de detectar las fugas de pmuefia magnitud asegura ade
més que cestas pequefias fugas no podrén propagarse.

El sistema primario del reactor esté& contenido
tipicamente en una amplia estructura de contenciébn, y la
atmbsfera en el interior del recinto estd controlada para
reducir al minimo las fugas hacia el medio ambiente. Una
estructura de recinfo tiene aproximadamenté un diametro de
45,72 m (150 pies) y una altura supérior a 60,95 m (200 pies)
3
(3 millones de pies cfibicos). Por tanto, las pequefias Ffu-
gas de refrigerante del reactor son muy diluidas y exigen
un sistema de deteccibn extremadamente sengible. Algunos reac
tores utilizan un refrigerante constituido por un metal licui

do, tal como sodio, potasio o una combinacién de estos dos
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metales ("NAX"), Una Ffuga del sistema principal en dichos
reactores produce la salida de dicho metal liquido bajo la
Forma de un vapor en razdén de la elevada temperatura de
funcionamiento del reactor.

El objeto principal del invento consiste en pro-
porcionar un método y un aparato extremadamente sensibles

para la deteccién del metal liquido liberado en forma de va

por.

Teniendo en cuenta este objeto, el invento consiste
en un método para detectar la presencia de un vapor metalico™
en una atmésfera onfinada uwtilizando una sustancia marcada
radioactivamente, estando dicho vapor metélico constituido
por un metal elegido en el grupo que consiste en sodio, po-
tasio, y mezclas de éstos, e incluyendo dicho método en las
operaciones que consisten en hacer pasar una corriente de di
cha atmbésfera a través de una columna de intercambio que con
tiene dicha sustancia radioactivamente marcada, y en hacer
pasar dicha c¢orriente a través de una cémara de ionizacién
para efectuar la dieccibén de radioactiidad com el fin de
obtener wna indicacién de la presencia de dicho vapor meta
lico, caracterizado porque dicha sustancia marcada radioac
tivamente es capaz de liberar tritio cuando estd en contac
to con dicho vapor metélico e incluye por lo menos un Com~
puesto quimico elegido en el grupo que consiste en XT, sicn
do T el tritioy eligiéndose X en el grupo que consiste en
OH, -0T, RCOO-, y RO~ y mezclas de estos componentes, siendo
R-C Hyh ¥V variando n entre 1 y 20 aproximadamente.

Bl invento consiste igualmente en un aparato para
detectar la presencia de un vapor metllico en una atmbsfera

cerrada mediante la utilizacién’'de una sustancia marcada ra
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dioactivamente, incluyendo dicho vapor metllico un metal
elegido en el grupo que consiste en sodio, potasio y mez
clas de estos, incluyendo dicho aparato una coluwma de in
tercambio que contiene dicha sustancia marcada radioacti-
vamente; un dispositivo para conducir una parte de dicha
atmbsfera a través de dicha columna de intercambio; un dig
positivo para detectar la radiocactividad con el objeto de
pbtener una indicacién de la presencia de dicho vapor metd
lico; y vn dipositivo para hacer pasar la porcién conduci-
da de dicha atmbésfera en un puato adyacente a dicho disposi
tivo de deteccibén, caracterizado porque dicha sustancia
radiocactivamente marcada es capaz de liberar tritio cuando
esté en contacto con di¢ho vapor de sodio e incluye por 1o
menos un compuesto cuimico que tiene la forma elegida en el
grupo que consiste en XT, en el cual T es tritio y se elige
X en el grupo que consiéte en -0H, -0T, RCOQ-, y RO-, y mez
clas de esfos, siendo R ~-C H

n 2ntl
Como se ha dicho brevemente més arriba, el invento

, Vvariando n entre 1 y 20.

proporciona un método extremadamente sensible para la detec
cién de diminutas cantidades de fluido metélico en una at-
mésfera gaseosa, particularmente aplicable a la dteccién de
sodio, potasio o "HAL" que se escapan de un reactor nuclear
enfriado por un metal liguido. En el modo de realizacién prin
cipal, el método consiste en hacer pasar una corriente de
aire de muestra a través de una coluwmna de intercambio en la
cual el.ﬁetal 1iguido reacciona con un compuesto marcado con
tritio (T). El compuesto tiene una f£6érmula elegida en el gru
po XT, en el <cual X es ~0H, -OT, RCOO-, y RO-~, y sienda R
-C H2n+l’ pudiendo n variar entre 1 y 20.

n
Otros radicales orgénicos adecuados, representados
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generalmente por R pueden tambien ser empleados. Estos conm
pucstos reacciénan todos con un metal liquido tal como el
sodio, para liberar tritio. Despues de filtrar o limpiar

la corriente para eliminar los demls matriales, el aire rg
sultante que contiene tritio se analiza por medio de una
cémara de ionizacibén y otros aparatos de deteccibdn nuclear
para detectar la presencia del tritio. La deteccién del tri
tio indica la presencia de un metal 1lfquido en la muestra.
El aparato utilizado para llevar a la préctica el método
de detecciédn puede ser muy compacto y proporcionar una sen-
sibilidad extremadamente elevada del orden de 8 x 10—16 gra
mos de sodio por centimetro ctbico de rwestra de aire.

8i la humedad de la atmésfera del recinto ha trang
formado el sodio metllico o el potasio metdlico en NaOH o
KOH, se utiliza adecuadamente en la columna CnH2n+1 CoOoT
siendo n igual o superior a 6 e inferior a 20. Tambien pue-
den wtilizarse &4cidos orgénicos similares con elevado punto
de ebullicibén. Se formaré HTO y se extraeré bajo la forma
de vapor calenéando la columna. La HTO (agua tritiada) se
transforma a continunacién en HT haciéndola pasar a través
de un metal calentado tal como el magnésio. Se detecta HT
de la manera descrita més arriba.

El fincionamiento y las ventajas del invento podrén
verse claramente leyendo la siguiente descripcién de un modo
de realizacién del- mismo conjuntamente con la figura 1 que
la acoﬁpaﬁa. la cwd representa un diagrama en bloques simpli
ficado del aparato principal empleado para llevar a la préc-
tica el invento. .

El invento proporciona un método para la detecciédn

extremadamente sensible de un vapor de metal liquido. Bsta
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destinado principalmente a ser empleado en una estructura

de contencién de un reactor nuclear que utiliza un refrige
rante meté&lico liquido tal como sodio, potasio o combina~
cién. de estos dos metales ("NAK"). Las fugas procedentes

del sistema primario de dicho reactor se emiten bajo la

forma de un vapor tal como un vapor de sodio metdlico en
razbén de 1la elevada tcmperatura de funcionamiento del reac
tor. Bl principio bésico del método de deteccién del inven-
to consiste en hacer que el vapor de sodio reaccione quimica
mente con un liquido o una sustancia sélida marcada radiaag -
tivamente, de modo que se libere un producto gaseoso radiocac
tivo. El gas radioactivo resultante se hace pasar a continua

cibn a través de un contador nucler tal como una cimara de
ionizacién, donde se mide la radioactivdad. La radioactividad

da una indicacién proporcional de la cantidad de sodio conte
nida en el vapor original. Debido a la sensibilidad extrema-
damente elevada gque puede obtenerse en las mediciones de
radioactividad, el vapor metalico puede ser detectado en
cantidades muy pequefias. En el modo de realizacibn preferi-
do, la sustancia de marcacién es cl tritio, isétopo de ni
trégeno corn una masa de tres y que contiene dos neutrones y
un protén en su nicleo, E1 tritio emite radiaciones beta y
tiene una media vida de aproximadameante 12,5 afios. E1 tritio
se sitfla en un compuesto quimico tal como agua tritiada,
4cidos orginicos de elevado punto de ebullicién, vy alcoholes,
que liberan el tritio cuando reaccionan con ¢l vapor de so-
dio de la manera que se indicard més adelante.

De manera general esta reaccidn es la siguiente:

(1) 2XT -+ 2Na = 2XNa + T,

En la cual T = tritio
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X = radical quinico tal como
-0H, ~0T RCOO~, y RO=
y
R=~CH ,» variando n ecntre 1 y 20.

nand 1 )
"Aunque los compuestos que tienen un valor de n su

perior a 20 perniten obtener las reacciones deseadas, es-
tos compuestos son més dificiles de formular y por tanto
son menos convenientes,

Esta rcaccién puede describirse tambien bajo la si
guiente forma: -

(2) 2xnr + 2K = 2XHK + T,

En la cual T y X se definen como mis arriba con
referencia a la ecvacibén (1).

Qtros radicales orgénicos adecuados, que se repre-
sentan gencralmente por R,pueden tambien ser empleados. ES
tos radicales incluyen &cidos aliféticos o alcoholes, o aci
dos o alcoholes arométicos, o combinaciones de estos, como
lo saben los peritos en la materia.

Las ecuaciones particulares que sc dan a continua-
cién son bien conocidas por los peritos en la materia y cong
tituyen unos ejemplos de las clases de compuestos gue pueden
ser empleados-en el invento.

EJ3IMPLO 1

En este ejemplo, X rcpresenta el radical hidréxido,

-0H, y la ecuacién (1) pasa a ser:

(3) 2HTO + 2Na oNaoH + T

2
o, (4) 2HTO + 2¥a = 2Ha0T + H,
o, (5) 2uTO + 2Ha = WaoT 4 NaOH 4 HT

Ya que tritio e hidrégeno son intercambiables cn

las rcacciones quimicas, en término medio se preduce un
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dtomo de tritio por cada &tomo de sodio. E1 conjunto quimi
co designado por 2HTO es agua tritiada, que éontiene un
&tomo de tritio por molécula. El sodio y el potasio son
intercambiables, como en todos los ejemplos.
EJEMPLO 2

En este ejemplo, X reprecsenta un radical activo de
tritio v oxigeno, (0T)~ y la ecuacibén (1) pasa a ser la
siguiente:

(6) 2T,0 + 2Na = 2Ha0T + T,
o, de la misma manera, (7) 27,0 4 2¥ =2KOT + T..

2

T,0 es agua tritiada. Un &tomo de tritio es liberado vor ca

da &tomo de sodioc de potasio.
EJEMPLO 3
Bn este ejemplo, X representa (RCO0)-, siendo R y
n como se han definido més arriba, v en este ejemplo, a = §,
y por tanto la ecuaciédn (1) pasa a ser la siguiente:

(8) 2C_H,,COOT 4 2Na = 2C_H__COOHa T

6713 613 2
06H13C00T es &cido caprdico tritiado, y
CGHISCOONa es caproicato de sodio.

La intercambiabilidad de los varios elementos de
estas reacciones, como sc indica en los ejemplos anteriorces,
es igualmente aplicable. Tambien se observard que R puede eg
tar constituido por otros radicales orgénicos adecuados que

no estén incluidos en la clase de Cal El ingrediente ac

ondl’
tivo principal es el radical &cido (COOT)-.

. BJEMPLG 4
En este ejemplo, en el cual X representa (RO)- y
n = 4, la ecuacibén (1) pasa a ser la siguiente:

(9) 204H90T 4 2Na = 204H90Na + T,

C4H90T es alcohol butilo tritiado, vy
C4H90N1es butilato de sodio
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Los compuestos iniciales que se representan mis
particularmente en los ejemplos aue anteceden, asi como
otrcs compuestos de estos grupos, pueden situarse todos en
Porma 1iquida o sbélida a la temperatura ambiente en el in-
terior del recinto, es decir a una temperatura incluida
entre 21,18C y 43¢C (70°F y 1109F). Por consiguiente, es
relativamente sencillo incorporar 1o0s compuestos en una co-
lumna a través de la cual se hace pasar la corriente atmos-
férica. Es preciso solamente que la columna esté constitui-
da por un recipiente herméticamente cerrado para contener
el liquido a través del cual se hace pasar la corriente de
muestra gaseosa, o por un recipiente del compuesto sélido,
contra la superficie del cual se hace pasar 1la corriente de
la muestra gaseosa. Algunos materiales de relleno, tales co-
mo anillos de relleno de cerémica o fibras de vidrio, pucden
incorporarse en la coiumna para aumentar las superficies
reactivas.

Despues de hacer pasar la corxiente de muestra a
través de la columna, esta se filtra y se limpia adecuada-
mente para evitar cualguier lectura equivocada. En los ca-
s0s en los cuales AT es un &cido orgénico de peso moleculor
elevado o un alcohol, esta filtracibdn puede hacerse neclni-
camente, utilizando por ejemplo un filtro que contiene 12
na de vidrio o una serie de finas mallas metllicas para re
tener las particulas indeseables contenidas en el liquido.

N EJEMPLO 5

Cuando ‘la atmésfera del recinto es hfumeda, el va-
por de sodio o de potasip reacciona répidamente con la hu-
medad pan formar KaOH o KOH, formando unas Ffinas particulas

en suspensién en la atmbsfera. E1 &cido orgénico, RCOOT,
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contenido en la columna de extraccibn, reaccionara con el
NaOH o con el KOH de la siguiente manera:

(10) NaOH 4 RCOOT = RCOONa 4 HTO

En un ejemplo particular n = 6 y la reaccidn es la
siguiente: '

(11) NaoH 4 Cgll, ;C00T = C4H, ,COONa 4 HTO

El agua tritiada (HTO) que se forma puede ser extrai
da calentando la columna hasta una temperatura ligeramente
superior a los 1008C. El vapor de HTO liberado puede ha-
cerse pasar sobre una esponja de magnesio o sobre otras es
ponjas metélicas calentadas, que estén dotadas de una amplia
superficie, donde se transforma en gas HT.

La fase final del invento consiste en detectar el
tritio resultando del paso de la corriente de muestra a tra
vés de los procesos descritos mis arriba. El estado actual
de la técnica de las cémaras de ionizacibén y de los dispo-
sitivos de deteccién la sensibilidad de deteccidn es. aproxi

6

madamente de 10 - Ci (cc) de aire. Un EuCi de tritio es

equivalente a 10"10 gramos de tritio ¥ 10-6 PCi es equiva-

-16 gramos de sodio por ca--

lente aproximadamente a 8 x 10
da centimetro cubico de aire. Suponiendo que el volumen li-
bre del recinto es aproximadamente de 84.950 m3 (3.000.000

pies clibicos) y suponiendo una distribucién uniforme del va
por de sodio que se escapa a través de este volumen libre,
esto cor;esponde a:

8 x 10---:'-'6 g Nax3x 106 £t3 x 2,83 x 104 ce

3

1 cc air 1 ft
= 68 pg Na. .
Por tanto, un escape de solgmente 68pg de sodio a

través de todo el recinto podrd ser detectado gracias al mé
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todo del invento en cuestibén de =zugandos.

La figura 1 representa un Jdizgrama en bloques sim-
plificado del aparato utilizado coxjuntamente con el inven
to. Bn 10.se representa un elemento soplador 10, en 12 una
columna intercambiadora, en 14 un filtro, en 16 un detec-
tor de cémara de ionizaciém y en 15 unos conductos unidos al
aparato. El soplador necesita solamente tener un pequefio can
dal incluido entre aproximadamente 28 y 56 litros/minuto (1
y 2 pies cGbicos por minuto). Puede simplemente ser un peque

flo ventiladdr, una bomba de aspiracibn, o una simple bomba

. de chorro con la capacidad necesaria. La columna de inter-

cambio térmico 12 contendré unc o varios de 1los compues—
tos o de las mezclas iniciales definidas més arriba. No

se necesita ningin control de temperatura de la columna 12
ya que esta funciona en la gama de temperatura del ambien
te controlado del recipiente de un reactor nuclear, es de~
cir entre 21,12C y 432C (70 y 110¢F). Sin embargo, para ase
gurar la deteccién cuando el sodio que se escapa reacciona
con la humedad de la atmésfera del recinto, como se ha indi
cado mis arriba, la columna 12 debe mantenerse a una tempe
ratura ligeramente superior a los 1002C para gue el agua
tritiada sea liberada en forma de vapor. El filtro 14 es con
venientemente un filtro mecénico tal como una fina malla de
alambre o lana de vidrio para scparar todag las particulas
arrastrgdas a partir de la columna 12. Como se ha mencionado
conjuntamente con la ecuacién (11), el filtro 14 puede ser
tambien una esponja de magnesio calentada que transforma el
agua en HT gaseoso. Los detectores. de clmara de ionizacibébn
16 v otros aparatos de detecciédn nuclear son bien conocidos

como medio para detectar diminutas cantidades de radioacti-



10

15

20

25 ..

30

12

vidad, y pueden adquirirse en el comercio con una elevada
sensibilidad. Aparatos de modelo 955B o FHT 112B disponi-
bles en los laboratorios Johnston, Inc. de Cockeysville,
Maryland pueden ser uwtilizados.

Ademés de Iaalta sensibilidad, wne ventaja particu-
lar que es facilitada por el invento consiste en que el apa
rato utilizado para llevar a la préctica el método del in-
vento puede recibir una Fforma compacta y puede ser portétil.
La columna 12 y el filtro 14 pucden tener cada uno las di-
mensiones externas de un cilindro de altura no superior a
30 cm (1 pie) y de algunos ceatimetros de di&metro. Aunque
la atmbsfera del recipiente circule constantemente a través
de las unidades de refrigeracibén y de los sistemas de fil-
traci6én del recinto, el pequefio ventilador local 10 que ha
ce pasar la corriente de muestra dentro y a través del apa’
rato es facilmente transportable. El ventilador local 10
puede. ser calculado de modo que tenga dimensiones tales que
deje pasar un minimo de 28 litros por. minuto (1 pié clibico
por minuto) a tavés del sistema de deteccién. Con este cau~-
dal, el tiempo de respuesta es de unos pocos segundos. Esta
combinacién de ventilador, columna y filtro segtn el inven
to que se llama a veces “cabezal de deteccién“ puede hacer-
se en conjunto suficientemente pequeflo para estar contenido
en un recinto de aproximadamente 280 litros (10-pies cl@bicos).
Por tanto, es posible situar un cabezal de deteccién casi en
cualquiéf punto del recinto y es posible conectarlo a una ci
mara de ionizacién, Tambien puede utilizarse una multiplici
dad de cabezales de deteccidn conecténdolos con una sola cé-
mara de ionizacién. La alimentacién desde los cabezales de

deteccién hasta una cémara de ionizacibén comtn puede hacer-
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se en serie, o en paralelo, segin la constante de tiempo del
sistema de deteccidén y de los procedimientos de funcionamien
to particulares de la instalacidén en funcionamiento. Si se
utiliza una cémara de ionizacidén comin conjuntamente con va-
rios cabezales de deteccidn, puede conectarse una bomba de -~
aspiracién de aire central rio abajo respecto a la cdmara -
de ionizacién, eliminando asi la necesidad de utilizar un ven
tilador individual en cada emplazamiento del cabezal de detec
cibn.
. L]
Por consiguiente puede verse que la utilizacidn del
método segun el invento permite obtener un dispositivo ré-
pido muy sensible y muy compacto ﬁara detectar la fuga del
refrigerante metdlico liquido de un reactor nuclear. El méto
do descrito utiliza el tritio como marcador radiocactivo pre-
ferido aunque se entiende que pueden tambien emplearse otros
elementos o cumpuestos radicactivos tales como el clatrato
de cripton. Ademds, el método puede aplicarse a otros siste-
mas nucleares y no nucleares cuando se necesita detectar di-
minutas cantidades de metales liquidos tales como sodio Y po.
tasio.
En resumen, la presente patente de invencidn que se
solicita deberd recaer en las siguientes:

REIVINDICACIONES

1. Método y su correspondiente aparato para detectar
la presencia de-un vapor metdlico en una atmésfera confinada
mediante la utilizacién de una sustancia radioactivamente -
marcada, incluyendo dicho vapor metdlico un metal elegido en
el grupo que consiste en sodio, potasio y mezclas de estos -
metales, incluyendo dicho método las operaciones que consis-

ten en hacer pasar una corriente de dicha atmésfera a través
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de una columna de intercambio que contiene dicha sustancia
radioactivamente marcada, hacer pasar dicha corrlente a trag
vés de una cémara de ionizacidén para la deteccidén de la ra-
dicactividad con el objeto de obtener una indicacidén de la
presencia de dicho vapor metdlico, caracterizado el método
porque dicha suslancia radioéctivamente marcada es capaz de
liberar tritio cuando estd en contacto con dicho vapor metéd-
lico e incluye por lo menos un compuesto quimico elegidS en
el grupo que consiste en XT, en el cual T es tritio y X se -
elige en el grupo consistiendo en -OH, OT, RCOO-, y RO- y -
mezclas de estas sustancias, siendo R"an2n+l y variando n
desde 1 aproximadamente hasta 20. )

2. Método segin la reivindicacién 1, caracterizado
porque incluye la’operacién que consiste en hacer pasar di-
cha corriente a través de un dispositivo de filtracidn y lim
pieza después de su paso a través de dicha columna y antes-
de su paso a través de dicha camara de ionizacidn.

3. Método seglin la reivindicacién 2, caracterizado
porque dicho dispositivo de filtracidn incluye por lo menos
un filtro mecédnico y una esponja metdlica calentada.

4, Método segin la reivindicacién 1, caracterizado
porque R. incluye por lo menos un &cido alifdtico, un alcohol
alifdtico, un cido aromético y un alcohol aromitico y com-
binaciones de estos.

' 5. Aparato para llevar a cabo el método de las rei-
vindicaciones 1-4, incluyendo dicho aparato una columna de -
intercambio conteniendo dicha sustancia radioactivamente mar
cada; un dispositivo para conducir una pa:te de dicha atmds-
fera a través de dicha columna de intercambioj un dispositi-~

vo de deteccidén de radioactividad para facilitar una indica-
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¢ién de la presencia de dicho vapor metdlico; y un disposi~

tivo para hacer pasar la porcidén conducida de dicha atmés-

fera cerca de dicho dispositivo de deteccidn, caracteriz.
porque dicha sustancia radioactivamente marcada es capaz de
liberar tritio cuando estd en contacto con dicho vapor de -

sodio e incluye por lo menos un compuesto quimico que tiene

 una férmula elegida entre el grupo que consiste en XT, en la

cual T es tritio y X se elige en el grupc que consiste en -
-~0H, -OT, RCOO~-, y RO-, asi como mezclas de estos, siendo -
R 'CnH2n+l y variando n de 1 a 20 aproximadamente.

6. Aparato segin la reivindicacidén 5, caracterizado
porque se han previsto unos medios para filtrar dicha parte
conducida de dicha atmésfera después de su paso a través de
dicha columna.

7e Aparato segin la reivindicacidén 5, caracterizado
porque R incluye por lo menos un &cido alifédtico, un alcohol
alifético, un dcido aromético, un aléohol aromatice y combi-
naciones de estos.

8. Se reivind;ca por Gltimo como objeto sobre el que
ha de recaer lﬁ Patente de Invencidén que se solidita: METODO
Y SU CORRESPONDIENTE APARATO PARA DETECTAR LA PRESENCIA DE UN
VAPOR METALICO EN UNA ATMOSFERA CONFINADA MEDIANTE LA UTILIZA
CION DE UNA SUSTANCIA RADIOACTIVAMENTE MARCADA.
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Todo ello queda descrito y reivindicado en la presen
te memoria descriptiva que consta de dieciseis paginas meca-

nografiadas y dibujos adjuntos. '

Madrid, 2 de Julio de 1.976

BERNARDO UNGRIA
PeDe
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