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REF: W.E. Case No. 45,970 -:

El invento se.refiere a un aparato para extraer y

almacenar el tritio gaseoso procedente de un medio gaseoso,

y est§ relacionado igualmente con un método de fabricacibn
del aparato. Este invento proporciona ' especificamente un
aparatp que puede incorporarse en una~barra de combustible
de uA eactor nuclear para reducir al minimo la penetracién
del tritio en el refrigerante del reactor. '

l Durante el funcionamiento dg un reactor nuclear se
form%lnecesariamente una cierta cantidad de tritio. Como pro-
ducto ée fisibn terharia, que constituye tipicamente la ma-
yor fuente de tritio, el trltlo se forma en el 1nter10r de
la matrlz de uranio sélida que contiene pastillas vy en otros
combustlbles, tipicamente envueltos en tubos o vainas metall—
cas. En la mayoria de los reactores de agua se utlllza para
el enyalnado del combustible una aleacibén de circonio, cono-

cide ﬁﬁs corrientemente bajo el nombre de zircaloy, y un

© reactor comercial tipico incluye millares de dichas barras.

Las propiedades de las aleaciones tipicas de circonio estén
definidas en la norma ASTM B 353-~71 "Tubos sin junta y sol-
dados de ateacibén de circonio y circonio trabajado para ser-
vicio nuclear®. Despues de la formacién del tritio en una ma-
triz s6iida de pastillas de combustible, el txitio gaseoso
puede pasar por difusidén a través de la matriz de pastillas
¥y penetrar en el volumen vacio entre las pastillas de combus-

tible y la vaina del combustible, To mismo que diversos otros

. gases que resultan de la fisibn. Estos gases producidos poxr

la £isibn pueden a continuacién migrar libremente a través
de la barra de combustible, y contribuyen aformar una presién
en el interior de la vaina. El tritio, y los demis gases pro-

ducidos por la fisibn, circulan en el interior de la barra

-
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de combustible por coﬁveccién. Una barra de combustible ti-

pica ﬁncluye una zona de chmara de pleno en la parte supe-

rior de la barra donde,.en razbén del volumen libre, estes
gases [tienden a acumularse. ‘

[:| Aunque la radioactividad emitida por elltritio-es
una emisién beta debil, y aunqgue tenga una media vida bio-
16gica relativamente corta (10 dias) el tritio presenra'uha
medig rida radioactiva relativamente larga (12 aflos). Igﬁalu

mente,! el tritio puede penetrar facilmente por difusién a

travési de la mayoria de los materiales, que incluyen 165
matefigles tales como el circonio, las aleaciones de circo-
nio & el acero inoxidable, qu; se emplean tipicamente como
vain“ﬁara s barras de combustible. Debido a que los reac-
torei de agua bajo presibn en funcionamiento actualmente
emplean 4cido bbérico como refriggrante para el éontrol del
nivel‘de potencia, se forma igualmente tritio en el mismo re-
frigerante del reactor. Cuando el tritio reacciona con el
agua para formar HTO, resulta muy dificil desde el punto de
vista técnico y muy costoso el separarlo.

Las autoridades que establecen las normas han es~
tablecido por consiguiente unas normas severas respecto a
la cantidad de tritio que puede ser liberada en el ambiente.
Una manera de reducir la cantidad de tritio en el refrige-
rante del reactor, y por tato la cantidad de tritio que pue~
de ser descargada en el ambiente, consiste en prever dentro
de cada barra de combustible un medio que recoge particular~ '
mente y que almacena el tritio producido dentro de las pas-
tillas de combustible y que ha penetrado por difusién en el
volumen vacio. .

El objeto principai del invento consiste en propor-
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cionar un aparato capaz de retener grandes cantidades de
tritio, asi como una barra de combustible nuclear que lbera
solamente una cantidad de tritio muy reducida en el refrige-
rante del reactor que lo rodea,

Teniendo en cuenta este objetivo, el invento consis-

-te en un aparato de contencibn de tritio gaseoso, caracteri-

zado por un nficleo que consiste en un material elegido entre
el grupo que consiste en el circonio y las aleaciones de cir-
conio, y una capa externa adherente en dicho nficleo que con-
siste en Xz material elegido entre el grupo que consiste en
niquel y alea01ones de niquel.

' El invento consiste .ademés en una barra de combug-
tible destlnada a ser utilizada en un reactor nuclear que in=-
cluye; una multiplicidad de pastillas compuestas ée materia
nuclear, una vaina tubular que contiene dichas pastillas, un
dispositivo que cierra herméticamente dicha barra, con una
zona de chmara de pléno Pormada en el interior de dicha ba-
rra, caracterizado porque un aparato de contenci6n del tri-
tio segfin una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 3 esta
dispuesto en el interior de dicha cémara de pleno.

A las temperaturas de funcionamiento del reactor,
la capa de niquel es generalmente no reactiva a los elemen-

tos del ambiente de la barra de combustible, que incluyen

- cualquier humedad a alta temperatura presente en él. Sin em-

bargo, la capa de niquel es selectivamente permeable al tri-
tio, lo que permite tambieﬁ el paso de isétopos atbdmicamente
pequetios y disponibles tales como el hidrbégeno y el deuterio.
Despues de atravesar la capa de niquel adherente, el tritio

reacciona con el nficleo interno de aleacién de circonio para

Formar una solucibén s6lida o hidruro, y se fija dentro de
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la matbiz de aleaci6n de circonio hasta que sea conveniente
eliminar el tritio.

El invento podr& entenderse més clarameﬁté leyendo
la siguiente descripcién de un modo dé realizacibén preferido
del mismo, que se ilustra, a titulo de ejemplo solamente, en
los'diyujos adjuntos, en los cuales:

La figura 1 es un esquema simplificado, en seccién
trans?crsal, de una barra de combustible;

A La figura 2 es una vista en alzado, en seccibn trans-

versal, de un aparato de extraccién y almacenado de tritio;

'La figura 3 es una vista en seccibén transversal, to-

mada \\a lo largo de la 11nea III-IIXI de la figura 2;

La figura 4 es una vista en alzado de un muelle uti-
lizado en la cémara de pleno superior de una barra de combus-
tiblen ’ !

La figura 5 es una vista en alzado del aparato de
la figura 3 contenido dentro del muelle de la figura 4;

La figura 6 es una vista esquemitica de un horno
de prueba; y ‘

La figura 7 es una vista en alzado, en ®ccibn trans-
versal parcial, de una cépsula de prueﬁa.

Una barra de combustible de reactor nuclear fipi-
ca consiste en un apilamiento de pastillas sinterizadas S0~
1idas 10 de dibxido de uranio contenidas en una vaina meté-
lica 12 herméticamente cerrada, segln se representa en la
figura 1. Unos obturadores de extremidad 14 cierran hermé-
ticamente la vaina 12 en su parte superior y en su parte in-

ferior. Los materiales empleados més ampliamente para la vai-

‘'na son el acero inoxidable y las aleacioues de circonio ta=-

les como el Zircaloy-4, El tritio se forma en la matriz de




pastillas de combustible 10, y migra en fase gaseosa hasta
el vélhmen vacio entre la vaina 12 y las pastillas 10. De~-
bido a su reducido tamafio atbémico, una parte importante del
tritio} contenido en el volumen vacio puede pasar por difn-
5 .sibn aj través de la vaina 12 de la barra de combustible, y
penetrLr en el refrigerante del reactor., Igualmente, el

tritio|puede reaccionar para sustituir a los &tomos de hidré-

geno'ei la vaina 12 del combustible o para reaccionar con
la vai a 12, Se ha comprobade que el tritio pasa por difu-~
10 siénia;itfavés del acero inoxidable a gran velocidad en el
iambiénée del reactor, siendo esta velocidad notablemente su-
perior a la velocidad de difuéién a través de las aleaciones
“de cwrconlo. Igualmente, el tritio reacciona con la vaina de
aleaci6n de circonio para formar un hidrurc, lo que reduce
15 la pénetrac16n del tritio en el refrigerante del reactor.
Un aparato igeal capaz de extraer y almacenar este trltlo
ternario tendria las siguientes carac?eristlcas: (1) extrae-
rié y almacenaria el tritio en una fase gaseosa dentro de
una barra de combustible durante la vida de funcionamiento
20 de la barra, (2) la funcibn de extraccibédn no seria limitada
por el aire residual,.el vapor de agua u otros gases normal-
mente presentes en las barras de combustible, tales como
co, 002 v CH4, entre otros, (3) seria capaz de reducir la
reaccibén del tritio con la vaina de la barra, (4) seria de
25 T fabricacién econbmica en comparacién con el costo asociado
-~con- el tratamiento del tritio sobrante en el refrigerante
del reactor, (5) el aparato deberia ser facilmente adaptable
a los diseiios actuales y futuros de las bharras de combustible,
y (6) deberia constituir una fuenﬁe relativamente econbdmica

3v de tritio durante el reprocesado del combustible, en compa-

-
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rgciqﬁ con la extraccién del tritio a partir de una solucibn
acuosa, para apiicaciones médicas, comé agente trazador, etc.
El aparato, destinado a ser utilizado en una barra
de combustibile, consiste en un compuesto de dos capas de ma-
teriales, y puede fabficarse casi con cualduier Porma geomé-
trica deseada. El nficleo interno 16 (figuias 2 y 3) pusde es-
tar constituido.por un cierto nfmero de materiales, siempre
y cuando estos cumplan los criterios de eliminacién del tri-
tiom fase gaseosa dentro del ambicntc del reactor y de re-

teﬁciég del tritio meqiante absorcibén o reaccibén quimica has-

ta el

omento en que se desea‘particularmente extraer el tri-
tio. Las pruebas realizadas y que se describen més adelante
estén basadas en una capa interna de aleacibén de circonio,
talicé 6 el'zircaloyh4 que es el material preferido para el
nficleo interna 16. El circonio puro, asi como otras aleacio-

nes de ci%conio tales como el zircaloy-2 entre otros, pueden

tambien ser utilizados,., La capa externa 18 del aparato es

una capa de niquel unida al nficleo interno 16. La capa de
niquel 18 actfia como barrera sglectiva y protectora y permi-
te él paso del tritio asi como del hidrégeno y del deuterio,
a las temperaturas de funcionamiento del reactor. En un am-
biente de temperatura més alta, otros materiales, tales como
los hidrocarburos disociados, podrian atravesar la ventana
de niquel si se dispusiera de una cantidad suficiente de
estos materiales., Las pruebas han demostrado, para el apara—
to de un tamafio necesario para su incorporacién en las ba-
rras de combustible, del orden de 1,5 gramos, que la ventqna
de niquel debe constituir aproximadamente de 5 a 20% del pe-

so del aparato, siendo la gama més ideal incluida entre 8 y

.

12% del peso. El niquel debe estar distribuidos uniformemen-te
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sobre |todas las superficies del nficleo interno 16, de modo
que aproximadamente 4 a 6% def peso se sitfie en cada lado
del niicleo interno 16. Debajo de ese nivel, los resultados
experimentales handmostrado que la vglocidad de extraccibén
dismintye. Ademés puede formarse una acumulacién de capa de

6xido én el aparato, lo cual perjudica tambien parcialmente

su funcibén de eliminacién del tritio. Esta perturbacién se

produciré solamente si una superficie de la aleacibn de cir-

~Corio qst& situada dentro de la barra de combustible, sin la

ventanélde niquel protectora superpuesta. Aunque el aparato

funcione encima del nivel de porcentajeprderal preferido,
para ag@entar el rendimiento del reactor es conveniente re- -
ducir\lo més posible la cantidad de material de envenenamienw
to de, neutrones en el nfcleo del reactor. Ya que de manera
tipica existen m&s de 20.000 barras de combustible en un reac-
tor ti%ico. inclﬁso un pequeflo dispositivo en cada barra ten-
dré un efecto sobre la absorcibén de los neutrones., Por consi-
guiente, es preferible no rebasar el nivel de peso de 8 a 12
por ciento. Para el aparato destinado a ser empleado en una

barra de combustible uvn nficleo interior 16 con un espesor

.-inciuido entre 0,25 y 0,75 mm (0,01 y 0,03 puvlgadas) seri com-

patible con una capa externa de 8 a 12% del peso. Se obser-
varé que si el nficleo interno no esté completamente cubierto
con una capa de niquei, el aparato seguiré funcionando para
asegurar su funcién de extraccién pero con wn rendimiento in-
ferior. ' _
Ya que el aparato consiste en dos capas adheridas, la
unién de estas capas es wn factor critico , y debe controlar-
se cuidadosamente durante la fabricacién., El tratamiento tér-

mico es de importancia crucial. El método descrito aqui in-
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cluye |la limpieza de la superficie de la capa interna de

6n de circonio de acuerdo con las especificaciongs

de la {industria nuclear. Los niveles de impgrezas admisi-
bles eh 1la aleacién de circonio son los niveles normalés

de la findustria de las barras de comﬁastible y estén defi-
nidos en la norma ASTM V-353, Despues de la operacién dé
limpieza, se deposita niquel de alta pureza sobre la super-
ficie de la czpa interna mediante técnicas de fabricacién co-
merciaimente bien conocidas. Estas técnicas pueden incluir el
elec?rgrevestimiento, el depbsito bajo vacio, o una técnica
de inmersién en liquido, entre otras, toda vez que se contro-
le 1é ?Fntidad depositada.. Las técnicas de pulverizacién
contﬁolada pueden tambien ser empleadas. A continuacién, el
nﬁclq% 16 de aleacién de circonio con el depbsito de niquel
18 se&trata térmicamente enm vacio que se mantiene aproxima-
damente en 10-6mm de mercurio., Se calienta hasta una tempe-
ratura incluida entre 7752C y 8252C, y se mantiene durante

wn minimo de tres horas. No debe_calentarse en un ntmero de
horas muy superior a este tiempo., Este tratamiento activa

las superficies de la aleacidn ae circonio mediante difusién
del niquel en la superficie de la aleacibén de circonio. Bsta
implantacién térmica bajo vacio proporciona la capa protecto-
ra y selectiva de niquel 18, la cual, segln se ha demostrado
mediante las pruebas descritas en los ejemplos que siguen, no
reacciona en presencia dewpor de agua y de gases de productos
de fisibn, sino que es permeable al tritio, al hidrégeno y

al deuterio en el ambiente del reactor. La relacibn entre
tiempo y temperatura del tratamiento tériico es critica ya
que un exceso de cualquiem de estos parémetros daria luéar a

la formacién de una aleacién homogénea, mientras que una insu-
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ficiencia daria lugar a una unién imperfecta. Como se ha in-
dicado| m4s arriba, una aleacibn seria envenenada por los de-
més gases existentes en la barra de combustible, limitardo

asi su|{funcibén de extraccibn y de almacenado del tritio.

| La mayor parte de las barras.de combustible del ti-
pofdegﬁrito incluyen una cémara de pleﬁo vacia 20 (figura 1)
en la barra de combustible, tipicamente en las regiones supe-
riores para permitir la acumulaciédn de los gases de los pro-
ductqs de Fisibn., La cémara de pleno 20 puede tambien ser uti-
lizada kara incluir en ella componentes mecénicos, princigd-
mente uh muelle de retencibén 22 (figura 4) u otro dispositivo
de retepcién destinado a mantener una posicién axial adecua-
da delaépilamiento de pastillas de combustible 10 y para pexr-
mitir\la dilatacién axial del combustible., Un aparato de ex-
tracc%bn y almacenado de tritio de forma amular élargada 24

puede situarse facilmente en el interior dd muelle 22, segin

-8e representa en la figura 5, y sirve para extraer y almace-

nar el tritio producido por fusién terTaria durante la vida
activa del combustible. El aparato 24 que se representa mide
aproximadamente 50, 8 mm de longitud (2 pulgadas), tiene un
diémetro externo de 5 mm (0,2 pulg.) y presenta un espesor
de pared de 0,75 mm (0,03 pulgadas). Este dispositivo 24 pue-
de situarse en el interior del muelle 22 dentro de una barra

de combustible sin complicacibn, durante ia fabricacibn del

- combustible. Un muelle tipico 22 utilizado en barras de com~

bustible de reactor de agua bajo presibén mide aproximadamente
17,78 cm de largo (7 pulgadas) con un diémetro externo de
0,88 em (0,35 pulgadas) y un diémetro interior de 5,5 mm
(0,22 pulgadas). Una tapa de extremidad 26 sujeta en uno o

ambos extremos del muelle 22 para mantener el aparato 24 en

-
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la cémara de pleno 20 puede tambien ser utilizada. Pyede es-
tar constltuida por un disco de acero inoxidable con, o sin,
un orificio central 2@ para constituir un conducto libre pa-
ra el paso del tritiofhasta el dispositivo 4. Por ejemplc,
el aparato 24 puede situarse en el interior del muelle 2

y a continuacién pueden soldarse por puntos dos tapas de ex-
tremidad 26 en cada extremidad del muelle 22. El muelle.22

se situari a continmacién en la barra de combustible como se
efectfia actualmente, eventualmente con la operacién sunlemen—
taria que consiste en'una simple inspeccibén visual para com-
probar [que cada muelle 22 cont}ene efectivamente un disposi-
tivd del eliminacién de tritio 24. En variante, el aparato 24
pod{ia‘situarse encima del muelle 22, o en el caso de las ba-

rras que no utilizan un muelle u otro dispositivo de renten-

cibn, pohria situarse en la camara de pleno, con unos medios,
tales comb una placa de pequefio dimeiro, para separar el
dispositivo 24 del contacto inmediato con las pastillas de
combustible 10. ‘
De acuerdo con el invento, se han realizado una
serie de pruebas para determinar la capacidad del invento para
eliminar y almacenar el tritio. has pruebas han sido realiza-
das para simular el amblente de un reactor, e incluyen la co~
locacién de un aparato de comprobacién de extraccién y reten-
ci6én de tritio en competici6én con la vaina de aleacibén de
circonio para el tritio. U,as pruebas preliminares simularon
igualmente la capacidad del invento para extraer y retener
el tritio, en competencia con otros diversos medios.
Se observara que en todas las pruebas, el deuteri;,
que puede obtenerse més fadilmente, se utilizb en lugar del

tritio. Es m&s facil trabajar con deuterio en un laboratorio
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y este ltimo ?lantea menos problemas para la salud que el

tritio. E1 tritio y el deuterio son similarmente sensibles

‘a las barreras superficiales y a las reacciones de intsrcams

bio isotépicas. Igualmente, como es bien sabido en esta téc-
nica, pueden utilizarse para el tritio y el demterio técnicas
similares de recuperacién y deteccibébn. Como ocurre entre to-
dos los isbtopos de un elemento dado, las relaciones ciaéti-
cas del tritio y del deuterio son similares. Ademés, en re=~
sumen, el coeficiente de difusién del deuwterio y del tritio

a través de los materiales tratados aqui es el mismo, tenien~

i
~-do el trmTlo un coeficiente algo inferior al del deuterio.

_EJEMPLO 1 : 1

ra primera prueba de laboratorlo consistié en una
comparacidén entre ocho aparatos dlferentes. Todas las mues=—
tras eran de masa similar. Se limpiaron con acebna y a con-
tinnacién se secaron v pesaron antes de introducirlas en
un tubo de horno de cuarzo 60 (figura 6). Las muestras te~
nian bien la forma dé hojas finas, de aproximadamente 0,254
num @e espesor (1q milésimas de pulgadas) o bien la forma de
polvos como se indica mas adelante, y se cortaron muestras
de vaina de zircaloy-4 de vainas de combustibles reales. Se
colocaron los polvos en crisoleé de platino de alta pureza

los cuales, al ser analizados a continuwacibdn, demostraron

- que no contenian esencialmente ninguna cantidad de deuterio.

A continuaciétn se.ext ra jo el tubo de horno y se si-

tub en un horno 62, Las ocho muestras se coldgaron en el in-

‘terior del tubo 60 por meédio de un soporte de muestra de cumar-

2o 64. Despues las.muestras se calentaron a 6502C mientras se
observaba la presién del gas y se analizaba la composicién del

horno 62 mediante espectrometria de-masa.cyando la atmésfera

del gaé en el horno 62 1legé a presentar un cambio nulo o pe-
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queflo, se redujo la temperatura del horno 62. Cuando la
temperatura del-tubb del horno 60 alcanzb 3102C, se afiadid
gas deuterio a una presién de 1,4 mm de mercurio al tubo

60 del horno, lo que corrésponde a aproximadamente 1,2 aﬁz

La presibén se supervisf continuamente con un manémetro de
capacitancia metédlico y se redujo progresivamente hasta

0,44 mm de mercurio despues de 42 horas. A continuaciénvsé
enfrib el horno 62 a la temperatura ambiente y se efectud

un anélis%s de espectrometria de masa en la atmbsfera de .

3 de deunterio permanecia en el

gas. Se demostré que 0,16 cm
sistema. A continuacién se pesaron lx muestras, se extrajo
el deuterio de cada muestra mediante una técnica de extrac-
cibébn bajo'vacio en caliente y sé miﬂib por anélisis de es-
pectrometria.de masa. Esta operacibn‘consistia en calentar
cada muestra hasta aproximadamente 1.0502C, es decir por en-
cima ée la gama de temperatura (8002C-8502C) a la cual el
hidrbégeno y sus isbétopos se separan del circonio y del zir-
caloy-4. La cantidad\de deuterio se determiné por espectro~
metria de masa, Antes de- cada experimente descrito aqui,

el sistema experimental se calibrd en el National Bureau of
Standards (NBS) Hydrogen Standards.

Los resultados se indican en la tabla I; Las le-
tras "AY a WHY que representan cada muestra corresponden a las
letras de la figura 6 que indican el emplazamiento relativo
de lés muestras en el tubo de horno 60, La muestra %AY repre-
senta wn polvo de circoniojtitanio, con 6,2%en peso de niquel;
la muestra "B" un polvo delcirconio~titanio con 3,9%en peso
de niquel; las muestras "C" y "D" eran vaina de Zircaloy-4;
la muestra "E" que se describe aqui, un nficleo de zZircaloy-4

con un 5,7% en peso de capa externa de niquel; la muestra "F®
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un'nﬁéleo de metal de circonio con'una capa externa de pa-
ladié; la muestra "G" wna aleacidén de circonio-tifanio con
un revestimiento de ééladio, v la muestra "H" un nficleo ds
circonio con un revestimiento de vanadio del 10% en peso.
Como se qeprésenta en las tres columnas de carecte-
risticas de la tabla I, €l nficleo de Zircaloy-4 con capa £xX-
terna de niqueliha demostrado ser muy superior a las demés
muestras para extraer y retener el deuterio, incluso en com-

etenciza con una amplia variadad de otras muestras:
i 1

TAQLA I
Muestry D, (ppm) D, (cc) D, (Muestra cc/g)

A | 747 0,2487 4,180
B . 669  0,2120 - 3,744
c \\ 4,8 _0,0056 0,026 -
D 2,9 0,0032 - 0,016
E | 2243 0,5286 12,556
F 11,5 0,0058 : 0,064
@ 34,2 - 0,0102 0,191
H 2,8 © 0,0036 0,016

EJEMPLO II

- “Se efectud una segunda prueba de comparacién
utilizando el mismo procedimiento experimental descrito con
referencia al ejemplo I. Sin embargo, entre las muestras es-
taban incluidas en este caso tres muestras incluyendo nfcleos
de Zircoloy-4 con capas externas de niquel de porcentaje en

peso variable. Las muestras "B-2", “C-2", y YE-2" incluyen

0%, 5,7% y 3,3% de capa de niquel, respectivamente. La mues-

tra "A-2" era material de vaina de Zircaloy-4; La muestra
"D-2% un polvo de circonio-~titanio.con 6,2% en peso de niqﬁéi:

la muestra "F-2" un polvo de circonio-titanio con 3,9% en pe-
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so de niquel; la muestra "G-2" zircaloy-4 en hoja £ina
(0,12? - 0,005 pulgadas) de espesor; y la muestra "H-2"
material de vaina de Zircaloy-4.
TABLA IX

Muestra D, (ppm) D, (cc)~ D, (Muestra cc/e)
A-2 1,2 0,0013 0,0067
B-2 122 0,0293 0,6832
c-2 - 45,1 0,0123 0,2526
2! | . 48 0,0018 0,0258
Fep 2,3 0,0007 0,0129
G-2 i 11,2 0,0026 0,0627
H~2 " 0,6 0,0007 ) 0,0034

\ COmé se repreenta en.la tabla II, las muestras

que ikcluyqlun nGcleo interno de Zircaloy-4 y capas exter-
nas deiniquel actﬁén de manera perfecéa para la absorcidn
da denterio. Ademés, es evidente que la capacidad & extrac-
cién del deuterio aumenta de manera notable cuando se incre-
menta el porcentaje en peso de niquel°
EJEMPLO IIT

Se efectud una tercera prueba de competicidn, uti-
lizando el mismo procedimiento, e igualmente, el nGclec de
Zircaloy-4 con una capa externa de niquel del 10% demostré
ser muy superior. En la tabla'III la muestra "A-3" era vai-
na de Zircaloy~4; la muestra "B-3" era una hoja de Zircaloy-4
con una capa externa de niquel del 10% en peso; la muestra
Hg-3" era un polvo de circonio~titanio con 7,75% en peso de
cobre; la muestra "D-3" un polvo de circonio-titanio con 12,1%
en peso de niquel; la muestra "E-3" un polvo de circonio~tita-

nio con 12% en peso de cobre; la muestra "P-3% un polvo de
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circonio-titanio con 6,5% en peso de niquel; la muestra

“HQSﬁ'una hoja de Zlrcaloy-4; la muestra "I-3" vaina de

Zircaloy—4.
_ TABLA IIT
5  Muestra p,(ppm) * D, (cc) D2 (Muestra cc/g)
A-3 | 0,9 0,001 0,005
B3 407 0,200 2,279
. G-3 29 0,003 0,160
D-3° 597 l 0,008 0,318
10 E-3 T 11 0,002 0,062
F-3 19 0,003 0,106
He3 17 0,003 0,095
-3 | 1 0,001 - 0,006
-y EJEMPLO IV
15 ;" Se dectud una cuarta prueba de comparacién similar

a las qué se han descrito més arriba. Sin embargo, en este

caso, todas las muestras se recocieron a 6602C durante 15
‘horas en vacio antes de la adicién de deuterio bajo presibn.
Igualmente, el Zircaloy-4 con una capa externa de niquel de

20 MQ%'en peso demostrd ser muy sﬁperior y la adsorcibén aumentéb

- .~.de manera notable. La muestra "A-4" era una muestra de vaina

de Zircaloy-4; la muestra "B-4" era Zircaloy-4 con una capa
externa de niquel; la muestra "C-4" un pplvo de circonio-ti-
tanio con 7,75% en peso de cobre; la muestra "D-4" un polvo

25 de circonio—titanio con 12,1% de peso de niquel; la muestra
“4E-.4" un polvo de circonio~titanio con 12% en peso de cobre;
la muestra "F-4% un polvo de circonio-titanio con 6,5% en
peso de niquel;'la muestra "G-4" una hoja de Zircaloy-4; ¥y
la muestra "H-4" un material de vaina de Zircaloy-4.

30 S " _TABLA IV

-
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Muestra D, (ppm)r D, (cc) D, (Muestra ce/g)
A-4 4,3  0,0049 0,0241,
B-4 1413 - | 0,325 7,92
c-4. 4 | -o0,0051 0,224
D-4 14 0,0018 0,079
E~4 T 0,0021 0,090
P-4 8 . 0,0012 0,045
-4 - 6 | 0,005 0,034
Hed | - 2 0,0026 ° 0,011
EJEMPLO_V

Las filtimas pruebas se realizaran y se realizavron
para simular el ambiente de un reactor, situando un aparato

de ver1§1dac16n de extraCC1on v retencidén de tritio 30 en

competeAcza con vaina de Zircaloy-4. Se situé un aparato de
verlflcacPén que se representa en la figura 7. El aparato
de verificacibén, que se menciona més arriba bajo el nombre
de "cépsula de prueba" 40, incluia una vaina de prueba de
barra de combustible 32 de Zircaloy-4. La cépsula 40 tenia

- una longitud de aproximadamente 29,21 cm (11,5 pulgadas).

En la cépsula de prueba 40 estaban icluidos igualmente unos
obturadores de extremidad 34 de Zircaloy-4, un aparato de
extraccibén y almacenado de tritio 30 destinado a las pruebas,
un generador de gas deuterio 36, y un separador de tubo de vi-
drio 38. El dispositivo de prueba 30 era una barra preparada
de una manera descrita més:arriba, con una capa de niquel de
12% en peso, conwma longitud aproximada de 3,81 cm (1,5 pul-
gadas) y un difmetro externo. de 0,5 cm (0,2 pulgadas). Como
se representa aqui, se situb en la extremidad superior de

la capsula de prueba 40. En la extremidad inferior de la cép-

sula de prueba 40 se coloc el generador de deuterio 36. El
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generador 36 tenia aproximadamente una longitud de 2.54 cm
(1 pulgada) y muna pared de niquel de 0,254 mm de espesor

(10 milésimas de pulgada) y un diémetro externo de 4,76 mi
(3/16 pulgadas). E1 génerador 36 se hizo tomando una barra
de niquel de alta pureza de 4,76 mm de diametro (3/16 »vig.)
y perforando el interior de la barra para obtener el espe-
sor de pared deéseado. La superficie inferior de la barra de
Vhiquel noseperford. Acontinuacibén , se situd

en el recinto de niquél una éantidad controlada de agua deu-
teriia%a (D20). Se coiocé tambien en el interior del recinto
hierrogde alta pureza,(Fe) bajo la forma de un alambre en~
roliadJ de maneraleliéoidal. Manteniendo la porciéﬁ inferior
delrgererador &.deuterio 36 en una solucién de nitrégeno 1i-

quido'pqra solidificar el agua deuterizada, se obturd por

soldaduﬁg la porcién superior del recinto de niquel. Despues
del enfriﬁmiento, el generador 36 se tolocbd en la porcibn in-
ferior de la capsula de prueba 40, la cual habia sido previa-
‘mente cerrada por soldadura de uno de’sus obturadores de ex-
tremidad 30. El separad&r de tubo 38 era un tubo de vidrio
herméticamente cerrado de aproximadamente 18,9 cm (7-1/8 pul-
gadas) de largo adaptado de manera deslizante con holgura en
la vaina de la barra de prueba 32. El dispositivo de prueba
30 se introdujo a continuacién en la cépsula 40, y se s01db
en su sitio el obturador extremo superior 34, cerrando asi
*herméticamente la capsula aproximadamente con una presién de
helio de una atmbsfera. Se construyb una segunda cépsula de
prueba, con la sola diferencia de la inclusién de un tubo
capilar situado en un punto adyacente al dispositivo de prue-
ba 30. E1 tubo capilar contenfa 260 microgramos (pg) de agua.

El tubo se rompib a la temperétura'de prueba, liberando vapor

-
.
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de agua a temperatura elevada.
) ;'Para-efectuar la prueba, se situd la cépsula 40
én un horno de temperatura progresiva que calenté la pared
32 de la vaina opuesta al separador de vidrio 38 y el gene-
rador de deuterio 36 a una temperatura ligeramente superior
al dispositivo de prueba 30. El dispositivo 30 se sometis
aproximadamente a 3202C mientras que la temperatura deiia
pared de la vaina 32 variaba entre 380°C y 3202C., La zoﬁa
de mayor #emperatura estaba incluida entre el denerador
de deuterio 36 y el aparato 30, El alambre de hierro reaccio-
né con ellagua deuterizada para formar una combinaciébn de
FGBO% y Fe203 a aproximadamenfé 3002C, y liberS el deuterio,
el cual pasé libremente a través de la pared de niquel del
generador 36. El separador de vidrio 38 formaba un pequefio
eleme?to anula para'conducir el deuterio al dispésitivo de
prueba 30, simulando el espacio anular entre la pila de pas-
tillas de combustible 10 y el diémetro interno de la vaina
12 en wna barra de cgmbustible real. Se efectud la prueba
en una atmbsfera de argon controlada que se supervisé para
observar si el deuterio se escapaba; no se observd ningln
escape de deuterio. La clpsula de prueba se mantuvo a esta
temperatura durante siete dias y a continuacibén se enfrib
a la temperatura ambiente.

A continuacién se realizaron mfiltiples an&lisis so-

25 bre las cépsulas de prueba. La perforacibén de las capsulas y

30

la extraccién de la atmésfera interna demostrd que los finicos
gases presentes eranlkelio y trazas de hidrocarburo. A conti~
nuacién se efectuaron anflisis de hidrégeno y deuterio en el
aparato de prueba 30 y en los emplazamientos elegidos de la

vaina de prueba 32 que estén indicados por las flechas en la
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figura 7. Los resultados se resumen en la tabla V. La letra
wge indica la chpsula con 260 ug de agua afiadida.

TABLA V

w Deuterio Hidr6geno
Cépsula 1 ! . 1 1H
Agarato- ' ‘ ‘
ppm, % 7,0 5,3 22,9 35,
en peso 30,4 23,0 96,8 149
ng 51,6 55,1 22,9 36,2
ppm, % 0,8 | 0,53 9,2 745
en ﬁeso 28,1 lé;G 323,0 262,0
pg . | 47,7 - 44,6 76,6 63,6
Generédor .
pom, % | 0,3 0,1 1,4 0,55
en peso ‘\ V.4 0,2 ‘2,0 0,8
ng ! 6,8 ' 0,35 0,5 0,2

En la tabla V, el aparato de'prueba 30 contenia
aproximadamente 52% del deuterio inicial. Menos de 1% del deuf
terio permanecié en el generador 36. Ademls las pruebas de-
mostraron que la humedad afiadida tenia un efecto muy reducido
sobre la capacidad del aparato 30 para extraer el deuterio.

De hecho, aumenté el grado de extraccibn y de retencidn del

deuterio por el dispositivo 30, en varios porcentajes. Ye

“cree que este efecto se debe a la acumulacién de una pelicu~

-la de-6xido sobre la superficie interna de la pared 32 de la

vaina de prueba. La pelicula podria verse mediante inspec-
cibn visual, y era particularmente visible en la zona supé;
rior de la vaina 32, donde se liberd el agua. En el aparato

30 propiamente ‘dicho no habia ningﬁna pelicula de este tipo
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- puesto que no se efectud ninguna reaccién con la capa

de niquel adherente protectora. Ya que existe tipicamente
un exceso de humedad en la superficie y dentro de las pas-
tillas de combustible 10 durante la fabricacién, puede
preverse que se produciri el mismo efecto durante el fum~
cionamiento del combustible en un reactor. Se formaré w.a.
pelicula de 6xido sobre la superficie interna de la vaina
de combustible 12 en el comienzo de la vida util del com-
bustible, formando asi en cierto grado una barrera para im-
pedir la finteraccibn del tritio con la vaina 12, Esto au~
mentard el rendimiento del aparato de extraccibén y retea-
cién del tritio. ’ _

: %omo resultado suplementario, el aparato 24 puede
realizar una funcién relacionada con la seguridaq durente
el funcionamiento de la planta. En el caso improbable de
Fallo de la vaina 12 de una barra de combustible, el agua
de refrigeracién del\reactor reacciona con la superficie in-
terna de la barra de combustible. El aparato de extraccién
y retencién de tritio 24 no solamente es inerte al refrige-
rante sino que conserva sus propiedades en presencia del
vapor formado por el refrigerante del reactor. En el caso
improlbable de fallo de la barra de combustible, el aparato
actuard para absorber el hidrbgeno libre, y no catalizaré
el agua de refrigeracidédn entrante, como podria hacerlo wn
aparéto del tipo de aleacién.

" Otro beneficio del aparato 24 que se describe aqui
es su capacidad en proporcionar una fuente de tritio relati-
vamente menos costosa que la que consiste en obtener txitio
a partir de una solucién acuosa., Se ha utilizado tritio como

elemento trazador en numerosas aplicaciones. Se emplea tam-




10

15

5

.20

25

30

i 22

i
'bien_Jt tratamientos médicos. Despues de que una barra de
combustible que contiene el dispositivo descrito ha sido
retira%a de un reactor, el dispoéitivc 24 puede ser extrai-
do facilmente y tratado separadamente, Calentando el dspo-
sitivola una temperatura en la gama d;—l.looec bajo vacio
de 10_6 mn de Hg, el tritio arrastrado es liberado, lo mis-

“mo qﬁe el hidrégeno a;rastrado, en fase gaseosa. La separa—-

cibn del tritio de este medio es notablemente mas facil que

la séparacién del agua.

5! Por tanto, puede verse que el aparato descrito aqui

proporciona un medio para extraer y almacenar el tritio gaseo-

so, Es ?articularmente aplicable a la utilizacién en barras
de co&bustible nuclear, donde su funcionamiento no es mer-
mado por el vapor & agua residual o por los demés gases pro-
ducidds por la fisién en el interior de una barra. Ademés,
limitalla reaccidén del tritio con la vaina de la barra de
combustible, v puede fabricarse facilmente e incorporarse
en los tipos de barra de combustible existentes. No plantea

niﬁgﬁn problema suplementario'ep el caso improbable de fallo
)
-de la barra de combustible, y puede proporcionar tritio para
~utilizaciones médicas, como agente trazador, y en otras a-
plicaciones. Es evidente gque pueden reélizarse numerosas
modificaciones y variaciones a la vista de las ensefianzas

que anteceden. Por consiguiente, se entiende que dentro del

-~alcance de las reivindicaciones adjuntas, el invento puede

llevarse a la préactica de manera distinta de la que se des-

cribe aqui especificamente.

" En resumen, la presente patente de invencidn que
se solicita deberd recaer en las.siguientes:

g w———— -
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REIVINDICACIONES

1. Barra de combustible destinada a’ser utili
zada en un reactor nuclear,‘que incluye una multiplici
dad de pastillas hechas de material nuclear, una vaina
tubular que contiene dichas pastillas, un dispositivc
que cierra herméticamente dicha barra, con una cémara
de pleno formada en el interior de dicha barra, cara:-
terizéda porque un aparato de contencidn de tritio estéd
situadh en el interior de dicha cémara de pleno y dicho

disposgitivo posee un ndicleo que consiste en un materiul

seleccionado del grupo formado por circonio y aleacio-

nes de| circonio y una capa externa adherente alredecdor

de dicho nficleo gue consiste en un material selecciona-
dJ dd.grupo formado por niquel y g;eaciones de niquel.
| 2. Barra de combustible segin la reivindica-

c¢idén 1, caracteri&ada porque dicho nicleo del citado
dispositivo esté hecho con Zircaloy-4, y dicha capa ex
terna adherente consiste en 8 a 12% en peso de niquel.

3. Barra de combustible segin la reivindica
cién 2, caracterizada porque dicho nicleo del citado
dispositivo de Zircaloy-4 tiene un espesor incluido en
tre 0,25 mm y 0,75 mm (0,01 y 0,03 pulgadas).

4, Barra de combustible segin la reivindica-
cién 1, 2 6 3, caracterizada porque dicha capa externa
constituye por lo menos 5% del peso de dicho aparato.

5. Se reivindica por Ultimo como objeto sobre

.e1l que ha de recaer la Patente de Invencidén que se so-

licita por: BARRA DE COMBUSTIBLE DESTINADA A SER UTILI

'ZADA EN UN REACTOR NUCLEAR.
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Todo conforme queda descrito y reivindicado en
la presente memoria descriptiva, que consta de veinticug

tro| paginas mecanografiadas y dibujos adjuntos.

Madrid, 4 de Octubre 1.977
’ BERNARDO UNGRIA
‘1; , P.D.

-
B U S—




VESTTIECTSH il

VP
Ll

G CORTGLL PTON

N
\
\

[ LN L LLL

| T TTIIIIIIINA
o

N LSl Ll Ll

FIG.1

18 i !

16 |

H =

\

-
NN f
q 18 1
N :
$§; {
5\; /

| :§’ . f

N
:\g /

-
-
-
-
=

—d

d

D)
=

LOCA Ty VoRTIBT
iindria, o
26




- HOS B/

SLECTRIC CORPCRLATIGH

WESTINGHOUSE

FIG.6

FIG.7

34




	Bibliographic data
	Description
	Claims
	Drawings



