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SUMMARY

P U T I

HOMOGENEOUS REACTOR EXPERIMENT 

S t a t u s  o f  t k t  HRE

I n  Ma r c h ,  - i u b c n t i c a l  t e s t i n g  o f  
t h e  HRE « i t h  a n a t u r a l  u r a n i u m  f u e l  
a o l u t i o n  a t  2S0°C and  1000 p a i  showed 
t h a t  t h e  r e a c t o r  s y s t e m ,  t o g e t h e r  wi t h  
i t a  a u x i  1 i a r y c o m p o n e n t s , was  pe r f o r a t i ng  
a c c o r d i n g  t o  e x p e c t a t i o n s  e x c e p t  f o r  
m i n o r  l e a k s  t h a t  d e v e l o p e d  i n  a 
s e c t i o n  o f  t h e  h i g h - p r e s s u r e  p i p i n g  
a nd  i n  t h e  p u l s a f e e d e r  pump d i aphr a gm.  
The  c a u s e s  f o r  t he  l e a k s  wer e  r emedi ed  
by d e s i g n  c ha nge s .

A f t e r  t h e  t e s t a  we r e  c o m p l e t e d ,  t he  
s y s t e m  was  d i s m a n t l e d  a n d  i n s p e c t e d  
w i t h  p a r t i c u l a r  a t t e n t i o n  t o  c o r r o s i o n .  
No e v i d e n c e  o f  u n u s u a l  c o r r o s i o n  was 
f o u n d ,  bu t  mi n o r  m e c h a n i c a l  f a i l u r e s  
w e r e  d i s c o v e r e d .  A f t e r  t h e  f a i l u r e s  
w e r e  r e p a i r e d ,  t h e  s y s t e m  wa s  r e 
a s s e m b l e d  w i t h  t h e  h i g h - p r e s s u r e  
p o r t i o n  i s o l a t e d  ( e x c e p t  f o r  an 
e m e r g e n c y  f u e l  dump l i n e )  s o  t h a t  
c r i t i c a l  e x p e r i m e n t s  c o u I d  be p e r f o r me d  
i n  t h e  s i m p l e s t  p o s s i b l e  s y s t e m.

A f t e r  a f i n a l  t e s t  o f  t h e  s y s t e m  
s h o w e d  no l e a k s  o r  o t h e r  f a i l u r e s ,  
1 4 1 8  l b  o f  Dj O w a s  a d d e d  t o  t h e  
r e f l e c t o r  s y s t e m and e n r i c h e d  u r a n i u m 
t o  t h e  f u e l  s y s t e m .  On A p r i l  15,  
1952  c r i t i c a l i t y  was  r e a c h e d  a t  30°C 
w i t h  t h e  D, 0  r e f l e c t o r  f u l l ,  t h e  shim

a n d  s a f e t y  r o d s  o u t ,  t h e  c o n t r o l  r o d  
o n e - t h i r d  w i t h d r a w n ,  a n d  w i t h  a f u e l  
c o n c e n t r a t i o n  o f  2 4 . 9  g o f  U*** p a r  
k i l o g r a m  o f  HjO.  The  c o n c e n t r a t i o n  
( . h a t  h a d  b e e n  c a l c u l a t e d  f o r  c r i t i 
c a l i t y  u n d e r  t h e s e  c o n d i t i o n s  was  
2 5 . 1  g o f  U*** pe r  k i l o g r a m  o f  H, 0.

D u r i n g  t h e  l o w - p o w e r  ( <  10 m i l l i -  
w a t t a ) ,  1 ow- t  empe  r a t  u r e  , c r i t i c a l  
e x p e r i m e n t s  t he  f o l l o w i n g  v a l u e s  wer e  
o b t a i n e d  f o r  t h e  e f f e c t i v e n e s s  o f  
c o m p o n e n t s  o f  t h e  c o n t r o l  s y s t e m  a t  
t e m p e r a t u r e s  be t ween 30 a nd  10S*C:

C o n t r a  1,  s h i n , 1 . 4 4  k  a t  J 0 #C
and s a f e t y  p l a t e s ( c a l c u l a t e d  v e i n s 2.i

R e f i a c t a r * • / /  i m f r
e f f e c t i v e n e s s f a l l  t a  empty

T e m p e r a t u r e a t
c o e f f i c i e n t so°c

5 . 4  » 10*« 4 J * c a t
100°C "

T h e  l o w - t e m p e r a t u r e  e x p e r i m e n t s  
w e r e  c o m p l e t e d  on May 2 2 ,  1 9 5 2 ,  and 
t h e  l o w - p r e s s u r e  s y s t e m  w a s  t h e n  
r e c o n n e c t e d  in p r e p a r a t i o n  f o r  e x p e r i 
m e n t s  a t  h i g h e r  t e m p e r a t u r e s .  A 
m u l t i p l i c a t i o n  e x p e r i m e n t  p e r f o r m e d  
on t h e  dump t a n k s  showed no me a s u r a b l e  
m u l t i p l i c a t i o n  w i t h  t h e  e n t i r e  f u e l  
c h a r g e  ( 4 . 5  kg o f  U1* * )  i n  t h e  dump 
t  a n k s .

A t  t h e  e n d  o f  J u n e ,  l o w - p o w e r ,  
h i g h - t e m p e r a t u r e  e x p e r i m e n t s  wer e  unde r
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NICwa y .  I t  h a s  b e a n  d e t e r m i n e d  t h a t  
o p e r a t i o n  o f  t h e  f u e l  p u l a a f e e d e r  
pump,  a d d i t i o n  of  oxy g e n ,  a n d  p r e s s u r i -  
i s t i o n  w i t h  a t e  an do n o t  i n f l u e n c e  
c r i t i c a l i t y ,  i n d i v i d u a l l y  o r  c o l *  
l a c t i v e l y .

E n g i n e e r i n g  S t a d i a s  o f  Components

F o u r  p u l a a f e e d e r  p ump  d i a p h r a g m  
l e a k s  c a u s e d  by me t a l  c h i p s  u n d e r  t h e  
d i a p h r a g m  ha ve  l e d  t o  t h e  d e s i g n  and 
f a b r i c a t i o n  o f  new pump h e a d s  t h a t  
i n c o r p o r a t e  s t r a i n e r s  t o  e x c l u d e  t h e  
d a ma g i n g  p a r t i c l e s .  The new pump head 
i s  a s s e m b l e d  by a s p e c i a l  t e c h n i q u e  
t h a t  g i v e s  a s t r o n g e r  m e c h a n i c a l  s e a l  
on t h e  e d g e s  o f  t h e  d i a p h r a g m  by wel d 
s h r i n k a g e .  The  m e c h a n i c a l  s e a l  w i t h  
a s e a l  we l d  ' t o  back  i t  u p  a p p e a r s  t o  
be a p r o mi  s i n g ,  l e a k * t i g h t  a r r a n g e m e n t .  
A d d i t i o n a l  i m p r o v e m e n t s  i n  pump 
p e r f o r m a n c e  h a v e  b e e n  o b t a i n e d  by  
s h o r t e n i n g  t h e  h y d r a u l i c  l i n e s  i n  t h e  
p u l a a f e e d e r  s ys t em.

A l t e r n a t e  t y p e s  o f  f u e l  f e e d  pumps 
t o  r e p l a c e  t h e  p u l s a f e e d e r  i n  s u b s e q u e n t  
r e a c t o r  s y s t e m s  a r e  b e i n g  s t u d i e d .  A 
m u l t i s t a g e ,  c e n t r i f u g a l  p ump  and  a 
p i s t o n  t y p e  o f  pump have  b e e n  s e l e c t e d  
a s  t h e  mo a t  p r o m i s i n g  a l t e r n a t i v e s .  
Th e  m a j o r  p r o b l e m s  a s s o c i a t e d  w i t h  
pumps  o f  t h e s e  t y p e s  a r e  l e a k a g e  and 
m a i n t e n a n c e ,  b o t h  o f  w h i c h  m u s t  be  
e s s e n t i a l l y  e l i m i n a t e d  i f  t h e  pumps  
a r e  t o  be  a t t r a c t i v e  f o r  r e a c t o r  us e .

V i t h  t h e  c o m p l e t i o n  o f  t h e  d e s i g n  
o f  a p p a r a t u s  f o r  w i t h d r a w i n g  a  s a mp l e  
o f  f u e l  s o l u t i o n  f rom t h e  HRE s y s t e m  
a n d  f o r  h a n d l i n g  t h e  r a d i o a c t i v e  
s o l u t i o n  i n  t h e  c h e m i s t r y  l a b o r a t o r y  
d u r i n g  a n a l y s i s ,  t h e  f i n a l  d e s i g n  o f  
t h e  HRE i s  c o m p l e t e .  A d e s i g n  manual  
h a s  b e e n  w r i t t e n  i n  r o u g h - d r a f t  f orm 
and s h o u l d  be f i n i s h e d  d u r i n g  t h e  ne x t  
q u a r t e r .

V i t h  t h e  e x c e p t i o n  o f  t h e  t o p  
s h i e l d i n g  p l u g  a n d  a s a t i s f a c t o r y  
i s o l a t i o n  v a l v e ,  t h e  f u e l  s a m p l i n g  
a n d  h a n d l i n g  a p p a r a t u s  h a s  b e e n  
f a b r i c a t e d  and found t o  p e r f o r m  s a t i s 
f a c t o r i l y .  E q u i p m e n t  f o r  h a n d l i n g  
t h e  s a m p l e s  i n t h e  c h e m i s t r y  l a b o r a t o r y  
i s  b e i r g  f a b r i c a t e d .  I m p r o v e d  h i g h -  
p r e s s u r e  v a l v e s  t h a t  w i l l  w i t h s t a n d  
t h e  1 0 0 0 - p s i  p r e s s u r e  d r o p  a n d  t h e  
c o r r o s i v e  f u e l  s o l u t i o n  a r e  b e i n g  
t e s t e d .

C o n t r o l s  sad I n s t r a n e n t a t  I on

S e v e r a l  r e f i n e m e n t s  h a v e  b e e n  made 
i n  t h e  HRE i n s t r u m e n t a t i o n  t o  i mpr ove  
t h e  o p e r a t i n g  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  t h e  
c o n t r o l s .  A new c o a x i a l  v a l v e  f o r  
r e g u l a t i n g  oxygen f l ow i n t o  t h e  r e a c t o r  
f u e l  s y s t e m  h a s  b e e n  d e v e l o p e d  a nd  
t e s t e d  w i t h  s a t i s f a c t o r y  r e s u l t s .  
I n  t h e  d e v e l o p m e n t  o f  a m e a n s  f o r  
m e a s u r i n g  c o n c e n t r a t i o n  o f  u r a n i u m  i n
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t h e  f u e l  s o l u t i o n ,  e m p h a s i s  i s  n o e  
b e i n g  p l a c e d  o n  a s p e c t r o p h o t o n e t r i c  
me t hod .  T h e  m a i n  p r o b l e m a s s o c i a t e d  
v i t h  t h i s  m e t h o d  i s  t h a t  o f  f i n d i n g  
a m a t e r i a l  f o r  t h e  c e l l  w i n d o w s  s o  
t h a t  t h e y  d o  n o t  c o r r o d e ,  c h a n g e  
c h a r a c t e r i s t i c s  b e c a u s e  o f  r a d i a t i o n ,  
o r  b r e a k  u n d e r  p r e s s u r e .  To  d a t e ,  
s y n t h e t i c  s a p p h i r e s  a nd  s p i n e l s  a r e  
p r o m i s i n g  m a t e r i a l s .

C or r oa loa

E x p e r i m e n t a l  Cor  r o e  i o n  S t u d i e s .  
An e f f e c t  o f  o x y g e n  p r e s s u r e  o n  t h e  
c o r r o s i o n  o f  t y p e  34? s t a i n l e s s  s t e e l  
by u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
300 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  h a s  b e e n  
o b s e r v e d .  C o r r o s i o n  r a t e s  we r e  l o w e r  
by a f a c t o r  o f  2 a t  5 0 - p s i  o x y g e n  
p r e s s u r e  t h a n  t h o s e  o b s e r v e d  a t  100 
p s i  and h i g h e r  p r e s s u r e s .  A s t u d y  o f  
t h e  e f f e c t i v e n e s s  o f  mol ybde num a s  a 
c o r r o s i o n  i n h i b i t o r  i n d i c a t e d  t h a t  i t  
d i d  n o t  h e l p  a p p r e c i a b l y .  C o r r o s i o n  
r a t e s  a s  a f u n c t i o n  o f  pH were s t u d i e d  
by u s i n g  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  u r a n i u m  
t r i o x i d e  o r  s u l f u r i c  a c i d  i n a d d i t i o n  
t o  t h e  u r a n y l  s u l f a t e .  T h e  d a t a  
i n d i c a t e  t h a t  c o r r o s i o n  i s  l o w e s t  a t  
t h e  pH o f  s t o i c h i o m e t r i c  u r a n y l  
s u l f a t e  and s u g g e s t  t h a t  t h e  d e c r e a s e  
i n  a c i d i t y  r e s u l t i n g  f rom t h e  a d d i t i o n  
o f  u r a n i u m t r i o x i d e  w i l l  n o t  d e c r e a s e  
c o r r o s i o n  a s  a n t i c i p a t e d .

D y n a m i c  C o r r o s i o n  a n d  S o l u t i o n  
S t a b i l i t y .  E m p h a s i s  d u r i n g  t h i s  
q u a r t e r  h a s  b e e n  p l a c e d  on f i n d i n g  a

c o m b i n a t i o n  o f  f u e l  s o l u t i o n ,  c o n *  
t a m e r  m a t e r i a l ,  and o p e r a t i n g  c o n d i 
t i o n s  s u i t a b l e  f o r  r e l i a b l e  s e r v i c e  
o v e r  l o n g  p e r i o d s .  The  a d d i t i o n  o f  
c o p p e r  ( 6 . 4  g  o f  Cu S 0 4 p e r  l i t e r ) ,  
w h i c h  m i g h t  b e  d e s i r a b l e  t o  g i v e  a 
h o m o g e n e o u s ,  h y d r o g e n - o x y g e n  r e 
c o m b i n a t i o n  c a t a l y s t ,  a p p a r e n t l y  
i n c r e a a e s  t h e  r a t e  o f  a t t a c k  o f  t y p o  
347  s t a i n l e s s  s t e e l  u r a n y l  a u l f a t e  
s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  40 g o f  u r a n i u m  
p e r  l i t e r  a t  2 S 0 ° C .  The a d d i t i o n  o f  
ur ani um t n o x i d e  t o  h i g h - c o n c e n t r a t i o n  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  a s  a m e a n s  
o f  d e c r e a s i n g  h y d r o g e n  i on c o n c e n t r a t i o n  
g a v e  no s i g n i f i c a n t  i m p r o v e m e n t  i n  
c o r r o s i o n  r a t e s  a n d  c o n f i r m e d  t h e  
i n d i c a t i o n s  i n  t h e  s t a t i c  t e s t s .  I n  
a t  l e a s t  t wo  c a s e s  ( u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  5 a n d  40 g o f  
ur an i um p e r  l i t e r )  a  s ma l l  p r e c i p i t a t e  
of  u r an i um t r i o x i d e  was o b s e r v e d  a f t e r  
o p e r a t i o n  a t  2 5 0 * C  e v e n  t h o u g h  n o n e  
had been a dde d  t o  t h e  l oops .

The  s e v e r i t y  o f  e r o s i o n - a s s i s t e d  
a t t a c k  a t  s h a r p  c o r n e r s  and i n  o t h e r  
r e g i o n s  o f  h i g h  t u r b u l e n c e  h a s  b e e n  
d e m o n s t r a t e d  i n  s e v e r a l  l o o p a  i n  
whi ch  t h e  d e v e l o p m e n t  o f  l e a k s  o r  o f  
b a d l y  c o r r o d e d  l o c a l  a r e a s  h a a  b e e n  
e x p e r i e n c e d .  The  e f f e c t s  o f  v e l o c i t y  
and t u r b u l e n c e  on  t h i s  t y p e  o f  a t t a c k  
a r e  b e i n g  s t u d i e d  i n  t wo l o o p s  c o n 
t a i n i n g  c r o s s e s ,  t e e s ,  a n g l e s ,  a n d  
be nds  o f  v a r i o u s  r a d i i ,  a l l  i n  1 / 2 - ,  
1 - ,  and 1 1 / 2 - i n .  p i p e  s i t e s .

C o r r o s i o n  t e s t a  o f  v a r i o u s  t y p e s  
o f  s t a i n l e s s  s t e e l  h a v e  b e e n  c a r r i e d

3?:3 C4
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o u t  i n  t h e  1 0 0 - g p m  l o o p s  by u s i n g  
s n a i l ,  p i n  s a m p l e s .  T h e s e  t e s t s  
i n d i c a t e  t h a t  a t  2 5 0 * C  i n  u r s n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  f rom S t o  
300 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r ,  t y p e  321 
s t a i n l e s s  s t e e l  i s  a t t a c k e d  l e a s t ,  
a l t h o u g h  t y p e s  3 4 7  a nd  316 a t a i n l e s a  
s t e e l  a r e  n o t  a p p r e c i a b l y  p o o r e r  
e x c e p t  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  c o p p e r .  At  
100 and 1 5 0 aC i n  t h e  same s o l u t i o n ,  
t ype  309 c o l u m b i u m - a t a b i l i s e d  s t a i n l e s s  
s t e e l  i s  s u p e r i o r  t o  t y p e s  347 and 304 
s t a i n l e s s  s t e e l ,  e h i c h  a r e  o n l y  
s l i g h t l y  more s u s c e p t i b l e  t o  a t t a c k .

T i t a n i u a i  c o n t  i n u e s  t o  shoe  e x c e l l e n t  
c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  un d e r  a l l  c o n d i -  
t i o n a  t o  e h i c h  i t  h a a  be e n  s u b j e c t e d .  
P a r t s  f o r  a c o m p l e t e  l o o p  o f  t i t a n i u m  
a r e  now b e i n g  a s s e m b l e d ;  a t i t a n i u m  
i m p e l l e r  f o r  a V e s t i n g h o u s e  Model 100A 
pump i s  b e i n g  f a b r i c a t e d .  A l oop  c o n 
t a i n i n g  a s e c t i o n  o f  t i t a n i u m  p i p e  and 
s e v e r a l  t i t a n i u m  i n s e r t s  i s  b e i n g  
f a b r i c a t e d .

D u r i n g  t h i s  q u a r t e r  t h r e e  pump 
f a i l u r e s  ha ve  o c c u r r e d  t h a t  have  be e n  
a t t r i b u t e d  t o  s t r e s s  c o r r o s i o n  o f  t h e  
I n c o n e l  c a n  a r o u n d  t h e  r o t o r .  Ty p e  
3 4 7  s t a i n l e s s  s t e e l  c a n r  w i l l  b e  
s u b s t i t u t e d  f o r  t h e  I n c o n e l  c a n s  e v e n  
t hough t h i s  e i l l  r e d u c e  t he  e l e c t r i c a l  
e f f i c i e n c y  o f  t h e  pump.  I t  h a s  be e n  
shown t h a t  a w r o u g h t ,  s t a i n l e s s  s t e e l  
i m p e l l e r  i s  s u p e r i o r ,  c o r r o s i o n w i s e ,  
t o  one o f  c a s t  s t a i n l e s s  s t e e l .

S t a l i r  C o r r o s i o n  S t u d i e s .  I n  t h e  
s t u d y  o f  t h e  e f f e c t  o f  o x y g e n  a n d

u r a n y l  s u l f a t e  c o n c e n t r a t i o n s  o n  
c o r r o s i o n ,  t h e  f i n a l  c o r r o s i o n  r a t e s  
d e t e r m i n e d  by d e f i l m e d  w e i g h t  l o s s e s  
and d i s s o l v e d  n i c k e l  c o n t e n t s  in u r a n y l  
s u l f a t e  c o n t a i n i n g  4 0 ,  100,  and 300 g 
o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  w i t h  123  t o  
3 7 0 0  ppm o f  d i s s o l v e d  o x y g e n  w e r e  
be t ween  0 . IS and 0 .  AS-mpy a f t e r  10. S t o  
11 weeks  o f  e x p o s u r e  i n  s t a t i c  bombs 
a t  2S0°C.  An i n c r e a s e  i n  c o r r o s i o n  
r a t e  w i t h  i n c r e a s e d  o x y g e n  c o n c e n t r a t i o n  
was n o t e d  i n  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  
c o n t a i n i n g  100 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  
b u t  n o t  i n  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  300 g 
o f  u r an i um p e r  l i t e r .

P r e c o n d i t i o n i n g  o f  a t a i n l e s a  s t e e l  
by e x p o s u r e  t o  d i l u t e  u r a n y l  s u l f a t e  
a t  2S0*C p r i o r  t o  e x p o s u r e  t o  mor e  
c o n c e n t r a t e d  s o l u t i o n s  h a s  been  f ound 
t o  g i v e  a a l i g h t  r e d u c t i o n  i n  c o r r o s i o n  
r a t e s ,  but  t he  e f f e c t  i s  so  minor  t h a t  
no f u r t h e r  i n v e s t i g a t i o n  i s  p l a n n e d .  A 
s t u d y  o f  t h e  e f f e c t i v e n e s s  o f  p r e 
t r e a t i n g  s t a i n l e s s  s t e e l  w i t h  d r y ,  
o x y g e n  g a s  a t  2 5 0 ° C  g a v e  v e r y  e n 
c o u r a g i n g  r e s u l t s  f o r  p r o d u c i n g  t h i n ,  
a d h e r e n t  s u r f a c e  f i l m s  and f o r  r e d u c i n g  
c o r r o s i o n  r a t e s  w h e n  s a m p l e s  w e r e  
s u b s e q u e n t l y  e x p o s e d  t o  u r a n y l  s u l f a t e  
a t  2S0°C.  T h i s  s t u d y  i s  b e i n g  c o n -  
t i n u e d .

R a d i a t i o n  S t a b i l i t y

L o n g - t e r m  i r r a d i a t i o n  t e s t s  o f  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n e d  in  
c h r o m a t e - p r e t r e a t e d  t y p e  347 s t a i n l e s s  
s t e e l  a r e  now i n  t h e i r  t w e l f t h  week o f
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e x p o s u r e  i n  t h e  LI TR a t  a n  a v e r a g e  
f l u x  o f  3 . S  * 1 0 1 *,  w i t h o u t  s o l u t i o n  
f a i l u r e .  C o m p a r i s o n s  o f  o x y g e n  con* 
s u m p t i o n  i n  a n d  o u t  o f  r a d i a t i o n  
s u g g e s t  t h a t  r a d i a t i o n  n a y  i n c r e a s  
t h e  c o r r o s i o n  r a t e .

T h e  d e c o m p o s i t i o n  o f  h y d r o g e n  
p e r o x i d e  i n  v a r i o u s  s a m p l e s  of  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  h a s  b e e n  s t u d i e d  
f r om room t e m p e r a t u r e  t o  1 0 0 aC. Lar ge  
d i f f e r e n c e s  among t h e  o b s e r v e d  f i r s t *  
o r d e r  r e a c t i o n  r a t e  c o n s t a n t s  f o r  
d e c o m p o s i t i o n  a r e  a t t r i b u t e d  t o  e ma i l  
a m o u n t a  o f  c a t  a l  y t  i c a  1 1 y a c t i v e  i m 
p u r i t i e s  p r e s e n t  i n  t h e  s o l u t i o n s .  
Th e  e f f e c t  o f  p e r o x i d e  c o n c e n t r a t i o n  
u p o n  t h e  f o r m a t i o n  a n d  p r e c i p i t a t i o n  
o f  u r a n i u m p e r o x i d e  h a s  b e e n  exami ned ,  
and  a t t e m p t s  have been made  t o  d e t e r mi n e  
t h e  maximum c o n c e n t r a t i o n  o f  p e r o x i d e  
t h a t  c a n  be t o l e r a t e d  w i t h o u t  p r e c i p i 
t a t i o n  o f  u r an i um p e r o x i d e .  C o n s i d e r 
a t i o n  of  t he  d e c o m p o s i t i o n  r a t e  and t he  
t o l e r a b l e  c o n c e n t r a t i o n  l e a d s  t o  p r e 
d i c t i o n s  o f  a l l o w a b l e  p o we r  d e n s i t i e s  
f o r  r e a c t o r  o p e r a t i o n .  Fo r  e x a mp l e ,  
b a a e d  on t h e  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  u n 
e n r i c h e d  f u e l  t a k e n  f r om t h e  HRE a f t e r  
o p e r a t i o n  a t  250°C, i t  i s  c o n s e r v a t i v e l y  
p r e d i c t e d  t h a t  t h e  HHE c a n  be run a t  a 
t o t a l  p o we r  o f  a t  l e a s t  41 kw a t  a 
t e m p e r a t u r e  o f  100*C w i t h o u t  p r e c i p i 
t a t i o n  o f  ur an i um p e r o x i d e .

PART I I

ROILING REACTOR AND SLURRY STUDIES 

R a i l i n g  R e a c t o r  R e s e a r c h

C a l c u l a t i o n s  o f  t h e  d e c r e a s e  i n  
b o i l i n g  r e a c t o r  f u e l  d e n s i t y  a s  a

f u n c t i o n  o f  p o w e r  l e v e l  h a v e  b e e n  
e x t e n d e d .  S t e a m s e p a r a t o r s  t o  d i s 
c o u r a g e  t h e  r e c i r c u l a t i o n  o f  b u b b l e s  
t h a t  h a v e  r e a c h e d  t h e  t o p  o f  t h e  
l i q u i d  a r e  b e i n g  s t u d i e d ,  a nd  t h e y  
a p p e a r  p r o m i s i n g  f o r  b o i l i n g  r e a c t o r  
a p p l i c a t i o n .

N u c l e a r  c a l c u l a t i o n s  o f  c r i t i c a l  
m a s s ,  c o n t r o l  r o d  k i n e t i c s ,  s t a b i l i t y  
o f  t h e  r e a c t o r ,  a nd  t h e  b u i l d u p  o f  
f i s s i o n  p r o d u c t s  i n  t h e  p r o p o s e d  
T e a p o t  b o i l i n g  r e a c t o r  e x p e r i m e n t  have 
b e e n  c o m p l e t e d .

S t a r r y  F u e l  S t u d i e s

C A e a t c s f  and  E n g i n e e r i n g  S t u d i e s .  
A l t h o u g h  t h e  r o d ,  p l a t e l e t ,  and  b i - 
p y r a m i d  c r y s t a l  f o r m s  o f  u r s n i u m  
t r i o x i d e  s p p e s r  t o  be s t a b l e  i n d e f i 
n i t e l y  u p o n  s t a n d i n g  o r  w i t h  m i l d  
a g i t a t i o n  a t  2 5 0 * C ,  m e c h a n i c a l l y  
b r o k e n  p a r t i c l e s ,  a f t e r  d i g e s t i o n  a t  
2 5 0 * C ,  f orm p l a t e l e t s .  T h e r e f o r e  i t  
a p p e a r s  l i k e l y  t h a t  t h e  u r a n i u m  t r i 
o x i d e  p r e s e n t  i n  at; a q u e o u s  r e a c t o r  
s l u r r y  f u e l  woul d  be i n  t h e  p l a t e l e t  
c r y s t a l  form.

A m e t h o d  o f  p r e p a r i n g  u r a n i u m  
t r i o x i d e  f r o m  u r a n y l  a c e t a t e  wa s  
s t u d i e d  and f ound t o  h a v e  no  s i g n i f i 
c a n t  a d v a n t  ages  o v e r  t he  u r a n y l  n i t r a t e ,  
p e r o x i d e  p r e c i p i t a t i o n  met  hod  now used .

D a t a  on c r y s t a l  g r o w t h  i n d i c a t e  
t h a t  a l t h o u g h  i n i t i a l  g r o w t h  o f  s ma l l  
u r a n i u m  t r i o x i d e  p a r t i c l e s  a t  2S0°C i s  
r a p i d ,  a t y p e  o f  e q u i l i b r i u m  i s  soon 
r e a c h e d  and  t h e  g r o w t h  r a t e s  become 
much s l o w e r .  The  " s t a b l e ” p a r t i c l e  
s i x e s  f o r  r o d s  a n d  p l a t e l e t s  a t

C63713
ix



\

I

. - ___ __ I

e q u i l i b n u a  a r e  3 . 9  and  7 . 8  p  ( e q u i 
v a l e n t  s p h e r i c a l  d i a m e t e r ) ,  r e *  
a p e c t i v e 1y ,

I n - r e a c t o r  t e a t i  o f  u r m i u a  t r i o x i d e  
s l u r r y  i n d i c a t e  t h a t  c a k i n g  a n d  
c o r r o a i o n  a a y  be i n c r e a a e d  by r a d i a t i o n  
e f f e c t a .  Soae r e d u c t i o n  o f  u r a m u a ( V I )  
and an i n c r e a a e  i n  u r a m u a i  s o l u b i l i t y  
• e r e  o b s e r v e d  d u r i n g  t h e  e x p e r i a e n t a .  
F u r t h e r  s t u d y  o f  t h e  f a c t o r s  c o n 
t r i b u t i n g  t o  c a k i n g  and c o r r o s i o n  i s  
p i a n n e d .

A l a b o r a t o r y  t e s t  a a s e a b l y  f o r  
o b s e r v  i n g  t h e  boi  I m g ,  f o a mi n g ,  r a k i n g ,  
a n d  h e a t  t r a n s f e r  p r o p e r t i e s  o f  
s l u r r i e s  h a s  b e e n  s e t  up a n d  p l a c e d  
i n  o p e r a t i o n .  The e x p e r i a e n t a  1 s l u r r y  
b o i l e r  i n s t a l l a t i o n  ha s  a 4 - k w h e a t e r  
and i s  d e s i g n e d  t o  o p e r a t e  a t  250*C 
and 6 0 0 - p a i  p r e s s u r e .

S l u r r y  Pumpi ng  S t u d i e s .  A s l u r r y  
c o n t a i n i n g  78 g o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  
as  UOj ' H j O h a s  b e e n  c i r c u l a t e d  i n  a 
1 0 0 - g p a .  t y p e  347  s t a i n l e s s  s t e e l  
l oop f o r  100 hr  a t  2S0*C.  No v i s i b l e  
e v i d e n c e  o f  c o r r o s i o n  o r  e r o s i o n  e a s  
found a f t e r  t h i s  p e r i o d .  The  u r a n i u a  
t r i o x i d e  p a r t i c l e s ,  whi ch w e r e  o r i g i 
n a l l y  r o d  s h a p e d ,  h a d  b r o k e n  down 
i n t o  n e a r l y  s p h e r i c a l  p a r t i c l e s ,  
and a l t h o u g h  t h e s e  p a r t i c l e s  c i r c u 
l a t e d  t h r o u g h  t h e  pua p  b e a r i n g a ,  no 
e v i d e n c e  o f  b e a r i n g  wear  was o b s e r v e d .

PAST I I I

I C N C R A L  HOMOGENEOUS REACTOR S T U D I E S  

ISNR Deal ga

C o n c e p t u a l  d e s i g n  o f  an i n t e r m e d i a t e -  
a c a l e  h o m o g e n e o u s  r e a c t o r  i a  p r o c e e d i n g  
upon t h e  b a s e s  t h a t  t h e  f u e l  aiay be 
e i t h e r  s o l u t i o n  o r  s l u r r y ,  t h e  o p e r a t i n g  
t e m p e r a t u r e  may be 250*C o r  some lower  
t e m p e r a t u r e ,  t h e  power  l e v e l  w i l l  he 
about  SO m e g a w a t t s ,  t h e  c o r e  d i a m e t e r  
w i l l  be 6 f t ,  and t h e  c i r c u l a t i o n  r a t e  
v a r i a b l e  w i l l  be in t h e  r a n g e  o f  5 , 000  
t o  p o s s i b l y  2 0 , 0 0 0  gpm.  A f l o w s h e e t  
t h a t  h a s  b e e n  d e v e l o p e d  f o r  t h e  ISHR 
i a  s i m i l a r  i n  many r e s p e c t s  t o  t h e  
HRF. f l o w s h e e t ,  b u t  i t  d i f f e r s  i n  t h a t  
t h e  d e c o m p o s i t i o n  g a s e s  a r e  s e p a r a t e d  
i n  an e x t e r n a l  s e p a r a t o r  r a t h e r  t h a n  
i n  t h e  c o r e  and a r e  r e c o mb i n e d  a t  h i gh  
p r e s s u r e .  The main c i r c u l a t i n g  s ys t e m 
c o n s i s t s  o f  t h e  r e a c t o r  v e s s e l ,  an 
e x t e r n a l ,  c e n t r i f u g a l ,  g a s  s e p a r a t o r ,  
a she  1 1 - a n d - t u b e  h e a t  e x c h a n g e r ,  and 
a c i r c u l a t i n g  pump.  I t  i s  p l a n n e d  t o  
d u p l i c a t e ,  wher e  p o s s i b l e ,  t h e  e q u i p 
me n t  t h a t  m i g h t  be u s e d  i n  a f u l l -  
s c a l e  r e a c t o r .  De s i g n s  f o r  pumps  and 
h e a t  e x c h a n g e r s  a r e  b e i n g  d e v e l o p e d  
by m a n u f a c t u r e r s .  The c o r e  v e s s e l  and 
g a s  s e p a r a t o r s  have  be e n  s t u d i e d ,  and 
a p r e l i m i n a r y  a r r a n g e m e n t  f o r  t h e  
h i g h - p r e s s u r e  r e c o m b i n e r  h a s  b e e n  
worked o u t .
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4 0 0 0 - g p *  Pump l e s t  Loop.  D e l i v e r y  
o f  a l l  m a t e r i a l  f o r  t h e  l o o p  i s  
a n t i c i p a t e d  by November  1952.

HUP Ma i n  C i r c u l a t i n g  P u mp s .  T h e  
A l l i s  C h a i m e r s W f g .  Co.  i s  now p r e p a r i n g  
t h e  f i n a l  d e s i g n  o f  a 2 0 , 0 0 0 - g p m ,  
t o t a l l y  e n c l o s e d ,  c a n n e d - r o t o r  p u mp .  
A c o n t r a c t  i s  b e i n g  n e g o t i a t e d  w i t h  
t h e  W o r t h i n g t o n  C o r p o r a t i o n  f o r  d e s i g n  
o f  a 2 0 , 0 0 0 - g p m  c e n t r i f u g a l  pump t h a t  
h a s  a p r e s s u r e  b r e a k d o w n  on t h e  s h a f t  
f o l l o w e d  by a l o w - p r e s s u r e  m e c h a n i c a l  
s e a l  t o  e n a b l e  a s t a n d a r d  e l e c t r i c  
mot or  t o  be  u s e d .  A t e n t a t i v e  p r o p o s a l  
f o r  t h e  B y r o n  J a c k s o n  Company t o  d e s i g n  
a h i g h - p r e s s u r e  s h a f t  s e a l  t h a t  c a n  be 
used on a c o n v e n t i o n a l  t y p e  o f  pump i a  
b e i n g  c o n s i d e r e d .

F u e l  F e e d  Pu mp  D e v e l o p m e n t .  T h e  
u s e  o f  m u l t i s t a g e ,  c e n t r i f u g a l  p u m p s  
t o  s u p p l y  a b o u t  10 gpm a g a i n s t  a 
1 0 0 0 - p s i  h e a d  i s  b e i n g  c o n s i d e r e d .  
T e n t a t i v e  s e r v i c e  r e q u i r e m e n t s  a n d  
d e s i g n  c r i t e r i a  h a v e  b e e n  s p e c i f i e d ,  
and pump m a n u f a c t u r e r s  h a v e  b e e n  c o n 
t a c t e d  w i t h  r e g a r d  t o  d e s i g n ,  d e v e l o p 
ment ,  and f a b r i c a t i o n .

I s o l a t i o n  V a l v e s .  N e g o t i a t i o n s  
w i t h  t h e  C r a n e  C o .  f o r  a p r e d e s i g n  
s t u d y  o f  2 0 - i n .  i s o l a t i o n  v a l v e s  h a v e  
b e e n  s t a r t e d .  T h e  p u r p o s e  o f  t h e  
s t u d y  i s  t o  e s t a b l i s h  f u n d a m e n t a l  
d e s i g n  c o n c e p t s  an d  f e a s i b i l i t y .

L a r g e  He a t  E x c h a n g e r s . The Lummus  
Co.  h a s  c o m p l e t e d  t h e  p r e d e s i g n  o f  a

h' eat  e x c h a n g e r  t o  r emove 200 m e g a w a t t s  
o f  h e a t  f r o m  2 0 , 0 0 0  gpm o f  r e a c t o r  
f u e l .  T h e  d e s i g n  a p p e a r s  f e a s i b l e  
an d  w i t h i n  t h e  l i m i t s  o f  i n d u s t r i a l  
p r  ac t  i c e .

C o r e  D e v e l o p m e n t  S t u d i e s .  T h e  
s t u d y  o f  f l o w d i s t r i b u t i o n  and p r e s s u r e  
d r o p  i n  v a r i o u s  t y p e s  o f  c o r e  c o n 
f i g u r a t i o n s  h a s  made  u s e  o f  a p p r o x i 
m a t e l y  1 2 - i n .  c o r e  m o d e l s  t o  i n v e s t i 
g a t e  r o t a t i n g  a n d  s t r a i g h t - t h r o u g h  
f l o w .  A l a r g e r  m o d e l  w i t h  an  B - f t  
s p h e r e  a n d  5 0 , 0 0 0 - g p m  f l o w  r a t e s  i a  
u n d e r  c o n s t r u c t i o n .  M a t h e m a t i c a l  
r e l a t i o n s h i p s  f o r  c o m p u t i n g  v e l o c i t i e s  
and p r e s s u r e  d r o p s  h a v e  been d e v e l o p e d  
a n d  a r e  b e i n g  t e s t e d  i n  t h e  h o p e  o f  
f i n d i n g  a m e t h o d  o f  e x t r a p o l a t i n g  d a t a  
f r o m  t h e  s m a l l  m o d e l s  t o  a p p l y  t o  
l a r g e - s c a l e  r e a c t o r  c o r e s .

Fundamental  R a d i a t i o n  r h e n i s t r y  S t u d i e s

S t u d i e s  o f  g a s  p r o d u c t i o n  f r o m  
f i s s i o n i n g  s o l u t i o n s  h a v e  be e n  e x t e n d e d  
t o  c o v e r  u r a n y l  n i t r a t e  and u r a n i u m!  IV)  
s u 1 f a t e .

S t u d i e s  o f  t h e  r e c o m b i n a t i o n  o f  
h y d r o g e n  a n d  o x y g e n  h a v e  b e e n  e x 
t e n d e d  t o  i n c l u d e  h e t e r o g e n e o u s  
c a t a l y s t s  o f  t h e  p l a t i n u m  g r o u p .  S u c h  
c a t a l y s t s  o f f e r  s o me  p r o m i s e  f o r  u s e  
a t  t e m p e r a t u r e s  o f  100 t o  150°C.

A c t i v e  c o n s i d e r a t i o n  i s  b e i n g  g i v e n  
t o  t h e  d e v e l o p m e n t  o f  s m a l l - s c a l e  
d y n a mi c  c o r r o s i o n  t e s t s  t h a t  c o u l d  be  
u s e d  u l t i m a t e l y  i n  e x p e r i m e n t a l  h o l e s  
i n  t h e  L I T R  a n d  t h e  X- 1 G g r a p h i t e
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I

r e a c t o r  t o  p r o v i d e  r a p i d  s u r v e y s  o f  
t h e  e f f e c t a  o f  c h a n g i n g  e n v i r o n m e n t a l  
c o n d i t i o n a .

0

S o l u t i o n  C h e m i s t r y

A a t u d y  o f  t h e  e f f e c t a  o f  r a d i a t i o n  
o n  t h e  v a l e n c e  a t a t e  o f  p l u t o n i u m  haa  
s h o w n  t h a t  t h e  t e n d e n c y  o f  p l u -  
t o n  i u a ( I I I )  a n d  p 1 u t o n  1 u m ( V I ) t o  
r e t u r n  t o  p 1 u t o n i u r n ( I V ) i n  g r e a t l y  
e n h a n c e d  by r a d i a t i o n .

M e a a u r e m e n t a  o f  t h e  c o n d u c t i v i t y  
o f  u r a n y l  a u l f a t e  a o l u t i o n a  a r e  b e i n g  
e x t e n d e d  t o  a o l u t i o n a  a t  2 0 0  a n d  
2 5 0  ° C.  A a t u d y  o f  t h e  e f f e c ' t  o f  
u r a n i u m  t n o x i d e  o n  t h e  c o n d u c t i v i t y  
o f  u r a n y l  a u l f a t e  a o l u t i o n a  i n d i c a t e a  
t h a t ,  a i n c e  a U - l o - S f > 4 r a t i o  o f  1 . 2 
g i v e s  1 i t t  l e  d i f f e r e n c e  i n c o n d u c t i v i t y ,  
t h e  c o r r o a i v e n e a a  o f  u r a n y l  a u l f a t e  
a o l u t i o n a  c o n t a i n i n g  u r a n i u m  t n o x i d e  
a h o u l d  c h a n g e  l i t t l e .

Vapor  p r e a a u r e a  o f  a a t u r a t e d  u r a n y l  
a u l f a t e  a o l u t i o n a  h a v e  b e e n  d e t e r m i n e d  
b e t w e e n  50 and 100*C.

D e t e r m i n a t i o n *  o f  t h e  a o l u b i l i t i e a  
o f  f i a a i o n  p r o d u c t s  i n  u r a n y l  a u l f a t e  
a o l u t i o n a  i n d i c a t e  t h a t  mo a t  f i a a i o n  
p r o d u c t a  a r e  a b o u t  an  o r d e r  o f  m a g n i t u d e  
mo r e  a o l u b l e  i n  u r a n y l  a u l f a t e  t h a n  in 
w a t e r .  D a t a  a r e  r e p o r t e d  f o r  s i l v e r  
a u l f a t e  a n d  b a r i u m  a u l f a t e .  T h e  
a o  l u b i I  1 1 v  o f  u r a n i u m  t r i o x i d e  i n

u r a n y l  a u l f a t e  a o l u t i o n a  a t  2 5 0 ° C ha* 
a l s o  b e e n  d e t e r m i n e d .  T h e  e f f e c t  o f  
u r a n i u m  t r i o x i d e  o n  t h e  t w o ‘ l i q u i d  
p h a s e  t r a n s i t i o n  t e m p e r a t u r e s  o f  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  h a s  b e e n  
s t u d i e d ;  u r a n i u m  t n o x i d e  r e d u c e s  t h e  
t e m p e r a t u r e  a t  w h i c h  t h e  t r a n s i t i o n  
o c c u r s .

F u r t h e r  s t u d i e s  o f  t h e  u s e  o f  t h e  
A g . A g j S 0 4 e l e c t r o d e  a s  a h i g h - t e m p e r a 
t u r e  r e f e r e n c e  e l e c t r o d e  f o r  m e a s u r i n g  
t h e  p o t e n t i a l  o f  t h e  f i l m  on s t a i n l e s s  
s t e e l  i n  u r a n y l  a u l f a t e  s o l u t i o n s  a t  
2 5 0 ° C  show t h e  e l e c t r o d e  t o  be s a t i s 
f a c t o r y  and q u i t e  s e n s i t i v e .

S t a t i c  C o r r o s i o n  T e s t a  o f  
A l t e r n a t e  S y s t e m s

C o r  r o  t i o n  o f  f i t a n t u a  i n  U r a n y l  
S u l f a t e  S o l u t i o n s .  Th e  c o r r o s i o n  r a t e s  
o f  t i t a n i u m  s a m p l e s  e x p o s e d  t o  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  40 a n d  
3 0 0  g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  i n  s t a t i c  
b o m b s  a t  2 5 0  °C a r e  u n i f o r m l y  l o w ,  
t h a t  i s ,  c o n s i d e r a b l y  l e a s  t h a n  0 . 0 5  
mpy.

U r a n y l  F l u o r i d e  C o r r o s i o n  S t u d i e s .
I n v e s t i g a t  i o n s  on t h e  e f f e c t a  o f  o x y g e n  
a n d  u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n s  on  t h e  
c o r r o s i o n  o f  t y p e  347 s t s i n l e s a  s t e e l  
by  u r a n y l  f l u o r i d e  a t  2 5 0 ° C  have  shown 
t h a t  t h e  c o r r o s i o n  r a t e s  a r e  s t r o n g l y  
a f f e c t e d  by d i s s o l v e d  o x y g e n  c o n c e n 
t r a t i o n  a n d  t o  a l e s s e r  d e g r e e  b y  
u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n .
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A s t u d y  o f  me t h o d s  a n d  t e c h n i q u e s  
f o r  t h e  a s s e m b l y  o f  ■ t i t a n i u m  pump 
i m p e l l e r  l e d  t o  t h e  c o n c l u s i o n  t h a t  
e i t h e r  w e l d e d  o r  r i v e t e d  f a s t e n i n g s  
w o u l d  b e  a c c e p t a b l e ,  w i t h  r i v e t i n g  
b e i n g  p r e f e r r e d .  A p r o g r a m  o f  s t u d y  
on t h e  p r o p e r t i e s  o f  t i t a n i u m  ha s  been 
e s t a b l i s h e d .  Th e  m a j o r  f i e l d s  o f  
i n t e r e s t  a t  p r e s e n t  a r e :  t r a n s i t i o n
t e m p e r a t u r e  s t u d i e s ,  h y d r o g e n  em- 
b r i t t l e m e n t ,  e f f e c t s  o f  r e a c t o r  
s o l u t i o n s  and c o n d i t i o n s  o n  i m p a c t  
s p e c i m e n s ,  and e f f e c t s  o f  r a d i a t i o n  on 
i m p a c t  s p e c i m e n s .  C u r r e n t l y ,  e f f o r t  
i s  b e i n g  d e v o t e d  t o  t h e  p r e p a r a t i o n  
o f  i o d i d e - t i t a n i u m  i mpac t  s p e c i m e n s .

Chemical Processing

P l u t o n i u m  C h e m i t  t r y . P a r t i a l  
p r e s s u r e s  o f  oxygen above a b o u t  40 p s i  
have  b e e n  shown t o  s t a b i l i s e  p l u t o n i u m 
i n  t h e  h e x a v a l e n t  s t a t e .  At  200 p s i  
t h e  r a t i o  o f  p 1 u t  on i  u m( VI  ) t o  p l u -  
t o n i u m( IV ) a t  v a r i o u s  p l u t o n i u m  c o n 
c e n t r a t i o n s  wa s  a l w a y s  a b o u t  3 3 : 1  
a f t e r  48 hr  of  h e a t i n g .  The  s o l u b i l i t y  
o f  p 1 u t o  n i um ( I V ) i n  1 . 0  If u r a n y l  
s u l f a t e  a t  100*C was f ound t o  be about  
0 . 0 1  m g / m l ,  compar ed  w i t h  0 . 0 0 3  mg/mi  
a t  2 S0 ° C.  B a s e d  u p o n  l a b o r a t o r y

t e s t s ,  t h e  a mo u n t  o f  p l u t o n i u m  t h a t  
w o u l d  b e  a d s o r b e d  o n  a l S - f t - d i a  
s p h e r i c a l  r e a c t o r  c o r e  v e s s e l  o f  
s t a i n l e s s  s t e e l  was  c a l c u l a t e d  t o  be 
175 g r a ms .

S o l v e n t  E x t r a c t i o n .  T h e  b e h a v i o r  
o f  n e p t u n i u m  i n  v a r i o u s  s o l v e n t  
e x t r a c t i o n  p r o c e s s e s  has  b e e n  s t u d i e d .  
I t  a p p e a r s  t h a t  n e p t u n i u m ( V )  i a  t h e  
mos t  s t a b l e  f o r a ,  and  s t u d i e s  o f  i t s  
b e h a v i o r  i n  t h e  P u r e x  p r o c e s s  h a v e  
b e e n  s t a r t e d .  P r e l i m i n a r y  i n v e s t i 
g a t i o n s  o f  t h e  e f f e c t s  o f  r a d i a t i o n  on 
t h e  e x t r a c t i o n  p r o c e s s e s  h a v e  a l s o  
been s t a r t e d .

E c o n o m i c  Comport  t o n  o f  UFt  D i s t i l 
l a t i o n  and TBP E x t r a c t i o n  f o r  P r o c e t t t ng 
U r a n y l  S u l f a t t  F u e l .  The r e s u l t s  o f  
an e c o n o m i c  s t u d y  i n d i c a t e  t h a t  UF,  
d i s t i l l a t i o n  c o mp a r e s  f a v o r a b l y  w i t h  
TBP e x t r a c t i o n  a s  a me t h o d  o f  d e c o n 
t a m i n a t i n g  u r a n i u m  f r o m  a u r a n y l  
s u l f a t e  r e a c t o r  f u e l .  T h e  s a v i n g  
i n d i c a t e d  f o r  d r y  f l u o r i d e  p r o c e s s i n g  
i s  a b o u t  o n e  d o l l a r  p e r  g r a m  o f  p l u 
t o n i u m  p r o d u c e d .  H o w e v e r ,  t h e s e  
c o n c l u s i o n s  a r e  b a s e d  o n  a c o m 
p a r a t i v e l y  u n t e s t e d ,  d r y - f l u o r i d e  
f l o w s h e e t  and  a r e  v a l i d  o n l y  i n s o f a r  
as  t h e  a s s u m p t i o n s  made i n  p r e p a r i n g  
t h e  f l o w s h e e t  a r e  r e a l i s t i c .

3TI3 10

•• • •• • • • • • • • •• • •• • •• • • • • • • • •
. : : .  

•  •  •
•  •  •

: ..



TABLE OF CONTENTS
PAM

PART I .  HOMOGENEOUS REACTOR EXPERIMENT 1

STATUS OF THE HRE 3
I n i t i a l  C r i t i c a l  E x p e r i m e n t  4
C a l i b r a t i o n  of  Rods 4
C a l i b r a t i o n  o f  R e f l e c t o r  Leve l  4
P r e a a u r e  C o e f f i c i e n t  o f  R e a c t i v i t y  a t  25aC S
T e m p e r a t u r e  C o e f f i c i e n t  o f  R e a c t i v i t y  5
I n h o u r  Curvea  a t  25*C 6 ̂
P r e a e n t  S t a t u s  6
P o s s i b l e  O p e r a t i o n  a t  T e m p e r a t u r e s  Below 150*C 9

ENGINEERING STITIES OF COMPONENTS 9

P u l s a f e e d e r  Pump D e v e l o p me n t  9
M e c h a n i c a l  d e s i g n  9
E f f e c t  of  f l u i d  i n e r t i a  on the pump a u c t i o n  11

P o a i t i v e - D i  s p l a c e me n t  Pump Development  12

HRE DESIGN 13
Fu e l  S o l u t i o n  Sa mpl i ng  A p p a r a t u s  13
F u e l  Sample r  I n s t a l l a t i o n  in t he  Che mi a t r y  l a b o r a t o r y  17
O p e r a t i o n  o f  HRE a t  100*C 18

CONTROI S AND INSTRUMENTATION 19
P r o c e s s  I n s t r u m e n t a t i o n  19
C o n c e n t r a t i o n  Measur ement  20

CORROSION 22
E x p e r i m e n t a l  C o r r o s i o n  S t u d i e s  22

E f f e c t  of  oxygen p r e s s u r e  on t h e  a t t a c k  o f  t y p e  347 s t a i n l e s s  
s t e e l  by u r a n y l  s u l f a t e  and s u l f u r i c  a c i d  23

•• ••• •• • • •• • •• •• • • •
s e a  •  •

• a •• • • • •
• • •• •

XV

a* • •



I

Effect of different ecid eolutione on the etteck of type 347 
•teinlees steel 25
Effectiveness of aolybdenua as an inhibitor 30
Discussion 33

Dynaaic Corrosion and Solution Stability 36
Solution variables 36
Flow tests 38
Materials tests 39
Meetinghouse Model 100A puep 40

Static Corrosion Studies 41
Uranyl sulfate corrosion studies 41
Reflector corrosion studies 56

RADIATION STAPH TTY 56
Long-Tera Irradiations at High Teaperature and High Flux 56

Solution stability 57
Corrosion in and out of radiation 58

Kinetics of the Decoaposition of Hydrogen Peroxide in Uranyl Sulfate 
Solutions 59

Deterainetion of decoaposition rates 59
Solubility of uranyl peroxide 61
Reactor operation as governed by peroxide decoaposition 64
Plans for future work 64

PART II. BOILING REACTOR AND SLURRY STUDIES 67

BOILING REACTOR RESEARCH 69
Power Reaoval froa a Boiling Reactor 69
Nucleation by Fission Fraga^nts 69
Physics of the Teapot Reactor 70

Critical aass 70
Central thiable and control rod 70
Fission-product poisons 70
Inherent stability 70

Teapot Reactor Auxiliaries 75

xvi

I ..' .

•• sis •• • 9 4• • as a• • • •
• • 4 ••
• 4 44# • •
4 4 •
4 4 4

4 4

44 4 4 40

4 4 144 44
4 4 4 4 4
4 4 44 4 4
9 9 4 4 4
4 4 4 4 4 4
• 4 See 44

1



\ f  ION

SLURRY FUEL STUDIES 76
Chem ical  and E n g i n e e r i n g  S tu d ie a  76

UO, chem is t ry  77
R a d ia t i o n  c h e m i a t r y  84
S l u r r y  e n g i n e e r i n g  s t u d i e s  86

S l u r r y  Pumping S t u d i e s  88
Loop t e s t  a t  250*C 88
Thorium loop t e s t  a t  150*C 90
B ear ing  t e s t e  w i th  UOa *H,0 s l u r r y  90
C r y s t a l  growth 90
C r i t i c a l i t y  experiaMents 91

PART I I I .  GENERA! HOMOGENEOUS REACTOR STUDIES 93

ISHR DESIGN 95
F lo w s h e e t s  95
Equipment Layouts 98
D es ig n  of  Reac tor  V e s s e l  102
Pumps 105
H e a t  Exchanger 105
Gas S e p a r a t o r  107
H i g h - P r e s s u r e  R e com bina t ion  System 106
C r i t i c a l i t y  C a l c u l a t i o n s  fo r  Reac to r  108
C r i t i c a l i t y  C a l c u l a t i o n s  for  Dump Tanks 110
Power and P r e s s u r e  S u r g e s  110

ENGINEERING STUDIES OF COMPONENTS 112
4 0 0 0 - gpo Pump Tea t  Loop 112
HRP Main C i r c u l a t i n g  Pumps 112

A l l i s - C h a lm e r s  pump development 112
Worth ing ton  C o r p o r a t i o n  pump deve lopment 113
Byron Jackson  Company s h a f t  s e a l  deve lopa ren t  114

F ue l  Feed Pump Development 115
I s o l a t i o n  Valves 116
L a rg e  H**t Exchangers  118

•  a

• •
t

z . :• •••
•  a

•  •  a  M *

• • ••• • • •• • • •
a e  •  •

IT‘.3



4ft a

Cor* D eve lopaen t  S t u d ie s
S m a l l - s c a l e  r o t a t i n g * f l o w  oodela  
I n t e r a e d i a t e - s c a l e  r o t a t i n g - f l o w  Model s  
S m a l l - s c a l e  s t r a i g h t - t h r o u g h  Models 
I a t e r a e d i a t e - s c a l *  s t r a i g h t - t h r o u g h  M odels

Gss S e p s r s t o r s

FlJNDAIilNTAL RADIATION CHEMISTRY STUDIES 
Gss P r o d u c t i o n  from l l r s n i u a  S o l u t i o n s

U r s n y l  n i t r s t e  
U rsn o u s  s u l f s t e

C a t a l y t i c  S o lu t i o n  R a c o a b i n a t i o n  of  Hydrogen and Oxygen a t  100*C
C a t a l y s i s  by rhod iua  
C a t a l y s i s  by r u t h e n i u a  
C a t a l y s i s  by p a l l a d i u a  
C a t a l y s i s  by o s a iu a  
C a t a l y s i s  by p l a t i n u a

E f f e c t s  o f  R a d ia t i o n  on C o r r o s i o n

118
119
122
123
12S
12S

127
127
127
127
129
130 
130 
130 
130
130
131

SOLUTION CHEMISTRY
P l u t o n i u a  S o l u b i l i t y  in UO, -H ,P04 -H,0 S o l u t i o n s
I a f l u a n c s  o f  R a d ia t i o n  on t h e  Valence of  P l u t o n i u a
C o n d u c t i v i t y  of  Ursnyl  S u l f a t e  in  Aqueous S o l u t i o n
Vapor P r s s s u r e s  o f  Aqueous U r s n y l  Sul f a t s  S o l u t i o n s
S o l u b i l i t y  o f  S i l v e r  S u l f a t e  in 1.26 f  and 0 .1 2 6  M Ursnyl  S u l f a t a
S o l u b i l i t y  o f  B ar iua  S u l f a t e  in Ursnyl S u l f a t e  S o l u t i o n s  a t  2S0*C
S o l u b i l i t y  o f  U rsn iu a  T r i o x i d e  in  Ursnyl  S u l f a t a  S o l u t t o n s  a t  2S0*C
F u r t h e r  S t u d i e s  o f  Tw o-Liquid  Phase T e a p e r s t u r e s  fo r  UOj •U0,SO4 •H| 0
S y s t a a s

E x p e r i m e n t s  w ith  H i g h - T e a p e r a t u r e  E l e c t r o d e s

STATIC CORROSION TESTS OF ALTERNATE SYSTEMS
C o r r o s i o n  o f  T i t a n i u a  in  U r s n y l  S u l f a t e  S o l u t i o n s  
U r s n y l  F l u o r i d e  C o r ro s io n  S t u d i e s

xvii i
a  a 
a *

w. •  •  a  a  a

•  • a  * 
•  •  •  

a e a  •
a a
. . .

• • a s s e s *

a *  a
•  a* t  a
•  •  •  a a a a * §

133
133
133
135
138
142
142
143

147
147

149
149
149

3^13

I



METAL1 URGY 153METAL! UBGY 153
Corrosion Metallurgy 153
Specifications and Fabrication 154
Propertiaa of Titanium 155
Nondestructive Tenting 157
Radiation Damage Studies 157

CHEMICAL PROCESSING 158
Plutonium Chemistry 158

Effect of varying oxygen preasura on the behavior of hexavalant 
plutonium at 250*C 158

Effect of plutoniun concentration on the behavior of plutonium in 
1 H uranyl sulfate solutiona 158

Solubility of tetravalent plutonium in 1 If uranyl sulfate solution 
at 100*C 159

Adsorption of plutonium on stainless steel 159
Solvent Extraction 160

Extraction of neptunium by tributyl phosphete 161
Dibutyl butylphosphonate as an extractant for uranium from uranyl 
sulfate solutions 162

Radiation damage on solvent extraction 162
Economic Comparison of UF( Distillation and TRP Extraction for 
Processing Uranyl Sulfate Fuel 163

372 3 15
CONFIDENTIAL

•• emm e• • i d• a e e a a a a s  a s  # sas a a a a

a a
sv a

a ^a • at a# • • • • a a • a a a a n asea a e

a#



CONFIDENTIAL

P art  I

HOM O G I N I O U S  R I  ACTOR I X P I R I M I N T

CONFIDENTIAL



CONFIDENTIAL
H R *  Q U A R T E R L Y  PROGRESS REP ORT

STATUS OF THE HRE

S. E. B e a l  1, 
W. S.  Brown 
J .  J .  H a r r i s t o n  
J .  1 .  H i l l ,  J r .
S.  I .  Kap l an
T.  H. Mauney 
V.  K.  P a r i

P .  M.

S e c t i o n  Ch i e f
J .  A.  R a n i o h o f  f  
M. R i ch  a r d  a on  
L .  V.  T h a c  h e r  
T.  H. T h o m a s  
S. V i an  e r  
R. Van W i n k l e  

Wood

A t  t h e  b e g i n n i n g  o f  t h i a  q u a r t e r  
( Mar ch  15)  t h e  HRE was o p e r a t i n g  c o n *  
t i n u o u a l y  a t  t h e  d e s i g n e d  c o n d i t i o n s  
o f  1 0 0 0 - p s i  p r e s s u r e  a t  250°C and w i t h  
a f u e l  s o l u t i o n  o f  30 g o f  n a t u r a l  
u r a n i u a  s u l f a t e  p e r  k i l o g r a m  o f  w a t e r  
so t h a t  e n g i n e e r i n g  t e s t i n g  c o u l d  be 
c o m p l e t e d  and  t h e  n u c l e a r  e x p e r i m e n t s  
s t a r t e d .

Two r u n s  o f  n i n e  d a y s '  d u r a t i o n  
t h a t  w e r e  made t o  o b t a i n  a m a t e r i a l  
b a l a n c e  on  t h e  e n t i r e  f u e l  s y s t e m  
p r o v i d e d  e v i d e n c e  t h a t  w a t e r  a n d  
u r a n i u m  b a l a n c e s  can  be made t o  an 
a c c u r ac y  o f  12%. A f t e r w a r d s ,  h y d r o g e n  
and o x y g e n  g a s e s  w e r e  f e d  i n t o  t h e  
t h e  r e a c t o r  c o r e  t o  s i m u l a t e  n o r m a l  
power  o p e r a t i o n  i n  w h i c h  t h e s e  g a s e s  
a p p e a r  aa d e c o m p o s i t i o n  p r o d u c t s .  
Cver  an 1 8 * h r  p e r i o d  o f  c o n t i n u o u s  gas 
a d d i t i o n  a t  f l o w  r a t e s  f r o m  0 . 1  t o  
15 c fm i t  was p o s s i b l e  t c  o b s e r v e  t h e  
s a t i s f a c t o r y  p e r f o r m r n e e  o f  t h e  f u e l  
o f f - g a s  s y s t e m ,  i n c l u d i n g  t h e  l e t *  
down h e a t  e x c h a n g e r  and v a l v e ,  t h e  
f l am e  and c a t a l y t i c  r e c o a b i n e r a ,  and  
t h e  c h a r c o a l  a d s o r p t i o n  b e d s .  How*  
e v e r ,  a h i g h - p r e s s u r e  p i p i n g  r u p t u r e  
o c c u r r e d  b c c a u a e  o f  f a t i g u e  f a i l u r e  i n  
a m a c h i n e d  r e d u c i n g  c o u p l i n g  on t h e  
f u e l - o x y g e n a t i o n  chamber .  E x a m i n a t i o n  
showed t h a t  a a l i g h t  i m p e r f e c t i o n  a t  a 
s h a r p  c o r n e r  o f  t h e  f i t t i n g  w a s  
g r a d u a l l y  e n l a r g e d  t h r o u g h  t h e  w a l l  
t h i c k n e s s  b y  r e p e a t e d  v i b r a t i o n a l  
s t r e s s  c a u s e d  by t h e  o p e r a t i o n  o f  t h e

p u l a a f e e d e r  p u mp .  I t  was a l s o  d i s *  
c o v e r e d  a t  t h e  end o f  t he  r un  t h a t  t h e  
i n n e r  ( f u e l )  p u l a a f e e d e r  p u m p i n g  
d i a p h r a g m  had  been  p u n c t u r e d  by v e r y  
s m a l l  ( a b o u t  1 / 6 4  i n .  d i a )  g r a i n s  
o f  m e t a l  t h a t  may h a v e  a c c u m u l a t e d  
f r om w e l d  r e p a i r s  o r  f r om t h e  m i c r o *  
m e t a l l i c  f i l t e r  i n  t he  f u e l  i n l e t  l i n e .  
I n  an  e f f o r t  t o  p r e v e n t  s i m i l a r  
d i a p h r a g m  f a i l u r e s  t h e  f u e l  p u l s a -  
f e e d e r  has b e e n  m o d i f i e d  t o  i n c l u d e  a 
f i l t e r i n g  s c r e e n  o v e r  t h e  i n l e t  a n d  
e x i t  p o r t s  o f  t h e  d i aph r agm.

F o l l o w i n g  c o m p l e t i o n  o f  t h e  e n g i 
n e e r i n g  e x p e r i m e n t s  on A p r i l  4 ,  t h e  
h i g h - p r e s s u r e  f u e l  s y s t e m  was d i s 
m a n t l e d  and i n s p e c t e d  w i t h  p a r t i c u l a r  
a t t e n t i o n  t o  c o r r o a i o n ,  but  no e v i d e n c e  
o f  e x c e s s i v e  c o r r o s i o n  was v i s i b l e .  
The  W e a t i n g h o u s e , Mo d e l  100A,  f u e l -  
c i r c u l a t i n g  pump had a c r a c k e d  r e a r  
b e a r i n g  a n d  e m b r i t t l e d  t a n t a l u m  
l a b y r i n t h  r i n g s ,  so  i t  waa n e c e a a a r y  
t o  r e p l a c e  t h e s e  p a r t s .  D u r i n g  t h i a  
s h u t d o w n  p e r i o d ,  s e v e r a l  v a l v e a  ( t h e  
f u e l  dump v a l v e ,  t h e  l e t - d o w n  v a l v e ,  
and t h e  p r e n u r i i e r  b l e e d  v a l v e )  t h a t  
had i n d i c a t e d  l e a k a g e  p a s t  t h e  s e a t  
w e r e  r e p l a c e d  by  new v a l v e a  w i t h  
f l a n g e s  t o  a l l o w  remote  l e m o v a l .  O t h e r  
r e v i s i o n s  d i c t a t e d  by t he  a c c u m u l a t i o n  
o f  s e v e r a l  m o n t h s  o f  o p e r a t i n g  e x 
p e r i e n c e  i n c l u d e d  w a t e r  c o o l i n g  o f  t h e  
p r e a a u r i x e r  b l e e d  l i n e ,  r e p l a c e m e n t  o f  
t h e  f u e l  dump t a n k  l e v e l  i n d i c a t o r ,  
m o d i f i c a t i o n  o f  t h e  1 * gph p u l a a f e e d e r
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f low i n d i c a t o r ,  and r e w o r k i n g  o f  t h e  
f ur 1 * » amp l i n g  a r r a n g e m e n t .

The  r e a c t o r  p i p i n g  waa t h e n  r e 
a s s e m b l e d  f o r  t h e  p e r f o r m a n c e  o f  t h e  
1 o w - t e m p e r a  t  a r e  n u c l e a r  e x p e n m e n t a .  
In t he  i n t e r e a t  o f  r e d u c i n g  t he  number  
o f  v a r i a b l e s  a f f e c t i n g  r e a c t i v i t y ,  
t h e  h i gh * p r  e a a u r e  f  ue 1 - c  i r c u  1 a t  i  n g 
s y a t e m  waa  i a o l a t e d  f r o m  t h e  1o w - 
p r e s a u r e  s y s t e m ,  e x c e p t  f o r  t h e  f u e l  
dump l i n e .  R e a c t o r  i n a t r u m e n t a t  i  on  
wa a  a l a o  t e m p o r a r i l y  r e v i a e d  a a  
n e c e s s a r y  f o r  t h e  e x p e r i m e n t a .  T h e  
r e f l e c t o r  a y a t e a  waa d r i e d  t o  an e x i t -  
g a a  dew p o i n t  o f  - 3 5 " C  by u a i n g  a 
vacuum pump i n  c o n j u n c t i o n  w i t h  h e a t  
a p p l i c a t i o n  t o  l ow p o i n t a  o f  t h e  
a y a t e a .  D r y i n g  waa f o l l o w e d  by t h e  
a d d i t i o n  o f  1418  l b  o f  heavy w a t e r  on 
A p r i l  10,  w h i c h  c o m p l e t e d  a l l  p r e p a -  
r a t i o n a  a o  t h a t  t h e  f i r a t  c r i t i c a l  
e x p e r i m e n t  c on  1 d be a t a r t e d  on Apr i  1 11 .

INITIAL CRITICAL EXPERIMENT

The i n i t i a l  c r i t i c a l  e x p e r i m e n t  on  
t h e  homogene ous  r e a c t o r  waa c o m p l e t e d  
on A p r i l  I S ,  1 9 S 2 ,  a t  wh i c h  t i n e  t h e  
r e a c t o r  was c r i t i c a l  a t  30°C and f u l l y  
r e f l a c t e d  w i t h  D , 0 ,  t h e  s h i n  and s a f e t y  
r o d a  w e r e  o u t ,  t h e  c o n t r o l  r o d  w a a  
o n e - t h i r d  w i t h d r a w n ,  a n d  t h e  f u e l  
c o n c e n t r a t i o n  waa 2 4 . 9  g o f  U*** p e r  
k i l o g r a m  o f  H j O .  T h i s  c o n c e n t r a t i o n  
i s  w i t h i n  IX o f  t h e  p r e d i c t e d  v a l u e  
o f  25 . 1  g r a n s .  Only  t h e  h i g h - p r e a s u r e  
s y s t e m  t h a t  c o n s i s t e d  e s s e n t i a l l y  o f  
t h e  c o r e ,  m a i n  h e a t  e x c h a n g e r ,  a n d  
c i r c u l a t i n g  pump waa u s e d .  S u b s e 
q u e n t l y ,  a d d i t i o n a l  e x p e r i m e n t s  w e r e  
p e r f o r m e d  on t h e  same a y a t e n  b e t w e e n  
t h e  t e m p e r a t u r e s  o f  20 and  105*C a t  
power  l e v e l s  b e l o w  10 me g a w a t t s  t o  a - 
v a l u a t e  t h e  v a r i o u s  r e a c t i v i t y  c o n t r o l s .

CAL IRRAT1 ON OF RODS

The s h i n  a nd  c o n t r o l  rod c u r v e s  w e r e  
c a l i b r a t e d  by me a ns  o f  r e a c t o r  p e r i o d  
d a t a  and a l a o  by c ha nges  in f u e l  c o n 

c e n t r a t i o n .  T h e  t h e o r e t i c a l  f a c t o r  
used  f o r  c o n v e r t i n g  c o n c e n t r a t i o n  d a t a  
t o  r e a c t i v i t y  i s  0 . 0 1 4 9  u n i t s  o f  k f f j  
f o r  e a c h  gram o f  t)n '  pe r  k i l o g r a m  o f  
HjO. The p e r i o d  d a t a  were i n t e r p r e t e d  
by means o f  an i n h o u r  c u r v e  baaed on a 
d e l a y e d - n e u t r o n  n o r m a l i i a t i o n  of  0 . 7S% 
w i t h  a c o n t r i b u t i o n  o f  p h o t o n e u t r o n a  
from t he  D20 .  As ahovn in  F i g s .  1 a n d  
2 ,  t he  a g r e e m e n t  be tween t he  two t y p e s  
o f  d a t a  i s  w i t h i n  t h e  e x p e r i m e n t a l  
e r r o r .  I t  was  d e m o n s t r a t e d  t h a t  t h e  
s a f e t y  p l a t e  h a s  t h e  same e f f e c t i v e n e s s  
as  t he  shim p l a t e .  However ,  t he  t o t a l  
v a l u e  o f  t he  c o n t r o l ,  sh im,  and s a f e t y  
p l a t e s  a t  room t e m p e r a t u r e  i s  on l y  1 . 4% 
in  a s  c o m p a r e d  w i t h  t he  c a l c u l a t e d  
va l ue  o f  2.6%.  The c a l i b r a t i o n  o f  t h e  
r o d s  a t  100*C by c h a n g e s  i n  c o n c e n 
t r a t i o n  i s  n o t  s i g n i f i c a n t l y  d i f f e r e n t  
from t h a t  a t  room t e m p e r a t u r e .

CALIRRATION OF REFLECTOR LEVEL

The e f f e c t i v e n e s s  o f  t h e  D^O r e 
f l e c t o r  a t  r o o m  t e m p e r a t u r e  w a s  
e v a l u a t e d  from 100% f u l l ,  c o r r e s p o n d i n g  
t o  12 i n .  a b o v e  t h e  t o p  o f  t h e  c o r e ,  
t o  a p o i n t  11 i n .  be low t h e  t o p ,  o r  
7 i n .  f r om t h e  b o t t o m  o f  t h e  c o r e .  
The r e s u l t s  a r e  shown i n  F i g .  3,  i n

n t  lyo wntom

Mi«te muraoNstg'o

"*• « W s V y t

nrvi • '.mitt

F i g .  1. RRE S h i m  Rod C a l i b r a t i o n .

.. ... . ... . . . . .  • . . ... ..  ̂̂  v rj
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a o o o o o o o o  a o a a o o o o o  \ J  +
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w h i c h  i t  i s  a p p a r e n t  t h a t  t h e  e x 
t r a p o l a t i o n  o f  t h e  e x p e r i m e n t a l  
r e s u l t *  t o  o b t a i n  t h e  e f f e c t i v e n e s s  of  
t h e  e n t i r e  r e f l e c t o r  i s  i n  good a g r e e 
m e n t  w i t h  t h e  t h e o r e t i c a l  v a l u e  o f  
6. 6)1 i n k ' f f

P I I 8 8 W E  COEFFICIENT OF REACTIVITY 
AT I » * C

The e x p e r i m e n t a l  p o i n t s  i n  F i g .  4. 
o b t a i n e d  w i t h  t h e  p r e s s u r e  b a l a n c e d

mar
Mi

r»*c o ,c

**> •* a « i »  a *  V

F i g .  t .  HRE C o n t r o l  Bod c a l i b r a t i o n .

F i g .  3 .  C a l i b r a t i o n  o f  R e f l e c t o r  
L e v e l  f o r  RRE.

a c r o s s  t he  c o r e ,  a g r e e  w i t h  t he  p r e s s u r e  
c o e f f i c i e n t  o f  r e a c t i v i t y  c a l c u l a t e d  
f r o m  t h e o r y ,  t h a t  i s ,  0 . 1 6 %i n f c  . .  f or  
1000  p s i .  An a d d i t i o n a l  0 . 02X in k 
i s  o b t a i n e d  f r om s t r e t c h i n g  t h e  c o r e  
by m a i n t a i n i n g  a p r e s s u r e  d i f f e r e n t i a l  
o f  900 p s i .

TEMPERATURE COEFFICIENT OF REACTIVITY

T h e  c r i t i c a l  c o n c e n t r a t i o n s  a t  
t e m p e r a t u r e s  f r om 20  t o  105*C,  w i t h  
a n d  w i t h o u t  o p e r a t i o n  o f  t h e  c i r c u 
l a t i n g  pump,  a r e  p l o t t e d  i n  F i g .  S. 
At  30*C , t h e  t e m p e r a t u r e  c o e f f i c i e n t  
o f  r e a c t i v i t y  i s  4 . 1  x 1 0 " 4 l t ^ / ' C ,

M U X ’

at»f»c
•  », !*, e » . <oo**c

omcfM’M’o* u * * w o »

F i g .  4 .  P r e s s u r e  C o e f f i c i e n t  o f  
R e n e t t v  t t y  f o r  HRE.

r* ,\ : .*• .*•: : r  19
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REELECTON LEVEL ■ <0 0 % ,  ALL SODS OUT

•  MODEL »00A CIRCULATING PUMP PUNNING
•  STATIC

? * <

5  29 6
at  son: w ith  p u m p  on  o p  orr

—
----------fP  > 9 4  ■ K^ r AT »00**‘  WITH PUMP ON OP O f f  -

TfMPCPATUPE PC)

Fig. S. C r i t i c a l  concentra tion  v». Temperature o f D j t - R c r i c c U i  HtC.

• a  c o m p a r e d  w i t h  a t h e o r e t i c a l  v a l u e  
o f  2 . 5  *  1 0 * 4 . T h e  v a l u e  o f  t h e  c o 
e f f i c i e n t  a t  1 0 0 " C  i a  5 . 4  *  1 0 ' 4 , 
w h i c h  c o m p  a r e a  f a v o r a b l y  w i t h  a 
t h e o r e t i c a l  e a t i n a t e  o f  5 . 5  *  1 0 ’ 4

INHOUR CURVES AT 25°C

T h e  e x p e r i m e n t a l l y  d e t e r m i n e d  
r e a c t o r  p e r i o d a  a r e  p l o t t e d  i n  F i g .  A 
aa a f u n c t i o n  o f  e x c e a a  r e a c t i v i t y  f o r  
t h e  a t a t i c  r e a c t o r  a nd  a l a o  f o r  t h e  
f u l l  c i r c u l a t i o n  . o f  1 2 0  g pm.  T h e  
c a l c u l a t e d  c u r v e s  b a a e d  on a d e l a y e d  
n e u t r o n  c o n t r i b u t i o n  o f  0 . 7 5 %  i n  
a d d i t i o n  t o  p h o t o n e u t r o n a  f r om t h e  D j O  
a r e  a l a o  s h o w n  f o r  c o m p a r i s o n .  T h e  
c u r v e  f o r  f u l l  c i r c u l a t i o n  t a k e s  i n t o

a c c o u n t  t h e  l o s s  o f  d e l a y e d  n e u t r o n s  
t h a t  a r e  e m i t t e d  o u t s i d e  t h e  r e a c t o r  
c o r e i ' l  b u t  i s  b a a e d  on t h e  a p p r o x i 
m a t i o n s  t h a t  t h e  p r o d u c t i o n  o f  p r e 
c u r s o r s  i a  u n i f o r m  t h r o u g h o u t  t h e  c o r e  
and t h a t  t h e  v a l u e  o f  a d e l a y e d  n e u t r o n  
i s  i n d e p e n d e n t  o f  t h e  p o i n t  o f  e m i s s i o n  
w i t h i n  t h e  c o r e .  T h e s e  a p p r o x i m a t i o n s  
may  a c c o u n t  f o r  t h e  a p p a r e n t  d i s 
c r e p a n c y  a t  a b o r t  p e r i o d s .

PRESENT STATUS

A f t e r  ' h e  1 o w - t e m p e r a t u r e  e x p e r i 
m e n t s  w e r e  c o m p l e t e d  on May 2 2 .  t h e

m s 7  I .  A » « a ,  S a l a y a S  m . a l r t a i  a a l  TA» i r I t -  
a c l i a u l j i  Can I r  i Aa 11 aa l a  lA «  l a a t f i a a t a i  l a a a  l a r ,  
OSWL C P ' S l - I V I  ( D««. 4 . 1* J 1 >.
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FOR PERIOD ENDING JULY 1 ,  1952
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h i | h - p r c i i u r «  f u e l  i y t l « *  r e *  
c o n n e c t e d  t o  t h e  l o w - p r e s s u r e  l y i t t a ,  
w h i c h  c o n t i i m  t h e  dump t o n k a ,  c o n 
c e n t r a t i o n  c o n t r o l  a q u i p a t a t ,  a n d  
o f f - g a s  a y a t a a ,  S e v e r a l  t e a p o r a r y  
c o n n e c t i o n a  r e q u i r e d  i n  t h e  i n s t r u 
m e n t a t i o n  and c o n t r o l  c i r c u i t r y  f o r  
o p e r a t i o n  wi t h  t he  l o w - p r e s s u r e  a y a t e a  
w e r e  r emoved .  The few r e m a i n i n g  u n 
f i n i s h e d  p o r t i o n a  o f  t h e  a h i e l d  were 
c o m p l e t e d  ao t h a t  a c r e a a  t o  t h e  c e l l a  
c a n  nuw be g a i n e d  on l y  by r emovi ng  t he  
t o p  p l u g a .  A l s o ,  t h e  f r o n t  and r e a r  
f l a n g e s  of  t he  l e  a t i n g h o u s e , Mode] 100A 
f u e l  pump wer e  we l d e d  c l o n e d  w i t h o u t  
damage  t o  t he  pump.

D u r i n g  t he  ahut down a m u l 1 1 p i i c a t i o n  
e x p e r i m e n t  waa p e r f o r m e d  i n  t h e  f u e l  
dump t a n k a  t o  e n a u r e  t h a t  no h a t a r d  
wo u l d  r e a u l t  f rom d r a i n i n g  t h e  e n t i r e  
a v a i l a b l e  f u e l  c h a r g e  o f  4 . 5  kg o f  
I J**‘ i n t o  t he  dump t a n k a .  No m u l t i p l i 
c a t i o n  w i t h i n  t h e  e r r o r  l i m i t s  o f  t he  
n e u t r o n  d e t e c t i o n  e q u i p m e n t  wa s  
m e a s u r a b l e ;  t h a t  i s ,  m u l t i p l i c a t i o n  
waa n o t  g r e a t e r  t han  a b o u t  1 . 2 .

B e f o r e  c o n t i n u i n g  t h e  n u c l e a r  
e x p e r i m e n t s ,  t h e  h i g h - p r e s s u r e  f u e l  
a nd  Dj O p i p i n g  was p r e s s u r e  t e s t e d  a t  
1200 p s i  a t  room t e m p e r a t u r e ;  t he n  t he  
r e a c t o r  wa s  h e a t e d  t o  2 S 0 * C  a n d  
e x a m i n e d  f o r  l e a k s .  A f t e r  a l l o w i n g  
t h e  e q u i p m e n t  t o  c o o l ,  n u t a  and b o l t s  
on a l l  f l a n g e s  we r e  r e t i g h t e n e d  and 
t h e  t e m p e r a t u r e  waa r a i s e d  t o  2S0*C 
o n c e  m o r e ,  No l e a k a  w e r e  f o u n d ,  
e i t h e r  v i s u a l l y  o r  w i t h  t h e  l e a k  
o e t e r t o r  s ys t em.

Wi t h  c o n f i d e n c e  t h a t  t h e  r e a c t o r  
waa f r e e  o f  l e a k a ,  e x p e r i m e n t a t i o n  waa 
r e s u a r d  and t he  r e a c t o r  waa l oa de d  wi t h  
2 . 8  kg o f  ll>** and about  220  l i t e r s  of  
w a t e r .  The v a r i a b l e s  a s s o c i a t e d  wi t h  
o p e r a t i o n  o f  t h e  l o w - p r e a a u r e  f u e l  
v y s t e m,  t h a t  i a ,  f ue l  p u l a a f e e d e r  pump 
o p e r a t i o n ,  oxygen a d d i t i o n ,  a nd  f i n a l l y  
p r e a a u n s a t i o n  wi t h  a t e a m,  we r e  i n t r o 
d u c e d  o n e  a t  a t i m e .  N o n e  o f  t h e s e  
f a c t o r s  a p p e a r  t o  i n f l u e n c e  t h e  
c r i t i c a l i t y  o f  t he  r e a c t o r .  O p e r a t i o n  
f o r  a s h o r t  t i me  ne a r  250*C i s  p l anned  
t o  o b t a i n  t he  t e m p e r a t u r e  c o e f f i c i e n t
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FOR PERIOD ENDING JULY 1 ,  I t 52

t

o f  r e a c t i v i t y  a n d  t o  e v a l u a t e  t h e  
c o n t r o l  m e c h a n i s m s  b e f o r e  i n c r e a s i n g  
t h e  power  l e v e l  f o r  t h e  r e a a i n d c r  o f  
t h e  e x p e r i m e n t a l  p r o g r a m,  aa  o u t l i n e d  
in  t h e  p r e v i o u a  q u a r t e r l y  r e p o r t .

POSSIBLE OPERATION AT TEMPERATURES 
•E L M  1 Sf *C

I n  v i e w  o f  r e c e n t  c o r r o a i o n  d a t a  
f a t h e r e d  i n  t h e  e x p e r i m e n t a l  l o o p s ,  i t  
a p p e a r a  d e a i r a b l e  t o  o p e r a t e  t h e  HRE 
f o r  e x t e n d e d  p e r i o d a  a t  t e m p e r a t u r e s  
below 150*C.  F u r t h e r m o r e ,  t h e  p r e s s u r *  
i i e r  t e m p e r a t u r e  haa  been a r b i t r a r i l y  
l i m i t e d  t o  a maximum o f  250*C,  w h i c h  
would p e r m i t  a f u e l  aya t em p r e a a u r e  o f  
abou t  S00 p a i .  S i n c e  o p e r a t i o n  o f  t h e  
l e t*down a y a t e m  a t  one*ha 1 f  t h e  d e a i g n e d  
p r e a a u r e  a p p e a r e d  q u e a t i o n a b l e ,  i t  was

^ 1 .  V i r , V.  | .  P a r t ,  t l i  P .  U. t u » 4 ,  
V t i t l i r  i r u / t t » Quarterly P r u n t i  

l i f t r l  f u r  N r  i . t  f a 4 m |  Vara* f | ,  list. OBNL*
111*, p. I t .

d e c i d e d  t o  t e a t  t h e  f u e l  o f f * g a e  
s y s t e m  a t  p r e s s u r e s  be l ow 500  p a i .  
A m i x t u r e  o f  h e l i u m  a n d  o x y g e n  o f  
a v e r a g e  m o l e c u l a r  w e i g h t  e q u i v a l e n t  
t o  a t o i c h i o m e t r i c  hydr ogen  and o x y g e n  
wa s  u s e d  f o r  t h e  t e a t .  T h e  d a t a  
p l o t t e d  i n  F i g .  7 a r e  t h e  r e a u l t a  o f  
g a s  f l o w  m e a s u r e . . . t a  a t  s e v e r a l  
p r e a a u r e a  a n d  a t  s e v e r a l  l i q u i d  f l o w  
r a t e s  a t  2 5 aC.  A l t h o u g h  t h i s  t e m p e r a *  
t u r e  i a  p e r h a p s  75*C l o we r  t h a n  t h e  
a v e r a g e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  l e t * d o w n  
ga s  when t h e  c o r e  i s  o p e r a t e d  a t  1S0*C,  
e ve n  a f t e r  c o r r e c t i n g  t h e  v o l u m e s  t o  
t h e  h i g h e r  t e m p e r a t u r e ,  i t  a p p e a r s  t h a t  
t h e r e  s h o u l d  b e  no  d i f f i c u l t y  i n  
h a n d l i n g  d e c o m p o s i t i o n  g a s e s  a t  t h e  
l o w e r  p r e s s u r e s  i f  t h e  p u i a a f e e d e r  
f low r a t e  i s  k e p t  below 1 gpn a nd  t h e  
g a s  e v o l u t i o n  d o e s  n o t  e x c e e d  t h e  
11 . 25  c f o  e x p e c t e d  a t  1000 kw. T h e s e  
r e a u l t a  a r e  i n  f a i r  a g r e e me n t  w i t h  t h e  
e a r l i e r ,  l e a a  a c c u r a t e  w a i u r e a e n t a  a t  
h i g h e r  p r e s s u r e s  a n d  t e m p e r a t u r e s  
r e p o r t e d  i n  t h e  p r e v i o u a  q u a r t e r l y  
r e p o r t .

ENGINEERING STUDIES OF COMPONENTS

C. R. Gr a ha m,  S e c t i o n  C h i e f  
J .  S.  C u l v e r  C.  W. K e l l e r
L.  F. Goode  D. Toomb

PULKAFt EDKR PtllP DEVELOPMENT

M e c h a n ic a l  D e s i g n ,  pour p u i a a f e e d e r  
pump heads  h a v e  f a i l e d  be c aus e  o f  l e a k s  
i n  t h e  d i a p h r a g m .  E x a m i n a t i o n  h a a  
shown a l l  f a i l u r e s  t o  be t h e  r e s u l t  o f  
metal  c h i p s  t h a t  worked t h e i r  way i n t o  
t h e  head a n d  p u n c t u r e d  t h e  d i a p h r a g m .  
S i n c e  i t  i s  p r a c t i c a l l y  i m p o s s i b l e  t o  
t o  e l i m i n a t e  a l l  f o r e i g n  p a r t i c l e s  
f rom a s y s t e m  a s  c ompl e x  aa  t h e  HRE, 
s t r a i n e r s  a r e  now b e i n g  b u i l t  i n t o  t h e  
p u i a a f e e d e r  pump he a ds  t o  e x c l u d e  a ny  
p a r t i c l e s  l a r g e  e n o u g h  t o  damage  t h e  
d i a p h r a g m .  A s e c t i o n  o f  t h e  new 
d e s i g n  i n c o r p o r a t i n g  t h e  s t r a i n e r s  i s

a s  
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shown in F i g .  8 .  Ac c umul a t i on  o f  v e r y  
s m a l l  p a r t i c l e a  u n d e r  t h e  d i a p h r a g m  
c o u l d  l e a d  t o  f a t i g u e  f a i l u r e ,  b u t  
e x a m i n a t i o n  o f  t h e  d i a p h r a g m s  a f t e r  
p e r i o d s  o f  o p e r a t i o n  has  i n d i c a t e d  t h a t  
t he  p a r t i c l e a  a r e  pumped out  and do  n o t  
a c c u m u l a t e .

Two r e c e n t l y  r e b u i l t  heads  d e v e l o p e d  
l ea k s  i n  t h e  d i a p h r a g m  s e a l  weld d u r i n g  
t h e  f i n a l  p r e s s u r e  t e s t .  One h e a d  
t h a t  was c u t  a p a r t  l a c k e d  t h e  u s u a l  
e v i d e n c e  o f  p r e s s u r e  from t h e  f l a n g e s  
b e a r i n g  on t h e  d i a p h r a g m .  The i n i t i a l  
c o m p r e s s i o n  o f  t h e  f l a n g e s  on  t h e
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FOR PERIOD ENDING JULY 1 ,  I t 52

d i a p h r a g m  i s  n o r m a l l y  o b t a i n e d  by 
h e a t i n g  t h e  hoop p r i o r  t o  f i n a l  w e l d i n g  

. s o  t h a t  on c o o l i n g  t h e  hoop c o n t r a c t s  
a n d  c o m p r e s s e s  t h e  f l a n g e s  o n  t h e  
d i a p h r a g m  a n d  makes  a s e a l  t o  r e s i s t  
t h e  h y d r o a t a t i c  p r e s s u r e s  e n c o u n t e r e d  
d u r i n g  o p e r a t i o n .  I t  i s  e s s e n t i a l  
t h a t  t h e  f l a n g e s  be c o m p r e s s e d  t o  
p r e v e n t  mo v e m e n t  o f  t h e  e d g e  o f  t h e  
d i a p h r a g m  a n d  c o n s e q u e n t  b r e a k i n g  o f  
t he  s e a l  w e l d  d u r i n g  o p e r a t i o n .

^  A s t u d y  showed t h a t  i t  i s  i m p o s s i b l e  
t o  d e t e r m i n e  w h e t h e r  t e n s i o n  e x i s t s  
i n  t h e  h o o p  a f t e r  w e l d i n g .  The w e l d i n g  
s e q u e n c e  e m p l o y e d  on t h e  p u l s a f e e d e r  
pump h e a d  t h a t  f a i l e d  l e f t  t h e  s e a l  
w e l d  v u l n e r a b l e  t o  s h e a r i n g  d u e  t o  
d i f f e r e n t i a l  e x p a n s i o n  b e t w e e n  t h e  
f l a n g e s .  I n  an a t t e m p t  t o  c o r r e c t  t h e  
d i f f i c u l t y ,  t h e  hoop  was r e d e s i g n e d ,  
as  shown i n  F i g .  8.  The c e n t e r  a u c t i o n  
i s  c ompos ed  o f  two h a l f  r i n g s  t h a t  a r e  
we l de d  i n  a f t e r  t h e  s e a l  w e l d  i s  con* 
p l e t e d  a nd  t e s t e d ,  t hus  h e a t i n g  o f  t he  
f l a n g e s  d u r i n g  f i n a l  w e l d i n g  i s  
m i n i m i z e d  a n d  t h e  d e s i r e d  t e n s i o n  in 
t he  hoop i a  p r o v i d e d  by weld s h r i n k a g e .  
To d e m o n s t r a t e  t h e  e f f e c t i v e n e s s  o f  
t h e  g i r t h  w e l d  in d r aw i n g  t h e  f l a n g e s  
t o g e t h e r ,  o n e  o f  t h e  h e a d s  w i t h  a 
l e a k i n g  s e a l  w e l d  was  s e n t  t o  t h e  
shop and a 6 0 - d e g  V groove  was c u t  a l l  
t h e  way t h r o u g h  t he  hoop on i t s  c e n t e r -  
l i n e .  The  g r o o v e  was t hen  f i l l e d  w i t h  
weld m e t a l ,  and t h e  head was p r e s s u r e  
t e s t e d  a n d  f o u n d  t i g h t  d e s p i t e  t h e  
f a c t  t h a t  t h e  s e a l  weld  l e a k  h a d  n o t  
been r e p a i r e d .

B e c a u s e  o f  t he  s u c c e s s  o f  t h i s  t e s t ,  
a n o t h e r  h e a d  was a s s e m b l e d  w i t h o u t  a 
s e a l  w e l d .  The two h a l f  h o o p s  we r e  
f i r s t  w e l d e d  t o  t h e  two f l a n g e s  and  
t r i mmed f o r  g i r t h  w e l d i n g .  A f t e r  i n 
s e r t i n g  t h e  d i a p h r a g m  t h e  g i r t h  we l d  
was made .  P r e s s u r e  t e s t i n g  s h o w e d  a 
p o s s i b l e  l e a k  t h a t  has  n o t  been c o n f i r m e d  
but  l e a v e n  some doubt  a s  t o  t h e  s a f e t y  
o f  o m i t t i n g  t h e  s e a l  we l d  i f  r a d i o 
a c t i v e  s u b s t a n c e s  a r e  to be h a n d l e d .

These two e x p e r i a w n t s  d e m o n s t r a t e  t h a t  
a m e c h a n i c a l  s e a l  c a n  bo m a d e  by 
p r o p e r  f a b r i c a t i o n  t e c h n i q u * .

The new f u e l - p u m p i n g  he a d  f o r  t h e  
r e a c t o r  i a  b e i n g  b u i l t  w i t h  a s e a l  
wo l d ,  a s  a hown i n  F i g .  8,  w h i c h  b a c k s  
up t h e  m e c h a n i c a l  a e a l  b e t w e e n  t h e  
f l a n g e s  a n d  t h e  d i a p h r a g m .  Two o t h e r  
e x p e r i m e n t a l  p u m p i n g  h e a d s ,  w i t h o u t  
s e a l  w e l d s ,  a r e  o p e r a t i n g  s a t i s 
f a c t o r i l y  i n  t h e  nockup.

E f f e c t  o f  P l a i d  I n e r t i a  on t h a  Pang  
■ a c t i o a .  When t h e  Da0  p u l s a f e e d e r  
pump o n  t h e  HRE w a s  s t a r t e d ,  i t  
o p e r a t e d  p o o r l y  i n  c omp a r i s o n  w i t h  t h e  
f u e l  pump.  I t  was n o i a y ,  had l ow and 
a r r a t i c  o u t p u t ,  and was v e r y  p r o n e  t o  
c o l l e c t  a i r  i n  t h e  o i l  s y s t e m .  An 
a n a l y s i s  o f  t h e  e f f e c t  o f  i n e r t i a  o f  
t h e  f l u i d  i n  t h e  l i n e a  d u r i n g  t h e  
a u c t i o n  s t r o k e  p r o v i d e d  i n f o r m a t i o n  on 
t h a  p r o b l e m  a nd  s u g g e s t e d  a r e m e d y .

At  t h e  s t a r t  o f  t he  s u c t i o n  s t r o k e  
t h e  f l u i d  f l o w  i n  t h e  l i n e a  b e t w e e n  
t h e  p i a t o n  a n d  dump t a n k s  m u s t  a c 
c e l e r a t e .  T h e  d r i v i n g  f o r c e  f o r  t h i a  
a c c e l e r a t i o n  i s  t h e  d i f f e r e n c e  i n  
p r e s s u r e  b e t w e e n  t he  dump t a n k  a n d  t h e  
o i l  i n  t h e  p i s t o n  l e s s  sny  s t a t i c  and  
f r i c t i o n  h e a d  i n  t h e  l i n e .  T h e  o i l  
pump i s  p r o v i d e d  w i t h  a a u c t i o n  v a l v e  
t h a t  w i l l  p e r m i t  o i l  t o  f l ow i n t o  t h e  
s y s t e m  a t  t h e  p i a t o n  e n d  i f  t h e  
p r e s s u r e  i s  r e d u c e d  more t ha n  10 i n .  Hg 
below a t m o s p h e r i c  p r e s s u r e .  B e c a u s e  
o f  t h e  l o n g  l i n e a ,  t h e  h i gh  d e n s i t y  o f  
t h e  f l u o r o c a r b o n  o i l  ( 1 . 8 ) ,  a n d  t h e  
r e l a t i v e l y  h i g h  a c c e l e r a t i o n  r e q u i r e 
ment s ,  t h e  pump t a k e s  in l a r g e  q u a n t i 
t i e s  o f  o i l  a t  e a c h  s t r o k e .  T h i s  
r e d u c e s  t h e  D20  c a p a c i t y  and r e q u i r e s  
o i l  d i s c h a r g e  t h r o u g h  t h e  r e l i e f  v a l v e  
a t  t h e  end  o f  e a c h  s t r o k e .  B e c a u s e  o f  
t h e  mo me n t a r y  s u b a t m o s p h e r i c  p r e a a u r e  
a t  t h e  p i s t o n  d u r i n g  the s u c t i o n  a t r o k e ,  
a i r  i a  d r a w n  i n  t h r o u g h  t h e  p a c k i n g  
g l a n d .  S i n c e  t h e  p a c k i n g  on t h e  
p i s t o n  pump i s  a Chevr on  t y p e  o f  s e a l
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HRP QUARTERLY PROGRESS REPORT

i n t e n d e d  f o r  p r e s s u r e  u s e ,  i t  f r e 
q u e n t l y  l e t s  s i r  i n t o  t h e  o i l  s y s t e s  
end m a t e r i a l l y  r e d u c e s  o u t p u t ,  " O "  
r i n g s  have been i n s t s l l e d  t o  e l i m i n a t e
s i r  l ea k a g e .

To r e d u c e  t h e s e  e f f e c t s  t h e  o i l  
puap*  on bo t h  f u e l  and D^O sys t em*  w i l l  
be woved t o  n e e  p o s i t i o n s  a l o n g s i d e  
t h e  p i t s  whe r e  t h e  heads  - r e  l o c a t e d .  
T h i s  c h a n g e  r e s u l t s  i n  s h o r t e r  h y 
d r a u l i c  l i n e s .  A t  t h e  same t i m e  t h e  
D , 0  i n t e r m e d i a t e  h e a d s  w i l l  be i n 
s t a l l e d  i n  t h e  p i t  t o  d e c r e a s e  t h e  
l a r g e  f l u o r o c a r b o n  head now e x i s t i n g .

I t  i s  e x p e c t e d  t h a t  a m a t e r i a l  i n 
c r e a s e  i n  o u t p u t  w i l l  be a c h i e v e d  due 
t o  a I s r g e r  v o l u m e - i n t a k e  s t r o k e  and 
t o  d e c r e a s e d  c o m p r e s s *  b i  1 i  t y  l o s s e s .  
These g a i ns  may a l l o w s  l ower  o p e r a t i n g  
s p e e d ,  w h i c h  w i l l  f u r t h e r  d e c r e a s e  
a c c e l e r a t i o n  i n  b o t h  t h e  s u c t i o n  and  
d i s c h a r g e  l i n e s  a n d  r e s u l t  i n  q u i e t e r  
o p e r a t i o n ,  l o n g e r  pump l i f e ,  and l e a s  
c r i t i c a l  a d j u s t m e n t .

POSIT IVI-DISPLACEMENT PUMP DEVELOPMENT

E f f o r t  has  b e e n  e x p e n d e d  t o  g a i n  
a d d i t i o n a l  i n f o r m a t i o n  on p u l a s f e e d e r  
pumps b e c a u s e  t h e  f e e d  pump ( p u l s e -  
f e e d e r )  i s  an e s s e n t i a l  p a r t  o f  t h e  
IIRF. and because i t  a p p e a r s  t h a t  pumps 
o f  h i g h  head and l o w  c a p a c i t y  w i l l  be 
needed f o r  f u t u r e  r e a c t o r s .  A l t h o u g h  
i t  now a p p e a r s  t h a t  t h e  pump b e i n g  
used f o r  t he  IIRF w i l l  be a d equ a t e ,  t he  
p o s s i b i l i t y  o f  a d d i t i o n a l  t r o u b l e  
r e m a i n s .  S t u d i e s  have  been made o f  
s e v e r a l  pumps b u t  e a c h  seems t o  l a c k  
sosm * o f  t he  d e s i r a b l e  f e a t u r e s  o f  t h e  
p u l a s f e e d e r ,  f o r  e x a m p l e ,  c o m p l e t e  
f r e e d o m  f r o m  l e a k s  and m a i n t e n a n c e  
r e q u i r e m e n t s  i n  t h e  r a d i o a c t i v e  
r e g i o n s .

A m u l t i s t a g e  c e n t r i f u g a l  pump and 
a m o d i f i e d  p o s i t i v e - d  i  a p l a r r m e n t  
( p l u n g e r - t y p e ) pump o f  t he  t r i p l e x  o r

M i l t o n  Roy v a r i e t y  have  been s e l e c t e d  
f o r  f u r t h e r  s t u d y .

The m u l t i s t a g e  c e n t r i f u g a l  pump i s  
d i s c u s s e d  i n  P a r t  I I I  o f  t h i s  r e p o r t  
unde r  t he  h e a d i n g  " E n g i n e e r i n g  S t u d i e s  
o f  C o m p o n e n t s . "  A y e a r  o r  l o n g e r  
w o u l d  be r e q u i r e d  f o r  t h e  d e s i g n ,  
c o n s t r u c t i o n ,  and t e a t i n g  o f  a pump o f  
t h i s  t y p e .

A p l u n g e r  pump i s  f r e q u e n t l y  used i n  
i n d u s t r i a l  a p p l i c a t i o n s  o f  t h i s  t y p e .  
However ,  i f  used f o r  f u e l  o r  heavy w a t e r  
i t  w o u l d  be n e c e s s a r y  t o  overcome t h e  
p r ob l em o f  r e d u c i n g  t h e  l eakage  t o  a l 
most  xero  w i t h o u t  t h e  use o f  g r ease  and 
w i t h o u t  f r e q u e n t  a d j u s t m e n t  o f  t he  s e a l s ,  
l e a k a g e  may be d i m i n i s h e d  by r e d u c i n g  
t h e  p r e s s u r e  d r o p  a c r o s s  t h e  s e a l  t o  
a min imum by a l l o w i n g  a s m a l l  amount  
o f  t he  pumped f l u i d  t o  l e a k  a l o n g  t h e  
p l u n g e r  t o  a l o w - p r e s s u r e  r e g i o n  and 
t h e n  r e t u r n i n g  i t  t o  t h e  pump by  
s u c t i o n .  Two s e a l s  w i t h  l o w - p r e s s u r e  
w a t e r  b e t w e e n  t h e m  w o u l d  be l o c a t e d  
b e t w e e n  t h e  l o w - p r e s s u r e  r e g i o n  and 
t h e  a t mosphe r e ,  The w a t e r  between t he  
s e a l s  wou l d  be m a i n t a i n e d  a t  a s l i g h t l y  
h i g h e r  p r e s s u r e  t h a n  t h a t  o f  t h e  pump 
s u c t i o n ,  and as a r e s u l t  a s l i g h t  i n -  
l eakage  t o  t he  pump w o u l d  be m a i n t a i n e d ;  
any  l eakage  t o  t h e  a t m o s p h e r e  wou l d  be 
w a t e r .  f t  wo u l d  a l s o  be n e c e s s a r y  f o r  
t h e  m a t e r i a l s  o f  c o n s t r u c t i o n  t o  be 
m o d e r s t e l y  r e s i s t a n t  t o  r a d i a t i o n  and 
f u e l .

A number  o f  m a t e r i a l s  and d e s i g n s  
h a v e  s u g g e s t e d  f o r  t h e  h i g h -  
p r e s s ^  i  breakdown and s e a l s ,  and c o n 
s i d e r a b l e  t e a t i n g  w i l l  be r e q u i r e d  
t o  d e t e r m i n e  w h i c h  a r e  s a t i s f a c t o r y  o r  
p r e f e r a b l e .  A t r i p l e x  pump a n d  a 
M i l t o n  Roy pump h a v e  been i n s t s l l e d  
f o r  t e s t i n g .

D i f f i c u l t y  i n  m a i n t a i n i n g  a d e q u a t e  
a l i g n m e n t  o f  t h e  h i g h - p r e s s u r e  b r e a k 
down i s  a n t i c i p a t e d  i f  a c l o s e  f i t t i n g
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S t e l l i t e  p i s t o n  i s  o p e r a t e d  a g a i n s t  a 
S t e l l i t e  o r  G r a p k i t a r  c y l i n d e r  w a l l ,  
a n d  i t  i s  b e l i e v e d  t h a t  a C h e v r o n  s e a l  
a a y  p r o v e  store s a t i s f a c t o r y .  G r a p h i t e *  
a s b e s t o s  p a c k i n g s  a r e  b e i n g  t e s t e d  as 
a p o a a i b i l i t y  f o r  t h e  o u t e r  s e a l s .  
T h e  G a r l o c k  P a c k i n g  C o a p m y  M a n u 
f a c t u r e s  C h e v r o n  s e a l s  o f  N y l o n - ,

N e o p r e n e - ,  and T e f 1 o n - i o p r e g n a t s d  
a s b e s t o s  l u b r i c a t e d  w i t h  g r a p h i t e  t h a t  
a r e  r e p u t e d  t o  o p e r a t e  f o r  p e r i o d s  up 
t o  one year w i t h  l i t t l e  l e a k a g e  and no 
a t t e n t i o n .  Severa l  o f  t h e s e  s e a ls  hsve 
been o r d e r e d  f o r  t e s t i n g ,  and th ese  
May p r o v e  to  be More s a t i s f a c t o r y  than  
the  p a c k in g .

HRE DESIGN

R.  B.  B r i g g a ,  S e c t i o n  C h i e f  

C .  L .  S e g a s e r  F .  C .  Zapp

W i t h  t h e  c o m p l e t i o n  o f  t h e  d e s i g n  
o f  a n  a p p a r a t u s  f o r  w i t h d r a w i n g  a 
s a m p l e  o f  f u e l  s o l u t i o n  f r o m  t h e  
r e a c t o r  s y s t e m  a n d  e q u i p m e n t  f o r  
h a n d l i n g  t h e  r a d i o a c t i v e  s o l u t i o n  i n  
t h e  c h e m i s t r y  l a b o r a t o r y  d u r i n g  t h e  
a n a l y s i s ,  t h e  w o r k  o f  t h e  d e s i g n  g r o u p  
on t h e  HRE i s  c o n s i d e r e d  c o m p l e t e .  A 
d e s i g n  m a n u a l  h a s  b e e n  w r i t t e n  i n  
r o u g h  d r a f t  f o r m and s h o u l d  be f i n i s h e d  
i n  t h e  n e x t  q u a r t e r .  A p i c t o r i a l  
a s s e m b l y  d r a w i n g  o f  t h e  e n t i r e  HRE 
f a c i l i t y  has  been  made f o r  i n c l u s i o n  
i n  t h e  d e s i g n  m a n u a l .  T h e  d r a w i n g  i a  
r e p r o d u c e d  h e r e  as E i g .  9 .

F i g u r e  10 i s  a r e v i s e d ,  p i c t o r i a l ,  
a s s e m b l y  d r a w i n g  o f  t h e  p r e s s u r e  
v e s s e l ,  c o r e  t a n k ,  t o p  f l a n g e ,  c o n t r o l  
t h i m b l e a ,  p r e s a u r i t e r ,  a n d  p i p i n g  aa 
i n s t a l l e d  i n  t h e  HRE. I t  i s  e s s e n t i a l l y  
t h e  s a m e  as  t h e  d r a w i n g  s h o w n  i n  
E i g .  3 o f  t h e  q u a r t e r l y  r e p o r t  f o r  t h e  
p e r i o d  e n d i n g  May 15* 1 9 5 1 . Ho w
e v e r ,  s i n c e  t h a t  t i m e  t h e  i n t e r n a l  
b a s k e t  t y p e  o f  c a t a l y t i c  r e c o m b i n e r  
i n  t h e  r e f l e c t o r  v e s s e l  h a s  b e e n  
r e p l a c e d  by an e x t e r n a l  c i r c u l a t i n g  
t y p e  o f  h i g h - p r e s s u r e  c a t a l y t i c  r e -  
c o m b i n e r .  A l s o ,  t h e  r e g u l a t i n g  p l a t e ,  
f o r m e r l y  a c o m p a r a t i v e l y  n a r r o w  a t r i p

( ' * H o m t  I # • « I I d l l t r  Q m m r l t r l f
P r e # r « « t  f t , p o r t  / « r  g # r i md f a S i a f  V . j  f j ,  f M I ,  
OSM.-IOS7, p. IS.

o f  s h e a t h e d  P o r a l ,  has  b e e n  r e p l a c e d  
by  a m u c h  w i d e r  p l a t e  c o n t a i n i n g  
a p p r o x i m a t e l y  e i g h t  t i m e s  t h e  a r e a  o f  
t h e  p r e v i o u s  p l a t e  f o r  m o r e  e f f e c t i v e  
c o n t r o l .

FUEL SOLUTION SAMPLING APPARATUS

T h e  d e s i g n  o f  a d e v i c e  f o r  e x 
t r a c t i n g  a p p r o x i m a t e l y  0 . 5  c c  o f  s o 
l u t i o n  f r o m  t h e  r e a c t o r  s y s t e m  was  
d e s c r i b e d  i n  t h e  p r e v i o u s  r e p o r t .  
W i t h  t h e  e x c e p t i o n  o f  t h e  t o p  s h i e l d i n g  
p l u g  a n d  a s a t i s f a c t o r y  i s o l a t i o n  
v a l v e ,  a l l  t h e  i t e m s  r e q u i r e d  f o r  
i n s t a l l a t i o n  o f  t h i s  d e v i c e  i n  t h e  
r e a c t o r  s h i e l d  h a v e  b e e n  f a b r i c a t e d .  
The i s o l a t i o n  c h a mb e r ,  i n d e x i n g  t a b l e ,  
a n d  m a n i p u l a t o r  h a v e  b e e n  a s s e m b l e d  
o n  a w o o d e n  f r a m e w o r k  f o r  t e s t i n g .  
M e c h a n i c a l  f u n c t i o n i n g  o f  t h e  d e v i c e  
has  b e e n  s a t i s f a c t o r y .

D i f f i c u l t y  has  been e x p e r i e n c e d  i n  
o b t a i n i n g  s a t i s f a c t o r y  h i g h - p r e s s u r e  
v a l v e s  f o r  s e p a r a t i n g  t h e  s a m p l i n g  
e q u i p m e n t  f r o m  t h e  r e a c t o r  c i r c u l a t i n g  
s y s t e m .  No  s t a n d a r d  c o m m e r c i a l  
v s l v e s  s a t i s f i e d  a l l  o f  t h e  d e s i g n  and 
m a t e r i a l s  r e q u i r e m e n t s .  K e r o t e s t  
d i a p h r a g m  v s l v e a  a p p e a r e d  t o  s a t i s f y  
t h e  d e s i g n  r e q u i r e m e n t s  b u t  c o u l d  n o t  
be o b t a i n e d  i n  t h e  n e c e s s a r y  m a t e r i a l s .  
T h e  m a j o r  f a c t o r  i n  f a v o r  o f  t h e  
K e r o t e s t  v a l v e  wa s  i t s  u s e  o f  a
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FOR PERIOD ENDING JULY 1, I f 52
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FOR PERIOD ENDING JULY I ,  1 9 3 2

1. The  d i a p h r a g m  a e a l a  a nd  s l a i n *  
l e s s  a l e e ]  b o d i e s  were in good c o n d i t i o n .

2 .  T h e  S t e l l i t e  b a l l  mi  b a d l y  
c o r r o d e d  a t  t h e  a r e a  o f  t h e  a e a t  and 
t he  c o r r o a i o n  p r o d u c t s  a d h e r e d  t o  t h a
s e a t .

3.  The  t i t a n i u m  s e a t  a p p e a r e d  in 
e x c e l l e n t  c o n d i t i o n  w i t h  no v i s i b l e  
s i g n s  o f  c o r r o a i o n .  The s t a i n l e a s  
s t e e l  b a l l  h a d  c o n t a c t e d  t h i a  a e a t  in 
two p l a c e s ,  w h i c h  i n d i c a t e d  t h a t  t h e  
b a l l  had r o t a t e d  d u r i n g  o p e r a t i o n .  One 
o f  t h e  s e a t e d  d e p r e s s i o n s  i n  t h e  b a l l  
was not  a c o m p l e t e  r i n g .  T h e r e  was no 
s e r i o u s  c o r r o a i o n  o f  t he  b a l l .

I t  i a  e v i d e n t ,  a s  was t o  be  e x 
p e c t e d ,  t h a t  S t e l l i t e  c a n n o t  be  u s e d  
in t he  h i g h - t e m p e r a t u r e  s o l u t i o n .  I t  
i s  b e l i e v e d  t h a t  t h e  f a i l u r e  o f  t h e  
va l ve  c o n t a i n i n g  t he  t i t a n i u m  s e a t  and 
s t a i n l e s s  s t e e l  b a l l  t o  s e a l  p r o p e r l y  
r e s u l t e d  f r o m  t h e  v a l v e  b e i n g  m o u n t e d  
h o r i s o n  t o  1 1 y . The s e a t  was n o t  d e 
s i g n e d  t o  g u i d e  t h e  b a l l  b a c k  i n t o  
p l ac e  a f t e r  i t  d r o p p e d  s l i g h t l y  o u t  of  
a l i g n m e n t  when t h e  v a l v e  was o p e n e d .

The v a l v e  c o n t a i n i n g  t h e  a t a i n l e a a  
s t e e l  b a l l  a n d  t i t a n i u m  s e a t  i a  b e i n g  
s u b j e c t e d  t o  f u r t h e r  t e s t i n g .  B e c a u s e  
t h e  t i t a n i u m  f a r e d  s o  w e l l ,  a f o u r t h  
v a l v e  ( F i g .  12 )  i s  b e i n g  f a b r i c a t e d  
w i t h  t h e  c u r e  p o p p e t  a nd  a e a t  b o t h  
made o f  t i t a n i u m .

FUEL SAMPLER INSTALLATION IN THE 
CHEMISTRY LABORATORY

A f t e r  a  s a m p l e  o f  s o l u t i o n  i s  
removed f r o m  t h e  r e a c t o r  s y s t e m ,  t h e  
problem r e m a i n a  o f  s a f e l y  t r a n s p o r t i n g  
i t  t o  t h e  a n a l y t i c a l  l a b o r a t o r y  a n d  
w i t h d r a w i n g  a l i q u o t s  f o r  a n a l y s i s .  In 
b r i e f ,  t h e  p r o c e d u r e  v i s u a l i s e d  i a  t o  
t r a n s f e r  t h e  c y l i n d r i c a l  s h i e l d  c o n 
t a i n i n g  t h e  s a m p l e  from t he  t o p  o f  t h e  
r e a c t o r  t o  a d o l l y  on t h e  o p e r a t i n g

F i g .  I S .  C o n i c a l  P o p p e t  l a o l a t i o n  
V a l v e  a 1 t h  C o r e  P o p p e t  a n d  s e a t  o f  
T i  t a n  i n n .

i

f l o o r  a n d  i n t o  t h e  u n l o a d i n g  p o r t  
u n d e r  t h e  l e a d  s h i e l d  i n  t h e  h o t  
l a b o r a t o r y .  The s h i e l d  and a u x i l i a r y  
e q u i p m e n t  a r e  shown i n  F i g .  13.  T h e  
s amp l e  i a  t h e n  w i t h d r a w n  upwa r d  i n t o  
a s h i a l d e d  c o mp a r t m e n t  and t r a n s f e r r e d  
t o  t h e  a p p a r m t m s  by a m a n i p u l a t o r  a n d  
t u r n t a b l e  s i m i l a r  t o  t h a t  r e q u i r e d  f o r  
w i t h d r a w i n g  t h e  s a m p l e  f r o m  t h a  
r e a c t o r .  D e t a i l e d  wo r k i n g  d r a w i n g s  o f  
t h i s  e q u i p m e n t  h a v e  been p r e p a r e d  a n d  
s e n t  t o  t h e  s h o p  f o r  f a b r i c a t i o n .
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Fig .  IS .  Fuel S t a g ie r .

OPERATION «  MRC AT 18f*C

The f o l l o w i n g  f a c t o r s  w e r e  c o n *  
s i d e r e d  i n  a s t u d y  o f  t h e  s a i i s u s  
o b t a i n a b l e  p o w e r  a nd  t h e  o p e r a t i n g  
p l e a s u r e  f o r  t h e  HRC i f  t h e  f u e l  
t e s i p e r a t u r e  we r e  l i a i t e d  t o  100*C.  ***

l l > a.  i i a U i  u 4  T.  c.  i * r r -  »•«•••• e a r
f a w t r  O u t p u t  u u 4  | | | I I r a d  Cu t a  f r a a a u r a  f u r  
Op t r  a l i am m l  | S 0 * C S u u p ,  OBXL C F - S f » l * t l *
(u«r it. test).

1. The  h e a t  r e a o v a l  c a p a c i t y  o f  
t h e  h e a t  e x c h a n g e r  was e s t i a a t e d  a a  a 
f u n c t i o n  o f  t h e  t e s p e r a t u r e  o f  t h e  
s t e a a  p r o d u c e d  by a s s u a i n g  t h a t  t h e  
f u e l  i n l e t  t e s p e r a t u r e  was 100*C a n d  
t h a t  t h e  w a t e r  was  e v a p o r a t e d  u n d e r  
vacuum.

2.  P r e s s u r e  l o s s e s  i n t h e  l i n e  
b e t w e e n  t h e  h e a t  e x c h a n g e ^  „ a ad  t b e  
t u r b i n e  c o n d e n s e r  we r e  e sw ie ta ae d  f # a t
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v a r i o u s  powers  and s t c t s  p r e s s u r e s  e l  
t h e  h e a t  e x c h a n g e r .

3.  H e a t  r e m o v a l  by u a i n g  f o r c e d  
c o n v a c t i o n  o f  w a t a r  i n  t h e  h a s t  e x 
c h a n g e r  was e x a mi n e d .

4. The c o r e  p r e a s u r e  r e q u i r e d  f o r  
t h e  l a t - d o w n  s y s t e m  t o  p a s s  de c ompo
s i t i o n  ga s e s  was e s t i m a t e d .

FOR PERIOD ENDING JULY 1 . 1952

I t  was c o n c l u d e d  t h a t  minor  c ha nges  
t o  p r o v i d e  4 - i n .  s t e a m  p i p i n g  t h r o u g h  
t h e  e n t i r e  l e n g t h  f r o m  t h e  h e a t  e x 
c h a n g e r  t o  t he  t u r b i n e  c o n d e n s e r  would 
p e r m i t  t h e  r e a c t o r  t o  be o p e r a t e d  a t  a 
p o we r  n e a r  250 kw. The  r e q u i r e d  c o r e  
p r e s s u r e  was e s t i m a t e d  t o  be be t we en  
3 0 0  a nd  400 p s i .  F o r c e d - c o n v e c t i o n  
c o o l i n g  o f  t h e  h e a t  e x c h a n g e r  was n o t  
c o n s i d e r e d  f e a s i b l e  b e c a u s e  t h e  c o n 
s t r u c t i o n  i s  s u c h  t h a t  mos t  o f  t h e  
w a t e r  wou l d  b y p a s s  t h e  t u b e  b u n d l e .

CONTROLS AND INSTRUMENTATION

« .  M. B r e a t e a l e .  S e c t i o n  C h i e f  
A. M. B i l l i n g s  C.  A. Mossaan
D. G. Davi s  J .  E. Owens
C.  G. H e i s i g  B. H. Powel l
L. P.  I n g l i s  D. S.  Toomb

9.  P.  W a l k e r

The m a j o r  p o r t i o n  o f  t h e  work t h i s  
q u a r t e r  w^s i n  o b s e r v i n g  o p e r a t i o n s ,  
t e m p o r a r i l y  r e a r r a n g i n g  c i r c u i t s  f o r  
t h e  c r i t i c a l  e x p e r i m e n t s  and s p e c i a l  
t e s t s ,  a nd  a s k i n g  m i n o r  i n s t r u m e n t  
c h s n g e s .  The  c h i e f  c h a n g e s  i n  i n 
s t r u m e n t a t i o n  w e r e  t h e  f o l l o w i n g :  
( 1 )  A f i l t e r  n e t w o r k  was added t o  t h e  
p e r i o d  a m p l i f i e r ,  w h i c h  w a s s u s c e p t i b l e  
t o  p o w e r - l i n e  s u r g e s .  ( 2 )  The f u e l  
dump t a n k  1 eve  1 • s e n s  i n g  d e v i c e ,  whi ch  
was  s e n s i t i v e  t o  t r a n s i e n t  t e m p e r a t u r e  
c h a n g e ,  was r e p l a c e d  w i t h  an e l e m e n t  
s i m i l a r  t o  t h e  p r a s s u r i i e r  l e v e l  
i n d i c a t o r .  ( 3 )  A f l o a t  was p l a c e d  
i n s i d e  t he  s i g h t  g l a s a  on t he  t u r b i n e -  
c o i . de n s e r  hot  w e l l  a n d  p r o v i s i o n s  were 
made f o r  p h c t o t u b e  m o n i t o r i n g .  I f  t h e  
w a t e r  l e v e l  in t h e  h o t  w e l l  r i s e s  t o o  
h i g h  a w a r n i n g  w i l l  be  t r a n s m i t t e d  t o  
t h e  o p e r a t o r .  On o c c a s i o n ,  i n  t h e  
p a s t ,  t h e  w a t e r  i n  t h e  h o t  w e l l  h a s  
ba c ked  up i n t o  t he  vacuum pump.

PROCESS INSTRUMENTATION

I n  t h e  l a s t  q u a r t e r l y  r e p o r t ,  
m e n t i o n  was  made o f  a new c o a x i a l

v a l v e  t o  r e g u l a t e  ox y g e n  f low whan t h e  
f l o w  i s  o n l y  a few c u b i c  c e n t i m e t e r s  
p e r  m i n u t e .  T h i s  v a l v e  i s  auown i n  
F i g .  14.  I t  c o n s i s t s  o f  a c y l i n d e r  
a n d  a p l u g  made o f  t wo  m a t e r i a l s  w i t h  
d i f f e r e n t  c o e f f i c i e n t s  o f  t h e r m a l  
e x p a n s i o n .  The p l u g  i a  made o f  t h e  
1 o w - c o a f f i c i e n t  m a t e r i a l ,  a n d  a t  
a m b i e n t  t e m p e r a t u r e  h a s  a s h r i n k  f i t  
i n  t h e  c y l i n d e r  o f  0 . 0 0 0 5  i n c h ,  As 
t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  v a l v e  i s  r a i s e d  
by t h e  h e a t e r  w i n d i n g s ,  t h e  c l e a r a n c e  
b e t w e e n  t h e  p l u g  a n d  c y l i n d e r  i n 
c r e a s e s ,  and aa a r e s u l t  t h e r e  i a  an 
i n c r e a s e  i n  f l o w .  T h i a  a r r a n g e m e n t  
p r o v i d e s  a v a l v e  w h i c h  f a i l s  ( h e a t e r  
p o w e r  o f f )  c l o s e d .  A v a l v e  w i t h  
o p p o s i t e  o p e r a t i n g  c h a r a c t e r i s t i c s  
c o u l d  be p r o v i d e d  by e x c h a n g i n g  t h e  
m a t e r i a l s  o f  t h e  c y l i n d e r  a n d  t h e  
p l u g .

A v a l v e  s i m i l a r  t o  t h a t  shown in  
F i g .  14 was c o n s t r u c t e d  and  a l i m i t e d  
n u m b e r  o f  t e s t s  h a v e  b e e n  r u n .  The 
t e s t s  w e r e  c o n d u c t e d  by w e l d i n g  a 
t h e r m o c o u p l e  t o  t h e  o u t s i d e  w a l l  o f  
t h e  c y l i n d e r  a nd  a u t o m a t i c a l l y  c o n 
t r o l l i n g  t h e  t e m p e r a t u r e .  The r a a u l t s
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M l -  14. T b tr a i l  Valve f o r  Loo Floo Rates .

o f  t h o a a  t s a t s  a r e  s h o w n  i n  Fig* 15. 
T h a  t i n e  r e q u i r e d  f o r  t h e  v s l v e  t o  
r e d u c e  t he  f l o o  by 631  was found t o  be 
63 s e c o n d s .

C O N C E N T R A T I O N  M E A S U R E M E N T

E f f o r t  hsa  been d e v o t e d  t o  de ve l op*  
i n g  e q u i p m e n t  f o r  d e t e r s i i n i n g  c o n c e n 
t r a t i o n  by m e a s u r i n g  t h e  a b s o r p t i o n  
o f  l i g h t  i n  t h e  r e g i o n  o f  a u r a n y l  
s u l f a t e  a b s o r p t i o n  b a n d .  The  a b 
s o r p t i o n  s p e c t r u m  o f  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  h a s  be e n  d e t e r o i n e d  by t h e  
A n a l y t i c a l  Ch e m i s t r y  D i v i s i o n . (>> Thi s  
wo r k  shows  t h a t  t h e  u s a b l e  a b s o r p t i o n  
p e a k  f o r # UOjSO^-HjO s o l u t i o n s  o c c u r s  
a t  4180 A a t  room t e m p e r a t u r e .

P r o b a b l y  t h e  m a j o r  p r o b l e m  i n  t h e  
d e v e l o p m e n t  o f  a s p e c t r o p h o t o m e t e r  f o r  
t h i s  a p p l i c a t i o n  i s  t h e  s e l e c t i o n  o f  
t h e  m a t e r i a l  f o r  t h e  t wo  c e l l  windows 
t h r o u g h  wh i c h  t h e  beam o f  l i g h t  mus t  
p a s s .  The windows  m u s t  be r e s i s t a n t

* * ^ a a l l l l i i l  C l t a i t l r ;  • • • t a l e s  Q s a r l « r l . «  
P r e g r « « <  Ft  par  1 / e r  f t r 1eS f a V i a f  S t p i t m k t r  IS.
I S S I .  oast-1 I I S .  g. S SS *• 41.

t o  a t t a c k  by u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  
a t  2S0*Cand  m u s t sa I s o  r e m a i n  o p t i c a l l y  
s t a b l e  a t  4180 A when o p e r a t i n g  f o r  
e x t e n d e d  p e r i o d s  o f  t i m e  i n  h i g h  
n e u t r o n  and gamma-ray f l u x e s .  Of t h e  
m a t e r i a l s  t e s t e d  t o  d a t e ,  o n l y  s y n 
t h e t i c  s a p p h i r e s  ( A l , O a ) ,  s p i n e l s  
( M g O ' S . S A ^ O j ) ,  a n d  t i t a n i a  ( T i 0  a ) 
c r y s t a l s  made by L i n d e  A i r  P r o d u c t s  
Company  show p r o m i s e  o f  m e e t i n g  b o t h  
r e q u i r e m e n t s .  In an i n i t i a l  r e p o r t ,  
E n g l i s h * * *  shows t h a t  s y n t h e t i c  s a p 
p h i r e s  a n d  t i t a n i a  c r y s t a l s  ( r u t i l e )  
a r e  v e r y  r e s i s t a n t  t o  a t t a c k  by u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  a t  2 S 0 * C ,  t h e  c o r 
r o s i o n  r a t e s  a r e  o f  t h e  o r d e r  o f  0 . 2  
s p y  f o r  t i t a n i a  and 0 . 7  mpy f o r  s y n 
t h e t i c  s a p p h i r e s .

As a rough p r e l i m i n a r y  c h e c k  on t he  
r a d i a t i o n  s t a b i l i t y  o f  s y n t h e t i c  gems,  
p i e c e s  o f  c o l o r l e s s  a n d  g o l d e n  s y n 
t h e t i c  s a p p h i r e s ,  t i t a n i a .  a nd  r uby  
w e r e  i r r a d i a t e d  i n  a f u e l  c h a n n e l  o f  
t h e  X-  10 g r a p h i t e  r e a c t o r  f o r  t wo

L. F a f l t a k ,  f a i t i t l  •■ l i t  C ir*
r t i i M  • /  F m i t d  r i l w i l  S a p p k t r t  ■■
Vr mmf l  S  m l f a i t  J . U i i h i  a t  }je*C . 0MRL CF- 51- 1-11
(M»v s. m n .

1

• J • •  4 *  • m a m  e e e  a • a• • • • • • •  0 a • e e o O e o e e• • • •  e e e  a e*e a a a e a• • • •  a a a  • a e  w a s  a a a
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F i t *  19* Flow C u r v e s  f o r  Thermal Va lve  Shove  le Fig .  14 .

we e k *  a n d  e x a m i n e d  v i s u a l l y .  The  
s y n t h e t i c ,  c o l o r l e s s  s a p p h i r e  a nd  
t i t a n i a  we r e  no t  a f f e c t e d  s u f f i c i e n t l y  
t o  e x c l u d e  t  h « s  f r o m f u r t h e r  c o n 
s i d e r a t i o n .  S e v e r a l  11 by H  by 5 on 
o p t i c a l l y  p o l i s h e d  s l a b s  o f  s p i n e l ,  
wh i t e  s a p p h i r e ,  and t i t a n i a  h a v e  been 
r e c e i v e d  a n d  a r e  b e i n g  p r e p a r e d  f o r  
i i r a d i a t i o n  i n  t h e  X - 1 0 g r a p h i t e  
r e a c t o r  t o  o b t a i n  q u a n t i t a t i v e  s p e c t r a l  
d a t a  on t h e s e  a y n t h e t i  c* g e o s  b e f o r e  
and a f t e r  i r r a d i a t i o n ,  wi t h  a n d  w i t h o u t  
l i g h t  a n n e a l i n g  d u r i n g  i r r a d i a t i o n ,  
a nd  a t  a t e m p e r a t u r e  c o m p a r a b l e  t o  
t h a t  e x p e c t e d  i n  t he  s p e c t r o p h o t o m e t e r  
c e l l  u n d e r  d e v e l o p m e n t .  F o r  t h e s e  
t e a t s  t h e  m a t e r i a l s  w i l l  n o t  be i n  
c o n t a c t  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s .  
P r e l i m i n a r y  i r r a d i a t i o n  s t u d i e s  o f  
t he  s y n t h e t i c  r uby  and g o l d e n  s a p p h i r e s  
a p p e a r  t o  e x c l u d e  t h e s e  m a t e r i a l s

be c aus e  o f  e x c e s s i v e  r a d i a t i o n  d a r k e n 
i ng .

The p r e l i m i n a r y  d e s i g n  o f  a c e l l  t o  
w i t h s t a n d  250*C a t  2000 p a i g  h a s  be e n  
c o m p l e t e d  a n d  a p l a s t i c  model  o r d e r e d  
f rom t h e  s h o p .  The p l a s t i c  mo d e l  i s  
t o  be u s e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  a r r a n g e 
ment  and a i s e  o f  t h e  i n l e t  a nd  o u t l e t  
p o r t s  n e c e s s a r y  t o  o b t a i n  t h e  s h o r t e s t  
p o s s i b l e  r e s p o n s e  t i n e  f o r  t h e  i n s t r u 
ment  .

C a l c u l a t i o n s  ha ve  be e n  made  w h i c h  
s how t h a t  g a s  b u b b l e s  i n  t h e  c e l l  
s h o u l d  n o t  be  a p r o b l e m  i f  t h e  s o 
l u t i o n  i s  k e p t  be t we e n  100 a nd  150*C . 
T h i s  t e m p e r a t u r e  r a n g e  i s  f u r t h e r  
d e s i r a b l e  i n  t h a t  i t  p e r m i t s  t h e  u s e  
o f  s t a i n l e s s  s t e e l  p a r t s  w i t h o u t  
d a n g e r  o f  s c a l i n g  be yond  t h e  f i l t e r .
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I n v e s t i g a t i o n !  o f  t h e  p e r f o r m a n c e  
of  t h e D e n s i t r o l  u n i t s  d e s c r i b e d  i n  t he  
l a s t  q u a r t e r l y  r e p o r t  a r e  c o n t i n u i n g .  
One 1o « - t e m p e r a t u r e  u n i t  h a s  b e e n  
i n s t a l l e d  i n  t h e  nocl tup a t  Y-12 a nd  i s  
a w a i t i n g  t e a t s .

A s e c o n d  D e n s i t r o l  u n i t  h a a  b e e n  
i n s t a l l e d  i n  a s p e c i a l  l a b o r a t o r y  
l oop.  T h i a  s y s t e m  i s  d e s i g n e d  s o  t h a t  
s t u d i e s  c a n  be  made r e a d i l y  o f  t h e  
a f f e c t  o f  v a r i a t i o n s  i n  f l o w r a t e ,  
c o n c e n t r a t i o n ,  t e m p e r a t u r e ,  gas  b u b b l e  
c o n t e n t ,  a n d  p o s i t i o n  o f  t h e  m i c r o -  
f o r me r .  T e a t s  have been c o n d u c t e d  a t  
a t m o s p h e r i c  p r e s s u r e .  Sodi um s u l f a t e  
s o l u t i o n s  o f  p r o p e r  c o n c e n t r a t i o n  t o  
ha ve  t h e  s a m e  d e n s i t y  a s  U0J S 0 4 s o 
l u t i o n s  c o n t a i n i n g  20 t o  40  g o f

ur ani um p e r  l i t e r  ( t h a t  i s ,  a s p e c i f i c  
grav i t y  o f  1 . 0 3 3 0  t o  1 . 0530)  were u s e d .

The  p l u m m e t  t e s t e d ,  d e s i g n a t e d  
s t a i n l e s s  s t e e l  No.  1,  ha s  a b o u t  5 0 9  
g r e a t e r  vo l ume  t h a n  t h e  g l a s s  p l umme t  
s u p p l i e d  w i t h  t h e  D e n s i t r o l  a n d  i t s  
t r a v e l  i s  c o r r e s p o n d i n g l y  g r e a t e r .  
T h i s  l e d  t o  s ome  t r o u b l e ,  w h i c h  wa s  
t r a c e d  t o  t h e  f a c t  t h a t  t h e  m i c r o -  
f o r m e r  was  b e i n g  o p e r a t e d  i n  a n o n 
l i n e a r  r e g i o n .  H e a v i e r  w e i g h t i n g  
c h a i n s  s h o u l d  r e me dy  t h i s  s i t u a t i o n .

A t e m p e r a t u r e  c hange  f rom SO t o  70*C 
o f  t h e  n i t r o g e n • p r e s s u r i i e d  s t e e l  
pl ummet  m e n t i o n e d  i n  t h e  l a s t  r e p o r t  
does  no t  a l t e r  t h e  d e n s i t y  i n d i c a t i o n  
by as  much a s  i O . 0 1 9 .  Th i s  v a r i a t i o n  
i s  w i t h i n  s p e c i f i e d  t o l e r a n c e .

CORROSION

E. G. B oh l* o * A , S e c t i o n  C h i e f

EXPERIMENTAL CORROSION STUDIES

J .  C.  G r i e s s  D. J .  Sas mor

A m e c h a n i s m  f o r  t h e  c o r r o s i o n  o f  
t ype  347 s t a i n l e s s  s t e e l  was p r e s e n t e d  
i n  a p r e v i o u s  q u a r t e r l y  r e p o r t . ( 1 * 
In b r i e f ,  t h e  b a s i s  f o r  t h e  m e c h a n i s e  
was t h e  o b s e r v a t i o n  t h a t  when s t a i n 
l e s s  s t e e l  d i s s o l v e s  i n  d i l u t e  a c i d  
s o l u t i o n s ,  n i c k e l o u a ,  f e r r o u s ,  a n d  
c h r o m i c  i o n s  a r e  i n i t i a l l y  f o r m e d .  
I f  an o x i d i s i n g  a g e n t  i s  p r e s e n t  and  
i f  t h e  a c i d i t y  o f  t h e  s o l u t i o n  i s  no t  
t o o  h i g h ,  f e r r i c  and c h r o m i c  o x i d e s  
a r e  p r e c i p i t a t e d  on t h e  s u r f a c e  o f  
t h e  s t e e l  a n d  t h e y  i n s u l a t e  t h e  s t e e l  
f r o m  t h e  c o r r o s i v e  m e d i u m .  C o n 
s e q u e n t l y ,  a f t e r  t h e  i n i t i a l  r a p i d  
a t t a c k  t h e  c o r r o s i o n  r a t e  i s  g r e a t l y  
r e d u c e d .

** I .  C. Gr iaa*.  ■•••(#■••••  I . a t l . r  Prt j t t l  
P i i M f r l t  0 r » a r t i i  t » p » r t  / i r  0»r  i m d i m t  
«•**•»*r IS, l » S I ,  O M L-IIU , p. 11.

Al l  p r o t e c t i v e  f i l ms  d e v e l o p  c r a c k s  
b e c a u s e  o f  v a r i o u s  s t r e s s e s  a n d  
s t r a i n s ,  s o  i t  i s  n e c e s s a r y  t o  h a v e  
a means  f o r  m a i n t a i n i n g  t h e  f i l m s  i n  
a c o n t i n u o u s  s t a t e  o f  r e p a i r .  In t h e  
a ys t e m u n d e r  c o n s i d e r a t i o n  t h e  m e c h a 
n i s m o f  f i l m  r e p a i r  i s  i d e n t i c a l  t o  
t h a t  o f  f i l m  f o r m a t i o n ,  t h a t  i s ,  t h e  
p r e c  i p i  t s t i o n  o f  f e r r i c  and  c h r o m i c  
o x i d e s  a t  t h e  p o i n t s  o f  f i l m  f a i l u r e .  
I n  e f f e c t ,  t h e n ,  a f t e r  t h e  o x i d e  
c o a t i n g  h a s  b e e n  f o r m e d ,  c o r r o s i o n  
t a k e s  p l a c e  o n l y  w h e r e  t h e r e  a r e  
c r a c k s  o r  i m p e r f e c t i o n s  i n  t h e  f i l m ,  
t h a t  i s ,  a t  p l a c e s  w h e r e  s t e e l  i a  
e xpos e d  t o  t h e  s o l u t i o n .  T h e r e f o r e  a 
s t u d y  o f  t h e  c o r r o s i o n  r a t e  a f t e r  a 
f i l m  has  be e n  f o r s w d  i n d i r e c t l y  s h o ws  
t h e  f r e q u e a c y  a n d  s i t e  o f  i m p e r 
f e c t i o n s ,  t h e  e f f i c i e n c y  o f  t h e  
h e a l i n g  p r o c e s s ,  and  t h e  s o l u b i l i t y  
o f  t h e  s u r f a c e  o x i d e s  i n  t he  s o l u t i o n  
u n d e r  c o n s i d e r a t i o n .  Hence  a s t u d y  
o f  t h e  c o r r o s i o n  p r o c e s s  d u r i n g  t h e  
i n i t i a l  s t a g e s  o f  f i l m  f o r m a t i o n
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c o m b i n e d  w i t h  a c a r t f u l  a n a l y s i s  o f  
t b s  a o l u t i o n  a f t . r  t i p o a u r .  a h o u l d  
g i v e  t h e  s a n e  t y p e  o f  m f o r a s t i o n  a s  
c o u l d  be o b t a i n e d  by  t h e  nuc h  l o n g e r  
p r o c e s s  o f  s t u d y i n g  t h e  c o r r o s i o n  
r a t e  a f t e r  t h e  p r o t e c t i v e  f i l m  has  
a l r e a d y  be e n  f o r a e d .  The  f a c t  t h a t  
t h e  r e s u l t s  r e p o r t e d  b a l o e  s h o w e d  
o i a i i l a r  b e h a v i o r  t o  s o n s  o f  t h e  
d y n a n i c  t e a t s  s h o u l d  b e  s u f f i c i e n t  
j u s t i f i c a t i o n  f o r  t h e  u s e  o f  s h o r t *  
t e r a i  t e a t s .

The e x p e r i a e n t s  d u r i n g  t h e  p a s t  
q u a r t e r  have shown r n t h e r  c o n c l u s i v e l y  
t h a t  a p r o t e c t i v e  f i l a  c an  be da na ge d  
o r  i t s  e f f e c t i v e n e s s  r e d u c e d  by r e *  
mo v i n g  c k r o a i u a  o x i d e  f r o n  t h e  f i l a  
by a n r c h a n i s a  i n v o l v i n g  t he  o x i d a t i o n  
o f  chromium t o  t h e  h e x a v a l e n t  s t a t e  o r  
by d i s s o l v i n g  b o t h  i r o n  and c h r o a i u n  
o x i d e s  i n  t h e i r  t n v a l e n t  s t a t e s  i n  a 

• s o l u t i o n  o f  low pH. F r o n  t he  r e s u l t s  
b e l o w  i t  i s  a p p a r e n t  t h a t  i f  t h e  
c o r r o s i o n  r a t e  o f  t y p e  347 a t a i n l e s s  
a t e e l  i s  t o  be  k e p t  l o w,  i t  w i l l  be 
n e c e s s a r y  t o  s u p p r e s s  t h e  s o l u b i l i t y  
o f  bo t h  i r o n  and c h r o a i u n  o x i d e s .

S t u d i e s  b e g u n  d u r i n g  t h e  l a s t  
q u a r t a r  c o n c e r n i n g  t h e  e f f e c t  o f  
a o l y b d e n u a  on t h e  c o r r o s i o n  o f  t ype  347 
s t a i n l e s s  s t e e l  h a v e  b e e n  c o a p l e t e d .  
T h e  r e s u l t s  p r e s e n t e d  i n  t h e  l a s t  
q u a r t e r l y  r e p o r t * * *  i n d i c a t e d  t h a t  
a o l y b d a t e  i o n s  when p r e s e n t  i n  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  3 0 0  g 
o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  w e r e  s o a e w h a t  
e f f e c t i v e  i n  r e d u c i n g  t h e  c o r r o s i o n .  
The  r e s u l t s  r e p o r t e d  b e l o w show t h s t  
i n  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n *  
t e i n i n g  40  g o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  
a o l y b d a t e  h a s  o n l y  a v e r y  s l i g h t  
i n h i b i t o r y  e f f e c t .  A l t h o u g h  t h e  
c o r r o s i o n  r a t e  wa s  n o t  g r e a t l y  r e *  
t a r d e d  i n  e i t h e r  c a s e  by t h e  p r e s e n c e  
o f  a o l y b d a t e  i o n s ,  t h e  p h y s i c a l  
a p p e a r a n c e  o f  t h e  o x i d e  f i l a s  f o r a e d

C. Si u m  i d  S. J .  Su m i , ! • • • ( « • « • ■ *
S c a t t e r  Q c a r  t e r  I ;  S r c a r c I t  Mt pt r l  / a r
S a n a *  l a U t a «  S a r a *  I t .  I t t t ,  O M I - I I M ,  p.  I I .

i n  i t s  p r e s e n c e  was g r e a t l y  d i f f e r e n t  
f r o n  t h a t  o f  t h o a e  f o r a e d  i n  i t s  
a b s e n c e .

The  e x p e r i a e n t a l  p r o c e d u r e s  we r e  
e s s e n t i a l l y  t h e  s a a e  a s  t h o a e  g i v e n  
i n  t h e  p r e v i o u a  q u a r t e r l y  r e p o r t . *** 
S o a r  o f  t h e  e x p e r i a e n t s  we r e  c a r r i e d  
o u t  i n  s e a l e d  q u a r t s  t u b e a  t h a t  c on*  
t a i n e d S a l  o f  s o l u t i o n  and a c o r r o s i o n  
a p e c i a e n  t h a t  had  a s u r f a c e  a r e a  o f  
S cm*.  Ot he r  e x p e r i a e n t s  were c a r r i e d  
o u t  i n  A a e r i c a n  I n s t r u a e n t  C o a p a n y  
b o a b s ,  b o t h  w i t h  a n d  w i t h o u t  q u a r t s  
l i n e r a .  In t h e  e x p e r i a m t a  i n whi ch  
t h e  b o a b s  w i t h  q u a r t s  l i n e r s  w e r e  
n e e d ,  t h e  c o r r o s i o n  a p e c i a e n  had  a 
s u r f a c e  a r e a  o f  36 c a *  a nd  was con* 
p l e t e l y  c o v e r e d  by 3S a l  o f  s o l u t i o n .  
W i t h o u t  t he  l i n e r a ,  t h e  w a l l s  o f  t h e  
b o a b s  s e r v e d  a s  p a r t  o f  t h e  c o r r o s i o n  
a p e c i a e n .  In  t h e s e  c a s e s  t h e  s u r f a c e  
a r e a  o f  s t e e l  e x p o s e d  t o  t h e  s o l u t i o n  
was  116 c a 1 and t h e  v o l u a e  o f  s o l u t i o n  
wa s  6 0  a l .  When i t  wa s  d e s i r a b l e  t o  
h a v e  a p a r t i c u l a r  o x y g e n  p r e s s u r e ,  a 
c a l c u l a t e d  v o l u a e  o f  30% h y d r o g e n  
p e r o x i d e  was  a d d e d .  T h e  t h e r a a l  
d e c o m p o s i t i o n  of  t h e  p e r o x i d e  p r oduce d  
t h e  d e s i r e d  oxyge n  p a r t i a l  p r e s s u r e .  
T h e  pH o f  a u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  n f i x e d  u r a n i u a  c o n *  
c e n t r a t i o n  was v a r i e d  by t h e  a d d i t i o n  
o f  u r a n i u a  t r i o x i d e  a n d / o r  a u l f u r i c  
a c i d .  A l l  e x p e r i a e n t s  w e r e  r un  a t  
2S0*C unde r  s t a t i c  c o n d i t i o n s .

A t t a c k  of  Type 147 S t a i n l e s s  S t e e l  by 
U r a n y l  S u l f a t e  a nd  S u l f u r i c  A c i d .  
When s t a i n  l e a n  s t e e l  i s  e x p o s e d  t o  
u r a n y l  s u l f a t e  o r  d i l u t e  s u l f u r i c  
a c i d  s o l u t i o n s  i n  t h e  a b s e n c e  o f  an 
a d d e d  o x i d i s i n g  a g e n t  t h e  c o r r o s i o n  
d a ma g e  i s  v e r y  e x t e n s i v e .  Ir. u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  f e r r o u s  and n i c h e l o u s  
i o n s  a r e  f o r a e d  w i t h  t h e  s i a u l t a n e o u s  
r e d u c t i o n  and p r e c i p i t a t i o n  o f u r a n i u a ,  
w h e r e a s  i n  a u l f u r i c  a c i d  s o l u t i o n s  
h y d r o g e n  gas and f e r r o u s  and n i c k e l o u a  
i o n s  a r e  f o r a e d .  I n  b o t h  c a s e s  t h e  
i r o n  r e a a i n s  a s  f e r r o u s  i r o n ,  a n d
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he nc e  t h e r e  i i  no s t i f l i n g  o f  c o r r o s i o n  
by t h o  p r e c i p i t a t i o n  o f  f e r r i c  o x i d e .  
S i n c e  i n  b o t h  c a a e a  i t  i s  n e c e s s a r y  
t o  h a v e  a n  o x i d i s i n g  a g e n t  p r e s e a t  
and s i n c e  o i ) ’* "  i s  t h e  o n e  i n  conaion 
u s a g e ,  i t  e a s  d e s i r a b l e  t o  k n o t  what  
e f f e c t  t h e  a n o u n t  o f  o x y g e n  i n  t h e  
s o l u t i o n  had on t h e  c o r r o s i o n  r a t e .

The e f f e c t  o f  o x y g e n  p r e s s u r e  on 
t h e  i n i t i a l  s t a g e s  o f  c o r r o s i o n  e a a  
s t u d i e d  a t  one  c o n c e n t r a t i o n  b o t h  in 
s u l f u r i c  a c i d  and  i n  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  i n  bonba w i t h  q u a r t s  l i n e r s .  
I n  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  s y s t e a  t h e  
u r a n i u a  c o n c e n t r a t i o n  was a r b i t r a r i l y  
c h o s e n  a s  300 g p e r  l i t e r  o f  s o l u t i o n ;  
i n  a u l f u r i c  a c i d  s o l u t i o n s  t h e  c o n 
c e n t r a t i o n  o f  t h e  a u l f u r i c  a c i d  was 
c h o s e n  a s  0 . 0 3 9  N . B o t h  o f  t h e s e  
c o n c e n t r a t i o n s  w e r e  s u c h  t h a t  t h e  
e x t e n t  o f  c o r r o s i o n  was a p p r e c i a b l e ,  
s o  a n a l y s i s  o f  t h e  s o l u t i o n s  f o r  
c o r r o s i o n  p r o d u c t s  was n o t  d i f f i c u l t .

The pH o f  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  300 g o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  
wa s  1 . 4 0  s a d  t h a t  o f  t h e  0 . 0 3 9  h 
s u l f u r i c  a c i d  was 1 . 5 4 .  T h e  o x y g e n  
p r e s s u r e s  s t u d i e d  w e r e  a r b i t r a r i l y  
s e l e c t e d .  I t  s h o u l d  be n o t e d ,  however ,  
t h a t  a t  an  oxygen p r e s s u r e  o f  265  p a i  
a t  2S0*C t h e  a o l a r  oxygen c o n c e n t r a t i o n  
was 0 . 0 4 4 ,  wh i c h  wss n e a r l y  e q u a l  t o  
t h e  a o r a a l i t y  o f  t h e  s u l f u r i c  a c i d  
s o l u t i o n .  The d u r a t i o n  o f  i n d i v i d u a l  
t e s t s  wa s  24 h r  and d u p l i c a t e  t e s t a  
were a a d e  u n d e r  each  s e t  o f  c o n d i t i o n s .

The  r e s u l t s  t a b u l a t e d  i n  T a b l e  1 
s h o w  t h a t  i n c r e a s i n g  t h e  o x y g e n  
p r e s s u r e  i n c r e a s e d  t h e  e x t e n t  o f  
c o r r o s i o n  i n  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  
s y s t e a .  T a b l e  2 g i v e s  t h e  r e s u l t s  
i n  t h e  s u l f u r i c  a c i d  s o l u t i e a s ,  and 
t h e s e  d a t a  i n d i c a t e d  t h e  r e v e r s e  
e f f e c t ,  t h a t  i s ,  a s l i g h t l y  d e c r e a s e d  
c o r r o s i o n  r a t e  a t  t h e  h i g h e r  o x y g e n  
c o n c e n t r a t  i o n s .

Tab l e  I

EFFECT OF I U W N  ON TEE ATTACE OF TfPE 3 4 7  STAINLESS STEEL EXPOSES 
F S I  3 4  ME AT 3 9 S ° C  TO URANYL SULFATE SOLUTIONS CONTAINING 

3 0 0  g  OF URANIUM PEE LI TEE (p H  = 1 . 4 0 )

O X Y G E N  P R E S S U R E  

( p a i )

O X Y G E N  I N  S O L U T I O N

( s p a )

S O L U T I O N A N A L Y S I S  A F T E R  E X P O S U R E  

<FS- >

M i Mr F a Cr

50 260 57 11 24 u
59 12 20 i i

100 480 149 27 64 107
118 23 46 82

265 1400 127 24 22 131
114 21 26 121

500 2600 141 32 88 174
111 26 31 139

•  ^  O

o o o  • 
ee e

:
s e e  a • on 

o o o

o
a e 

•  * *
: •*: •  o o  e o  0 0 0 

a a • •
O O O

’’ la 38



FOR PERIOD ENDING JULY 1, I t 52

Tabic X

EFFECT PF OXYSEN ON THE ATTACH OF TYPE SOT STAINLESS STEEL EXPOSES 
POE SO HE AT SSO*C TO 0 .0 3 0  N HULFUEIC AC10 SOLUTIONS (pH = 1 .3 4 )

OXYGEN PRESSURE
( ps i )

OXYGEN IN SOLUTION 
(ppm)

SOLUTION ANALYSIS ArTEN
( ppm)

EXPOSURE

Ni Ms F* Cr

ino 480 310 63 8 1

‘ 325 64 8 1

265 1400 298 56 2 1
309 58 3 1

500 2600 258 54 2 <1

________________i

260 54 2 <1

T h e s e  e x p e r i m e n t *  we r e  c o n s i d e r e d
e v e r y  c r u d e  t e s t  o f  t h e  p r o t e c t i v e  
v s l u e  o f  t h e  o x i d e  f i l e s ,  b e c a u s e  t h e  
f i l e s  a c r e  f o r c e d  d u r i n g  t h e  e x *  
p e r i n e n t .  T h e  e x p e r i e e n t s  e e r e  
r e p e n t e d  e i t h  p r e t r e a t e d  s p e c i m e n s  
and t h e  r e s u l t s  a r e  g i v e n  i n  T a b l e s  3 
and 0.

The  v e r y  l o e  c h r o mi u m c o n t e n t  i n  
t h e  s u l f u r i c  a c i d  s o l u t i o n s  n a u  o f  
p a r t i c u l a r  i n t e r e s t  ( Ta b l e  2 ) .  A n a l y s e s  
a f t e r  s u b s e q u e n t  e x p o s u r e  o f  t h e  
s p e c i m e n s  i n  e r a n y l  s u l f a t e  s h o o e d  
t h a t  much o f  t h e  c hr omi um o x i d e  t h a t  
o a s  p r e c i p i t a t e d  on t h e  s t e e l  d u r i n g  
s u l f u r i c  a c i d  t r e a t m e n t  d i s s o l v e d  i n  
t he  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  ( T a b l e d ) .  
C a r e f u l  a n a l y s e s  o f  t h e s e  s o l u t i o n s  
s h o o e d  t h a t  a t  l e a s t  90% o f  t h e  
c h r o m i u a  i n  s o l u t i o n  o a s  i n  t h e  
h e x a v a l e n t  s t a t e .

In  t h e  f o u r  t a b l e s  t h e  m a n g a n e s e  
c o n c e n t r a t i o n  i n  s o l u t i o n  h a s  b e e n  
i n c l u d e d  t o  s h o e  t h a t  t h e  m a n g a n e s e  
a nd  n i c k e l  o f  t h e  s t e e l  d i s s o l v e d  
i n  t h e  same r a t i o  a s  t he y  mere p r e s e n *  
i n t h e  s t e e l .  Th e  o e i g h t  p e r  c e n t  o f

a a b  a •  e s e e  e
a a e *  a a  a •  e  •s e a  • • see • a

n i c k e l  i n  t h e  s t e e l  o a s  a p p r o x i m a t e l y  
10 a nd  t h a t  o f  t h e  n a n g a n e a e  was  2 .  
T h e  s o l u t i o n  a n a l y s e s  i n d i c a t e d  
e s s e n t i a l l y  t h e  s ame  r a t i o  o f  n i c k e l  
t o  ma n g a n e s e .

E f f e c t  o f  H l f f e r e a t  Acid S o l u t l o n n  
on t h e  A t t a c k  o f  Type 347 H t a l a l a s n  
S t e a l .  The  p r o p o s e d  m e c h a n i s m  o f  
c o r r o s i o n  i m p l i e s  t h a t  t h e  f o r m a t i o n  
o f  s n  o x i d e  f i l m  i s  n e c e s s a r y  t o  
m i n i m i t e  t h e  c o r r o s i o n  r a t e .  I f  t h e  
f i l m  i s  f o r m e d  b y  t h e  h y d r o l y t i c  
p r e c i p i t a t i o n  o f  f e r r i c  and  c h r o m i c  
o x i d e s ,  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  a c i d  
w i l l  be i m p o r t a n t  i n  d e t e r m i n i n g  t h e  
r a t e  a nd  e x t e n t  o f  h y d r o l y s i s .  I f  
t h e  i r o n  i n i t i a l l y  d i s s o l v e s  i n  t h e  
f e r r o u s  s t s t e ,  t h e  o x i d i s i n g  c o n 
d i t i o n s  w i l l  a l s o  be i m p o r t a n t .

A s e r i e s  o f  e x p e r i m e n t s  was  r u n  
i n  wh i c h  s t a i n l e s s  s t e e l  s p e c i m e n s  
we r e  e x p o s e d  t o  d i f f e r e n t  c o n c e n 
t r a t i o n s  o f  e i t h e r  n i t r i c  o r  c h r o n i c  
a c i d s .  A s i m i l a r  s e r i e s  was  r u n  i n  
v a r i o u s  c o n c e n t r a t i o n s  o f  s u l f u r i c  
a c i d  t o  whi ch  o x y g e n  had b e e n  a d d e d .  
The  o x y g e n  p r e s s u r e  was  v a r i e d  i n

: - V : “  3 9
a e  a s #  a s  
a a a s  •
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HRP QUARTERLY PROGRESS REPORT

T a b le  3

ATTACK O f URANYL SULFATE SOLUTIONS CONTAINING 300 g OF URANIUM PEB LITER  
■ ITU 50 p a l OP OXYGEN ON TYPE 347 STAINLES8 STEEL SPECIMENS PRETBEATEO * 

IN URANYL SULFATE SOLUTIONS CONTAINING 300 (  OF URANIUM PEB LITER AT
DIFFERENT OXYGEN PRESSURES*

Ti me o f  E x p o s u r e :  24  h r  a t  250° C

OXYGEN PRESSURE DURING PRETREATMENT
SOLUTION ANALYSIS AFTER SECOND EXPOSURE 

(ppm )
( p s i  )

Ni Ms Fa Cr

50 9 • • 15 17

4 • • 20 4

100 15 3 16 30

4 1 13 16

2 6 5 13 2 22 21

8 1 15 13

500 5 1 20 10

5 1 14 9

• C l . .  T . k U  1.

“ S o l a t i o a a  a c t  a a a l y i a l  f a r  a a a f a a a a a .

s u c h  a way  t h a t  a t  2 5 0 ° C  t h e  m o l a r  
o x y g e n  c o n c e n t r a t i o n  i n  s o l u t i o n  was  
e q u a l  t o  t h e  n o r m a l i t y  o f  t h e  a c i d .  
I n  e f f e c t ,  t h e n ,  t h e  r a t i o  o f  h y d r o g e n  
i o n s  t o  d i s s o l v e d  o x y g e n  m o l e c u l e s  
was  k e p t  e q u a l  t o  u n i t y  a s s u m i n g  
c o m p l e t e  i o n i s a t i o n  o f  t h e  s u l f u r i c  
a c i d  a t  2 5 0 ° C .  A n o t h e r  s e r i e s  w a s  
r u n  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  
c o n t a i n i n g  3 0 0  g o f  u r a n i u m  p e r  
l i t e r  and 50  p s i  o f  o x y g e n .  T h e  pH 
o f  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  w a s  
v a r i e d  b y  t h e  a d d i t i o n  o f  u r a n i u m  
t r i o x i d e  o r  s u l f u r i c  a c i d .  T he  a d *  
d i t i o n  o f  o x y g e n  t o  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  
a n d  s u l f u r i c  a c i d  s o l u t i o n s  w a s  
n e c e s s a r y  b e c a u s e  t h e y  d i d  no t  c o n t a i n

o x i d i s i n g  i o n s  
i n  t h e  n i t r i c  
l u t i o n s .

s u c h  as  w e r e  p r e s e n t  
a n d  c h r o m i c  a c i d  s o -

A l l  t h e  t e s t a  w e r e  c a r r i e d  o u t  i n  
q u a r t s  t u b e s  and t h e  c o r r o s i o n  s p e c i m e n  
i n  e a c h  c a s e  h a d  a s u r f a c e  a r e a  o f  
B cm* .  D u p l i c a t e  e x p e r i m e n t s  wer e  r un  
u n d e r  e a c h  a e t  o f  c o n d i t i o n s  and  i n  
e v e r y  c a s e  t h e  d u r a t i o n  o f  t h e  e x 
p e r i m e n t  w a s  2 4  h o u r s .  P r e v i o u s  
e x p e r i e n c e  h a d  i n d i c a t e d  t h a t  t h e  
i n i t i a l  r a p i d  a t t a c k  was  e s s e n t i a l l y  
c o m p l e t e  d u r i n g  t h i s  l e n g t h  o f  t i m e .

A l l  s o l u t i o n s  w e r e  a n a l y s e d  f o r  
n i c k e l  and aome o f  t h e  s o l u t i o n s  w e r e

T  * 3 40
• •  

a a
•  a

l a s  a 
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FOR PERIOD ENDING JULY I .  1952

Tab I* «

ATTACK OF URANYL SULFATE SOLUTIONS CONTAINING 300 g OF CRANIUM PER LITER 
■ ITS SO g a l  OF 0XY6EN ON TYPE 34T STAINLESS STEEL SPECIMENS PRETIEATEO 

IN SULFURIC ACID SOLUTIONS AT DIFFERENT OXYGEN PRESSURES*

T i s c  o f  Expos u r e :  24 h r  a t  250*C

OXYGEN PRESSURE DURING PRETREATMENT 
( p s i )

SOLUTION ANALYSIS AFTER SECOND EXPOSURE 
<PP«)

Ni Ma F« Cr

100 69 12 44 200

74 14 47 209

265 61 13 35 199

66 16 35 203

500 63 15 35 199

54 12 40 199

•C f . .  T«bl« I .

a n a l y s e d  f o r  c k r o s i t i n  a n d  i r o n .  
P r e v i o u s  r e p o r t s <* , , >  h a v e  shown t h a t  
t h e  n i c k e l  c o n c e n t r a t i o n  i s  a r e l i a b l e  
■ e a a u r e  o f  t h e  t o t a l  c o r r o s i o n .  
C o r r o s i o n  r a t e s  i n  a i l s  p e r  y e a r  
c o u l d  h a v e  b e e n  c a l c u l a t e d  f r o a  t h e  
n i c k e l  a n a l y a e a ,  b u t  t h i a  was  n o t  
d o n a  a i n c e  t h e  t i a e  o f  e x p o a u r e  a a s  
s h o r t  a nd  t h e  c o r r o a i o n  r a t e s  we r e  
h i g h .

In c h r o n i c  and n i t r i c  a c i d  s o l u t i o n  
t h e  r o o a  t e m p e r a t u r e  pH v a l u e s  we r e  
t h e  s a a e  b e f o r e  and a f t e r  e x p o s u r e ,  
b e c a u s e  t h e  a a o u n t s  o f  n i c k e l ,  i r o n ,  
a n d  c h r o n i u a  i n  a o l u t i o n  a f t e r  a run 
w e r e  v e r y  s a a l l  c o a p a r e d  w i t h  t h e  
h y d r o g e n  i o n  c o n c e n t r a t i o n s .  I n  
s u l f u r i c  a c i d  s o l u t i o n s  t h e  pH v a l u e s  
a f t e r  e x p o s u r e  we r e  u s u a l l y  one* t o

( , * J .  L .  E a g l i a b  m 4 9 . M .  S k a d a r ,  up.  t i t . ,  
OMML* I I H ,  p.  ( 1; a l a a  t b i a  r a p a r t .

•• eoo o O • • •• •• e a
a  *  * •
a  •  * a *

wee • e

•  •  •
•  •  •
•  • •  *
•  * •• • • • • •

t h r e e - t e n t h s  o f  a pH u n i t  h i g h e r .  
T h i s  i n c r e a s e  i n  pH c o u l d  be  q u a n t i 
t a t i v e l y  a c c o u n t e d  f o r  by t h e  s u b s t i 
t u t i o n  o f  n i c k e l  i o n a  f o r  h y d r o g e n  
i o n s .

T h e  r e s u l t s  o b t a i n e d  i n  c h r o n i c  
a n d  n i t r i c  a c i d  a r e  s hown  i n  F i g .  16; 
t h e  r e s u l t s  o b t a i n e d  i n  s u l f u r i c  a c i d  
a r e  s hown i n  F i g .  17;  a nd  t h e  r e s u l t s  
o b t a i n e d  i n  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  s o 
l u t i o n s  a r e  shown i n  F i g .  18.  F i g u r e  
18 a l s o  shows  t h e  i r o n  a n d  c h r o n i u a  
a n a l y s i s  o f  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  s o 
l u t i o n s .  Fo r  c o s p a r a t i v e  p u r p o s e s ,  
t h e  pH o f  a 0. 01% n i t r i c  a c i d  s o l u t i o n  
was  2 . 7 9 ,  t h a t  o f  a 0 . 1 0 % s o l u t i o n  was 
1 . 7 9 ,  and t h a t  o f  a 1 . 0 % s o l u t i o n  was 
0 . 7 9 .  The pH o f  a 0 . 0 1 % c h r o n i c  a c i d  
s o l u t i o n  was  2 . 9 7 ,  t h a t  o f  a 0 . 1 0 % 
s o l u t i o n  was 1 . 9 8 ,  a n d  t h a t  o f  a 1.0% 
s o l u t i o n  was 1 .0 6 .

.........  4 i
•  •  a  •• • a# • •• • • •• • • •



HKP QUARTERLY PROGRESS REPORT
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h i .  I S .  A t ta c k  oa Type 347  S t a i n l e s s  S t e a l  by > l f f <  
C h r o a lc  aad N i t r i c  Acids.

F i g u r e  19  c h o w s  a d i f f e r e n t i a l  
p l o t  o f  t h e  s u l f u r i c ,  c h r o a i i c ,  and 
n i t r i c  a c i d  c u r v e s .  I t  can  be c l e a r l y  
seen t h a t  i n  s u l f u r i c  a c i d  t h e  r a p i d  
i n c r e a s e  i n  c o r r o s i o n  b e g a n  a t  a pH 
o f  a b o u t  2 . 5 ,  e h e r e a s  i n  c h r o m i c  and 
n i t r i c  a c i d a  t h e  r a p i d  i n c r e a s e  began 
at  a pH o f  a p p r o x i m a t e l y  1.

The r a p i d  i n c r e a s e  i n  c o r r o s i o n  i a  
n i t r i c  and c h r o m i c  a c i d  mas a s s o c i a t e d  
m i t h  a c o r r e s p o n d i n g  i n c r e a s e  i n  t h e  
i r o n  and  c h r o m i u m  c o n c e n t r a t i o n s  i n  
s o l u t i o n .  T h e s e  d a t a  a r e  s h o m n  i n  
T a b l e  5 .  I n  s u l f u r i c  a c i d  s o l u t i o n s  
t h i s  maa n o t  t h e  c a s e ,  and l e s s  t h a n  
10 ppm o f  i r o n  and 2 ppm o f  c h r o m i u m  
a p p e a r e d  i n  s o l u t i o n  e v e n  a t  t h e  
h i g h e s t  a c i d  c o n c e n t r a t i o n s  u s e d .

28
e e 

e •
e  e 

•  o

•  e  

a

The a m o u n t s  o f  i r o n  and c h r o m i u m  i n  
t h e  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  a r e  shown 
i n  F i g .  1 8 .  Each  o f  t h e  d u p l i c a t e  
s a m p l e s  was a n a l y s e d  f o r  n i c k e l ,  and 
one was a n a l y s e d  f o r  c h r om i um ,  wher eas  
the o t h e r  was a n a l ys e d  f o r  i r o n .

A l l  t h e  s p e c i m e n s  e x p o s e d  t o  
c h r o n i c  a n d  n i t r i c  a c i d s  w e r e  t h e n  
s u b j e c t e d  t o  a u r a n y l  s u l f a t e  t r e a t *  
s e n t .  I n  a l l  c a s e s  t h e  e x t e n t  o f  
c o r r o s i o n  i n  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  s o *  
l u t i o n a  w a s  a p p r o x i m a t e l y  i n v e r s e l y  
p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  c o r r o s i o n  d u r i n g  
t h e  i n i t i a l  t r e a t m e n t .  H o w e v e r  a l l  
t he  s p e c i m e n s  t h a t  r e c e i v e d  t r e a t m e n t  
i n  g r e a t e r  t h a n  I X  c h r o n i c  o r  n i t r i c  
a c i d  s o l u t i o n  had e s s e n t i a l l y  e q u a l  
c o r r o s i o n  r a t e s ,  baaed on t h e  n i c k e l

n s  42
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FOR PERIOD ENDING JULY 1 ,  1 9 5 2

P i g .  1 7 .  A t t a c k  on rjrpe 3 4 7  
S t a i n l e s s  S t e e l  by i l f f e r s a t  C o n 
centrat i ons  o f  S u l f u r i c  Ac 14.

a n a l y s e s .  T h e  g e n e r a l  n a t u r e  o f  t h e  
c o r r o s i o n  a s s  s u c h  t h a t  a l l  s p e c i a e n s  
t e n d e d  t o  b u i l d  u p  o x i d e  f i l a s  o f  
a p p r o x i a a t e l y  e q u a l  a i n i a u a  t h i c k -

I t  s h o u l d  be  p o i n t e d  out  t h a t  e h e n  
a t e e l  u a s  p r e t r e a t e d  i n  any  c o n c e n 
t r a t i o n  o f  c h r o a i u a  t r i o x i d e  g r e a t e r  
t h a n  0 . 5 % ,  t h e  r e s u l t i n g  f i l a  w a s  
b l a c k .  S u b s e q u e n t  e x p o s u r e  o f  t h e s e  
p r e t r e a t e d  s t e e l  s p e c i a e n s  t o  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  ( 3 0 0  g o f  u r a n i u a  
per  l i t e r )  c o n t a i n i n g  50 p s i  o f  ox y g e n  
f o r  24 h r  r e s u l t e d  i n  a change  i n  t h e

P i g .  I S .  K f f a c t  o f  p i  on t h e  
C o r r e a l v a a e e s  o f  Uranyl  S u l f a t e  So -
l u t i o a a  (300 g o f  Uranian per L i t e r )  
to  Type 347 S t a i n  l e s s  S t e e l .

c o l o r  o f  t h e  a p e c i a e n  f r o a  b l a c k  t o  
t a n .  A n a l y a e a  o f  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  a f t e r  e x p o s u r e  t o  t h e  
s p e c i a e n s  s h o o e d  t h a t  t h e  c h r o a i u a  
c o n c e n t r a t i o n s  w e r e  h i g h  and t h a t  a t  
l e a s t  90% o f  t h e  c h r o a i u a  was i n  t h e  
h e x a v a l e n t  s t a t e .  T h e  s o l u t i o n  
a n a l y s e s  s h o w e d  l ow n i c k e l  a nd  i r o n  
c o n c e n t r a t i o n s  a n d  i n d i c a t e d  t h a t  t h e  
u r a n y l  s u l f a t e  p r e f e r e n t i a l l y  l e a c h e d  
c h r o a i u a  f r o a  t h e  o x i d e  f i l a .

The s p e c i a e n s  p r e t r e a t e d  i n  n i t r i c  
a c i d  we r e  a l s o  b l a c k  a f t e r  a 2 4 - h r  
t r e a t n e a t .  H o w e v e r ,  s u b s e q u e n t  
e x p o s u r e  o f  t h e s e  s p e c i a e n s  t o  u r a n y l  
s u l f a t e  d i d  n o t  c h a n g e  t h e i r  p h y s i c a l  
a p p e a r a n c e ,  a n d  s o l u t i o n  a n a l y s e s  
d i d  no t  r e v e a l  h i g h  c h r o a i u a  c o n c e n 
t r a t i o n s .  The n i c k e l  and i r o n  a n a l y s e s  
w e r e  e s s e n t i a l l y  t h e  a a a e  a s  t h o s e  
o b t a i n e d  f r o a  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  t o  w h i c h  t h e  s p e c i a e n s

' . • * • a• •  s e e  e a e • •  e a  a  a e a  a  a e a  #a  »
a w e  p e a  a a a  a  a e e e  s o . /  *
e a a a a  a a a a  a a a a e e e a a
a e a  a a wa a  •  a a a  a e  a e
a a a  a a a  •  •  a  a a a  a a  a a
a a  a a a  a a a a  a a a a  a a  a  a a  a e a  aa
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F i g .  I t .  Di  f  f e r e a t  l a l  P l a t  o f  
Capraa I k m  la  P i s a .  IS and 17.

Tabla »

EFFECT a r  CHKOSIC AND N1TBIC ACID 
CONCENTftATIONS ON TIE AMOUNT OP 

irON AND CWOaiUB IN SOLUTION

Ti ae  o f  R u m :  24 hr

SOLUTION ANALYSES ( p p a )
ACIO

( w t  ft)
HNO, Cr<>»

pH Fe Cr pH f m

0 . I S 1 . 4 0 1 X 1.7X

0 .  SO 1. 10 1 X 1. 42 IX

1 . 0 0 . 0 0 1 4 1 o« 26

S.O 0.  SO X T 0 . 7 9 6 6

4 . 0 0 .  24 IS I t

omo

10X

8 . 0 • 0 .XX 40 S

1 0 . 0 • OS XS • •

1 2 . 0 • • 12 60

•a* l u l l  i l  U i H  • • M t i l r i l i M i .

p r e p a r e d  i n  c h r o a i e  a c i d  had b e e n  
exposed.

S i n c e  t h e  c o r r o s i o n  o f  t y p e  347 
s t a i n l e s s  s t e e l  by s u l f u r i c  a c i d  van 
n o t  a s s o c i a t e d  w i t h  e i t h e r  i r o n  o r  
c h r o a i u a  i n  s o l u t i o n ,  i t  was t h o u g h t  
t h a t  t h e  p h y s i c a l  c h a r a c t e r  o f  t h e  
p r e c i p i t a t e d  i r o n  and chros i iua  o x i d e s  
a i f h t  have been s u c h  t h a t  t hey  d id  no t  
adhere  v e i l  t o  t h e  s t e e l .  To d e t e r a i n e  
t h e  d i f f e r e n c e s  i n  i r o n  and c h r o a i u a  
o x i d e s  h y d r o l y t i c a l l y  p r e c i p i t a t e d  i n  
n i t r i c  and s u l  f u r i c  a c i d s  ‘.he f o l l ow i n g  
e x p e r i m e n t s  we re  c a r r i e d  o u t .  I n t o  
e a c h  o f  f o u r  q u a r t s  t u b e s ,  S a l  o f  
t h e  f o l l o w i n g  s o l u t i o n s  were p l a c e d :
( 1 )  0 . 2 0  N n i t r i c  a c i d  c o n t a i n i n g  
3600 ppn o f  i r o n  a s  f e r r i c  n i t r a t e ,
( 2 )  0 . 2 0  N  s u l f u r i c  a c i d  c o n t a i n i n g  
3600 ppn o f  i r o n  a s  f e r r i c  s u l f a t e ,
( 3 )  0 . 2 0  N  s u l f u r i c  a c i d  c o n t a i n i n g  
1 8 0 0  p pn  o f  i r o n  a n d  1800  p p a  o f  
c h r o a i u a  as  s u l f a t e s ,  and ( 4 )  0 . 2 0  N  
n i t r i c  a c i d  c o n t a i n i n g  1800 ppa  o f  
i r o n  and  1 8 0 0  p p a  o f  c h r o a i u a  a s  
n i t r a t e s .  Al l  t u b e s  were t h e n  s e a l e d  
and h ea t ed  a t  250"C f o r  18 h r ,  d u r i n g  
w h i c h  t i a e  t h e  i r o n  a n d  c h r o a i u a  
w e r e  c o a p l e t e l y  p r e c i p i t a t e d  f r o a  
s o l u t i o n .  An e l e c t r o n  m i c r o g r a p h  o f  
a p o r t i o n  o f  t h e  p r e c i p i t a t e  f r o a  
e a c h  t u b e  was p r e p a r e d  by V i l l a a r t h  
and the  r e s u l t s  a r e  shown in  F igs .  20,  
21 ,  22,  and 23 .  B o t h  t h e  a i x e d  i r o n  
and c h r o a i u a  o x i d e s  we re  b l a c k .  The 
i r o n  oxide p r e c i p i t a t e d  i n  t he  p r es e n c e  
o f  n i t r i c  a c i d  waa b r i g h t  r ed ,  whereas  
t h a t  p r e c i p i t a t e d  i n  t h e  p ' e s e n c e  o f  
s u l f u r i c  a c i d  was a a u c h  d e e p e r  r e d :  
x - r a y  a n a l y s e s  s howe d  b o t h  o x i d e s  t o  
be i d e n t i c a l ,  t h a t  i s ,  f e r r i c  o x i d e .

E f f e c t i v e n e s s  o f  Se l ybdeaua  Aa aa
I n h i b i t o r .  The i n i t i a l  s t u d i e s  o f  t he  
i n h i b i t o r  a c t i o n  o f  a o l y b d e n u n  ( a s  
m o l y b d a t e )  i n  a s y s t e a  c o n t a i n i n g  
t ype  347 s t a i n l e s s  a t e e  1 were p r e s e n t e d  
in  t h e  l a s t  q u a r t e r l y  r e p o r t . *** The 
c o r r o s i o n  s pe c i m e n s  d i s c u s s e d  in t h a t

i

%

30 a s  a a  
a  a

a a 
a w e  
e a

a a  t e a  a s  
a a a a a a 
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FOR PERIOD EWING JULY 1, 1952

F i g .  20.  F e r r i c  O x i d e  P r e c i p i 
t a t e d  a t  >SO*C f r oa  a 9 . 2 9  N S u l f u r i c  
Acid.  5000X.

F i g .  S I .  F e r r i c  O x i d e  P r e c i p i 
t a t e d  a t  SSO*C f r o a  a O.SO N N i t r i c  
Acid g o l a t l o a .  5000X.

• o a  •  
e e # a
•  a a  a
o a e
e e a a . . ::
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F I * .  S3.  H i e d  C h r o a l c  a n d  F e r r i c  O i i d e a  P r e c i p i t a t e d  a t  S9 t °C f r o a  a  0. 20 
N  S u l f u r i c  Acid S o l u t i o n .  S000X.

F i g .  S3.  I l i a d  C h r o a l c  a a d  F e r r i c  O i i d e a  P r e c i p i t a t e d  a t  I 5 0 SC f r o a  a  0 . 2 0
N  N i t r i c  Ac 14 S o l a t i o a .  5000X.
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FOR PERI OD ENDI NG JULY I ,  1 9 5 2

r e p o r t  ( T a b l e  1 2 )  w e r e  g i v e n  t o  
V i l l o a r t h  f o r  s t u d y .  ( T h e  r e s u l t s  
o i l  1 be r e p o r t e d  e l s e w h e r s . * * 4 M B r i e f l y  
t h i s  s t u d y  i n d i c a t e d  t h a t  t h e  f i l a i s  
formed in t h e  p r e s e n c e  o f  t h e  Molybdenum 
a p p e a r  t o  f i t  v e r y  t i g h t l y  and f o l l o w  
c l o s e l y  t h e  c o n t o u r s  o f  t h e  s u b s t r a t e  
m e t a l .  The  f i l m s  v a r i e d  f rom 0 . 8  t o  
1 s i . r o n  i n  t h i c k n e s s  and i n  g e n e r a l  
wer e  t h i n n e r  a n d  more  a d h e r e n t  t h a n  
f i l m s  formed by o t h e r  t r e a t m e n t s .

A s e r i e s  o f  e x p e r i m e n t s  was  c o n *  
d u c t e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  e f f e c t i v e n e s s  
o f  m o l y b d e n u m  i n  r e d u c i n g  t h e  c o r *  
r o s i v e n e s s  o f  d i l u t e  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  t o  t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l .  
I n  t h e s e  e x p e r i m e n t s  bombs  w i t h o u t  
l i n s r s  ware  u s e d  and i n  a l l  c a s e s  t h e  
c o n c e n t r a t i o n  o f  u r a n i u m  was 40 g p e r  
l i t e r  o f  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n .  
A l l  a d d i t i o n s  o f  m o l y b d a t e  we r e  made  
as  mo l y b d i c  a c i d  and i n  e a c h  c a s e  t h e  
molybdenum c o n c e n t r a t i o n  was 160 ppm.  
A i l  t h e  t e s t  s o l u t i o n s ,  e x c e p t  t w o ,  
c o n t a i n e d  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s ,  
and o x y g e n  p a r t i a l  p r e s s u r e s  o f  1 0 0  
ps i  a t  250*C w e r e  u s e d .  The f o l l o w i n g  
f o u r  t y p e s  o f  t r e a t m e n t  and e x p o s u r e  
were s t u d i e d :  ( 1 )  no p r e t r e a t n e n t  and
e x p o s u r e  t o  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  o n l y  
u r a n y l  s u l f a t e ,  ( 2 )  no p r e t r e a t n e n t  
and e x p o s u r e  t o  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  
u r a n y l  su 1 f a t e  a nd  molybdenun,  ( 3 )  p r e -  
t r e a t m e n t  in IX n i t r i c  a c i d  c o n t a i n i n g  
mol ybdenum f o r  f i r s t  24 h r  and t h e n  
e x p o s u r e  t o  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  u r a n y l  
s u l f a t e  and molybdenum,  ( 4 )  p r e t r e a t n e n t  
i n  IX n i t r i c  a c i d  f o r  f i r s t  24 h r  and 
t h e n  e x p o s u r e  t o  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  
o n l y  u r a n y l  s u l f a t e .  The t o t a l  t i m e  
o f  e x p o s u r e  was 1250 h o u r s .  F i g u r e  24  
shows  t h e  t o t a l  c o r r o s i o n  i n c l u d i n g  
t h e  f i r s t  2 4 * h r  p r e t r e a t m e n t .  I t  i s  
e v i d e n t  t h a t  t h e  i n i t i a l  e x t e n t  o f  
c o r r o s i o n  was d i f f e r e n t  i n  e a c h  c a s e .  
The  c o r r o s i o n  r a t e a  a p p e a r e d  t o  b e  
e s s e n t i a l l y  t h e  same a f t e r  t h e  i n i t i a l  
a t t a c k .

^ T .  I .  I i l l a . r t k  <»•  W

• • • • •
e a a #  e• • • •

D i s c u s s i o n .  I f  an ox i de  c o a t i n g  i s  
formed by h y d r o l y t i c  p r e c i p i t a t i o n  o f  
i r o n  and  ch romi um o x i d e s ,  t h e  a c i d i t y  
o f  t h e  s o l u t i o n  s h o u l d  be i m p o r t a n t  i n  
d e t e r m i n i n g  t h e  r a t e  and  e x t e n t  o f  
h y d r o l y s i s .  The  f a s t e r  t h e  r a t e  o f  
h y d r o l y s i s ,  t h e  c l o s e r  t h e  p r o *  
c i p i  t a t  ion t o  t h e  s u r  f ace  and  a p p a r e n t  l y  
t h e  t h i n n e r  and more  compact  t h e  o x i d e  
l a y e r  t h a t  w i l l  be  fo rmed .  F i g u r e  16 
showed t h a t  t h i s  waa t r u e .  F i g u r e  17,  
h owe ve r ,  i n d i c a t e d  t h a t  s u l f a t e  i o n s  
e x e r t e d  a d e l e t e r i o u s  o f f s e t  on t h e  
c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  o f  t h e  s t e a l *  
V i s u a l  o b s e r v a t i o n  o f  t h e  s t e e l  a f t e r  
t r e a t m e n t  i n  a u l f u r i c  a c i d  s o l u t i o n s  
showed a l o o s e l y  a d h e r e n t  o x i d e ,  whi ch  
i s  i n  c o n t r a s t  t o  t h e  r a t h e r  c o m p a c t  
o x i d e a  f o r m e d  i n  e i t h e r  c h r o n i c  o r  
n i t r i c  a c i d  s o l u t i o n s .  The a l a c t r o n  
m i c r o g r a p h s  ( F i g s .  20 t h r o u g h  2 3 )  
s h o w e d  t h a t  t h e  o x i d e s  o f  i r o n  a n d  
chromium were o f  c o n s i d e r a b l y  d i f f e r e n t  
s h a p e s  when p r e c i p i t a t e d  i n  n i t r i c  a nd  
a u l f u r i c  a c i d s .  I t  i a  p r o b a b l e  t h a t  
t h i s  d i f f e r e n c e  wa s  r e l a t e d  t o  t h e  
r a t e g  o f  h y d r o l y s i s ,  a n d  i f  a o  t h e  
e l e c t r o n  m i c r o g r a p h s  i n d i c a t e d  t h a t  
t h e  r a t e  o f  h y d r o l y s i s  waa s l o w e r  i n  
t h e  p r e s e n c e  o f  s u l f u r i c  a c i d .  S i n c e  
f e r r i c  i o n s  c a n  be c o n p l c x e d  by s u l *  
f a t e  i o n s ,  i t  i s  p r o b a b l e  t h a t  t h e  
c o n p l e x i n g  a c t i o n  o f  t h e  s u l f a t e  i o n a  
r e s u l t e d  i n  a s l o w e r  r a t e  o f  h y d r o l y s i s  
i n  s u l f u r i c  a c i d  s o l u t i o n s .  I t  t h e n  
s e e m s  p r o b a b l e  t h a t  when t h e  s t e e l  
c o r r o d e d  in  s u l f u r i c  a c i d  s o l u t i o n s  a t  
250*C in  t h e  p r e s e n c e  o f  o xy g e n ,  t h e  
f e r r i c  and c h r o n i c  i o n s  were c o n p l c x e d  
t o  a c e r t a i n  d e g r e e  a nd  had  a c h a n c e  
t o  d i f f u s e  s o m e  d i s t a n c e  f r o m  t h e  
s u r f a c e  o f  t h e  s t e e l  b e f o r e  p r e 
c i p i t a t i o n .  T h a t  t h e  f i l m s  w e r e  o f  
l i t t l e  v a l u e  i n  r e d u c i n g  c o r r o s i o n  waa 
a hown  by t h e  f a c t  t h a t  when t h e s e  
s p e c i m e n s  w e r e  e x p o s e d  t o  u r a n y l  
a u l f a t e  s o l u t i o n s ,  t h e  a t t a c k  waa  
n e a r l y  t h e  same a a  t h a t  o f  u n t r e a t e d  
s t e e l .

The o x i d e a  o f  i r o n  a nd  c h r o m i u m  
p r e c i p i t a t e d  on  t h e  s u r f a c e  o f  t h e

i -*4 3 AT* • • • • • • •  v
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U N U U m t  
oh  urn

'%  HNO, root FS W  24  Mr NEMAINOEn O f  Th e  TIME 
?MC BO M S CONTAINED UNANVL SULFATE SOLUTION

all exposure has to usanvl sulfate solution

1% MNO, ♦ « # •  No FOB FMST 24 Hr NC MA iNOE S
OF The time the boms contained unamvl sulfate
SOLUTION PLUS taO-PS* Me

all txNosuHE time mas to urantl sulfate
solution containing 160-PP* Mp

j  300

roo
TIME (M l

F * | .  M .  E f f e c t  o f  Molybdenum on the C o r r o s i o n  o f  Type 347 S t a i o l o s s  S t e e l  
by D i l u t e  Uranyl S u l f a t e  S o l u t i o n s .

s t e e l  d u r i n g  t he  s u l f u r i c  a c i d  t r e a t *
• « » t  w e r e  i n  s u c h  a f o r m  t h a t  t h e  
c h r o a i c  o x i d e  was a o l u b l e  i n  u r a n y l  
a u l f a t e  a o l u t i o n a .  T h e  h i g h  s o l u *  
b i l i t y  o f  t h e  chromi um «raa u n e x p e c t e d  
a i n c e  t h e  s o l u b i l i t y  o f  c h r o o i c  o x i d e  
i n  d i l u t e  a c i d  e a s  v e r y  l o w .  Ch e u i c a l  
a n a l y s i s  o f  t h e  s o l u t i o n ,  h o w e v e r ,  
s h o w e d  t h a t  a t  l e a s t  9 0 S  o f  t h e  
s o l u b l e  chromium was i n t h e  h e x a v a l e n t

s t a t e ,  whi ch  e c c o u n t e d  f o r  i t s  a b i l i t y  
t o  r e m a i n  i n s o l u t i o n .

I t  m i g h t  be e x p e c t e d  t h a t  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  w o u l d  b e h a v e  i n  a 
m a n n e r  s i m i l a r  t o  d i l u t e  s u l f u r i c  
a c i d ,  b u t  t h i s  wa s  n o t  t h e  c a s e .  
F i l m s  f o r m e d  i n  u r a n y l  s u l f a t e  s o*  
l u t i o n a  c o n t a i n i n g  300 g o r  l e s s  o f  
u r a n i u m  p e r  l i t e r  w e r e  c o m p a c t  a nd
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e f f e c t i v e  i n  r e d u c i n g  c o r r o s i o n .  In 
t h e  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  t h e  
s u l f a t e  i o n  c o n c e n t r a t i o n  was  v e r y  
low<*> and  p r a c t i c a l l y  no s u l f a t o  i o n s  
w e r e  a v a i l a b l e  f o r  e o a p l e x i n g  t h e  
i r o n  and c h r o a i u a .  Thus t h e  i r o n  and 
c h r o a i u a  o x i d e s  w e r e  p r e c i p i t a t e d  
r a p i d l y  i n  c l o s e  c o n t a c t  w i t h  t h e  
s t e e l  a n d  p r o d u c e d  a p r o t e c t i v e  
coat ing .

The e f f e c t  o f  oxyge n  p r e s s u r e  on 
t h e  c o r r o s i o n  o f  t y p e  347 s t a i n l e s s  
s t e e l  by u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  
c o n t a i n i n g  300  g o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  
was  v e r y  a a r k e d .  When t h e  o x y g e n  
p r e s s u r e  w a s  50 p s i ,  t h e  e x t e n t  o f  
c o r r o s i o n  was  low.  and c o r r e s p o n d i n g l y  
t h e  c h r o a i u a  c o n c e n t r a t i o n  i n  s o l u t i o n  
was l o w .  A t  a l l  t h e  h i g h e r  o x y g e n  
p r e s s u r e s  t h e  c o r r o s i o n  r a t e s  a g r e e d  
w i t h  one a n o t h e r  w i t h i n  t h e  l i a i t s  o f  
e r r o r ,  b u t  t h e  r a t e s  w e r e  a t  l e a s t  
t w i ce  a s  h i g h  a s  a t  t he  lower  p r e s s u r e s .  
The  c h r o a i u a  c o n c e n t r a t i o n s  i n  s o *  
l u t i o n  a t  t h e  h i g h e r  oxygen p r e s s u r e s  
we r e  a l s o  a u c h  h i g h e r ,  a nd  a g a i n  a t  
l e a s t  90% o f  t h e  c h r o a i u a  was i n  t h e  
h e x a v a l e n t  s t a t e .  Th e  c h r o a i u a  
a n a l y s e s  w e r e  n o t  s u f  f i c i e n t  l y  a c c u r a t e  
t o  d e t e r a i a e  w i t h  c e r t a i n t y  w h e t h e r  
t h e r e  was a n  i n c r e a s e  i n  th'* c h r o a i u a  
c o n c e n t r a t i o n  when t he  oxygen p r e s s u r e  
was b e t w e e n  100  a nd  500  p s i ,  b u t  i t  
a pp e a r e d  t h a t  t h e  c h r o a i u a  i n  s o l u t i o n  
i n c r e a s e d  s l i g h t l y  a s  t h e  o x y g e n  
p r e s s u r e  i n c r e a s e d .  At a l l  p r e s s u r e s  
t he  i r o n  i n  s o l u t i o n  was a p p r o x i n u i t e l y  
c o n s t a n t .  A a i a i l a r  d i f f e r e n c e  i n  
c o r r o s i o n  p r o d u c e d  by c h a n g e s  i n  
oxygen p r e s s u r e  h a s  be e n  o b s e r v e d  i n  
t h e  d y n a a i c  t e s t s .

S i n c e  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  
c o n t a i n i n g  a d d e d  u r a n i u a  t r i o x i d e  had  
h i g h e r  pH v a l u e s  t h a n  t h e  u r a n y l  a u l *  
f a t e  s o l u t i o n s  w i t h o u t  u r a n i u a  t r i *  
o x i d e ,  i t  was  e x p e c t e d  t h a t  t h e  e x t e n t

K. | r a « « ,  p r i v a t e  c a a m a i t e t i a a .
(•) ,  -J .  Gr o»« ,  p r i v a t e  c o m v b  «c a 1 1 e e .

o f  c o r r o s i o n  wo u l d  be l e s s .  T h i s  was  
not  t he  c a s e ;  c o r r o s i o n  was g r e a t e r  a t  
a pH o f  2 . 9 2  t h a n  i t  was a t  a pH o f  
1 . 40 .  At l e a s t  p a r t  o f  t h e  r e a s o n  f o r  
t h e  i n c r e a s e d  c o r r o s i o n  r a t e  cc\,uld be 
a t t r i b u t e d  t o  t h e  h i g h  s o l u b i l i t y  o f  
c h r o a i u a .  A c o a p l e t e  a n a l y s i s  o f  t h e  
v a l a n c e s  o f  t h e  c h r o a i u a  was n o t  n o d e ,  
b u t  a n a l y s e s  i n  t h e  pH r a n g e  2 t o  3 
r e v e a l e d  t h a t  a t  l e a s t  90% o f  t h e  
s o l u b l e  c h r o a i u a  was in t h e  h e x a v a l e n t  
s t a t e ;  a t  a pH o f  0 . 7 5  s p p r o x i a a t e l y  
30% o f  t h e  c h r o a i u a  was i n  t h e  h e x a *  
v a l e n t  s t a t e .  B e c a u s e  t h e  i r o n  c o n *  
c o n t e n t i o n  i n  s o l u t i o n  was low u n t i l  
t h e  pH o f  t h e  s o l u t i o n  a p p r o a c h e d  o n e ,  
t h e  h i g h  c o r r o s i o n  r a t e  a t  t h e  h i g h  
pH v a l u e s  a p p e a r e d  t o  be p r i a a r i l y  due  
t o  t h e  s o l u b i l i t y  o f  c h r o a i u a ( V I  ) . 
On t h e  o t h e r  h a n d ,  t h e  h i g h  r a t e s  a t  
low pH v a l u e s  w e r e  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  
i n c r e a s e d  s o l u b i l i t y  o f  both i r o n ( I I I )  
and c h r o a i u a ( I I I ) .

The a i n i a u a s  i n  both  t he  n i c k e l  a n d  
c h r o a i u a  c u r v e s  o c c u r r e d  i n  t h e  pH 
r a n g e  1 . 4  t o  1 . 6 ,  wh i c h  i s  t h e  s a a e  
r a n g e  a s  t h e  pH r a n g e  o f  p u r e  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  300 g o f  
u r a n i u a  p e r  l i t e r .  Thus  t h e  e x p e r i *  
a e n t s  s h o w e d  t h a t  t h e  a d d i t i o n  o f  
e i t h e r  s u l f u r i c  a c i d  or  u r a n i u a  t r i *  
o x i d e  t o  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  i n 
c r e a s e d  t h e  e x t e n t  o f  c o r r o s i o n .

T h e  f a c t  t h a t  t h e  a d d i t i o n  o f  
u r a n i u a  t r i o x i d e  t o  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  wa s  n o t  b e n e f i c i a l  f r o a  a 
c o r r o s i o n  s t a n d p o i n t  was c o n f i r s w d  i n  
t h e  d y n a a i c  t e s t i n g  p r o g r a a . ( * > Vhen 
a u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
added u r a n i u a  t r i o x i d e  was c i r c u l a t e d  
i n  a l o o p ,  t h e  c o r r o s i o n  r a t e  w a a  
o b s e r v e d  t o  be  a t  l e a s t  a s  h i g h  a s  
when u r a n i u a  t r i o x i d e  was n o t  a d d e d .  
The a a oun t  o f  c h r o a i u a  i n  s o l u t i o n  was  
f o u n d  t o  be h i g h ,  as  i n  t h e  s t a t i c  
t e s t s .  I n s u f f i c i e n t  d g t a  h a v e  b e e n  
c o l l e c t e d  t o  a 11ow d e t a i l e d  c o n c l u s i o n s  
t o  be d r awn c o n c e r n i n g  t h e  a e c h a n i s a  
o f  t h e  f o r a a t i o n  o f  t h e  h e x a v a l e n t  
c h r o a i u a .  I t s  a p p e a r a n c e  i n  s o l u t i o n

•  •  • • •  a  a  •  • •  • •  •  • • •  .  M  I  M
p  if. 4 9•  a •  a a a a a a * • I  %#
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• i i  d e p e n d e n t  on t h e  pH, t h e  o x y g e n  
c o n c i n t r i t i o n ,  e n d  t h e  p r e s e n c e  o f  
( i rony!  e n l f a t e .  H e x a v s l e n t  chromium 
wee n o t  f o u n d  i n  s o l e t i o n a  t h a t  d i d  
n o t  c o n t a i n  u r a n y l  s u l f a t e ,  e x c e p t  on 
a f e e  o c c a s i o n s  n h e n  n i t r i c  a c i d  
(pH < 0 . 5 )  e a a  p r e s e n t .  R e g a r d l e s s  o f  
t h e  s Mc ha n i s n ,  t h e  e x t e n t  o f  c o r r o s i o n  
was d i r e c t l y  p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  con* 
c e n t r a t i o n s  o f  i r o n  a nd  c h r o n i e m  i n  
s o l u t i o n .

I t  has  been s u g g e s t e d  by Kraus  t h a t  
t h e  a d d i t i o n  o f  e x c e s s  s u l f a t e  i o n s  
a n y  r e d u c e  t h e  e x t e n t  o f  c o r r o s i o n .  
F u t u r e  s t u d i e s  a r e  p l a n n e d  t h a t  w i l l  
i n c l u d e  t h e  e f f e c t s  o f  s u l f a t e  i o n  
a d d i t i o n  a s  w e l l  a s  t h e  e f f e c t  o f

The s t u d y  o f  t he  i n h i b i t o r  p r o p e r t i e s  
o f  no t  y bdenuai  i n  s y s t e n s  c o n t a i n i n g  
t y p e  347 s t a i n l e s a  a t e e l  has  been con* 
p l a t e d .  I t  has  been  c o n c l u d e d  t h a t  t he  
e f f e c t i v e n e s s  o f  a o l y b d e n u a  a s  an  
i n h i b i t o r  was n o t  s u f f i c i e n t l y  g r e a t  
t o  w a r r a n t  f u r t h e r  e x p e r i m e n t a l  s t u d y .  
W h i l e  t h e  m o l y b d e n u m  was  a c t i v e  i n  
s t i f l i n g  t h e  i n i t i a l  a t t a c k ,  i t s  
i n h i b i t o r y  e f f e c t  wa s  n o t  e v i d e n t  i n  
l o n g > t e r n  s t a t i c  t e s t s .  A l t h o u g h  t h e  
p r e s e n c e  o f  a o l y b d e n u a  d i d  n o t  a f f e c t  
l o n g - t e r n  c o r r o s i o n ,  t h e  p h y s i c a l  
a p p e a r a n c e  o f  t h e s e  f i l a s  was g r e a t l y  
d i f f e r e n t  f r o a  t h a t  o f  f i l n s  f o r a e d  in 
i t s  a b s e n c e .  The f i l a a  f o r a e d  in  i t s  
p r e s e n c e  we r e  b l u e - b l a c k  w i t h  a h i g h  
l u s t e r .  The  i n d i c a t i o n s  w e r e  t h a t  
t h e s e  f i l n s  n a y  h a v e  h a d  b e t t e r  
a e c h a n i c a l  p r o p e r t  i e s  t h a n  t h o s e  f o r ne d  
i n  t he  a b s e n c e  o f  a o l y b d e n u n .

DYNAMIC COMMON ION AND SOLUTION STAMILITY

J .  H. Gr os s  H. C. Savage

S e v e n  d y n a n i c  t e s t  l o o p s  a r e  i n  
o p e r a t i o n  t o  s t u d y  t h e  c o r r o s i v e  
a c t i o n  a n d  s o l u t i o n  s t a b i l i t y  o f  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  u n d e r  v a r i o u s  
o p e r a t i n g  c o n d i t i o n s .  These l oops  e r e  
i d e n t i f i e d  as  D, C,  E,  F, H, J ,  and K.

Loops  B and C, whi ch  ha ve  been r e b u i l t  
w i t h  new p i p i n g  c o n t a i n i n g  a l a r g e  
n u a b e r  o f  t e e s ,  e l l a ,  and b e n d s ,  w i l l  
be  u s e d  in  an e f f o r t  t o  e v a l u a t e  t h e  
c o r r o s i o n  r a t e s  a t  p o i n t s  o f  h i g h l y  
t u r b u l e n t  f l o w .  L o o p s  R a n d  C ha d  
p r e v i o u s l y  been c u t  un  f o r  i n s p e c t i o n  
a f t e r  a p p r o x i a a t e l y  5 0 0 0  and  3000 hr  
o f  o p e r a t i o n ,  r e s p e c t i v e l y .  * 7 *

An e f f o r t  has  be e n  a a d e  d u r i n g  t h i s  
q u a r t e r  to f i n d  a c o a b i n s t i o n  o f  f u e l ,  
c o n t a i n e r ,  a nd  o p e r a t i n g  c o n d i t i o n s  
t h a t  w i l l  be s u i t a b l e  f o r  r e l i a b l e  
s e r v i c e  o v e r  l o n g  p e r i o d s .  The i n 
v e s t i g a t i o n  o f  p o s s i b l e  s t r u c t u r a l  
a a t e r i a l s  has  been c o n f i n e d  p r i n c i p a l l y  
t o  t h e  s t a i n l e s s  s t e e l s  b e c a u s e  o f  
l i a i t a t i o n s  on t h e  a v a i l a b i l i t y  o f  
f a b r i c a t e d  e q u i p a e n t  a n d  s p e c i m e n s  o f  
o t h e r  a a t e r i a l s .  E x p e r i m e n t s  in which 
t h e  t e a t  c o n d i t i o n s  a r e  v a r i e d  a nd  
u r a n y l  s u l f a t e  i s  u s e d  a s  t h e  b a s i c  
f u e l  s o l u t i o n  have  b e e n  e x t e n d e d ,  and 

e x p e r i m e n t s  a t  l o s e r  t e m p e r a t u r e s  have 
be e n  r un .  Of n e c e s s i t y  an a p p r e c i a b l e  
f r a c t i o n  o f  t h e  wor k  h a s  been d e v o t e d  
t o  a t t e m p t s  t o  e s t i m a t e  t h e  v a l i d i t y  
a n d  r e p r o d u c i b i l i t y  o f  d a t a  o b t a i n e d  
w i t h  t h e  p r e s e n t  e q u i p a e n t .

S o l u t i o n  V a r i a b l e s .  The s o l u t i o n  
v a r i a b l e s  s t u d i e d  h a v e  b e e n  o x y g e n ,  
o x y g e n  p l u s  h y d r o g e n ,  a n d  c o p p e r  
a d d i t i o n s ,  a n d  c o n c e n t r a t i o n  a n d  
t e m p e r a t u r e .

O x y g e n .  As h a s  b e e n  d i s c u s s e d  
p r e v i o u s 1y ,* * ) a c o n t i n u o u s l y  m a i n 
t a i n e d  oxyge n  c o n c e n t r a t i o n  a b o v e  50 
p p a  a p p e a r s  t o  p r o t e c t  t h e  u r a n y l  i on  
a g a i n s t  r e d u c t i o n  i n  a l l  c a s e s .  An 
u n s u c c e s s f u l  a t t e m p t  was  made t o  s t a r t  
o p e r a t i o n  o f  l oop  F a t  2 5 0 * C  w i t h  
a b o u t  75 ppa  o f  o x y g e n  i n  u r a n y l  s u l 
f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  3 0 0  g o f  
u r a n i u m  pe r  l i t e r .  P r e c i p i t a t i o n  t o o k

C, S a r a s * ,  C. 6 .  R. A. L d t i i ,
D.  S t k u r t i ,  J .  G r e a t , mm 4  R.  I .  V a c k a r ,  m f .  
c a t . ,  OWL- 1210. p.  IS.
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R a t i o  o f  U r a n i u m  t o  S u l f a t e  i n  
Ur any l  S u l f a t e  S o l u t i o n .  D u r i n g  t h e  
t e a t  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  5 g o f  u r a n i u m p e r  l i t e r ,  
t he  e q u i p m e n t  was s h u t  down a nd  d r a i n e d  
t w i c e .  A f t e r  r i n s i n g ,  i n  b o t h  i n *  
s t a n c e s ,  a s m a l l  a moun t  o f  y e l l o w ,  
c r y s t a l l i n e  m a t e r i a l  was  r e c o v e r e d  
f r o m t h e  l o o p .  T h i s  m a t e r i a l  waa  
i d e n t i f i e d  by x * r a y  d i f f r a c t i o n  a s  
U O j ’ x H . O .  M a t e r i a l  was  r e c o v e r e d  
i n i t i a l l y  f r om t h e  pump v o l u t e  a n d  on 
f u r t h e r  i n s p e c t i o n  was  f o u n d  t o  be 
d e p o s i t e d  a l s o  on t h e  p r e i a u r  i i e r  
w a l l a .  T h r o u g h o u t  t he  t e s t  t h e r e  had 
been a s m a l l  d e c r e a s e  i n  s o l u t i o n  pH 
and u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n ,  h u t  t h e s e  
e f f e c t s  w e r e  t o o  s l i g h t  t o  be a t t r i 
bu t ed  p o s i t i v e l y  t o  t he  s e p a r a t i o n  o f  
ur an i um t r i o x i d e .  An i n v e s t i g a t i o n  o f  
t h e  u r a n i u a - t o * a u l f i t e  r a t i o  a t  low 
u r a ny l  s u l f a t e  c o n c e n t r a t i o n s  i a  b e i n g  
c o n d u c t e d  by Ma r s h a l l ,  G i l l ,  a nd  J o n e s  
i n  an e f f o r t  t o  c l a r i f y  t h e s e  o b 
s e r v a t i o n s  ( c f . ,  " S o l u t i o n  C h e m i s t r y "  
i n P a r t  H I  o f  t h i s  r e p o r t ) .

At t h e  e nd  o f  a 130-hr  r un  a t  250*C 
wi t h  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n 
i ng  40 g o f  u r a n i u m per  l i t e r  i n  l o o p  J ,  
a smal l  a moun t  of  ur an i um t r i o x i d e  waa 
f o u n d  i n  s t a g n a n t  r e g i o n s  o f  t h e  
speci men h o l d e r .  With i t  was a s s o c i a t e d  
a s m a l l  q u a n t i t y  o f  u r a n y l  s i l i c a t e  
and an a p p r e c i a b l e  amount  o f  s i l i c a  
d i o x i d e .  A s m a l l  amount  of  c r y s t a l l i n e  
m a t e r i a l  was a l s o  found in t he  p r e s s u r -  
i i e r .  The  c o n c e n t r a t i o n  o f  s i l i c o n  i n  
s o l u t i o n  d u r i n g  t h i s  run was a p p r o x i 
ma t e l y  40 tJ-g p e r  m i l l i l i t e r  o f  s o l u t i o n .

S i l i c o n  h a d  n o t  b e e n  o b s e r v e d  
p r e v i o u s l y  i n  l o o p s  o p e r a t i n g  u n d e r  
t h e s e  c o n d i t i o n s .  In t h i s  p a r t i c u l a r  
r u n  a c a a t  i m p e l l e r  h a d  b e e n  i n 
s t a l l e d  i n  t h e  pump and i t  i s  p o s s i b l e  
t h a t  t he  s i l i c a  was moul d i ng  s a n d  f rom 
t he  c a a t .  Whe t he r  or  not  t he  p r e s e n c e  
o f  s i l i c a  w a s  r e s p o n s i b l e  f o r  t h e  
a p p e a r a n c e  o f  u r a n i u m  t r i o x i d e  i a  
unknown.  P r e c i p i t a t i o n  o f  a s i l i c a t e  
o f  u r a n i u m  f r o m  D O , S 0 4 s o l u t i o n s

c o n t a i n e d  i n  q u a r t s  a t  2 5 0 * C  w a s  
o bs e r ve d  p r e v l o u a l y . ****

S t u d i e s  c o n d u c t e d  by Mar aha11,  G i l l ,  
a n d  J o n e s  s h o w  t h a t  a p p r e c i a b l e  
q u a n t i t i e s  o f  u r a n i u m t r i o x i d e  c a n  be 
d i s s o l v e d  i n  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  h i g h  c o n c e n t r a t i o n s  o f  
u r a n i u m  a t  2 5 0 * C  w i t h  an a t t e n d a n t  
r i s e  i n  t h e  pH ( m e a s u r e d  a t  r o o m  
t e m p e r a t u r e )  o f  t h e  s o l u t i o n .  On t h e  
h y p o t h e s i s  t h a t  h y d r o g e n  i o n  c o n 
c e n t r a t i o n  p l a y s  a l a r g e  p a r t  i n  t h e  
c o r r o s i o n  r e a c t i o n ,  t h i s  m e a n s  o f  
l o w e r i n g  t h e  h y d r o g e n  i o n  c o n c e n 
t r a t i o n  p r o v i d e d  a p o s s i b l e  wa y  o f  
r e d u c i n g  t h e  c o r r o s i o n .  Hun F - l l  o f  
130- hr  d u r a t i o n  was made a t  250*C w i t h  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
270 g o f  u r a n i u m  per  l i t e r  and w i t h  t h e  
pH a d j u s t e d  f r om t he  nor mal  1 . 5  v a l u e  
t o  a v a l u e  o f  2 . 8  by u r a n i um t r i o x i d e  
a d d i t i o n .  No s i g n i f i c a n t  i a p r o v e a e n t  
waa f ound  o v e r  c o r r o s i o n  r a t e s  w i t h  
n o r ma l  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n 
t a i n i n g  3 0 0  g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r .

F l o w  T e s t s .  T h e  g e o m e t r y  a n d  
v e l o c i t y  e f f e c t s  on c o r r o s i o n  h a v e  
been s t u d i e d  i n  f l ow t e s t s .  Al l  c i r c u 
l a t i n g  l o o p s  h a v e  been e q u i p p e d  w i t h  
s a mp l e  h o l d e r s  d e s i g n e d  f o r  t e s t i n g  
n ume r ous  s a m p l e s  u n d e r  v a r i o u s  c o n 
d i t i o n s  o f  f l o w ,  t e m p e r a t u r e ,  a n d  
s o l u t i o n  c o m p o s i t i o n .

Geomet r y  a n d  V e l o c i t y  E f f e c t e .  The 
s e v e r i t y  o f  e r o s  i o n - a s s  i s  t ed  a t t a c k  a t  
s h a r p  c o r n e r s  a nd  i n  o t h e r  r e g i o n s  o f  
h i g h  t u r b u l e n c e  h a s  be e n  d e s c r i b e d  
p r e v i o u s 1y , f 7 > a nd  f u r t h e r  e x a m p l e s  
o f  t h i s  t y p e  o f  a t t a c k  have been f ound  
d u r i n g  t h i s  p e r i o d .  F i g u r e  25 ( f u r 
n i s h e d  by G r a y  o f  t h e  M e t a l l u r g y  
D i v i s i o n )  i s  a p h o t o g r a p h  o f  t h e  
j u n c t i o n  o f  a l / 4 * i n .  b y p a s s  H u ?  i n  
t h e  ma i n  1 1 / 2 - i n .  l i n e  o f  l o o p  L.  
A f t e r  900 h r  o f  s e r v i c e  a t  250*C w i t h  
u r a n y l  a u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  40 
g o f  u r a n i u m  a n d  6 . 4  g o f  c o p p e r  p e r

1.  M a r t k a l l ,  g r i t t l *
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l i t e r  o f  l o l u t i o n ,  t h e  i l l u s t r a t e d  
r u p t u r e  o c c u r r e d  a t  shutdown.  I n i t i a l l y  
a s n a i l  l e a k  o p e n e d  a t  t h e  t h i n n e s t  
p o r t i o n  o f  t he  w a l l ,  and w i t h i n  1 n i n  
t h e  r e ma i n i n g  t h i n  w a l l  t o r e  h a l f  nay 
around.  Thi s  f i t t i n g  had been nada by 
b u t t - w e l d i n g  t h e  s n a i l  p i p e  t o  t h e  
o u t s i d e  of  the l a r g e  p ipe  and d r i l l i n g  
a 1 / 4 - in.  ho le  t h r o u g h  the  wal l  o f  t h e  
l a r g e  p i p e  on t h e  a x i a  o f  t h e  s n a i l  
p i p e  t o  n a k e  a c l e a n  s h a r p - c o r n e r e d  
h o l e .  Flow t h r o u g h  t h e  s n a i l  l i n e  was 
a t  a v e l o c i t y  o f  a b o u t  50 f t / s e c  w h i l e  
t h a t  i n  t h e  n a i n  l i n e  was s b o u t  20 
f t / s e c .  S i n i l a r  p i p e  a r r a n g e n e n t s  i n  
o th e r  loops were e x a n i n e d ,  and s i m i l a r  
a t t a c k  was f ou n d  i n  a l o o p  o p e r a t e d  
u n d e r  s i n i l a r  f l o w  c o n d i t i o n s  w i t h  
u r a n y l  s u l f a t e  c o n t a i n i n g  300 g o f  
uran ium per  l i t e r  b u t  w i t h o u t  c o pp e r .

F o l l o w i n g  a h y d r o g e n - oxygen e x 
p l o s i o n ,  l o o p  A was  w i t h d r a w n  f r om 
s e r v i c e  and a f o r g e d  t e e  t h a t  had been 
p a r t  o f  t h e  n a i n  f l o w  c i r c u i t  was  
s e c t i o n e d  f o r  e x a n i n a t i o n .  T h e  
f i t t i n g  had been i n  s e r v i c e  for  2500 hr  
a t  2S0*C in c o n t a c t  w i t h  u r a n y l  s u l 
f a t e  c o n t a i n i n g  40 g o f  u r a n i u n  p e r  
1 i t e r  and usua l  ly w i t h  hydrogen p r e s e n t , 
a n d  t h e  b u l k  s o l u t i o n  v e l o c i t y  waa 
35 t o  45 f t / a - e c .  E r o s i o n - a s s i s t e d  
a t t a c k  had t aken  p l a c e  downs t r eaa  f r o n  
t h e  na i n  flow t u r n  i n  a nanner  s i n i l a r

t o  t h a t  o b s e r v e d  i n  t e a s  n a d a  by 
w e l d i n g  p i pe  t o g e t h e r . * * )  The a t t a c k  
was s n o o t h e r ,  c o m p a r a t i v e l y ,  and had 
p r o g r e s s e d  e v e n l y  a l o n g  t h e  l i n b  o f  
t h e  t e e ,  a c r o s s  t h e  w e l d ,  and a l o n g  
t h e  na i n  p ipe  for  a s h o r t  d i a t a a c a .

In o r d e r  t o  woke a rough e s t i m a t e  
o f  l i n i t a t i o n s  on t h e  u s e  o f  c o n 
v e n t i o n a l  p i p s  c o n f i g u r a t i o n s ,  two 
l o o p s  have  been  b u i l t  t h a t  c o n t a i n  
c r o a a a a ,  t e e s ,  a n g l e s ,  and bands  o f  
v a r i o u s  r a d i i ,  i n  1 / 2 - ,  1- ,  and 1 1 /2-  
i n .  p i p e .  The f i t t i n g s  u s e d  a r e  
c o a n e r c i a l  f o r g i n g s  and l o c a l l y  p r o 
d uc e d  w e l d e d - p i p e  a s a e n b l i e a .  These  
l oops  r ep l a c e d  l o o p s  B and C, and they  
w e r e  p u t  i n  s e r w i e w  a t  100*C w i t h  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
100 g o f  u r a n i u m  p a r  l i t e r .  At t h e  
t ime of  t h i s  r e p o r t ,  t h e r e  i a  i n d i r e c t  
e v i d e n c e  t h a t  t h e r e  may be e r o s i o n -  
a s s i s t e d  a t t a c k  i n  some o f  t he  shapes  
o f  1 / 2 - i n .  l i n e  w h e r e  t h e  f low r a t e  
i a  20 f t / a e c .

S ampl e  H o l d e r s .  A l l  c i r c u l a t i n g  
l o o p s  a r e  now e q u i p p e d  w i t h  a a n p l a  
h o l d e r s  d e s i g n e d  t o  t e s t  n u m e r o u s  
spec imens  under  v a r i o u s  c o n d i t i o n s  o f  
f l o w ,  t e a p e r s t u r n ,  and  s o l u t i o n  con-  
p o s i t i o n .  T h e r e  h a s  n o t  been  s u f 
f i c i e n t  e x p e r i e n c e  w i t h  t h e  p i n  and  
c o u p o n  s a n p l e  h o l d e r s  d e s c r i b e d  i n  
t h e  l a s t  q u a r t e r l y  r e p o r t * * )  f o r  a 
d i s c u s s i o n  o f  f l o w  e f f e c t s  a t  t h i s  
t i n e .  However ,  some d e s i g n  a o d i f i -  
c a t i o n s  a n d  s i m p l i f i c a t i o n s  h a v e  
r e s u l t e d  f r o n  t h e  t e s t a  completed thus  
f a r .  Al so ,  new h o l d e r s  a r e  be i ng  nada 
o f  t i t a n i o n  t o  p r o l o n g  t h e i r  u a e f u l  
1 i f e .

" V
M a t e r i a l s  T e s t a .  P i n  s p e c i n e n s  o f  

v a r i o u s  s t a i n l s s a  s t e e l s ,  t i t s n i u n ,
a n d  t a a t a l u n  h a v e  b e e n  t e s t e d  i n  
u r a n y l  s u l f a t e  a o l u t i o n s  o f  v a r i o u s  
c o n c e n t r a t i o n s .

S t a i n l e s s  S t e e l s .  E v a l u a t i o n  o f
t h e  v a r i o u s  a v a i l a b l e  s t a i n l e s s  s t e e l s  
by a e a n s  o f  t he  p i n  s p e c i m e n s * * )  has
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c o n t i n u e d  under  a number  o f  c o n d i t i o n * .  
Some o f  t h e  work ha s  i n v o l v e d  r e p e t i t i o n  
a n d  d u p l i c a t i o n  i n  a n  a f f o r t  t o  
d e t e r m i n e  r e p r o d u c i b i l i t y  o f  t h e  
M a g n i t u d e  o f  a t t a c k  on  a p a r t i c u l a r  
a l l o y .  However i t  i a  p o a a i b l e  t o  r ank 
t h e  a l l o y a  aa t o  a u a c e p t i b i 1 1 t y  t o  
a t t a c k  u n d e r  v i r i o n *  c o n d i t i o n *  w i t h  
t h e  d a t a  now a v a i l a b l e .  At  250*C in 
u r a n y l  a u l f a t e  a o l u t i o n a  c o n t a i n i n g  
5 t o  300 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r ,  t ype  
321 a t a i n l e a a  a t e e l  waa u n i f o r m l y  t he  
l e a a t  a t t a c k e d  o f  t h e  a t e e l a  t e a t e d .  
T y p e *  347 and 316 a t a i n l e a a  a t e e l  a r e  
n o t  a p p r e c i a b l y  p o o r e r ,  e x c e p t  i n  t he
p r e a e n r e  o f  c o p p e r .  At  100  and 150*C» 
on t h e  o t h e r  hand,  t y p e  309  columbium-  
a t a b i l i i e d  a t a i n l e a a  a t e e l  o c c u p i e a  
t h e  p r e f e r r e d  p o a i t i o n ,  a n d  t y p e *  347 
a n d  3 0 4  a t a i n l e a a  a t e e l  a r e  o n l y  
a l i g h t l y  wore a u a c e p t i b l e  t o  a t t a c k .  
C a r p e n t e r  20 a t a i n l e a a  a t e e l  doea  not  
a t a n d  up  aa  w e l l  ax o t h e r  a t a i n l e a a  
a t e e l a  u n d e r  any o f  t h e a e  c o n d i t i o n * .  
L o w e r i n g  t h e  t e m p e r a t u r e  t o  100*C 
g i v e *  a v e r y  a p p r e c i a b l e  l o w e r i n g  o f  
t h e  c o r r o a i o n  r a t e .  I n i t i a l  d a t a  ahow 
c o r r o a i o n  r a t e *  on a t a i n l e a a  a t e e l a  o f  
l e a a  t h a n  0 . 5  mpy when t e a t e d  a t  100*C 
i n  u r a n y l  a u l f a t e  a o l u t i o n a  c o n t a i n i n g  
1 0 0  a nd  300 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r .

S e v e r a l  e x p e r i m e n t s  h a v e  been  run 
w i t h  p i n  s p e c i me n s  i n s u l a t e d  f rom t he  
s y s t e m  by a l a y e r  o f  T e f l o n  t a p e .  No 
s i g n i f i c a n t  d i f f e r e n c e s  h a v e  b e e n  
f o u n d  b e t w e e n  t h e s e  a n d  a d j a c e n t  u n 
i n s u l a t e d  Hpec i mena .  F u r t h e r  e x p e r i -  
m e n t s  a l o n g  t h i s  l i n e  a r e  b e i n g  
c o n d u c t e d .

T t t s n t u a .  P i n  s p e c i m e n s  o f  t i t a n i u m  
h a v e  been t e s t e d  d u r i n g  t h i a  p e r i o d  a t  
2 5 0 * C  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  300 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  
a n d  w i t h  u r a n y l  a u l f a t e  s o l u t i o n  c o n 
t a i n i n g  40 g o f  u r a n i u m  a n d  6 . 4  g o f  
c o p p e r  p e r  l i t e r ,  a n d  a t  150*C w i t h  
u r a n y l  a u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
100  g o f  u r an i um pe r  l i t e r .  No a t t a c k  
h a s  be e n  found unde r  t h e a e  c o n d i t i o n a ,

n o r  h a s  a t t a c k  on t h i s  m e t a l  b e e n  
o b s e r v e d  i n  a ny  p r e v i o u s  t e a t .  The 
l o o p  b e i n g  b u i l t  t o  r e p l a c e  l o o p  A 
w i l l  c o n t a i n  a s e c t i o n  o f  t i t a n i u m  
p i p e  a n d  s e v e r a l  i n s e r t s  o f  t i t a n i u m  
t o  t e s t  t h e  e f f e c t  o f  h y d r o g e n  on 
c o r r o a i o n  a n d  t h e  m e t a l l u r g i c a l  
p r o p e r t i e s  o f  t he  m e t a l .  C o n s t r u c t i o n  
o f  a c o m p l e t e  l o o p  a n d  t h e  m a j o r  
p o r t i o n s  o f  a Mode l  100A pump f r om 
t i t a n i u m  i s  a l s o  p l a n n e d .

T o u t s ! u a .  To t e s t  t h e  s u a c e p t i b i l i t y  
o f  t a n t a l u m  t o  hydr ogen  e m b r i t t l e m e n t ,  
t w o  t a n t a l u m  p i n s  w e r e  m o u n t e d  i n  a 
c o r n e r  o f  l oop  A and e x p o s e d  a t  250*C 
f o r  460  h r  t o  u r a n y l  a u l f a t e  s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  40 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  
and d i s s o l v e d  hydr ogen  a nd  oxyge n .  The 
s p e c i m e n s  showed no f l o w  p a t t e r n ,  bu t  
i t  l o s t  w e i g h t  c o r r e s p o n d i n g  t o  a 
c o r r o s i o n  r a t e  o f  a p p r o x i m a t e l y  9 s p y .  
A s i m p l e  b e n d  t e s t  c o m p a r i s o n  o f  
e x p o s e d  and  u n e x p o s e d  a p e c i s c n s  gave  
an  i n c o n c l u s i v e  r e s u l t  i n  r e g a r d  t o  
h y d r o g e n  e m b r i t t l e m e n t ,  a l t h o u g h  t h e r e  
i s ,  p e r h a p s ,  some e v i d e n c a  o f  i t .

M e st la g h sa se  Model IM A Puap. The
W e s t i n g h o u s e  Model 100A pumps u s e d  in 
t h e  t e s t  l o o p s  h a v e  i a  g e n e r a l  g i v e n  
s a t i s f a c t o r y  s e r v i c e .  The  mos t  common 
c a u s e  o f  f a i l u r e  h a s  b e e n  l e a k a g e  o f  
s o l u t i o n  t h r o u g h  t h e  I n c o n e l  d i aphr a gm 
s e p a r a t i n g  t h e  r o t o r  c h a m b e r  and t h e  
o i l - c o o l e d  s t a t o r  w i n d i n g s .  T h r e e  o f  
t h e  17 pump d i a p h r a g m s  h a v e  e i t h e r  
l e a k e d  o r  c o r r o d e d  t o  t h e  e x t e n t  t h a t  
c o n t i n u e d  s e r v i c e  woul d  p r o b a b l y  have  
r e s u l t e d  i n  l e a k a g e .  One pump d e v e l o p e d  
a l e a k  a f t e r  o p e r a t i n g  f o r  a b o u t
1200 h r  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  c o n t a i n i n g  
40 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r .  A s e c o n d  
pump d i a p h r a g m  was s l i g h t l y  p i t t e d  
a f t e r  o p e r a t i o n  f o r  a f e w  h u n d r e d  
h o u r a  w i t h  u r a n y l  a u l f a t e  c o n t a i n i n g  
1 0 0  g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r .  T h i s  
pump was t h e n  s w i t c h e d  t o n  l o o p  c i r c u 
l a t i n g  u r a n y l  s u l f a t e  c o n t a i n i n g  5 g o f  
u r a n i u m  p e r  l i t e r  and d e v e l o p e d  a l eak  
a f t e r  a b o u t  100  h r  o f  a d d i t i o n a l
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FOR PERIOD ENDING JULY 1 ,  1 9 5 2

o p e r a t i o n .  The  punp u s e d  i n  l o o p  l. 
w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  c o n t a i n i n g  40 g o f  
u r an i ua i  a n d  6 . 4  g o f  c o p p e r  p e r  l i t e r  
had a b a d l y  c o r r o d e d  d i a p h r a g m  a f t e r  
a p p r o x i m a t e l y  1200 h r  o f  o p e r a t i o n .  
The I n c o n e l  d i a p h r a g m s  o f  a l l  o t h e r  
pumps a p p e a r  t o  be i n  good c o n d i t i o n  
even i n  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n 
t a i n i n g  u p  t o  300  g o f  u r a n i u m  p e r  
l i t e r .

S t r e s s  c o r r o s i o n  i s  p r o b a b l y  t h e  
r e a s o n  f o r  t h e  a p p a r e n t  wide  v a r i a t i o n  
in a b i l i t y  o f  d i f f e r e n t  d i a p h r a g m s  t o  
r e s i s t  a t t a c k .  T h i s  i s  i n d i c a t e d  by 
t he  p a t t e r n  o f  a t t a c k  i n  one i n s t a n c e  
i n  w h i c h  t h e  a t t a c k  was v e r y  c l e a r l y  
l o c a l i s e d  t o  t h o s e  p o r t i o n s  o f  t h e  can 
t h a t  w e r e  n o t  b a c k e d  up by t h e  i r o n  
c o r e  o f  t h e  s t a t o r .  M i c r o s c o p i c  e x a a i -  
n a t i o n  o f  a s e c t i o n  of  one o f  t h e  cans  
t h a t  f a i l e d  a l s o  bore  t h i a  o u t .

Th r e e  pumps have  f a i l e d  a s  a r e s u l t  
o f  o p e n  w i n d i n g s  i n  t h e  s t a t o r .  Two 
o f  t h e s e  f a i l u r e s  were  a c c o u n t e d  f o r  
by c u r r e n t  o v e r l o a d i n g .

An e f f o r t  i s  b e i n g  made t o  r e p a i r  
t h e s e  pumps i n  l a b o r a t o r y  s h o p s .  One 
punp w i t h  a l e a k i n g  d i a ph r a gm i a  b e i n g  
r e p a i r e d  by s u b s t i t u t i n g  a s o u n d  
d i a p h r a g m  f r o m  a n o t h e r  pump w i t h  a 
f a u l t y  a t a t o r .  A f t e r  t h e  r e m o v a l  o f  
t he  d i a p h r a g m ,  i t  a p p e a r e d  f e a s i b l e  t o  
r e w i n d  t h e  m o t o r  and i n s t a l l  a new 
d i a p h r a g m.  M a t e r i a l  f o r  new d i a p h r a g m s ,  
i n  w h i c h  t y p e  321 s t a i n l e s s  s t e e l  
w i l l  be s u b s t i t u t e d  f o r  I n c o n e l ,  ha s  
been o r d e r e d .  The s ma l l  s a c r i f i c e  i n  
e l e c t r i c a l  e f f i c i e n c y  b r o u g h t  a b o u t  by 
t h i a  s u b s t i t u t i o n  w i l l  be c o m p e n s a t e d  
by t h e  b e t t e r  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  o f  
t h e  s t a i n l e s s  s t e e l .  A t y p e  347  
s t a i n l e s s  s t e e l  d i a ph r a gm s u b s t i t u t e d  
f o r  t h e  I n c o n e l  d i a p h r a g m  i n  a Model  
30A pump p r o d u c e d  a 10 t o  15X l o s s  i n  
e l e c t r i c a l  e f f i c i e n c y .

A c a s t  i m p e l l e r  made o f  t y p e  347 
s t a i n l e s s  s t e e l  was used  in  o n e  l o o p .

A f t e r  3 8 4  h r  o f  o p e r a t i o n  i n  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  a t  2S0*C,  t h e  c a s t  
i m p e l l e r  l o s t  60  g i n  w e i g h t .  E x 
c e s s i v e  c o r r o s i o n  was n o t e d  on  t h e  
c i r c u m f e r e n c e  o f  t h e  f r o n t  a n d  r e a r  
hubs and  on t h e  f r o n t  s h r o u d  n e a r  t h e  
o u t e r  e d g e .  A s t a n d a r d ,  wr ough t  s t a i n 
l e s s  s t e e l  i m p e l l e r  a u a t a i s s  v e r y  
l i t t l e  i f s n y  w e i g h t  l o s s  u n d e r  s i m i l a r  
c o n d i t i o n s ,  a l t h o u g h  some c o r r o s i o n  i s  
u s u a l  on t h e  i m p e l l e r  h u b s .  On t h i s  
b a s i s  t h e  c a s t  i m p e l l e r  i s  i n f e r i o r  t o  
t he  w r o u g h t  i m p e l l e r .

A t i t a n i u m  i m p e l l e r  i s  now b e i n g  
f a b r i c a t e d  s i n c e  t i t a n i u m  c o n t i n u e s  t o  
e x h i b i t  e x c e l l e n t  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e .  
A c o r r o s i o n  r e s i s t a n t  i n p e l l e r  w o u l d  
v i r t u a l l y  e l i m i n a t e  t h e  l o s e  o f  t h e  
punp  h y d r a u 1 i c • t h r u s t  b a l a n c e  f r o m  
c o r r o s i o n  a t  t h e  i n p e l l e r  h u b s  u n d e r  
t h e  s e e l  r i n g s .  P r e s e n t  i n d i c a t i o n s  
a r e  t h a t  2 0 0 0  t o  3000 hr  o f  o p e r a t i o n  
a t  250*C i n  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  40  g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  
i s  r e q u i r e d  t o  l o s e  t h r u s t  b a l a n c e  
b e c a u s e  o f  c o r r o s i o n  o f  t h e  w r o u g h t  
s t a i n l e s s  s t e e l  i n p e l l e r  hubs .

The W e s t i n g h o u a e  Model 100A pump in  
t he  HRE s y s t e m  was removed and i n s p e c t e d  
d u r i n g  t h e  p a s t  q u a r t e r .  A l l  p u n p  
p s r t s ,  i n c l u d i n g  b e a r i n g a ,  w e r e  i n  
e x c e l l e n t  c o n d i t i o n .  The  g a s k e t e d  
f l a n g e s  on t h i s  pump were we l d e d  a f t e r  
t h i s  i n s p e c t i o n  t o  e l i m i n a t e  l e a k a g e .  
No d i f f i c u l t y  wa s  e n c o u n t e r e d  i n  
w e l d i n g ,  a n d  pump o p e r a t i o n  was  f o u n d  
t o  be s a t i s f a c t o r y  a f t e r w a r d .

STATIC CSSSOSION STUDIES

J . L. E n g l i ah H. L. B a r k e r
s . H. Whee1 e r R. F. Be ns on
L. L. A1 l e n J .  i . Brown,  J r .

L.  L. F a i r c h i l d

Ui
The f o l l o w i n g  p h a s e s  o f  t h e  c o r r o s i o n  
o f  t y p e  347  s t a i n l e s s  s t e e l  i n  u r a n y l
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s u l f a t e  s o l u t i o n s  s t  2 S 0 a C u r t  
e x a m i n e d  d u r i n g  t h e  p a s t  q u a r t e r :
( 1 )  t h e  e f f e c t  o f  u r a n i u s  and o x y g e n  
c o n c e n t r a t i o n s  on  c o r r o s i o n  a t  2 5 0 ° C  
( n s  a c o r o l l a r y  s t u J y ,  t he  r e l i a b i l i t y  
o f  t h e  d i s s o l v e d  n i c k e l  n e t h o d  f o r  
t h e  d e t e r n i n a t i o n  o f  c o r r o s i o n  r a t e s  
•  a s  e s t a b l i s h e d  b y  c o s i p n r i s o n  w i t h  
c o r r o s i o n  r a t e s  o b t a i n e d  f r o n  a e a s u r e -  
n e n t  o f  a c t u a l  d e f i l m e d  we i g h t  l o s s e s ) ,
( 2 )  t h e  e f f e c t  o f  p r e c o n d i t i o n i n g  
t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l  s u r f a c e s  i n ,  
v e r y  d i l u t e  s o l u t i o n s  o f  o x y g e n a t e d  
u r a n y l  s u l f a t e  a t  ?50*C p r i o r  t o  t h e i r  
u s e  in store c o n c e n t r a t e d  s o l u t i o n s  a t  
2S0°C,  and ( 3 )  t h e  u s e  o f  o x y g e n  g a s  
f o r  p r e t r e  a t s i e n t  a t  2S0°C t o  e n h a n c e  
t h e  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  o f  t y p e  347 
s t a i n l e s s  s t e e l  i n  c o n t a c t  w i t h  u r n n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  a t  250°C.

Ef f o e t  of  D i s s o l v e d  O x y g e n .  Th e  
s t a t i c  c o r r o s i o n  b e h a v i o r  o f  t y p e  347 
s t a i n l e s s  s t e e l  wa s  i n v e s t i g a t e d  i a  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  
100 and 300 g o f  u r a n i u a i  p e r  l i t e r  
a n d  w i t h  d i s s o l v e d  o x y g e n  r a n g i n g  
f r o u  a p p r o x i a n t e  1 y 100 t o  2S00 ppm 
a t  250*C.  T h e  i n i t i a l  p h a s e  o f  t h e  
o x y g e n - u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n  s t u d i e s  
i n  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  
40 g o f  uraniuai  p e r  l i t e r  and d i s s o l v e d  
o x y g e n  o f  400  t o  3 7 0 0  p p o  a t  2 5 0 * C 
wa s  r e p o r t e d  i n  t h e  l e s t  q u a r t e r l y  
p r o g r e s s  r e p o r t .  (

In t h e  work t o  be  d e s c r i b e d ,  ne wl y  
mach i ned  t ype  347 s t a i n l e s s  a u t o c l a v e s  
w e r e  u s e d  t o  c o n t a i n  t h e  s o l u t i o n s  
and s pe c i mens  a t  2S0*C.  The a u t o c l a v e s  
h e l d  150 ml o f  t h e  t e s t  s o l u t i o n  a t  
room t e m p e r a t u r e .  The  c o r r o s i o n  t e s t  
s p e c i me n s  were m a c h i n e d  f r o n  3 . 8 0 - c m - d i a  
t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l  b a r ;  t h e y  
w e r e  0 . 5  cm i n  t h i c k n e s s  and 3 . 0  cm 
i n  d i a m e t e r .  A 0 . 5 - c m - d i a  h o l e  was  
d r i l l e d  i n  e a c h  s p e c i m e n  t o  p e r m i t  
s u p p o r t  by s t a i n l e s s  s t e e l  h a n g e r s  
i n  t h e  t e s t  s o l u t i o n s .  The  a v e r a g e  
s u r f a c e  a r e a  was a p p r o x i m a t e l y  20 cm1. 
T h e  t o t a l  s u r f a c e  a r e a  o f  s p e c i m e n

42 • •  e s s  a s e a  a a s  a s  •
• e  • « •  s e e  a a  a s
•  •  * » e a a  a a •  a
•  •  « *  e a a  a m e

a nd  a u t o c l a v e  w a l l s  i m m e r s e d  i n  t h e  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  was  n e a r l y  
245  cm1 a f t e r  s o l u t i o n  e x p a n s i o n  a t  
2 5 0 aC. The s u b m e r g e d  s u r f a c e  a r e a  t o  
s o l u t i o n  v o l u m e  r a t i o  a t  2 5 0 aC was  
1 . 6  cm1 p e r  ml o f  s o l u t i o n .  Type 347 
s t a i n l e s s  s t e e l  w i r e  wa s  u s e d  t o  
s u p p o r t  t h e  s p e c i m e n s  i n  t h e  s o l u t i o n s .  
P r e v i o u s  s t u d i e s  i n d i c a t e d  l i t t l e  o r  
n o  g a l v a n i c  o r  c o n t a c t  c o r r o s i o n  on 
t e s t  s p e c i m e n s  t h a t  w e r e  c o u p l e d  
d i r e c t l y  t o  t h e  a u t o c l a v e  mass  w i t h  
t h e  w i r e  h a n g e r s .  T h e  c o r r o s i o n  
b e h a v i o r  i n  t h e s e  c a s e s  was i d e n t i c a l  
w i t h  r e s u l t s  o b t a i n e d  by u s i n g  q u a r t e 
r e d  h a n g e r s  t o  e l e c t r i c a l l y  i n s u l a t e  
t h e  s p e c i me n s  f rom t h e  a u t o c l a v e s .

T h e  d e s i r e d  d i s a o 1 v e d - o x y g e n  
c o n c e n t r a t i o n s  i n  t h e  t e s t  s o l u t i o n s  
a t  2 5 0 aC were ob t  a i n e d  f rom t he  t he r ma l  
d e c o m p o s i t i o n  o f  35% h y d r o g e n  p e r o x i d e  
a d d e d  i n  c a l c u l a t e d  a m o u n t s  t o  t h e  
s o l u t i o n s  a t  room t e m p e r a t u r e .  The  
o x y g e n  s o l u b i l i t y  d a t a  w e r e  t a k e n  
f r o n  e x i s t i n g  i n f o r m a t i o n  on t h e  
s o l u b i l i t y  o f  o x y g e n  i n  ' . - ' t r  a t  
2 5 0 ° C  and t h e r e f o r e  r e p r e * « . . t  o n l y  
a p p r o x i m a t i o n s  f o r  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s .  T a b l e  6 p r e s e n t s  a summary 
o f  t h e  d i s s o l  v e d - o x y g e n  d a t a  assumed 
f o r  t h e  p u r p o s e  o f  t h i s  i n v e s t i g a t i o n .

Chemica l  a n a l y s e s  o f  t h e  two u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  
7 .  T h e  m o l e  r a t i o  o f  u r a n i u m  t o  
s u l f a t e  i n d i c a t e d  s l i g h t l y  a c i d -  
d e f i c i e n t  s o l u t i o n s  i n  b o t h  c a s e s ;  
t h e  d e f i c i e n c y  wa s  m o r e  p r o n o u n c e d  
i n  t h e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  100 g o f  
u r a n i u m  pe r  l i t e r .

D u p l i c a t e  t e s t s  m e r e  r u n  a t  e a c h  
o x y g e n  c o n c e n t r a t i o n  i n  t h e  two u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s ;  a t o t a l  o f  16 t e s t a  
m a s  m a d e .  S i n g l e  s p e c i m e n s  w e r e  
p l a c e d  i n  e a ch  a u t o c l a v e .  The g e n e r a l  
t e s t  p r o c e d u r e  c o n s i s t e d  o f  e x p o s i n g  
t h e  s p e c i m e n s  a t  2 5 0 * C  f o r  w e e k l y  
p e r i o d s  a f t e r  whi ch  t h e y  were s c r u b b e d  
i n  d i s t i l l e d  w a t e r ,  e x a m i n e d ,  a n d
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FOR PERIOD ENDING JULY I ,  1952

T a b l a  •

APPROXIMATE DISSOLVED OXYGEN CONTENT IN  UEANYL SULFATE SOLUTIONS  
CONTAINING 1 0 0  ANO 3 0 0  |  OF UEANIUO FEB L IT E I AT EIO*C

OXYGEN PAHTIAL 
PRESSURE 

( p a i a )

DIS SO LV ED  OXYGEN ( p p n )

I n  S o l a t i a *  C o n t a i n i n g  
1 0 0  g o f  U p e r  l i t e r

l a  S o l a t i e a  C o n t a i n i n g  
3 0 0  g o f  U p a r  l i t e r

25 125 100
75 375 300

150 750 600

500 2500 2000

T a b l e  7

CHEMICAL ANALYSES OF UEANVL 
SULFATE TEST SOLUTIONS

T o t a l  U, g/1 • 7 . 7 3 0 0 .5
s o 4 . g/ 1 SG. 4 120.6
U - t e - S 0 4 r a t i o 1 .0 2 6 1.005
U ( I V ) ,  g / 1 < 0 . 1 0 . 1
NH4 . g /1 < 0 .1 <0.03
NO, ,  g /1 0 . 1 6 0 .1 0
N i ,  g / 1 < 0 .0 0 1 0 .001
D e n s i t y  a t  2S*C 1 .1 3 3 1 .405
pH ( 0 . 1  V a o l n t i o a ) 2 . 7 5 2 .4 *
pH ( l a b  s o l a t i o n  aa u s e d ) 1 .6 5 1.30

w e i g h e d .  The i n i t i a l  t e a t  s o l u t i o n s ,  
e x c e p t  f o r  make-up ,  were  u s e d  t h r o u g h 
o u t  t h e  e n t i r e  t e s t .  At  t h e  t i m e  o f  
s p e c i m e n  e x a m i n a t i o n ,  1 0 - mi  a o l u t i o n  
samp l e a  wer e  r emove d  f r o m  t h e  a u t o 
c l a v e s  f o r  a n a l y t i c a l  p u r p o s e s  and 
r e p l a c e d  w i t h  10-ml  v o l u m e s  o f  t h e  
o r i g i n a l  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n .  In 
e a c h  t e s t  s o l u t i o n ,  t h e  f i n a l  volume 
was a d j u s t e d  so t h a t  w i t h  t h e  a d d i t i o n  
o f  t h e  n e c e s s a r y  h y d r o g e n  p e r o x i d e  t o  
g e n e r a t e  t h e  d e a i r e d  d i a s o l v e d  oxygen  
c o n t e n t  a t  250*C t h e  s t a r t i n g  volume 
f o r  e a c h  weekly run was a l w a y s  ISO ml.  
I n  t h e  s o l u t i o n s  w i t h  h i g h  d i s s o l v e d -  
o x y g e n  c o n t e n t ,  2000 t o  2S00 ppm, t h e  
h y d r o g e n  p e r o x i d e  a d d i t i o n  waa 9 . 0  ml 
w e e k l y .  T h u s ,  d u r i n g  t h e  c o u r s e  o f

t h e  t e s t s ,  t h e  o r i g i n a l  u r a n i u m  c o n t e n t  
o f  100 o r  300 g p e r  l i t e r  o f  a o l u t i o n  
w a s  g r a d u a l l y  r e d u c e d  b y  d i l a t i o n  
e f f e c t s  t o  a p p r o x i m a t e l y  75 o r  230 p 
p e r  l i t e r  o f  s o l u t i o n .  I n  a l l  o t h e r  
t e s t s ,  i n  which t h e  h y d r o g e n  p e r o x i d e  
a d d i t i o n s  were 0 . 3 ,  1 . 0 ,  and  2 . 2  ml t o  
p r o d u c e  t h e  d e s i r e d  d i  s s o 1 v e d - o x y g e n  
c o n t e n t  a t  2 S 0 aC, t h e  d i l u t i o n  e f f e c t

n e a r l y  ao p r o n o u n c e d .  T h e  t e s t s  were  
o p e r a t e d  f o r  a t o t a l  o f  11 w eeka . Ni ne  
o f  t h e  e x p o s u r e  p e r i o d s  w e r e  o f  weekly  
d u r a t i o n ;  t h e  f i n a l  e x p o s u r e  p e r i o d  
was o f  2 w e e k ' s  d u r a t i o n .

No d i f f i c u l t y  was e n c o u n t e r e d  i n  
t h e  o p e r a t i o n a l  b e h a v i o r  o f  t h e  t e s t s  
d u r i n g  t h e  11 w e e k a ,  w i t h  o n e  e x 
c e p t i o n .  T h e r e  w e r e  n o  s i g n s  o f  
s o l u t i o n  r e d u c t i o n  a s  d e t e r m i n e d  by 
c h e m i c a l  a n a l y s e s  f o r  u r a n i u m  ( c o r 
r e c t e d  f o r  d i l u t i o n  e f f e c t ) .  T h e  
e x c e p t i o n  t o  s a t i s f a c t o r y  b e h a v i o r  was 
t h e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  3 0 0  g o f  
u r a n i u m  p e r  l i t e r  a n d  1 0 0  ppm o f  
d i s s o l v e d  oxygen a t  250*C. Wi t h  t h e s e  
c o n d i t i o n s  i t  was  n o t  p o s s i b l e  t o  
n a i n t a i n  a s t a b l e  s y s te m . Ur an ium was 
p r e c i p i t a t e d  f rom t h e  s o l u t i o n s  as  
o x i d e  a nd  t h e r e  was s e v e r e  c o r r o s i o n  
a t t a c k  on t h e  t e s t  s p e c i m e n s .  T h i s  
d u p l i c a t e  s e t  o f  t e s t s  w a s  r e p e a t e d  
t h r e e  t i m e s  w i t h  s i m i l a r  r e s u l t s .  I t  
ws s  c o n c l u d e d  a f t e r  s i x  f a i l u r e s  t h a t

e e  s e e  a  a
•  a  •  •  •  •• • •• • •
•  a a a  a a a a  a
a  a a s e a  a a  a
a a  a a a  a s e a  a  a

a a a  a a a
a a  a  a a a  a a a a

» a  a  a  a
a  a a  a a aa a a a

a a a a
a

a

aa^  
a a
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i n s t a b i l i t y  was due t o  an i n s u f f i c i a n t  
Miount o f  d i s s o l v e d  oxygen i n  s o l u t i o n  
o r  t h a  r a t a  o f  d i f f u s i o n  o f  o x y g e n  to 
a l l  p a r t s  o f  t h e  s y s t e m was t o o  s l o w .

T h e  p h y s i c a l  a p p e a r a n c e  o f  t h e  
s p e c i m e n s  wa s  a u c h  t h e  s a a e  i n  a l l
t e s t a .  T h e  c o l o r  o f  t h e  o x i d e  f i l a s  
r a n g e d  f r o a  d u l l ,  l i g h t  g r a y  t o  d a r k ,  
g r a y - b l a c k .  No i n d i c a t i o n s  o f  l o 
c a l i s e d  c o r r o s i o n  a t t a c k  w e r e  f o u n d  
e v e n  a f t e r  t h e  o x i d e  f i l a a  w e r e  
r e a o v e d  e l e c t r o l y t i c a l l y .  No s i g n s  o f  
c o n t a c t  o r  c r e v i c e  c o r r o s i o n  w e r e  
a p p a r e n t  on  t h e  s p e c i a e n s  i n  a r e a s  
c o n t a c t e d  by  s t a i n l e s s  s t e e l  h a n g e r s .

The s p e c i a e n s  were d e f i l a e d  a t  75®C 
b y  c a t h o d i c  t r e a t m e n t  i n  5 wt  % 
s u l f u r i c  a c i d  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  2 a l  
p e r  l i t e r  o f  an o r g a n i c  i n h i b i t o r ,  
Rodi ne  77 -  a p r o d u c t  o f  t h e  A a e r i c a n  
Ch e m i c a l  P a i n t  Co. The r a t e  o f  a e t a l  
t h i c k n e s s  l o s s  on b l a n k  s p e c i a e n s  i n  
t h i s  o p e r a t i o n  was 0 . 0 0 1  a i l  i n  3 min,  
c o r r e s p o n d i n g  t o  a w e i g h t  l o s s  o f  
0 . 0 2 S  a g / c a 1 . I t  was d e t e r a i n e d  f r o a

une xpoa ed  s p e c i a e n s  t h a t  a p p r o x i a a t e l y  
100 c a *  o f  a e t a l  s u r f a c e  c o u l d  be  
d e f i l a e d  i n  t h e  i n h i b i t e d  s u l f u r i c  
a c i d  s o l u t i o n  b e f o r e  d e p l e t i o n  o f  t h e  
o r g a n i c  i n h i b i t o r  r e s u l t e d  i n  a u c h  
g r e a t e r  w e i g h t  l o s s e s  on t h e  s p e c i 
a e n s .  T h e  f i n a l  c o r r o s i o n  r a t e s ,  
a f t e r  d e f i l a i n g ,  f o r  t h e  d u p l i c a t e  
t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l  s a m p l e s  a r e  
r e p o r t e d  i n  T a b l e  8.

The a e a s u r e d  we i gh t  c h a n g e s  on  t h e  
t e s t  s p e c i a e n s  a f t e r  r e a o v a l  f r o a  t h e  
s o l u t i o n  a n d  s c r u b b i n g  i n  d i s t i l l e d  
w a t e r  w e r e  u n i n f o r m a t i v e  a s  t o  t h e  
a c t u a l  e x t e n t  o f  c o r r o s i o n  d a m a g e .  
L i t t l e ,  i f  a n y ,  a g r e e a e n t  i n  a s - r e s w v e d  
w e i g h t  c h a n g e s  was o b t a i n e d  on d u p l i 
c a t e  s p e c i a e n s  e x p o s e d  t o  a s i m i l a r  
s e t  o f  t e s t  c o n d i t i o n s .  F r e q u e n t l y ,  
o n e  s p e c i m e n  o f  a d u p l i c a t e  s e t  
e x h i b i t e d  a  w e i g h t  i n c r e a s e ,  w h e r e a s  
t h e  c o mp a n i o n  spe c i men  showed a w e i g h t  
l o s s .  T h e r e f o r e ,  s i n c e  such  d a t a  were 
a e a n i n g l e s s ,  t h e  a s - r e m o v e d  w e i g h t  
change  v a l u e s  a r e  no t  i n c l u d e d  i n  t h i s  
r e p o r t .

T a b le  •

CORROSION RATES FOR DEFILMED TYPE 347 STAINLESS STEEL EXPOSER TO 0XV6ENATED 
URANYL SULFATE SOLUTIONS CONTAIN INS 100 AND 300 g 

OF URANIUR PER LITER AT X50*C FOR 11 REERS

URANIUM
CONCENTRATION

< g / n

OXYGEN PARTIAL 
PRESSURE 

< p s i s )

ESTIMATED 
DISSOLVED OXYGEN

(ppw)

CORROSION RATE ( a p y )
S p e c i m e n  1 S p e e i a e a  3

9 7 . 7 25 125 0 . 1 5 0 .  17

75 375 0 . 2 1 0 . 2 0

150 750 0 . 2 3 0 . 3 1

500 2500 0 . 2 3 0 . 2 3

3 0 0 . 5 25 100 f  a i  l e d f a i l e d

75 ' 300 0 . 2 6 0 . 2 4

150 600 0 . 2 9 0 . 3 1

500 2000 0 . 2 8 0 . 3 0

a a 
a •

a s  a a 
a s  a

e e  a s  e  
•  a  a a

o • • O •  s e a  a a  
a a a a  a a
a a a e  a a
•  a a a a
a a  a a  a a

e a  a a a a  a a
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FOR PERIOD ENDING JULY 1 .  1 9 5 2

For  a a o r e  c o m p l e t e  e v a l u a t i o n  o f  
t h e  e f f e c t a  o f  u r a n i u m  and o x y g e n  
c o n c e n t r a t i o n a  o n  t h e  c o r r o a i o n  o f  
type 347 a t a i n l e a a  a t e e l  at  25CaC, t he  
d a t a  o b t a i n e d  i n  t h e  p r e a e n t  i n v e s t i 
g a t i o n  were c o m p a r e d  w i t h  c o r r o a i o n  
d a t a  r e p o r t e d  p r e v i o u s l y  f o r  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  40 g o f  
uranium per  l i t e r  t e s t e d  for  10.5 weeks 
a t  250°C.<* > These  d a t a  a r e  p r e s e n t e d  
i n  T a b l e  9 .  The a v e r a g e  c o r r o s i o n  
r i t e s  f o r  d e f i l m e d  s p e c i m e n s  a r e  
r e p o r t e d  f o r  t h e  v a r i o u s  e x p o a u r e  
c o n d i t i o n s .

No s i g n i f i c a n t  l o n g - t i m e  e f f e c t  o f  
o x y g e n  o r  u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n  on 
t h e  c o r r o s i o n  o f  t y p e  347 s t a i n l e s s  
s t e e l  was i n d i c a t e d  by t h e  d a t a  i n  
T a b l e  9 .  The s l i g h t  v a r i a t i o n s  i n  
r e p o r t e d  v a l u e s  c o u l d  be a t t r i b u t e d  
t o  d i f f e r e n c e s  i n  m e t a l  h om o g e n e i t y ,  
t e s t  c o n d i t i o n s ,  e t c .  , r a t h e r  t h a n  
t o  a d i r e c t  e f f e c t  o f  change in  oxygen

T a b l e  •

AVERAGE CORROSION RATES FOR DEFILMED TYPE >47 STAINLESS STEEL EXPOSER IN 
OXTOENATEO URANYL SULFATE SOLUTIONS FOR 1 0 . S T 0 U  SEERS AT 2 » 0 °C

U R A N I U M  C O N C E N T R A T I O N

( g / l >

A P P R O X .  D I S S O L V E D  O X YGE N

1 P p m !

C O R R O S I O N  R A T E  

( « p y )

♦ 0 . 9 400 0. 16
775 0.  16

1275 0. 14
3700 0.22

97 . 7 125 0. 16
375 0.21
750 0.27

2500 0.23

300. 5 100 f a i l e d

300 0.25
600 0.30

2000 0.29

The l a c k  o f  u n i f o r m i t y  in measured  
w e i g h t  c h s n g e s  was  a t t r i b u t e d  to  t h e  
bulk  ox i de  f i l m s  formed on the  s p e c i 
mens d u r i n g  e x p o a u r e .  T h e s e  f i l m s  
h a v e  b e e n  i d e n t i f i e d  by x - r a y  and  
e l e c t r o n  d i f f r a c t i o n  s t u d i e s  a s  
c o n s i s t i n g  o f  a ' F e ^ O ,  and / or  C r , 0 , .

The c o r r o s i o n  r a t e s  showed e x c e l 
l e n t  s g r e e n e n t  b e t w e e n  d u p l i c a t e ,  
d e f i l m e d  s p e c i m e n s .  The magn i t ude  o f  
t h e  r a t e s  a f t e r  11 weeks  was w e l l  
w i t h i n  t o l e r a b l e  c o r r o s i o n  l i m i t s .  
T h e  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  t h e  c o r 
r o s i v e n e s s  o f  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  100 and 300 g o f  
uranium per  l i t e r  on type  347 s t a i n l e s s  
s t e e l . was p r a c t i c a l l y  n e g l i g i b l e  i n  
t e r n s  o f  l o n g - t i m e  o p e r a t i o n .  I t  was 
appa r e n t  a l so  t h a t  t he  f i n a l  c o r r o s i o n  
r a t e a  f o r  11 w e e k s  i n  t h e  s a t i s 
f a c t o r i l y  o p e r a t e d  s t a t i c  sys t ems  were 
i n d e p e n d e n t  o f  t h e  d i s s o l v e d  o x y g e n  
c o n c e n t r a t i o n  a t  250*C.

as  sms s 
s s s •  
s s ss  s 
•  •  s •

• * s  R ^ N 1 
•  a s  a 
s e e  s

a a s

r2M  M  •  a• • • •  •

•  #  I  •
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a n d  u r a n i u m  c o n t e n t .  U n d e r  s t a t i c  
c o n d i t i o n s  a t  2 S 0 aC.  t h e  c o r r o a i o n  
r a t e a  f o r  d e f i l m e d  t y p e  347  a t a i n l e s a  
a t e e l  e x p o s e d  i n  u r a n y l  s u l f a t e  s o 
l u t i o n s  c o n t a i n i n g  40,  1 0 0 ,  and 300 g 
o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  a n d  d i s s o l v e d  
o x y g e n  r a n g i n g  f r o m 12S t o  3700  ppm 
w e r e  t h u s  f ound  t o  l i e  w i t h i n  0 . 2  t o  
0 . 3  a p y  a f t e r  11 we e k s  o f  e x p o s u r e .  
T h e  e x c e p t i o n  t o  t h i s  b e h a v i o r  v a s  
t h e  c a s e  o f  t h e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
300 g o f  ur an i um p e r  l i t e r  and s l i g h t l y  
l e s s  d i s s o l v e d  o x y g e n  ( 1 0 0  p p m ) ;  
s t a b l e  s y s t e ms  we r e  n o t  o b t a i n e d  w i t h  
t h e s e  c o n d i t i o n s .

D i s s o l v e d  n i c k e l  c o n c e n t r a t i o n s  
w e r e  f o l l o w e d  r e g u l a r l y  d u r i n g  t h e  
o p e r a t i o n  o f  t h e  t e a t s  f o r  e v a l u a t i o n  
o f  c o r r o s i o n  r a t e s  a n d  f o r  f i n a l  
c o m p a r i s o n  w i t h  r a t e a  d e t e r m i n e d  by 
d e f i l a e d  w e i g h t * l o s s  m e a s u r e m e n t s  on 
t h e  t e s t  s p e c i m e n s .  T h e  t o t a l ,  
c u a u l a t i v e ,  d i s s o l v e d  n i c k e l  c o n t e n t ,  
c o r r e c t e d  f o r  t h e  a m o u n t  r e m o v e d  
w e e k l y  i n  t h e  a n a l y t i c a l  s o l u t i o n  
s a m p l e s  a nd  a d j u s t m e n t  o f  s t a r t i n g  
s o l u t i o n  v o l u m e s  t o  I S O  m l ,  a r e  
r e p o r t e d  i n  T a b l e  10.  Th e  d i s s o l v e d  
n i c k e l  v a l u e s  a r e  i n c l u d e d  f o r  t h e  
d u p l i c a t e  t e a t s  t o  i l l u s t r a t e  t h e

T a b l e  I t

CORRECTED, CIUVL4TIVE,  DISSOLVED NICREL CONTENT IN 
OXYOENATED URANYL SULFATE SOLUTIONS AT XS0°C

DISSOLVED NICKEL < * * /■ ! >

D i a a a l v a S  O i f | t i  <M*>URANIUM
EXPOSURE

CONCENTRATION teas «• sssoi s t  t .  its toe u  rsei t s  «• i t s
S i m

■ii  >•  • a  I

J00.S

• e e • ••
w e e  a e e e e e• Owe • a • e a
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FOR PERIOD EWING JULY 1. 1952

d e g r e e  o f  r e p r o d u c i b i l i t y ,  o r  l e e k  
t h e r e o f ,  f o r  i d e n t i c a l  t e e t  c o n d i t i o n * .  
A g r a p h  o f  t h e  a v e r a g e  d i a a o l v e d  
n i c k e l  v a l u e *  aa a f u n c t i o n  o f  e x *  
poau r e  t i m e  i a  g i v e n  i n  F i g .  26 .

C o r r o a i o n  r a t e a  d e t e r m i n e d  b y  t h e  
c u m u l a t i v e ,  c o r r e c t e d ,  d i a a o l v e d  
n i c k e l  v a l u e *  a f t e r  1 and 11 w e e k *  o f  
e x p o a u r e  o f  d u p l i c a t e  a p e c i m e n a  a r e  
p r e a e n t e d  i n  T a b l e  11. I n  t h e  e a l e u -  
l a t i o n  o f  c o r r o s i o n  r a t e s  b y  t h e  
d i a a o l v e d  n i c k e l  method,  i t  was assumed 
t h a t  t h e  a v e r a g e  n i c k e l  c o n t e n t  i n  t h e  
t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l  s p e c i m e n s  
and a u t o c l a v e s  was 1 0 . 5  w t  X .  The  
r e p o r t e d  r a t e s  r e p r e s e n t  a t t a c k  on  
a p p r o x i m a t e l y  2 4 5  c m 2 o f  s u r f a c e  
a r e a ,  w h i c h  i n c l u d e d  t h e  a r e a  o f  t h e  
t e s t  s p e c i m e n  and t h e  a r e a  o f  t h e  
a u t o c l a v e  i m m e r s e d  i n  t h e  l e s t  med i um 
a t  2 5 0 ° C .  I t  was assumed a l s o  t h a t

c o r r o s i o n  a t t a c k  was u n i f o r m  o v e r  a l l  
a u r f  seas.

T a b l e  12 shows  a co mp a r i so n  b e t w e e n  
t h e  a v e r a g e  c o r r o a i o n  r a t e s  a f t e r  11 
weeks  aa d e t e r m i n e d  by t h e  d e f i l m e d  
• e i g h t - l o s s  m e a s u r e m e n t s  a n d  t h e  
c o r r e c t e d ,  c u m u l a t i v e ,  d i s s o l v e d  
n i c k e l  c o n t e n t  i n  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  100 and 300 g o f  
u r an i um p e r  l a t e r  at  2S0*C.

The o v e r - a l l  ag r eemen t  b e t w e e n  t h e  
d e f i l m e d  and d i  sao l v e d  n i c k e l  c o r r o s i o n  
r a t e s  was v e r y  g o o d  i n  v i e w  o f  t h e  
numer ous  v a r i a b l e s  i n t r o d u c e d  i n  t h e  
t w o  m e t h o d s  o f  e v a l u a t i o n .  M o r e  
c o n s i s t e n t  a g r e e m e n t  b e t we e n  t h e  t w o  
s e t s  o f  r a t e a  was  o b t a i n e d  i n  t h e  
s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  100 g o f  u r a n i u m  
p e r  l i t e r  t h a n  i a  t h e  s o l u t i o n  c o n 
t a i n i n g  300 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r .

• t 7 9 or unsNioM eta utes or 
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A 2500- BW" OXVOCX
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F i g .  I I .  C o r r e c t e d ,  C u m u l a t i v e ,  D i a a o l v e d  N i c k e l  C o n t e n t  o f  O x y g e n a t e d  
Uranyl  S u l f a t e  a t  Z50*C.
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T a k U  11

COBBMIDN BATES ON TYPE 347  STAINLESS STEEL OETEBBINED FROM 
COBBECTEB. CUMULATIVE. DISSOLVED NICKEL CONTENT IN  

OXVSENATED UBANYL SULFATE SOLUTIONS AT SSO*C

EXPOSURE
(weeks)

URANIUM
CONCENTRATION

( g / D

DISSOLVED
OXYGEN
< P P e)

CORROSION RATE (mpy)

S pec im en  1 Specimen 2

1 9 7 . 7 125 1. 36 1. 52
11 125 0.  19

1 375 1. 57 1. 57
11 375 0 . 2 2 0 . 2 3

1 750 1 . 7 0 2 . 0 7
11 750 0.  26 0.  34

1 2500 2 . 4 1 2 . 31
11 2500 0 . 4 0 0.  36

1 300.  5 100 f a i l e d f a i l e d
11 100 f a i l e d f a i l e d

1 300 2 . 6 6 2 . 9 6
11 300 0.  41 0. 43

1 600 3. 18 2 . 9 6
11 600 0.  45 0 . 4 2

1 2000 2 . 7 7 2 . 2 8
11 2000 0.  43

I n  (UMition o f  t h e  r e s u l t s  o b t a i n e d  
i n  t h i s  s e r i e s  o f  t e s t s  t o  d e t e r m i n e  
t h e  e f f e c t  o f  u r a n i u s  a n d  o x y g o n  
c o n c e n t r a t i o n s  o n  t h e  c o r r o s i o n  o f  
t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l ,  i t  o a y  be 
s t a t e d  t h a t :

1. I n  s t a t i c  s y s t e m s ,  t h e  l o n g -  
r a n g e  e f f e c t  o f  o x y g e n  and u r a n i u m  
c o n c e n t r a t i o n s  ( o n  t h e  c o r r o s i o n  o f  
t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l  a t  2 5 0 * C ) ,  
• i t h i n  t h e  l i m i t s  s t u d i e d ,  a p p e a r s  
n o t  t o o  s i g n i f i c a n t .  F i n a l  c o r r o s i o n  
r a t e s ,  d e t e r m i n e d  by d e f i l m e d  w e i g h t  
l o s s e s  and d i s s o l v e d  n i c k e l  r o n t e n t  
i n  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  40,  100,  and  
300 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  anc 12S t o  
3700 ppm o f  d i s s o l v e d  o x y g e n ,  w e r e

b e t ween  0 . 1 S  and 0 . 4 S  mpy a f t e r  1 0 . 5  
t o  11 weeks o f  e x p o s u r e .

2 .  A f t e r  s h o r t - t e r m  e x p o s u r e  o f  
o n e  w e e k ,  t h e  c o r r o s i o n  r a t e  w a s  
i n c r e a s e d  s l i g h t l y ,  f r om 1 . 4 4  t o  2 . 3 6  
mpy ( d e t e r m i n e d  b y  d i s s o l v e d  n i c k e l )  
as t h e  d i s s o l v e d  o x y g e n  c o n t e n t  i n 
c r e a s e d  f r o m  1 2 5  t o  2 5 0 0  ppm i n  
r o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  100 g o f  u r a n i u m  
p e r  l i t e r .  T h i s  e f f e c t  may n o t  be  
r e a l i s t i c ,  h o w e v e r ,  and w i l l  r e q u i r e  
f u r t h e r  and s o r s  c o m p l e t e  e x a m i n a t i o n .  
T h e r e  was no s u c h  t e n d e n c y  e x h i b i t e d  
i n  t h e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  300 g o f  
u r a n i um p e r  l i t e r  and i n c r e a s e d  o x y g e n  
c o n t e n t .  I n  g e n e r a l  t h e a e  s o l u t i o n s  
we r e  s l i g h t l y  m o r e  c o r r o s i v e  d u r i n g

48
a e  

a •
a • 
a a as

a a e  a 

s a a

•  a a 

» a a
•  •  

e w e  

w w •  e

a s e e  e e  
m e  a a e  

a e e  a a 
a e  a a 

m e  s e a  
a a a e  a e

62
#•





HRP QUARTERLY PROGRESS REPORT

• e r a  r ep 1 aced  w i  *-.h ac l u t i o n a  c o n t a i n i n g  
4 0 ,  100 ,  a n d  3 0 o  g o f  u r a m u a  p e r  
l i t e r  and  t h e  t e a t a  o p e r a t e d  f o r  a 
p e r i o d  o f  a e v e n  weeka w i t h  d i a a o l v e d  
o x y g e n  c o n t e n t a  o f  100 t o  135 p p a  a t  
2 5 0 ° C .  T h e  i p t o i a t m  w e r e  w e i g h e d  
and e x a m i n e d  w e e k l y ,  and a o l u t i o n  
a a n n l e a  w e r e  w i t h d r a w n  f o r  u r a n i u m  
and  n i c k e l  a n a l y a e a .  T h e  o x y g e n  
c o n t e n t  waa m a i n t a i n e d  by a d d i t i o n  o f  
t he  n e c e a a a r y  h y d r o g e n  p e r o x i d e .

The t e a t  a p e c i me n a  were i n  e x c e l l e n t  
c o n d i t i o n  a f t e r  r e m o v a l  f r o m  t h e  
d i l u t e  u r a n y l  a u l f . i t e  a o l u t i o n a .  The  
s u r f a c e a  w e r e  c o v e r e d  w i t h  l u a t r o u a  
i n t e r f e r e n c e  c o l o r a  r a n g i n g  f r o m  
g o l d e n  y e l l o w  t o  r e d - p u r p l e ;  no  b u l k  
o x i d e  f i l m *  o f  a p p r e c i a b l e  t h i c k n e a a  
we r e  o b a e r v e d .  The c o r r o a i o n  r a t e a  
f o r  t he  t h r e e  apec i mena ,  aa d e t e r m i n e d  
f r o m  t h e  aa *  r e m o v e d  w e i g h t  l o a a e a ,  
r a n g e d  f r o m  0 . 0 8  t o  0 . 1 8  mpy f o r  48 
h o u r a .  The d i a a o l v e d  n i c k e l  c o n t e n t  
d i d  t i n t  e x c e e d  1 n g / m l  i n  any o f  t h e  
a o l u t i o n a ,  a n d  c h e m i c a l  a n a l y a e a  
i n d i c a t e d  no r e d u c t i o n  i n  u r a n i u m .

The c o r r o a i o n  d a t a  f o r  a u b a e q u e n t  
e x p o a u r e  i n  u r a n y l  a u l f a t e  a o l u t i o n a

c o n t a i n i n g  4 0 ,  1 0 0 ,  and  300  g o f
u r a n i u m  p e r  l i t e r  o r a  r e p o r t e d  i n  
T a b l e  13.  T h e  c o r r o a i o n  r a t e a  a r e  
baaed on t h e  a a - r e m o v e d  w e i g h t  l o a a e a ,  
l i n e *  i t  w a a  a a a u m e d  f r o m  t h e  a p 
p e a r  ance  o f  t h e  a p e c i m e n a  t h a t  t h e  
e f f e c t  o f  f i l m  w e i g h t  on t h e  o v e r - a l l  
w e i g h t  l o a a  waa  a l m o a t  n e g l i g i b l e *  
The w e i g h t - l o s a  d a t a  f o r  t h e  i n i t i a l  
e x p o a u r e  p e r i o d  o f  216  h r  i n c l u d e  
w e i g h t  l o a a e a  i n c u r r e d  d u r i n g  t h e  
4 8 - h r  c o n d i t i o n i n g  t r e a t m e n t .

A a t e a d y  i n c r e a a e  o f  t h e  d i a a o l v e d  
n i c k e l  c o n t e n t  i n  t h e  t h r e e  a o l u t i o n a  
waa o b a e r * e d  d u r i n g  t h e  c o u r a e  o f  t h e  
t e a t a .  T h e  n i c k e l  i n  t h e  a o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  40  g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  
i n c r e a a e d  f r o m  8 t o  16 n g / m i ,  f r o m  
11 t o  30 f i g / m l  i n  t h e  a o l u t i o n  c o n 
t a i n i n g  100 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r ,  
and f rom 25 t o  51 Mg/ml  i n  t he  a o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  300 g o f  u r an i um p e r  l i t e r .  
The  t o t a l  e x p o a u r e  t i n e  c o v e r e d  by  
t h e a e  i n c r e a a e a  waa aeven weeka.  I t  
waa n o t  p o a a i b l e  t o  c a l c u l a t e  c o r r o a i o n  
r a t e a  by t h e  d i a a o l v e d  n i c k e l  c o n t e n t  
w i t h  any d e g r e e  o f  a c c u r a c y  b e c a u a e  
t h e  amount  o f  n i c k e l  c o n t r i b u t e d  t o  
t h e  a o l u t i o n a  f r o m  t h e  p r e t r e a t e d

T a b le  13

CORROSION RATER DETERMINED FROM AS-REMOVED ■ EIOMT LOSSES ON TYRE 347 
STAINLESS STEEL CONDITIONED IN L'RANYL SULFATE SOLUTION CONTAININS 

0 .3  g OF URANIUM PER L ITER FOR 4« HR AT 230*C AND EXPOSED IN 
OXYOFNATED URANYL SULFATE SOLUTIONS CONTAININS 40 . 10D.

AND 300 COE URANIUM PER LITER AT 2 3 0 °C

CUMULATIVE EXPOSURE (hr)
CORROSION RATE (epy)

Uranium C o n e t a t r i t i n (e/1)
40 100 300

216 0. 19 0. 20 0.51
384 0. 11 0. 12 0.30
522 0. 08 0 .0 5 0. 22
888 0. 04 0 .0 5 0. 13

1224 0.05 0 .04 0. 11
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FOR PERIOD ENDING JULY 1,  1952

a u t o c l a v e  a u r f a c a s  v a a  a o t  known.  
H o we ve r ,  t o  c o a i p a r o  t h e  f i n a l  c o r «  
r o a i o n  r a t a a  b a a e d  o n  a a - r e a o v e d  
w e i g h t  l o s e  m e a s u r e m e n t a  w i t h  t h e  
a c t u a l  a e t a l  c o naua cd  in the  e o r r oa i o n  
r e a c t i o n * ,  t he  apec i a i ena  were e l e c t r o -  
l y t i c a l l y  d e f i l a e d  a t  7$*C for  3 a i n  
i n  5 wt X a u l f u r i c  a c i d  c o n t a i n i n g  an 
o r g a n i c  i n h i b i t o r  a n d  t h e  w e i g h t  
l o a a e a  d e t e r a i n e d .  The aa* r t a o v e d  
w e i g h t  l o a a e a  and t b a  w a i g h t  l o a a e a  
d e t e r a i n e d  by d e f i l a i n g  a r e  c o a p a r e d  
i n  Tab l e  14.

The a g r ee a e n t  i n  t h e  r a t e a  o b t a i n e d  
by t h e  two a e t h o d a  waa r a a a o n a b l y  
g o o d .  The d i f f e r e n c e  b e t w e e n  e a c h  
a e t  o f  r a t e a  aay  be i n t e r p r e t e d  aa a 
r e l a t i v e  a e a a u r e  o f  t h e  o x i d e  f i l a  
w e i g h t a .  As t h e  u r a n i u a  c o n c e n t r a t i o n  
waa i n c r e a a e d  f r o a  40 t o  300 g / 1 ,  t he  
f i l a a  w e r e  t h i c k e r  a n d  h e a v i e r ,  
a l t h o u g h  i n  e v « r y  c a s e  t h e  f i l a s  
r e m a i n e d  l u s t r o u s  s n d  a e t a l l i c  g r a y  
i n  c o l o r .  None o f  t h e  hea v y ,  d u l l *  
a p p e a r i n g ,  g r a y - b l a c k  o x i d e  f i l a a  
auch  as a r e  g e n e r a l l y  e n c o u n t e r e d  on 
u n c o n d i t i o n e d  s p e c i a e n a  e x p o s e d  t o  
s i m i l a r  s t a t i c  t e a t  c o n d i t i o n s  were 
obae rved.

A f u r t h e r  c o m p a r i s o n  o f  t h e  e f f e c t  
o f  t h e  c o n d i t i o n i n g  t r e a t a e n t  i n  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g

0 . S  g o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  on t h e  
c o r r o s i o n  b e h a v i o r  o f  t y p e  347 s t a i n 
l e s s  e t e e l  a t  2 $ 0 * C  waa a a d e  f r o a  
c o r r o s i o n  d a t a  o b t a i n e d  f r o a  a i a i l a r  
t e a t a  n o t  e a p l o y i n g  t h e  p r e l i a i n a r y  
c o n d i t i o n i n g  t r e a t a e n t .  For  e x a a p l e ,  
a f t e r  e x p o s u r e  i a  a s o l u t i o n  c o n 
t a i n i n g  40 g o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  and 
400  ppa o f  d i s s o l v e d  oxygen  f o r  1200 
h r  a t  2 5 0 * C ,  t h e  e o r r o a i o n  r a t e  
( d e t e r a i a e d  by d i s s o l v e d  n i c k e l )  was 
0 . 2 3  apy aa c o a p a r e d  t o  t h e  d e f i l a e d  
w e i g h t - l o a a  r a t e  o f  0 . 0 8  apy o b t a i n e d  
on  a c o n d i t i o n e d  s p e c i a e n  a f t e r  1224 
h r  a t  2 P0*C i n  a s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
40 g o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  and 13S ppa 
o f  d i s s o l v e d  oxygen.  A c o r r o s i o n  r a t a  
o f  0 . 3 2  apy ( d e t e r a i n e d  by d i a a o l v e d  
n i c k e l )  waa o b s e r ve d  in  u r an y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  100 g o f  u r a n i u a  
p e r  l i t e r  and 125 p p a  o f  d i s s o l v e d  
o x y g e n  a f t e r  1 1 7 6  h r  a t  2S0*C as  
c o a p a r e d  w i t h  t h e  d e f i l a e d  w e i g h t -  
l o a a  r a t e  o f  0 .11  a p y  on a c o n d i t i o n e d  
a p e c i a e n  a f t e r  1224 h r  a t  250*C i a  a 
a i a i 1a r  s o l u t i o n .

Aa r e p o r t e d  p r e v i o u s l y ,  a s t a b l e  
s y s t e a  was not  o b t a i n e d  wi tb a s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  300 g o f  u r a n i u m  pe r  l i t e r  
and  100 ppm o f  d i s s o l v e d  oxygen in  a 
n i t r i c  s c i d - p r e t r e a t e d  t y p e  347 s t a i n 
l e s s  s t e e l  a u t o c l a v e  a t  250°C.  How
e v e r ,  i t  wfs  p o s s i b l e  t o  o p e r a t e  a

T a b l e  14

COMPARISON 0 t  CORROSION RATES ON CONDITIONED TYPE 347 S T A I N L E M  STEEL 
DETERMINED RV AN-REMOVED AND DEFILMED R E I tU T  LOSSES AFTER 1 3 2 4  NR 

IN OXYOENATED URANYL SULFATE SOLUTIONS AT 2 5 0 * C

URANI UM 
C ON C E N T R A T I O N  

< 0 / 1  >

C O R R O S I O N  RATE <wp y >

A * - r * n e v e d  w e i g h t  ! • • • D e f i l m w d  w e i g h t  I s a *

4 0 0 . 0 5 0 . 0 8

1 0 0 0 . 0 4 0 .  1 1

3 0 0 0 .  11 0 . 2 7

a # o a t  a a a a a  a a a  # • # «  a n }
a e a  s e a  e s s  s  * •  • •
a * a s  a a a s  a a e a o e e e a t  
a a a a a a o a  a  a a e  a a  a a
o e o  a a #  a s  a a s *  a a  a a
a a  a a a  a a a a  a a a a  e a  a a a a a e  a a
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s t a b l e  s y s t e m  u n d e r  t h e n *  c o n d i t i o n s  
a f t e r  t h e  t y p e  3 47 i t t i i l e t i  s t e e l  
• a s  c o n d i t i o n e d  i n  d i l u t e ,  o x y g e n a t e d  
u r s n y l  s u l f a t e ;  t h e  1 2 2 4 - h r  c o r r o s i o n  
r a t e  d e t e r m i n e d  by d e f i l a a d  • e i g h t  
l o s s  was 0 . 2 7  apy.

A d d i t i o n a l  t e s t s  were  s t a r t e d  w i t h  
n e w l y  a a c h i n e d  t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  
s t e e l  a u t o c l a v e s  t o  o b t a i n  a f u r t h e r  
a p p r a i s a l  o f  t h e  e f f e c t  o f  p r e l i a i a s r y  
c o n d i t i o n i n g  on t h e  c o r r o s i o n  b e h a v i o r  
o f  s t a i n l e s s  s t e e l  i n  o x y g e n a t e d  
u r s n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  o f  v a r i o u s  
u r a n i u a  c o n c e n t r a t i o n s .  T h e  n i t r i c  
a c i d  p r e t r e a t a e n t  u s e d  i n  p r e v i o u s  
t e s t s  was  e l i a i n s t e d  f r o a  t h i s  s e r i e s  
t o  a l l o w  f o r  e v a l u a t i o n  o f  c o r r o s i o n  
r a t e s  d e t e r a i n e d  o v e r  t h e  e n t i r e  
s y s t e a  by  d i s s o l v e d  n i c k e l  c o n t e n t .  
Soae  d a t a  a r e  r e p o r t e d  f o r  t h e  c o r *  
r o s i o n  o f  c o n d i t i o n e d  t y p e  347  s t a i n *  
l e s s  s t e e l  i n  u r s n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  40 g o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  
and an e s t i a a t e d  135 ppa o f  d i s s o l v e d  
o x yg e n  a t  250*C.

T h e  c o n d i t i o n i n g  t r e a t a e n t  i n  
u r s n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
0 . 5  g o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  and  135 
p p a  o f  d i s s o l v e d  o x y g e n  a t  2 5 0 * C  was 
c o n d u c t e d  f o r  24 h r  r a t h e r  t h a n  t h e  
48 h r  wmpl oyed p r e v i o u s l y .  The  s p e c i *  
men e x h i b i t e d  a l u s t r o u s ,  p a l e * b l u e  
s u r f a c e  a f t e r  t h e  24 h r  o f  e x p o s u r e ,  
and t h e  w a l l s  o f  t h e  s t a i n l e s s  s t e e l  
a u t o c l a v e  w e r e  s o m e w h a t  s i a i l a r  i n  
a p p e a r a n c e .  The  c o r r o s i o n  r a t e  on 
t h e  s p e c i m e n ,  as d e t e r a i n e d  by  t h e  
a s - r e a o v e d  w e i g h t  l o s s ,  was  0 . 8  spy ;  
t h e  r a t e  o v e r  t h e  e n t i r e  s y s t e a ,  
2 4 5 * e a > s u r f a c e  a r e a ,  was 1 . 7  mpy,  as 
c a l c u l a t e d  f r o a  t h e  2 4 * h r  d i s s o l v e d  
n i c k e l  c o n t e n t  o f  16 n g / a l . T h e s e  
r a t e s ,  e x t r a p o l a t e d  t o  0 . 4  and  0 . 9  
mpy, r e s p e c t i v e l y ,  f o r  a 4 8 * h r  p e r i o d ,  
w e r e  c o n s i d e r a b l y  h i g h e r  t h a n  t h e  
ma x i mu m  as*  removed  w e i g h t - l o s s  r a t e  
o f  0 . 2  mpy r e p o r t e d  p r e v i o u s l y  f o r  a 
4 8 - h r  e x p o s u r e  p e r i o d .  The  d i f f e r e n c e  
may be  a t t r i b u t e d  p o s s i b l y  t o  changes
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i n  t e a t  c o n d i t i o n s  and m a t e r i a l s  f r o a  
one s e t  o f  t e s t s  t o  a n o t h e r .

N e v e r t h e l e s s ,  t h e  d i l u t e  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n  was r e p l a c e d  w i t h  a 
s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  40 g o f  u r a n i u a  
p e r  l i t e r  and 135 p p a  o f  d i s s o l v e d  
o x y g e n  a t  250 * C  and t h e  t e s t  was run 
f o r  one week .  A t  t he  end o f  t h e  week,  a 
w e i g h t  i n c r e a s e  o f  0 . 2 2  m g / c a *  was 
f o u n d  f o r  t h e  t e a t  s p e c i m e n .  The  
s u r f a c e s  w e r e  l u s t r o u s  g r e y  i n  c o l o r  
as c o m p a r e d  t o  t h e  s h i n y  b l u e  c o l o r  
p r e s e n t  a f t e r  t h e  c o n d i t i o n i n g  t r e a t 
a e n t .  T h e  c o r r o s i o n  r a t e  o v e r  t h e  
e n t i r e  s y s t e m  d u r i n g  t h e  o n e  week was 
c a l c u l a t e d  f r o a  t h e  d i s s o l v e d  n i c k e l  
c o n t e n t  o f  10 n g / m \  t o  be 0 . 1 3  mpy.  
T h e  o v e r - a l l  c o r r o s i o n  r a t e  on  t h e  
s y s t e m ,  i n c l u d i n g  t h e  a t t a c k  i n c u r r e d  
d u r i n g  t h e  c o n d i t i o n i n g  t r e a t m e n t ,  was 
0 . 3  a p y  i n  216 h r ,  as d e t e r a i n e d  f r o a  
t h e  t o t a l ,  c u m u l a t i v e ,  d i s s o l v e d  
n i c k e l  c o n t e n t  o f  26 / i g / m l .  T h i s  was 
an i m p r o v e m e n t  o v e r  t h e  r a t e  o b t a i n e d  
f r o a  t h e  d i s s o l v e d  n i c k e l  c o n t e n t  i n  a 
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
40 g o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  and  400 ppa 
o f  d i s s o l v e d  oxygen;  a f t e r  o n e  week o f  
t e s t ,  t h e  c o r r o s i o n  r a t e  wa s  0 . 6  apy  
on a s p e c i m e n  t h a t  was n o t  i n i t i a l l y  
c o n d i t i o n e d  i n  d i l u t e  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n .

B a s e d  o n  t h e s e  p r e l i m i n a r y  d a t a  
f rom s t a t i c  t e a t s ,  i t  a p p e a r s  t h a t  t h e  
u s e  o f  a p r e l i m i n a r y  c o n d i t i o n i n g  
t r e a t m e n t  i n  v e r y  d i l u t e ,  o x y g e n a t e d  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  a t  2 5 0 * C  
e n h a n c e s  s o mewha t  t h e  c o r r o s i o n  r e 
s i s t a n c e  o f  t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l  
when e x p o s e d  s u b s e q u e n t l y  t o  m o r e  
c o n c e n t r a t e d  s o l u t i o n s  o f  o x y g e n a t e d  
u r a n y l  a u l f a t e  a t  250°C.  A d d i t i o n a l  
s t u d y  w o u l d  be n e e d e d  t o  d e t e r m i n e  
w h e t h e r  t h i s  i n h i b i t o r y  e f f e c t  i s  as 
r e a l i s t i c  as t h e  i n i t i a l  r e s u l t s  show. 
I n  v i e w  o f  t h e  r e l a t i v e l y  m i n o r  e f f e c t  
i n d i c a t e d ,  h o w e v e r ,  f u r t h e r  w o r k  i s  
n o t  c o n t e m p l a t e d  a t  t h i s  t i m e .
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FOR P E R I O D  ENDING JULY I ,  1 9 5 2

P r e t r e a t m e n t  o f  Type 347 S t m i n l e e t  
S t e a l  in Oxygen  a t  250°C. The p r e s e n c e  
o f  d i s s o l v e d  oxygen i n  u r s n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  c o n t s c t i n g  s t a i n l e s s  s t e e l  
s t  2S0aC e s s  found  to be a c c e s s a r y  t o  
■ s i n t a i n  a s t a b l e  s y s t e a .  I t  was  
found a l s o  t h a t  t h e  use  o f  a q u e o u s  
s o l u t i o n s  o f  d i l u t e  n i t r i c  end c h r omi c  
a c i ds  s t  2S0*C f o r  a p r e l i m i n a r y  con* 
d i t i o n i n g  o f  t h e  s t a i n l e s s  s t e e l  p r i o r  
to  e x p o s u r e  i n  u r s n y l  s u l f a t e  s o*  
l u t i o n s  r e d u c e d  c o n s i d e r a b l y  t h e  
oxy g e n  r e q u i r e m e n t s  n e c e s s a r y  f o r  
s o l u t i o n  s t a b i l i t y  i n  t h e  a b s e n c e  o f  
t h e  p r e t r e a t m e n t s .  The a q u e o us  p r e *  
t r e s t a e n t  s o l u t i o n s  i n v a r i a b l y  a d d e d  
t o  t h e  c o r r o s i o n  p r o b l e m  s i n c e  t h e y  
m i l d l y  a t t a c k e d  s t a i n l e s s  s t e e l  a t  
t e m p e r a t u r e s  o f  250*C and h a d  t o  be 
c o n s i d e r e d  i n  t h e  o v e r * s l l  e v a l u a t i o n  
o f  c o r r o s i o n  d o s a g e  on a a e t a l  o r  
a l l o y  e x p o s e d  s u b s e q u e n t l y  i n  u r a n y l  
s u l f s t e  s o l u t i o n s .

In o r d e r  t o  e l i a i n s t e  the  c o r r o s i o n  
a t t a c k  by a c i d i c  p r e t r e a t a e n t  s o l u t i o n s  
on s t a i n l e s s  s t e e l  b u t  s t i l l  p r o d u c e  
a r e l a t i v e l y  n o n r e s e t i v e  s u r f a c e  on 
the  s t a i n l e s s  a l l o y ,  t h e p r s c t i c a b i l i t y  
o f  p r e t r e a t i n g  a t  250*C w i t h  o x y g e n  
gas  e s s  c o n s i d e r e d .  Such a p r e t r e a t 
ment a p p e a r e d  l o g i c a l  s i n c e  t h v  r o l e  
o f  oxygen in m a i n t a i n i n g  u r any l  s u l f a t e  
s t a b i l i t y  i s  o f  t h e  u tmost  i m p o r t a n c e  
in  u n t r e a t e d  s t a i n l e s s  s t e e l  s y s t e m s .

The use  o f  e n r i c h e d  oxygen a t m o s 
p h e r e s  was a t t e m p t e d  w i t h o u t  s u c c e s s  
d u r i n g  t h e  e a r l y  p h a s e s  o f  t h e  homo
g e n e o u s  r e a c t o r  s t a t i c  c o r r o s i o n  
t e s t i n g  p r o g r a m .  I n  t h e s e  t e s t s ,  
s t a i n l e s s  s t e e l  a u t o c l a v e s  and com
p o n e n t  p a r t s  w e r e  h e a t e d  i n  a b o x  
f u r n a c e  m a i n t a i n e d  a t  250° C.  Com
p r e s s e d  o x y g e n  g a s  was i n t r o d u c e d  
i n t o  t h e  f u r n a c e  t o  e n r i c h  t h e  a t m o s 
p h e r e .  H o w e v e r ,  a u t o c l a v e s  t r e a t e d  
i n  t h i s  m a n n e r  f a i l e d  t o  c o n t a i n  
uranyl  s u l f a t e  s o l u t i o n s  s a t i s f a c t o r i l y  
a t  2 5 0 ° C ;  s o l u t i o n  r e d u c t i o n  a n d

s e v e r e  c o r r o s i o n  a t t a c k  w e r e  e n 
coun t e r ed .

R e c e n t l y ,  a d i f f e r e n t  t e c h n i q u e  
was employed f o r  t h e  oxygen p r e t r e a t 
a e n t  d u r i n g  t h e  o p e r a t i o n  o f  s m a l l -  
s ca l e  c o r r o s i o n  s t u d i e s  f o r  t he  b o i l i n g  
r e a c t o r .  O x y g e n  g a s  was  u s e d  t o  
p r e s s u r i s e  a d r y ,  s e a l e d  a u t o c l a v e  
t o  50 p s i g  a t  room t e m p e r a t u r e .  The  
a u t o c l a v e  w a s  t h e n  h e a t e d  a t  2 S 0 * C  
f o r  24 h r  b e f o r e  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n  was i n t r o d u c e d  and t h e  s ys t e m 
r e h e a t e d  t o  2 5 0 * C .  The r e a u l t a  o f  
two p r e l i a i n a r y  t e s t s  a r e  s u a m a r i t e d  
below.

In t h e  f i r s t  t e s t ,  d e s i g n a t e d  as  
Te a t  No. 1-6 ,  a 530-ml t o t a l  c a p a c i t y  
type 347 s t a i n l e s s  s t e e l  a u t o c l a v e  was 
p i c k l e d  f o r  20 min wi th 10ft HNO,- 4 *  HF 
s o l u t i o n  a t  60*C. The p i c k l e d  s u r f a c e s  
were s c r u b b e d  t h o r o u g h l y  in d i s t i l l e d  
wa t e r  and d r i e d  i n  an oven a t  110*C. 
A machined w a f e r  o f  type 347 s t a i n l e s s  
s t e e l  was s u p p o r t e d  in t he  a u t o c l a v e  
w i t h  a s t a i n l e s s  s t e e l  h a n g e r .  The  
a u t o c l a v e  was t h e n  s e a l e d  and e v a c u 
a t ed .  The s y s t e a  was p r e s s u r i s e d  w i t h  
SO p s i g  o f  o x y g e n  ga s  and h e a t e d  f o r  
24 hr  a t  2 5 0 °C i n  a t u b e  f u r n a c e .  
A f t e r  d i s m a n t l i n g  i t  was found  t h a t  
t h e  specimen was c o m p l e t e l y  un c h a n g e d  
from i t s  o r i g i n a l  m e t a l l i c  c o l o r  and 
ahowed no m e a s u r a b l e  weight  change .  A 
3 5 0 - m l  v o l u m e  o f  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  39 .5  g o f  u r a n i u m  
p e r  l i t e r  was  t h e n  p l a c e d  i n t o  t h e  
a u t o c l a v e  w i t h  t h e  t e s t  spec i men  and 
h e a t e d  t o  250*C. The r a t i o  o f  s u b 
merged s u r f a c e  a r e a  to  s o l u t i o n  volume 
was 2 cm’ / m l .  D u r i n g  t h e  o p e r a t i o n  
o f  t h e  t e a t ,  s o l u t i o n  s a m p l e s  w e r e  
f r e q u e n t l y  r e m o v e d  f o r  a n a l y t i c a l  
d e t e r m i n a t i o n  o f  t o t a l  u r a n i u m  a n d  
n i c k e l  c o n t e n t .  The r e s u l t s  o f  t h e s e  
a n a l ys e s  are p r e s e n t e d  in Table  IS.

The e s t i m a t e d  oxygen con t en t  in t h e  
sys t em bas ed  on t h e  amount o f  o x yg en
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HRP QUARTERLY PROGRESS REPORT

T a b le  IS

CHEMICAL ANALYSES OP UKANYI. KILE ATE SOLDI IONS TAKEN PROM 
OXYGEN PRETREATMENT TEST AT tS«°C  (T ea t No. 1 -G )

EXPOSURE
( h r )

SOLUTION
pH

TOTAL URANIUM CONCENTRATION
( g / 1 )

DISSOLVED NICKEL 
( M f / a l )

0 2 . 38 39. 5 l

24 2. 39 4 1 .7 ,  4 1 .8 11

66 2. 38 3 9 .5 ,  39 .7 12

138 2. 38 38. 8 |  .j8. 8 20

142* 2. 38 3 9 .0 ,  3 9 .0 22

t . k . .  i ( u r  n i t  • • •  »t»pp«d . . 4  e * i I *4

n o r m a l l y  d i s s o l v e d  i n  350 ml  o f  u r a n y l  
s u l f a t e  a t  r o o m  t e m p e r a t u r e  and t h e  
q u a n t i t y  c o n t a i n e d  i n  180 c c  o f  f r e e  
a i r  s n a c e  a bov e  t h e  t e a t  s o l u t i o n  waa 
e s t i m a t e d  t o  be 65  mg .  I f  t h i s  amount  
o f  o x y g e n  wer e  a s s u m e d  t o  be d i s s o l v e d  
i n  s o l u t i o n  a t  2 5 0  ®C,  t h e  o x y g e n  
c o n c e n t r a t i o n  was  175  ppm.  I n  o r d e r  
t o  c h e c k  t h e  d i s s o l v e d  g a s  c o n t e n t ,  
s o l u t i o n  s a m p l e s  w e r e  r emov ed  a f t e r  24 
and 138 h r  o f  c o n t i n u o u s  o p e r a t i o n  at  
2 5 0 ° C .  T h e  v o l u m e  o f  g a s  o b t a i n e d  
f r o m  t h e  2 4 - h r  s a m p l e  was t o o  s m a l l  
f o r  an a c c u r a t e  g a a  a n a l y s i s .  T h e  
1 3 8 - h r  s a m p l e  had  a t o t a l  gaa  c o n t e n t  
o f  9 . 9  c c  o f  w h i c h  7 . 5  c c  was i n e r t  
g a s e a  and  2 . 4  c c  w a s  o x y g e n .  T h e  
2 . 4 - c c  o x y g e n  g a s  v o l u m e  was e q u i v a 
l e n t  t o  a d i s s o l v e d  o x y g e n  c o n t e n t  o f  
1 8 0  p p m ,  w h i c h  w a s  i n  e x c e l l e n t  
a g r e e m e n t  w i t h  t h e  e s t i m a t e d  o r i g i n a l  
d i s s o l v e d  o x y g e n  c o n c e n t r a t i o n .

A f t e r  o p e r a t i o n  f o r  142  h r ,  t h e  
t e s t  was d i s m a n t l e d  a nd  t h e  s p e c i m e n  
a n d  s o l u t i o n  e x a m i n e d .  T he  s p e c i m e n  
s h o w e d  no  s i g n s  o f  c o r r o s i o n  a t t a c k  
e x c e p t  f o r  a I i g h t - b r o w n  d i s c o l o r a t i o n .  
A l l  s u r f a c e s  w e r e  e x t r e m e l y  l u s t r o u s  
a n d  c o m p l e t e l y  f r e e  o f  b u l k  o x i d e  
f t  Lias. C o r r o s i o n  a t t a c k  had o c c u r r e d ,  
h o w e v e r ,  as e v i d e n c e d  b y  a w e i g h t  
l o s s  o f  0 . 0 R  m g / c m * ,  w h i c h  was e q u i v a 
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l e n t  t o  a c o r r o s i o n  r a t e  o f  0 . 2 5  mpy 
a f t e r  142 h o u r s .  T h e  o v e r - a l l  c o r 
r o s i o n  r a t e  o n  t h e  s y s t e m  was  d e 
t e r m i n e d  t o  b e 0 . 2 1 m p y  by t h e  d i  s s o l  ved  
n i c k e l  c o n c e n t r a t i o n  o f  22 / i g / m l .  The 
c o r r o s i o n  r a t e  d e t e r m i n e d  b y  d i s s o l v e d  
n i c k e l  a f t e r  24  h r  a t  2 5 0 * C  w a s  
0 . 9  mpy,  w h i c h  was a m a r k e d  i m p r o v e m e n t  
o v e r  t h e  r a t e s  o f  5 t o  9 mpy n o r m a l l y  
o b t a i n e d  a f t e r  2 4  h r  a t  2 5 0 * C  i n  
o x y g e n a t e d  u r a n y l  a u l f a t e  s o l u t i o n s  
c o n t a i n i n g  40 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r .

T h e  r a t h e r  r e m a r k a b l e  b e h a v i o r  o f  
t h i s  t e s t  p r o m p t e d  t h e  o p e r a t i o n  o f  a 
s e c o n d  t e s t ,  N o .  1 - 9 ,  i n  w h i c h  t h e  
s y s t e m  was e s s e n t i a l l y  d e o x y g e n  s t e d .  
T h e  same a u t o c l a v e  r a s  u s e d ,  and i t  
w a s  p r e t r e a t e d  w i t h  o x y g e n  g a s  i n  a 
m a n n e r  s i m i l a r  t o  t h a t  d e s c r i b e d  f o r  
t h e  f i r s t  t e a t .  P r i o r  t o  i n t r o d u c i n g  
t h e  u r a n y l  a u l f a t e  c o n t a i n i n g  40 g o f  
u r a n i u m  p e r  l i t e r ,  t h e  a u t o c l a v e  was 
e v a c u a t e d .  The u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  
w a s  d e a e r a t e d  b y  b o i l i n g  f o r  20 m i n  
b e f o r e  i t  was d r a w n  i n t o  t h e  e v a c u a t e d  
a u t o c l a v e .  T h e s e  p r e c a u t i o n s  r e d u c e d  
t h e  o x y g e n  c o n t e n t  i n  t h e  s y s t e m  t o  a 
f a i r l y  i n s i g n i f i c a n t  v a l u e .

T h e  t e s t  s y s t e m  w a s  h e a t e d  t o  
2 5 0 ° C ,  a n d  s o l u t i o n  s a m p l e s  w e r e  
r e m o v e d  f r e q u e n t l y  b e c a j s e  p r e v i o u s

•  •  •
a *  a •
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e x p e r i e n c e  w i t h  d e a e r a t e d  s o l u t i o n *  
at  250' T.  showed t h a t  a o l u t i o n  r e d u c t i o n  
o c c u r r e d  s h o r t l y  a f t e r  t h e  o p e r a t i n g  
t e m p e r a t u r e  was  r e a c h e d .  T h e  t e a t  
was  o p e r a t e d  f o r  61  h r  w i t h o u t  a ny  
i n d i c a t i o n  o f  r e d u c t i o n  i n  t o t a l  
u r a n i u m  c o n t e n t .  T h e  r e a u l t a  o f  
c h e m i c a l  a n a l y s e s  on  t h e  s o l u t i o n  
s a m p l e s  a r e  r e p o r t e d  i n  T a b l e  16.  
U n f o r t u n a t e l y  u r a n i u m  a n a l y s e a  wer e  
n o t  o b t a i n e d  b e c a u s e  t h e r e  was  i n s u f 
f i c i e n t  vol ume o f  t he  s a mp l e  s o l u t i o n s  
r e m a i n i n g  a f t e r  d i s s o l v e d  n i c k e l  and 
i r o n  a n a l y s e s .  Th e  f i n a l  u r a n i u m  
c o n t e n t  was 4 7 . 6  g / l  aa  c o m p a r e d  t o  
t h e  i n i t i a l  v a l u e  o f  3 9 . 5 .  S i n c e  no 
s o l u t i o n  l o s s  o c c u r r e d  d u r i n g  t h e  
o p e r a t i o n  o f  t h e  t e s t ,  t h i s  i n c r e a s e  
i n  c o n c e n t r a t i o n  wa s  a t t r i b u t e d  
e n t i r e l y  t o  t h e  l o s s  o f  w a t e r  d u r i n g  
t h e  b o i l i n g  o p e r a t i o n  t o  d e a e r a t e  t h e  
i n i t i a l  s o l u t i o n .

At t h e  e nd  o f  t h e  t e s t ,  v i s u a l  and 
m i c r o s c o p i c  e x a m i n a t i o n  o f  t h e  c o r 
r o s i o n  t e a t  spec i men showed no e f f e c t s  
o f  t h e  e x p o s u r e .  The  s u r f a c e s  were 
u n c h a n g e d  f rom t h e  o r i g i n a l  m e t a l l i c

l u s t e r ;  n o  m e a a u r a b l e  w e i g h t  c h a n g e  
waa f o u n d .  The f i n a l  d i s s o l v e d  n i c k e l  
c o n t e n t  o f  S Mc/ a l  e q u i v a l e n t  t o  a
c o r r o s i o n  r a t e  o f  0 . 0 1  mpy  a f t e r  81 
h o u r s .  No d i s s o l v e d  o x y g e n  waa f ound 
i n  s o l u t i o n  s a mp l e s  r emoved d u r i n g  t h e  
o p e r a t i o n  o f  t h e  t e s t .  T h e  l i m i t  o f  
d e t e c t i o n  by t he  a n a l y t i c a l  me t h o d  f o r  
o x y g e n  wa s  25 ppm,  so i t  wa a  a s s ume d  
t h a t  t h e  d i s s o l v e d  oxygen  c o n t e n t  was 
a t  l e a s t  b e l o w t h i s  amount .

S i n c e  u r a n i u m  a n a l y s e s  w e r e  n o t  
r e p o r t e d  on  t h e  a o l u t i o n  s a m p l e s ,  t h e  
a u t o c l a v e  was c l e a n e d  w i t h  HNOj - H. Oj  
m i x t u r e s  t o  d i s s o l v e  u r a n i u m  o x i d e s  
t h a t  m i g h t  h a v e  p r e c i p i t a t e d  on  t h e  
w a l l s  o f  t h e  c o n t a i n e r .  H o w e v e r ,  
a n a l y s e s  f o r  u r an i um in t h e s e  s o l u t i o n s  
showed c o n t e n t s  o f  l e s s  t h a n  1 / xg/ml ,  
so c o m p l e t e  a o l u t i o n  s t a b i l i t y  d u r i n g  
t h e  t e s t  was  i n d i c a t e d .

The  t e s t  s pe c i me n  waa s u b m i t t e d  t o  
t h e  O p t i c a l  M i c r o s c o p y  s e c t i o n  f o r  
e x a m i n a t i o n .  The c o r r o s i o n  f i l m  waa 
s t r i p p e d  f r o m  t h e  b a s e  m e t a l  by  
i m m e r s i o n  i n  a b r o m i n e - m e t h a n o 1

T a b l e  1C

CHEMICAL ANALYSES OF URANYL SULFATE SOLUTIONS TAKEN FROM 
OXYGEN PRETREATMENT TEST AT 2 S 0 ° C  ( T e a t  No. 1 - C )

E X P O S U R E
( h r )

S O L U T I O N

PH

D I S S O L V E R  N I C K E L  
( M g / a l )

D I S S O L V E D  I R O N  

< M * / m l )

0 1 1

7 2.  2 5 5 18

2 4 2. 36 3 11

2 9 2. 25 3 5

3 3 2.  40 3 4

37 2.  40 3 4

5 3 2.  4 0 3 3

77 2.  40 3 5

8 1 * 2.  36 4 5

V S a e p l e  t . k . n  a f t e r  t e a t  e a e  s t o p p e d  a n d  r e e l e d
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m i x t u r e .  . The f i l m t h i c k n e s s  etas l e s s  
t h s n  300 A -  much t h i n n e r  t h a n  f i l m s  
r e m o v e d  f r o m  u n t r e a t e d  s p e c i m e n s  
e x p o s e d  i n  o x y g e n a t e d  u r a n y l  a u l f a t e  
s o l u t i o n a  a t  250®C. A l s o , t h e  f i l m  e s s  
mor e  u n i f o r m  and c o n t i n u o u s  t h a n  t h e  
f i l m s  r e m o v e d  f r om u n t r e s t e d  s p e c i 
mens .  T h e  o n l y  d i s c o n t i n u i t i e s  e e r e  
a r e a s  c o r r e s p o n d i n g  t o  a f ew m i n u t e  
p i t  s i t e s  o b s e r v e d  on  t h e  s p e c i m e n  
u n d e r  h i g h  m a g n i f i c a t i o n  b e f o r e  t h e  
f i l m  wa s  s t r i p p e d  f r o m t h e  m e t a l .  
D i f f r a c t i o n  p a t t e r n s  i n d i c a t e d  t h e  
f i l m t o  be  a mor phous  i n  s t r u c t u r e ;  no 
d e f i n i t e  o x i d e  p a t t e r n s  w e r e  d e 
t e r mi n e d .

S t u d i e s  a r e  b e i n g  c o n t i n u e d  w i t h  
t h e  u s e  o f  o x y g e n  a t  250 *C f o r  p r e 
t r e a t i n g  s t a i n l e s s  s t e e l  p r i o r  t o  
e x p o s u r e  i n  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s .  
The us e  o f  s u c h  a t r e a t m e n t ,  i f  p r o v e d  
r e l i a b l e ,  f o r  a l a r g e  r e a c t o r  s y s t e m  
w o u l d  be  d i f f i c u l t .  The  f o r e m o s t  
d i f f i c u l t y  wo u l d  be i n  m a i n t a i n i n g  a 
t e m p e r a t u r e  o f  250°C on a l l  c o m p o n e n t  
p a r t s  c o n t a c t i n g  u r a n y l  s u l f a t e  s o 
l u t i o n  a t  t h i s  t e m p e r a t u r e .  I f  f u r t h e r  
s t u d y  p r o d u c e s  as  o p t i m i s t i c  r e s u l t s

as were o b t  a i n e d  i n  t h e  few p r e l i m i n a r y  
t e s t s ,  t h i s  m e t h o d  o f  p r e t r e a t m e n t  
may be o f  much v a l u e  f o r  c o n d i t i o n i n g  
s t a t i c  s y s t e m s  f o r  s u c h  p u r p o s e s  as  
m e a s u r e m e n t  o f  p h y s i c a l  and c h e m i c a l  
p r o p e r t i e s  o f  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  
a t  e l e v a t e d  t e m p e r a t u r e s ,  m e a s u r e m e n t  
o f  g a s  s o l u b i l i t i e s ,  e t c . ,  w h e r e  t h e  
p r e s e n c e  o f  s o l u b l e  a nd  i n s o l u b l e  
c o r r o s i o n  p r o d u c t s ,  o r  d i s s o l v e d  o x y g e n ,  
a r e  n o t  d e s i r a b l e  i n  t h e  t e s t  s o 
l u t i o n s .  The  u s e  o f  t he  oxygen t r e a t 
m e n t  ma y  a f f o r d  a l s o  a m e a n s  o f  
a p p r o a c h  f o r  s t u d y  o f  t h e  f u n d a m e n t a l  
c o r r o s i o n  m e c h a n i s m s  i n v o l v e d  i n  t h e  
u r a n y l  s u l f a t e - s t a i n l e s s  s t e e l  s y s t e m  
at  e l e v a t e d  t e m p e r a t u r e s .

R e f l e c t o r  C o r r o s i o n  S t u d i e s .  No 
new wor k  wa s  u n d e r t a k e n  d u r i n g  t h e  
p a s t  q u a r t e r  on t he  c o r r o s i o n  o f  m i l d  
c a r b o n  and t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l s  
i n  d i s t i l l e d  w a t e r  a t  200 ° C,  a n d  no 
f u r t h e r  wor k  i s  c o n t e m p l a t e d  a t  t h i s  
t i m e .  D e t a i l e d  i n f o r m a t i o n  on  t h i s  
work h a s  a p p e a r e d  i n  p r e v i o u s  i s s u e s  
o f  t h e  H o m o g e n e o u s  R e a c t o r  P r o j e c t  
Q u a r t e r l y  P r o g r e s s  R e p o r t s .  A summary 
r e p o r t  w i l l  be  i s s u e d .

RADIATION STABILITY

H. F.  Mc Du f f i e ,  Gr oup L e a d e r
W. E. H i l l  G. M. Wa t s o n
J .  F. Ma nnc s c hmi d t  W. C.  Yee 

F.  H. Sweet on

LONG-TERM IRRADIATIONS AT NIOM 
TEMPERATURE AND MI0H FLUX

A s a m p l e  o f  u r a n y l  s u l f a t e  s o 
l u t i o n  i s  now i n  t h e  t w e l f t h  we e k  o f  
a l o n g - t e r m  i r r a d i a t i o n  i n  t h e  h i g h  
f l u x  o f  t h e  LITR a t  h o r i z o n t a l  beam 
h o l e  HB - 5 .  Th e  o b j e c t i v e s  o f  t h i s  
run a r e :

1. t o  d e t e r m i n e  t h e  s t a b i l i t y  o f  t h e  
s o l u t i o n  u n d e r  r a d i a t i o n  s i n - . i l a r  
t o  t h a t  e x p e c t e d  i n  t h e  HRE a t  
a t e m p e r a t u r e  o f  250°C ( s o l u t i o n

c o n t a i n e d  i n  a t y p e  347 s t a i n l e s s  
s t e e l  b o m b  u n d e r  e x c e s s  o x y g e n  
p r e s a u  r e  ) ,

2.  t o  d e t e r m i n e  t h e  r a t e  a t  w h i c h  
t h e  e x c e s s  o x y g e n  i s  c o n s u m e d  
d u r i n g  i r r a d i a t i o n  ( f r o m  w h i c h  
t h e  r a t e  o f  c o r r o s i o n  o f  t h e  
s t a i n l e s s  s t e e l  may be i n f e r r e d ) ,

3.  t o  d e t e r m i n e  w h e t h e r ,  a n d  how 
much o f ,  t h i s  o x i d a t i o n  c a n  be  
a t t r i b u t e d  t o  t h e  p r e s e n c e  o f  
r a d i a t i o n .
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The t y p e  347 s t a i n l e s s  a t e e l  bomb h a a  
an a p p r o x i m a t e  i n s i d e  d i a m e t e r  o f  
3 / 8  i n .  a n d  i a  a b o u t  2 3 / 4  i n .  i n  
h e i g h t  -  t h e  o u t s i d e  d i m e n s i o n *  a r e  
S/ 8 i n .  and 4 i n c h e a .  A s h o r t  t h e r mo -  
c o u p l e  w e l l  f i t t e d  i n t o  t h e  b o t t o m  
o f  t he  bomb c o n t a i n s  two i r o n - c o n s t a n t  an 
t h e r m o c o u p l e s  c e m e n t e d  i n  p l a c e  w i t h  
s i l v e r  c h l o r i d e  t o  e n s u r e  good t h e r m a l  
c o n t a c t .  A s t a i n l e s s  s t e e l  c a p i l l a r y  
t u b e  c o n n e c t s  t h e  bomb t o  a B a l d w i n  
p r e s s u r e  c e l l  o u t s i d e  t h e  r e a c t o r .  
The  vol ume o f  t h e  bomb i s  5 . 0  ml and  
i t s  i n s i d e  s u r f a c e  i a  2 5 . 5  cm1 .

The bomb waa  p r e t r e a t e d  w i t h  2% 
Cr O,  s o l u t i o n  a t  2 7 0 * C f o r  5 h r  a n d  
t h e n  c h a r g e d  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e ,  
c oppe r  s u l f a t e ,  a n d  hydr ogen  p e r o x i d e .  
The p r e s e n c e  o f  t h e  c o p p e r  a u l f a t e  was 
r e q u i r e d  t o  b r i n g  a b o u t  r e c o m b i n a t i o n  
of  t h e  h y d r o g e n  a n d  oxyge n  a t  r e a s o n 
a b l e  e q u i l i b r i u m  p r e s s u r e s ;  t h e  h y 
d r oge n  p e r o x i d e  waa de compos ed  t h e r m a l l y  
a f t e r  t h e  a s s e m b l y  wa a  s e a l e d  t o  
p r o d u c e  a p p r o x i m a t e l y  64 ml ( STP)  o f  
oxygen ,  i f  e x c e s s  oxy g e n  p r e s s u r e  was 
d e s i r e d .  The v o l u m e  o f  t h e  s o l u t i o n  
a f t e r  p e r o x i d e  d e c o m p o s i t i o n  w a s  
2 . 5 0  m l ,  a n d  i t s  c o m p o s i t i o n  ( p e r  
l i t e r  o f  s o l u t i o n )  was  a s  f o l l o w s :

y i t l 4 0 . 9  g

U, J * ♦ D11* 4 3 . 9  g

CuS04 0 . 0105  moles

The  s o l u t i o n  u n d e r  o p e r a t i n g  c o n 
d i t i o n s  a t  2 5 0 ° C c o v e r s  16 c mJ o f  
met a l  s u r f a c e .

The  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  bomb i s  
m a i n t a i n e d  u s u a l l y  a t  250"C t o  a t t a i n  
a s t e a d y  e q u i l i b r i u m  p r e s s u r e  ( g a s  
p l u s  s t e a m  p l u a  e x c e s s  o x y g e n )  o f  
a b o u t  1 5 0 0  p s i .  D u r i n g  t h e  LI TH 
w e e k l y  s h u t d o w n ,  on T u e s d a y s ,  t h e  
t e m p e r a t u r e  o f  t h e  bomb i s  m a i n t a i n e d  
a t  250° C t o  p e r m i t  a l l  t h e  g a s e s  t o  
r e c o m b i n e  ( s i n c e  no g a s  i s  b e i n g

formed)  and t h u s  a l l o w  a weekl y  d i r e c t  
m e a s u r e m e n t  o f  t h e  t o t a l  p r e s s u r e  
e x e r t e d  by s t e a m  a n d  e x c e a a  o x y g e n .  
Once  t h e  g a a e a  h a v e  b e e n  r e c o m b i n e d  
t h e  t e m p e r a t u r e  ma y  be  s h i f t e d  t o  
o t h e r  l e v e l s  t o  e s t a b l i s h  t h e  t o t a l  
p r e s s u r e  e x e r t e d  b y  a t e a m and e x c e a a  
o x y g e n .  On M o n d a y s  a n d  W e d n e s d a y s  
k i n e t i c  d a t a  s h o wi n g  r a t e s  o f  a p p r o a c h  
o f  t h e  s y s t e m  t o  e q u i l i b r i u m  a r e  
o b t a i n e d  by r e c o r d i n g  p r e s s u r e  c ha nge s  
a t  t e m p e r a t u r e s  o f  2 1 0 ,  2 3 0 ,  a n d  
250*C.

The bomb i s  h e l d  i n  a s n u g - f i t t i n g  
g r a p h i t e  f u r n a c e  w h i c h ,  be c aus e  o f  i t s  
h i g h  t h e r m a l  c o n d u c t i v i t y ,  t e n d s  t o  
r e d u c e  t e m p e r a t u r e  g r a d i e n t s  a l ong  t h e  
bomb.  At  t h e  n o r m a l  p o we r  l e v e l  o f  
1500 kw, t he  f l u x  i n s i d e  t h e  bomb haa 
be e n  found ( c o b a l t  m o n i t o r  a c t i v a t i o n )  
t o  be 3 . 8  * 10 1 * n e u t r o m / c m 1 ' s e c .  
The bomb i s  a b o u t  4)4 i n .  from t he  a i d e  
o f  t he  r e a c t o r  a s s e m b l y  and i a  f u r t h e r  
s e p a r a t e d  f r o m  t h e  n e a r e s t  f u e l  
e l e m e n t s  by 6 i n .  o f  b e r y l l i u m .

S o l u t i o n  S t a b i l i t y .  One way o f  
e s t i m a t i n g  t h e  a m o u n t  o f  d i s s o l v e d  
u r a n i u m  i n  t h e  bomb i a  t o  d e t e r m i n e  
t h e  r a t e  o f  g a a  p r o d u c t i o n  a n d ,  
a s s u m i n g  a l l  t h e  u r a n i u m  i s  i n  s o 
l u t i o n ,  t o  c a l c u l a t e  a n  a p p a r e n t  G 
v a l u e  ( m o l e c u l e s  o f  h y d r o g e n  f a r me d  
f o r  e a c h  100 ev o f  e n e r g y  a b s o r b e d ) .  
I f  t h e  u r a n i u m  h a a  a c t u a l l y  s t a r t e d  
t o  p r e c i p i t a t e ,  s o me  o f  t h e  f i s s i o n  
e n e r g y  w i l l  be e x p e n d e d  i n  t h e  s o l i d  
a n d  t h u s  t h e  a p p a r e n t  G v a l u e  i a  
d i r e c t l y  r e l a t e d  t o  A, o f  t h e  e q u a t i o n

d P/ d t  s  i ,  .  k t p  ,

w h i c h  has  b e e n  d i s c u s s e d  f r e q u e n t l y  
i n  a n a l y z i n g  p r e v i o u s  s o l u t i o n  i r 
r a d i a t i o n  d a t a .  D e t e r m i n a t i o n s  o f  t h e  
a p p a r e n t  G v a l u e  h a v e  b e e n  made a t  
v a r i o u s  t i m e s  d u r i n g  t h e  e x p e r i m e n t  
by  p l o t t i n g  d P / d t  a a  a f u n c t i o n  o f  
t o t a l  p r e s s u r e  and e x t r a p o l a t i n g  t o  a 
p r e s s u r e  c o r r e s p o n d i n g  t o  o n l y  s t e a m

a a  
|  a 
•  a

a a  a
•  •  
a
a a a v  - J
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a n d  u c i i t  o x y g e n .  T h e  r c t u l t i ,  
e x p r e s s e d  a s  p a r  c a n t  o f  t h e  t r u e  C 
v a l u e  ( 1 . 5 )  p r e v i o u s l y  d e t e r m i n e d , * 1 * 
a r e  g i v e n  i n  F i g .  2 7 .  No c o r r e c t i o n  
f o r  d i f f u s i o n  e f f e c t s  h a s  b e e n  a t 
t e m p t e d ,  a nd  t h e r e f o r e  t h e  r e s u l t s  
c a n  be e x p e c t e d  t o  b e  a o me e h a t  l ow.  
The  s p r e a d  i n  o b s e r v e d  p o i n t s  i s  n o t  
s u r p r i s i n g  s i n c e :  ( 1 ) t he  t e m p e r a t u r e  
n e a r  t he  bo t t om o f  t h e  s o l u t i o n  r a t h e r  
t h a n  a t  t he  v a p o r - l i q u i d  i n t e r f a c e  i s  
b e i n g  m e a s u r e d  ( t h u s  s o me  s l i g h t  
u n c e r t a i n t y  i s  c o n t r i b u t e d  a s  t o  t h e  
e x a c t  p r e s s u r e  o f  s t e a m  p l u s  i n e r t  
g a s e s )  and ( 2 ) some  e x t r a p o l a t i o n  o f  
t h e  d P / d t  v s .  P d a t a  i s  r e q u i r e d  i n  
o r d e r  t o  a r r i v e  a t  t h e  i n t e r c e p t .

The c u r v e  s h o e s  a d e f i n i t e  t r e n d  
d o e n e a r d ,  a n d ,  a s  f a r  a s  i s  known ,  
t h i s  i s  a r e a l  e f f e c t .  Whe t he r  i t  i a  
a c t u a l l y  due t o  p r e c i p i t a t i o n ,  however ,  
w i l l  n o t  be known c o n c l u s i v e l y  u n t i l  
t h e  t e s t  i a  t e r m i n a t e d  and t h e  s o 
l u t i o n  i s  e xa mi ne d .

J .  V. B a r i* .  J ,  A. G k o r a l a y ,  T. H. X n 4 l i r ,  
C. J .  Rat  k*a«4« I . I ,  t .  K t a f f a r ,  A. C. i l a s a r t ,  
a s S  T. 4- S a a r a k i ,  Chr at t t r y  O i a i t i a a  Q u a r t e r l y  
f n i ' " 1 l a p a r l  f a r  P a r i m d  l a d  i * |  D r e e a k a r  I f ,
1 9 5 1 .  O R W . - m O ,  p. 9 1 .

- * -----*------ia
kiaat* or o«

Fig.  R7. Gas P r o d u c t i o n  In Long
term I rrad i a t i on  E x p e r i m e n t s  a t  High 
Flux.

A n o t h e r  me t h o d  o f  d e t e c t i n g  p r e 
c i p i t a t i o n  i s  b a s e d  on  t h e  e x p e c t a t i o n  
t h a t  p r e c i p i t a t i o n  w i l l  i n c r e a s e  t h e  
f r a c t i o n  o f  f i s s i o n  h e a t  l i b e r a t e d  
n e a r  t he  bot t om o f  t h e  bomb.  Rea d i ngs  
o f  t h e r m o c o u p l e s  i n  t h e  t o p ,  m i d d l e ,  
a n d  t h e  b o t t o m  o f  t h e  f u r n a c e  and i n  
t h e  bomb s u g g e s t  t h a t  t h e  a v e r a g e  
s o u r c e  o f  h e a t  h a s  s h i f t e d  downwar d ,  
b u t  t h e  d a t a  a r e  n o t  v e r y  s e l f -  
c o n s i s t e n t  s n d  a r e  n o t  r e g a r d e d  a s  
b e i n g  very r e l i a b l e .

As s r e s u l t  o f  t h e s e  c o n s i d e r a t i o n s  
i t  seems p o s s i b l e  a t  t h i s  t i me  t o  s a y  
t h a t  a t  l e a s t  40% o f  t h e  o r i g i n a l  
u r a n i u m  i s  i n  s o l u t i o n  a f t e r  11 weeks  
o f  i r r s d i a t i o n  a t  a n  a v e r a g e  f l u x  o!  
3 . 5  * 101* ( g i v i n g  a 1% b u r n u p ) .

Corrosion In sad Out o f  Radiat ion.
Wi t h  r e f e r e n c e  t o  t h e  r a t e  o f  e o r r o s i o r  
o f  s t a i n l e s s  s t e e l  b y  u r s n y l  s u l f a t t  
i n  t h e  p r e s e n c e  o f  0 . 0 1  Jf C u S 0 4 anc 
e x c e s s  oxygen,  more de  f i n i t e  s t a t  ement* 
c a n  be  m a d e .  By a t t r i b u t i n g  t h e  
c h a n g e  i n  t h e  r e s i d u a l  p r e s s u r e  
o b s e r v e d  a t  t h e  e n d  o f  t h e  w e e k l y  
s h u t d o w n s  t o  a b s o r p t i o n  o f  oxy g e n  by 
t h e  w a l l  o f  t h e  bomb,  i t  i s  p o s s i b l e  
t o  c a l c u l a t e  t h e  t h i c k n e s s  o f  w a l l  
p e n e t r a t i o n  i f  i t  i s  a s s u me d  t h a t  t h e  
e f f e c t  i a  un i f o r m o v e r  a l l  t h e  s u r f a c e  
c o v e r e d  by t he  s o l u t i o n .  Suc h  c a l c u 
l a t i o n s  have been made ,  and t he  r e s u l t s  
a r e  s hown i n  F i g .  2 8 .  The  o v e r - a l l  
c o r r o s i o n  r a t e  f o u n d  i n  t h i s  manne r  
waa 1 . 3  mpy.  The r a t e  a f t e r  t h e  f i r s t  
t w o  we e k s  l e v e l e d  o f f  a t  O.83  mpy.

Two s i m i l a r  bomba a r e  b e i n g  h e a t e d  
i n  t h e  a b s e n c e  o f  r a d i a t i o n ,  o n e  
p r e t r e a t e d  and one  n o t ,  and  b o t h  a r c  
c o n s u m i n g  o x y g e n  c o r r e s p o n d i n g  t c  
c o r r o s i o n  r a t e s  o f  0 . 2  mpy o r  l e s s .  
T h u s  i t  a p p e a r s  t h a t  m o s t  o f  t h e  
c o r r o s i o n  o f  s t a i n l e s s  s t e e l  i n f e r r e d  
f r om oxygen c o n s u m p t i o n  i n  t h e  p r e s e nc *  
o f  r a d i a t i o n  may be d i r e c t l y  c o n n e c t e d  
w i t h  t h e  r a d i a t i o n .
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OIP m* H'  f—'
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v ( f t  m*H  M '  |M «

L t* * f «  09 >MI*&>ATlO«i >«apsi

F i g .  2D. C o r r o s i o n  o f  T y p e  347  
S t n l n l o o s  S t o o l  C a l c u l a t e d  f r o *  Oxygen 
Conauopt 1 on In L o a g * t e r a  I r r a d i n t l o n  
E x p e r t n e n t s  nt  High F i ns .

( 2 )  A,  i s  t h s  s p e c i f i c  r e a c t i o n  r a t e  
c o n s t a n t  f o r  t h e  d o c o a p o s i t i o n  o f  
h y d r o g e n  p e r o x i d e  a n d  i s  s t r o n g l y  
d e p e n d e n t  on t e a p e r a t u r e ;  a nd  ( 3 )  C i s  
t h e  c o n c e n t r a t i o n  of  hydr oge n  p e r o x i d e  
i n  t he  s o l u t i o n  a t  any t i a e .  T h e  •  f • 
f a c t s  o f  d i f f e r e n t  l e v e l s  o f  t h e  above  
v a r i a b l e s  s h o u l d  be known f o r  d e s i g n i n g  
a nd  o p e r a t i n g  h o a o g e n e o u s  r e a c t o r s .  
Aa w i l l  b e  s h o wn  i n  t h e  f o l l o w i n g  
s e c t i o n s .  K c an  be a p p r o x i a a t e d  ex* 
p e r i a e n t a l l y  i n  t h e  l a b o r a t o r y  by 
c o n t r o l l i n g  t h e  r a t e  o f  a d d i t i o n  o f  
h y d r o g e n  p e r o x i d e  s o l u t i o n s  t o  a 
a y s t e a  u n d e r  a t u d y ;  A,  c a n  be d e -  
t e r a i n e d  by s t a n d a r d  k i n e t i c  t e c h n i q u e s  
u s i n g  e i t h e r  d y n a a i c  o r  e q u i l i b r i u a  
a e t h o d a ;  a n d  C way be d e t e r a i n e d  by 
e q u i l i b r i u a  a e t h o d a  and  by o b s e r v i n g  
t h e  c o n c e n t r a t i o n a  a s s o c i a t e d  w i t h  
i n c i p i e n t  p r e c i p i t a t i o n .

K IN E T IC S  OF TME DECOMPOSITION OF 
■YDIOOEN PEROXIDE IN 

imANTL SULFATE SOLUTIONS

S t u d i e s  o f  t he  t h e r a a l  d e c o a p o s i t i o n  
o f  h y d r o g e n  p e r o x i d e  i n  a q u e o u s  s o* 
l u t i o n s  h a v e  been  u n d e r t a k e n  b e c a u s e  
t h e  p o w e r  l e v e l  f o r  o p e r a t i n g  a 
h o a o g e n e o u s  r e a c t o r  a t  low t e m p e r a t u r e s  
a p p e a r s  t o  be l a r g e l y  l i m i t e d  by t h e  
f o r m a t i o n  o f  h y d r o g e n  p e r o x i d e  a nd  
c o n s e q u e n t  p r e c i p i t a t i o n  o f  u r a n i u a  
p e r o x i d e .

The d i f f e r e n t i a l  e q u a t i o n

' H, 0 |
= A -  A,C

may be u s e d  t o  e x p r e s s  t h e  p e r o x i d e  
c o n c e n t r a t i o n  a t  any t i a e  i n  en aqueoua 
h o m o g e n e o u s  r e a c t o r ,  w h e r e  ( 1 )  K i s  
t h e  r a t e  o f  f o r m a t i o n  o f  p e r o x i d e ,  
wh i c h  i a  a s s ume d  t o  be d i r e c t l y  p r o 
p o r t i o n a l  t o  t he  power  d e n s i t y  i n  t he  
r e a c t o r  -  i t  a p p e a r s  t o  be i n d e p e n d e n t  
o f  t e a p e r a t u r e  a t  2 5 0 aC o r  b e l o w  and 
may be c a l c u l a t e d  f rom t h e  e x p e r i m e n t a l  
G v a l u e  ( m o l e c u l e s  of  H2 p e r  100 e v ) ;

3

D e t e r a  I n a t I o n  a f  D a c a a p a s  1 1 1oa
K a t a s .  V a l u e s  f o r  A( o b t a i n e d  i n  
0 . 0 0 4 5  t o  0 , 1 7  M u r a n y l  s u l f a t e  s o 
l u t i o n s  a t  78*C h a v e  b e e n  r e p o r t e d  
p r e v i o u s l y . ( * * The r a t a  was  o b s e r v e d  
t o  be f i r s t  o r d e r  w i t h  r e s p e c t  t o  
p e r o x i d e  c o n c e n t r a t i o n  i n  t h e  r a n g e  
4 * 1 0 " 4 t o  5 * 10** U and a p p a r e n t l y  
i n d e p e n d e n t  o f  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  
c o n c e n t r a t i o n  f rom 0 . 0 1 7 5  t o  0 . 1 7 6  M. 
The pH o f  t h e s e  s o l u t i o n s  v a r i e d  f rom 
2 . 4  t o  3 . 3 .  T h e r e  waa an a p p a r e n t  
s l i g h t  d r o p  i n  t h e  r a t e  c o n s t a n t  f r o a  
4 . 8  * 1 0 ‘ 4 a r c ' 1 t o  4 . 2  ■ 1 0 * 4 s e c * 1 
aa  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  t h e  u r a n y l  
s u l f a t e  w a s  l o w e r e d  f r o a  0 . 0 1 7 5  t o  
0 . 0 0 4 5  i f .  C o n f i r m a t i o n  o f  t h e  
4 . 8 0  * 1 0 * 4 s e c ' 1 v a l u e  o f  A ( h a s  
s i n c e  b e e n  o b t a i n e d  a t  a much h i g h e r  
c o n c e n t r a t i o n  o f  u r a n y l  s u l f a t e ,  
0 . 7 5  If. V a l u e a  o f  Af r e c e n t l y  o b t a i n e d  
a t  two o t h e r  t e m p e r a t u r e s ,  53 a nd  101*C, 
a r e  r e p o r t e d  i n t h e  f o u r t h  c o l u m n  of  
T a b l e  1 7 .  f t  s h o u l d  be  n o t e d  t h a t  
d i f f e r e n t  r a t e  c o n s t a n t a  h a v e  b e e n

f .  B * Dt f  f i t ,  i .  f .  S a f l a ,  I .  t .  C***r• f • , 
t .  r. S t a f f e r ,  X 0.  l l U i r m ,  I ,  N.  S t a t e ,  
f t a t g r t t t t t  I t u l t r  P r » ) t t  I Q a t r l t r f j r  F r t §  m i  
a « r « r t  f t r  P t T i t d  f t d i t f  f a r t *  | f ,  | * J f ,  OUXL-me, a. tss.
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T a b ! *  17

W C I P I C  REACTION SATE CONSTANTS AND ACTIVATION KNER6IE8 POO TOE RECOMPOSITION 
OE HYDROGEN PEROXIOE IN  CRANVL SULFATE SOLUTIONS

SOLUTION
TFJMP ENA TURK

( * C )

k ,  » 10*

( s e e ' • )
A f  ( c a l ) 4 a 1 0 * * *

1* S3 0 . 3 3 4

74 4 .4 0 3 5 . 4 0 0 4. 49

101 SI . 4

S3 0 . l f l

T l 3 -4 0 3 5 , 3 0 0 1 . 6 3

101 3 4 7

> • • • S3 1 .0 3

74 3 4 .1 3 3 , 7 0 0 ». S3

101 314

* U r * a v l  H l i l f N  a r e a s ’ * *  bp t b s  T* I t  a r . S a t l i . a

U i n j l  i l l U l t  i t l l l i M  ( f i t i r  t b * a  & a l a t i * a  1 )  p r e p a r e d  l a  l b *  C b a e i s t r p  D i v t a i a a  a l  ORNt bp 
L u l i k a  * a 4  f i n a i i ,

N a t a r a l  a r a a i a a  ( a i l  t b a t  k * 4  ba aa  r a a  i a  t b *  M t  l * * p  f a r  aaa  a a a h  a t  f S t a C.

o b t a i n e d  f o r  t h r e e  d i f f e r e n t  u r a n y l  
s u l f a t e  a o l u l i o n t ,  The t h i r d  g r o u p  o f  
a o l u t i o n a ,  w h i c h  had b ee n  r u n  i n  t h e  
HRF. l o o p  f o r  one week  a t  2S0* C,  d o u b t *  
l e a a  p o a a e a a e d  i a i p u n t t e a  t h a t  r o u l d  
be e x p e c t e d  t o  g i v e  a h i g h e r  r a t e  
c o n a t a n t  f o r  t h e  d e c o a p o a i t i o n  o f  
h y d r o g e n  p e r o x i d e .  A l l  r a t e  c o n a t a n t a  
i n  T a b l e  17 w e r e  c a l c u l a t e d  by  u a i n g  
t h e  e q u a t i o n

P r e l i m i n a r y  v a l u e s  f o r  s p e c i f i c  r e a c t i o n  
r a t e  c o n a t a n t a ,  a c t i v a t i o n  e n e r g i e a ,  
and f r e q u e n c y  f a c t o r a .  A,  a r e  a u n a i a r i t e d  
i n  T a b l e  1 7 .  D a t e  f o r  o t h e r  t e a i p e r e *  
l u r e s  n a y  b e  c a l c u l a t e d  f r o a  t h e  
f o l l o w i n g  r a t e  e q u a t i o n s :

S o l u t i o n  1

* *  4 .49  * 10* * g -M .o o o /R T  #

• H . O ,

*  - ‘ . ' C h . o , '  •

S o l u t i o n  2

*  *  1 . 6 2  *  10

T he  a t r a i g h t  l i n e  p l o t a  o f  l o g  
v a .  1 / T  o b t a i n e d  f o r  a l l  t h r e e  s o 
l u t i o n s  a r e  a h o w n  i n  F i g .  2 9 .  F r o m  
t h e a e  d a t a ,  a c t i v a t i o n  e n e r g i e s  f o r  
p e r o x i d e  d e c o a i p o a  i  t  i  on n a y  be c a l c u 
l a t e d  f r o n  t h e  A r r h e n i u s  r a t e  e q u a t i o n ,

k X a e*A* ' » r .

S o l u t i o n  3

*  *  1 . S 2  *  1 0 ‘ * .

A t  t h e  p r e s e n t  s t a g e  o f  t h i s  i n 
v e s t i g a t i o n  i t  i a  n o t  k n o w n  w h e t h e r  
t h e  r e  1a t i v e  l y  ana  I I d i f f e r e n c e  b e t w e e n  
t h e  a c t i v a t i o n  e n e r g i e a  o f  t h e  f i r s t

*  b e e• o a
O f  a s

• o e  ee  JiPsr
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FOR PERIOD ENDING JULY 1, 1952

The pH o f  a d i l u t e  s o l u t i o n  o f  u r a n y i  
s u l f a t e  ( 0 . 1 7  M )  i s  n o t i c e a b l y  a f 
f e c t e d  by t h e  a d d i t i o n  o f  h y d r o g e n  
p e r o x i d e .  I n  t h e  c a s e  o f  a c o n 
c e n t r a t e d  s o l u t i o n  ( 0 . 8 5  M ) , however ,  
v e r y  l i t t l e  e f f e c t  i s  o b s e r v e d  b e c a us e  
t h e  s o l u t i o n  s e t s  a s  s b u f f e r .  Sosie 
e q u i l i b r i u m  d a t a ,  m e a s u r e d  a t  2 5 SC,  
a r e  a v a i l a b l e  f o r  t h i s  r e a c t i o n ; * * *  
h o we v e r ,  t h e r e  a r e  n o  d a t a  a t  h i g h e r  
t e m p e r a t u r e s ,  n o r  a r e  t h e r e  d a t a  f o r  
t h e  s o l u b i l i t y  o f  u r a n y i  p e r o x i d e  as  
a f u n c t i o n  of  t e m p e r a t u r e ,  e s p e c i a l l y  
i n  u r a n y i  s u l f a t e  s o l u t i o n s .

A t t e mp t s  t o  o b t a i n  s o l u b i l i t y  d a t a  
a t  h i g h e r  t e m p e r a t u r e s  ha ve  n e t  w i t h  
some m e a s u r e  o f  s u c c e s s  e v e n  t h o u g h  
c h a n g e s  i n p e r o x i d e  c o n c e n t r a t i o n  and 
h y d r o g e n  i o n  c o n c e n t r a t i o n  b e c o me  
q u i t e  r a p i d .  S o l u b i l i t y  e x p e r i m e n t s  
have been c o n d u c t e d  a t  room t e m p e r a t u r e  
( 3 0 * C) ,  78,  and 1 0 1 ° C.  A n a l y s e s  f o r

f .  Ar I s a e v  • »<* i. t .  4 e S e s , J r . .  
P v r v t i M * .  P a r t  I I I .  S i r r s m s a  • /  i S r  

J r l a t  i I i ( ;  • . /  Vr mmi mm  P a r a a i J *  l a  S a l f k a l t  
S a l a l i a a i  B a n d  aa 111 Ur amy l S a l p h a I t  4 , , a r i a ( t a a  
dfjrff i k t t  i i ,  C0 . 4SI S (May > t .  M « S ) .

t o t a l  p e r o x i d e  a t  t h e  p o i n t  o f  i n 
c i p i e n t  p r e c i p i t a t i o n  o f  u r a n y i  
p e r o x i d e  wer e  made  b y  t i t r a t i o n  w i t h  
c e r i c  a u l f a t e .  H y d r o g e n  i o n  was  
me a s u r e d  u s i ng  t he  Beckman h i g h - t e m p e r -  
a t u r e  a l e c t i o d a  w i t h  t h e  Mo d e l  G 
i n s t r u m e n t ,  w i t h  a p p r o p r i a t e  c o r 
r e c t i o n s  f o r  t h e  t e m p e r a t u r e  f a c t o r .  
T h e  p o i n t  o f  p r e c i p i t a t i o n  was d e 
t e r m i n e d  by v i s u a l  o b s e r v a t i o n .  The 
d a t a  o b t a i n e d  a t  b o t h  l ow a nd  h i g h  
c o n c e n t r a t i o n s  o f  u r a n i u m  h a v e  b e e n  
i w s a r i u d  i n  T a b l e  19.

The mai n s o u r c e s  o f  e r r o r  i n  t h e s e  
e x p e r i m e n t s  we r e :  ( 1 )  d e t e c t i o n  o f
f o r m a t i o n  o f  t he  p r e c i p i t a t e  s i n c e  i t  
f o r ms  ve r y  s l o wl y  i n  s o l u t i o n  -  he nc e ,  
p e r o x i d e  c o n c e n t r a t i o n s  wou l d  a l wa y s  
be a l i t t l e  h i gh ;  ( 2 )  d e t e r m i n a t i o n  o f  
t h e  h y d r o g e n  i o n  c o n c e n t r a t i o n  by 
m e a n s  o f  t h e  h i g h - t e m p e r a t u r e  g l a s s  
e l e c t r o d e .  The c i t r a t e  b u f f e r  used f o r  
s t a n d a r d i s a t i o n  i s  c l a i m e d  t o  have  a 
n e g l i g i b l e  t e m p e r a t u r e  c o e f f i c i e n t  up 
t o  70*C;  i t  h a s  b e e n  a s s u m e d  t o  be  
n e g l i g i b l e  i n  t h e s e  e x p e r i m e n t s  up t o  
l O O ' C .  F u r t h e r m o r e ,  n o  d a t a  a r e

T a b l e  19

SO LU BI LIT Y  OK URANYL PEROXIDE IN URANYL SULFATE SOL U TIO N S

T E M P E R A T U R E  I  * C ) u o ,so 4
C O N C E N T R A T I O N  < » >

T O T A L  P E R O X I D E  

C O N C E N T R A T I O N  ( AT)
p H

30 0.  16 0 . 00311 2 . 32

0 . 65 0 . 00791 1.64

78 0.  15 0 . 00375 2. 14

0 . 57 0 . 00685 1. 66

0. 71 0 . 00678 1. 59

100 0. 112 0 . 00636 2 . 09

0 . 60 0 . 0082 1. 58

0 . 54
4

0 .0 0 9 1 4 1.66
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HRP QUARTERLY PROGRESS REPORT

a v a i l a b l e  o n  t h e  p e r f o r m a n c e  o f  t h i s  
t y p e  o f  e l e c t r o d e  a t  t h e  t e m p e r a t u r e a  
e m p l o y e d .  I t  l a  e a t i a a t e d  t h a t  pH 
v a l u e s  a t  78  a n d  1 0 0 * C  c o u l d  v e r y  
e a s i l y  be  i n  e r r o r  by  0 . 1  pH u n i l a .

I n  a p i t e  o f  t h e  r o u g h  e x p e r i m e n t a l  
m e a s u r e m e n t s ,  s o m e  m e a s u r e  o f  t h e  
s o l u b i l i t y  o f  u r a n y l  p e r o x i d e  a s  a 
f u n c t i o n  o f  t e m p e r a t u r e  h a a  b e e n  
o b t  a i n e d .

By  u s i n g  t h e  s t e a d y - s t a t e  m e t h o d  
i n  w h i c h  K i s  m a i n t a i n e d  c o n s t a n t ,  i t  
i s  p o s s i b l e  t o  m a i n t a i n  a g i v e n  
p e r o w i d e  c o n t e n t  r a t  i on f o r  p e r i o d s  o f  
t i m e  l o n g  e n o u g h  t o  p e r m i t  s e n s i t i v e  
d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  f o r m a t i o n  o r  
a b s e n c e  o f  p r e c i p i t a t e d  IIO4 * 2 H , 0 .  
P r e l i m i n a r y  e x p e r t a m n t s  u t i l i s i n g  t h i s  
t e c h n i q u e  l e d  t o  a v a l u e  o f  0 . 0 0 2  t o  
0 . 0 0 4  mo l e a  p e r  l i t e r  f o r  t h e  p e r o x i d e  
c o n c e n t r a t i o n  a t  s a t u r a t i o n  i n  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  40  g o f  
u r a n i u m  p e r  l i t e r  a t  1 0 0 " C  ( b a s e d  on 
e x p e r i m e n t s  6a  a n d  6 b  i n  T a b l e  1 8 ) .  
T h i s  i s  b e l i e v e d  t o  be a c o n s e r v a t i v e  

’ v a l u e .  T h e  v e r y  s m a l l  a m o u n t s  o f  
c r y s t a l l i n e  u r a n i u m  p e r o x i d e  o b s e r v e d  
i n  e x p e r i m e n t s  l Od a n d  1 Oe may h a v e  
b e e n  f o r m e d  a s  a r e s u l t  o f  l o c a l  
a u p e  r  a a t u r  a 1 1 o <i w h e n  t h e  e n t e r i n g  
p e r o x i d e  wa s  b e i n g  m i x e d  e i t h  t h e  
b o i l i n g  u r a n y l  s u l f a t e  a o l u t i o n .  
L o n g e r  a t e a d y x s t a t r  r u n s  e i t h  c a r e f u l l y  
c o n t r o l l e d  c o n c e n t r a t i o n s  w i l l  be 
r e q u i r e d  f o r  r i u r e  a c c u r a t e  d e t e r m i 
n a t i o n  o f  t h e  t o l e r a b l e  l e v e l  o f  
pe r o x  i d e .

P e r o x i d e  D e c o a p o s l t  Ion.  T h e  p r o d u c t  i on  
o f  h y d r o g e n  p e r o x i d e  i n  a  r e a c t o r  i s  
c o n s i d e r e d  t o  be a f u n c t i o n  o f  t h e  G 
v a l u e  a n d  t h e  e n e r g y  i n p u t  ( p o s e r  
d e n s i t y )  a a  e x p r e s s e d  b y  t h e  f o r m u l a  
k * O. OOS2 * C * PD, t h e r e  t h e  p o we r  
d e n s i t y  i s  e x p r e s s e d  i n  k i l o w a t t s  p e r  
l i t e r .  F o r  f u e l  c o n t a i n i n g  40 g o f

u r a n i u m  p e r  l i t e r ,  G i s  a p p r o x i m a t e l y  
1 . 5  a n d  t h e  p e r o x i d e  f o r m a t i o n  i s  
K = 0 . 0 0 7 8  P D  m o l e s  p e r  l i t e r  p e r  
m i n u t e .  T h e  t o l e r a b l e  p e r o x i d e  
c o n c e n t  r a t  i on  and t h e  t o l e r a b l e  power  
d e n s i t y  a r e  r e l a t e d  by t h e  e x p r e s s i o n :

PD »
* •-----------*

0 . 0 C f 8  *

H y u s i n g v a l u e  o f  1 . 7 5  f o r  k
( f r o m  r u n  11)  and an a l l o w a b l e  s t e a d y -  
s t a t e  p e r o x i d e  c o n c e n t r a t i o n  o f  
0 . 003*4 If, t h e  a l l o w a b l e  p o w e r  d e n s i t y  
f o r  t h e  HRF a t  100*C i s  c a l c u l a t e d  t o  
be  0 . 8 2 5  kw/ 1 and  t h e  t o t a l  p o w e r  o f  
t h e  r e a c t o r  i s  4 1 . 2 5  k w .  T h e  a c 
c u m u l a t i o n  o r  a d d i t i o n  o f  c a t a l y t i c  
m a t e r i a l s  s u c h  a s  c o r r o s i o n  p r o d u c t a  
o r  r e c o m b i n a t i o n  c a t a l y s t s ,  t h e  
e f f e c t s  o f  r a d i a t i o n  i n  t h e  p r e s e n c e  
o f  d i s s o l v e d  h y d r o g e n ,  a n d  t h e  c o n 
s e r v a t i v e  v a l u e s  f o r  a l l o w a b l e  p e r o x i d e  
w i l l  a l l  t e n d  t o  p e r m i t  a c t u a l  r e a c t o r  
o p e r a t i o n  a t  h i g h e r  p owe r  l e v e l s .

I * l a a a  f o r  F u t u r e  Vo r h .  O f  i mme d i a t e
p r a c t i c a l  i m p o r t a n c e  i s  t h e  q u e s t i o n  
o f  a l l o w a b l e  p o w e r  l e v e l  f o r  l o o  
t e m p e r a t u r e  o p e r a t i o n  o f  t h e  HHE. 
To t h i s  e n d ,  a c t u a l  d e t e r m i n a t i o n s  o f
b ,  f o r  e n r i c h e d  HRC f u e l  w i l l  be
c a r r i e d  o u t  f o l l o w i n g  t h e  2 5 0 * C  
c r i t i c a l  e x p e r i m e n t s  b u t  p r i o r  t o  
o p e r a t i o n s  a t  s u b s t a n t i a l  p o w e r .  
A d d i t i o n a l  d e t e r m i n a t i o n s  may  be  
c a r r i e d  o u t  a f t e r  r u n s  a t  a l o w 
p o w e r  l e v e l  t o  d e t e r m i n e  w h e t h e r  
i m p u r i t i e s  h s v e  b e e n  i n t r o d u c e d  t h a t  
w i l l  a l l o w  o p e r a t i o n  a t  h i g h e r  p o we r  
l ev  e I s .

A c t i v e  e x p l o r a t i o n  o f  r e m o t e  
i n s t r u m e n t a l  m e t h o d s  f o r  d e t e r m i n i n g  
t h e  p e r o x i d e  l e v e l  i n  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  i s  a l r e a d y  u n d e r  w a y .  
P r e l i m i n a r y  w o r k  u s i n g  c o n d u c t a n c e  
m e t h o d s  a p p e a r s  e n c o u r a g i n g .  I t  i a  
h o p e d  t h a t  i t  w i l l  bec o m e  p o s s i b l e  t o

-.a
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FOR P E R I O D  ENDING JULY 1 ,  I f 52

c o n d u c t  s t u d i o s  o f  p e r o x i d e  d o *  
c o m p o s i t i o n  w i t h o u t  h a v i n g  t o  t o k o  
s a m p l e s  o f  s o l u t i o n  f rom t he  s y s t e m  -  
t h i s  i s  a l m o s t  a n e c e s s i t y  f o r  s 6-  
l u t i o n s  i n  w h i c h  t h e  p e r o x i d e  i s  
de c o mp o s i n g  s t  ve r y  r a p i d  r a t e s .

E x t e n s i o n  o f  p e r o x i d e  d e c o m p o s i t i o n  
s t u d i e s  t o  t e m p e r a t u r e s  i n  t h e  r a n g e  
100 t o  150*C i s  c o n t e m p l a t e d .  T h i s  
m i l l  depend  p r i m a r i l y  on t he  d e v e l o p m e n t  
o f  r a p i d  i n s t r u m e n t a l  m a t h o d a  o f  
a n a l y s i s .
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FOILING RKACTOR AND SLURRY STUDIIS
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B O I L l t t G  RF.ACTOH RESEARCH

R. N. Lyon,  S c c t i t i  C h i e f

The c u r r e n t  b o i l i n g  r e a c t o r  p r o g r a m 
i a  d e s i g n e d  t o  p r o v i d e  t h e  n e c e a a a r y  
i n f o r m a t i o n  f o r  a b r o a d  e v a l u a t i o n  o f  
b o i l i n g  h o mo g e n e o u s  r e a c t o r s  i n  com* 
p a r i a o n  w i t h  o t h e r  t y p e s  o f  r e a c t o r s .  
To a c c o m p l i a h  t h i s  t h r e e  t y p e s  o f  
s t u d i e s  a r e  u n d e r  vay:  ( 1 )  i n d i v i d u a l  
c o m p o n e n t  a n d  t h e o r e t i c a l  s t u d i e s  
d e s i g n e d  t o  h e l p  p r e d i c t  t h e  s t a b i l i t y  
and p o we r  o u t p u t  o f  b o i l i n g  r e a c t o r s ,  
o r  t o  a n s w e r  o t h e r  p e r t i n e n t  q u e s t i o n s ,  
( 2 )  e x p e r i m e n t s  w i t h  a c t u a l  b o i l i n g  
r e a c t o r s  t o  o b t a i n  d a t a  f o r  a n s w e r s  
t o  c o m p l e x  q u e s t i o n s  t h a t  c a n n o t  be 
a n s w e r e d  w i t h  a s s u r a n c e  o r  a c c u r a c y  
by s y n t h e s i s  f rom d a t a  o f  i n d i v i d u a l  
e x p e r i m a n t s ,  ( 3 )  s t u d i e s  o f  s e v e r a l  
l a r g e - s c a l e ,  p o s t u l a t e d ,  b o i l i n g  
r e a c t o r  i n s t a l l a t i o n s  t o  p r o v i d e  t h e  
p r o p e r  b a l a n c e  b e t w e e n  t h e  v a r i o u s  
t h e o r e t i c a l  and e x p e r i m e n t a l  i n v e s t i -  
ga t * *»ne.

POPES REMOVAL EROS A ROILING REACTOR

P. C.  Zmo1 a

T h e  c a l c u l a t i o n  o f  t h e  d e c r e m e n t  
i n  m e a n  d e n s i t y  f o r  a g i v e n  p o w e r  
o u t p u t  i n  a b o i l i n g  r e a c t o r  t h a t  was 
p r e s e n t e d  i n  t h e  p r e v i o u s  q u a r t e r l y  
r e p o r t (> 1 and depended upon an i d e a l i s e d  
c i r c u l a t i o n  p a t t e r n  h a s  b e e n  e x t e n d e d  
t o  c a a e a  i n  wh i c h  20 and  50% o f  t h e  
r i s i n g  v a p o r  i s  e n t r a i n e d  i n  t h e  down- 
c o n i n g  r e g i o n  ( rj ■ 0 , 2  a n d  0 . 5 ,  
r e s p e c t i v e l y ) .  Th i a  r e s u l t s  i n  a much 
l e a s  f a v o r a b l e ,  a l t h o u g h  n o t  i n 
p o s s i b l e ,  o p e r a t i n g  c o n d i t i o n  i f  t h e  
f l ow r e s i s t a n c e  o f  t h e  s y s t e m  c a n  be 
ke p t  l ow.  The v a l u e  o f  t he  e n t r a i n m e n t  
f a c t o r  t h a t  c a n  be a c h i e v e d  d e p e n d s  
upon  t h e  n a t u r e  o f  s t e a m  s e p a r a t i o n

( i >P.  C. l e e I * .  ! • ■ • • • • * • ■ • t e r  P r s j v t t
Qmmrl t r t y  P r « g r « , i  9*p»t  I f»r  l i n . l  f a « m (  » . r r »  
IS.  I M » .  OWL* I ISS,  p.  IS.

a f f o r d e d  a t  t h e  t o p  a u r f a c e  o f  t h e  
u n i t .  At p r e s e n t  t he  s t e a m s e p a r a t i o n  
p r o b l e m  i a  b e i n g  r e v i e w e d  b y  t h e  
B a b c o c k  a n d  W i l c o x  Compa ny .  S t e a m  
g e n e r a t o r  m a n u f a c t u r e r s  h a v e  b e e n  
s u c c e s s f u l  i n  s e p a r a t i n g  s t e a m  i n  
n a t u r a l - c o n v a c t i o n  u n i t s  by u t i l i s a t i o n  
o f  c e n t r i f u g a l  s e p a r a t o r s .  I n  l a r g e  
u n i t s ,  1S00  k w / f t *  o f  p r o j e c t e d  drum 
s u r f a c e  i s  a t t a i n e d  w i t h  f i n a l  a t e a n  
m o i s t u r e  o f  1 / 4  t o  1/2% and an  a s s o c i 
a t e d  p r e s s u r e  d r op  o f  a b o u t  0 . 5  p a i .  
At  p r e s e n t  i t  a p p e a r s  t h a t  t h i s  
r e l a t i v e l y  a i m p l e d e v i c e  c an  be e mp l o y e d  
i n  b o i l i n g  r e a c t o r s .

O n e - g r o u p  ( t h e r m a l )  n u c l e a r  c a l c u 
l a t i o n s  a r e  b e i n g  p e r f o r m e d  f o r  a 
b a r e ,  c y l i n d r i c a l  s y s t e m  t o  d e f i n e  
r o u g h l y  t h e  l i m i t s  of  d e n s i t y  d e c r e m e n t  
p e r m i s s i b l e  a s  a f u n c t i o n  o f  i s o t o p i c  
e n r i c h m e  a t .  u r s n y l  s u l f a t e  c o n c e n 
t r a t i o n ,  p r e s s u r e  ( t e m p e r a t u r e ) ,  and 
f l o w  p a r a m e t e r s  p o s t u l a t e d  i n  t h e  
c i r c u l a t i o n  s t u d i e s .  Ab o u t  a y e a r  
a go ,  i n  c o n n e c t i o n  w i t h  o t h e r  wo r k ,  
No d e r e r  c a l c u l a t e d  t h e  c h a n g e  i n  f l u x  
d i s t r i b u t i o n  due  t o  a d e n s i t y  d e c r e a s e  
as  a f u n c t i o n  o f  r a d i u s  m  t h e  c e n t r a l  
r e g i o n  o f  a c y l i n d r i c a l  c o r e  a nd  found 
t h a t  t h i a  c h a n g e  was s ma l l  f o r  a t o t a l  
d e n s i t y  d e c r e m e n t  o f  10%.  I t  i s  
p l a n n e d  t o  e x t e n d  t h e  r a n g e  o f  t h e s e  
c a l c u l  a t  i o n s .

NUCLKATION RV FISSION FRAGMENTS

R. J .  G o l d s t e i n

I t  h a s  b e e n  r e p o r t e d  t h a t  1 6 * F  
s u p e r h e a t  c o u l d  be  m a i n t a i n e d  i a  a 
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  w h i l e  f i s s i o n  
o f  t h e  u r a n i u m  was  t a k i n g  p l a c e . * ' *  
T h i a  e x p e r i m e n t  on t h e  s t a b i l i t y  o f  
s u p e r h e a t e d  l i q u i d  i n  w h i c h  f i s s i o n

J. c- U i i . i i , »p .  ( i t . ,  owl*u s e ,  p .  ss.
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f r « | b * n t i  a r c  p r e s e n t  has  b a a a  c h a n g e d  
t o  g i v e  a s r a  a c c u r a t e  and d e f i a i t a  
r a a u l t a .  The e q u i p me n t  i a  t o  ba  uaed 
in a r e g i o n  o f  l oo n e u t r o n  b a c k g r o u n d  
r a t h e r  t h a n  i n  Bui 1 d i n g  3001 t o a i a i a i t a  
t he  p o s s i b i l i t y  o f  f i s s i o n  d u r i n g  t h e  
n o n i r r a d i a t  ad  p o r t i o n  o f  t h a  t a a t .  
A po I o n  i nm- b a r  y I 1 l u n  n a u t r o n  a o u r c a  
a i l l b e u a e d  when f i a a i o n a  a r a  d a a i r a d .

A n o t h e r  M o d i f i c a t i o n  i n  t h e  t e c h 
n i que  c o n a i a t a  o f  h e a t i n g  t h e  a o l u t i o n  
u n d e r  p r e a e u r e  a n d  t h a n  g r a d u a l l y  
r e d u c i n g  t h e  p r a a a u r a  b e l o w  t h e  
a a t u r a t i o n  p r a a a u r a .  Th i a  o i l l  p r o v i d e  
n o r a  u n i f o r m  a u p a r h a a t i n g  o f  t h e  
a amp l a .

ray «t ic s  or m : teapot be actor

P.  R. Kaa t en

A numbe r  o f  c a l c u l a t i o n a  h a v e  been 
c o m p l e t e d  c o n c e r n i n g  t h e  a t a t i c a  o f  
t h e  p r o p o a e d  T e a p o t  r e a c t o r ,  a c y 
l i n d r i c a l ,  b o i l i n g  t y p e  o f  r e a c t o r ,  
17 1/2 i n .  i n  d i s a s t e r ,  whi ch h a a  been 
d t i c n b e d  i n  o t h e r  r  e p o r  t  a . * * * 4 • * *

C r i t i c a l  Sana.  The c r i t i c a l  a a i a  
o f  t he  r e a c t o r  under  v a r i o u a  o p e r a t i n g  
c o n d i t i o n a  a nd  w i t h  no t h i m b l e  i n  t h e  
c o r e  i a  g i v e n  m  F i g .  30.  An H- t o - l ) * * *  
r a t i o  a n a t a  a b o v e  wh i c h  n e t  b o i l i n g  
away o f  w a t e r  l ower a  t he  c r i t i c a l  maaa 
r e q u t r e m e n t a  a nd  r a a u l t a  i n  a s u p e r 
c r i t i c a l  a o a e m b l y i f t h e  vapor  f r a c t i o n  
r ema i na  c o n a t a n t .  S i n c e  i t  i a  a d v i a a b l e  
t o  a vo i d  t h e  p o a a i b i l i t y  o f  an u n s t a b l e  
a i t u a t i o n  i n  an i n i t i a l  e x p e r i m e n t ,  
an H - t o - U * * *  r a t i o  o f  400 was c h o a e n .  
In t h e  c a l c u l a t i o n s ,  u r a n i u m o f  9 3 . 4 % 
e n r i c h m e n t  i n  U * * * w a s  a s s u m e d .  
F i g u r e  3 1  g i v e s  d a t a  c o n c e r n i n g

a. l e a s e s ,  POfeit< • /  fhmpet.
Pen i, oant cr - s i -a -r a .  jee* s. m i .

** V. » .  C a s t e s ,  B . e t l e r  P k f i t « i  e /  f e e e s l .
P m n  II,  OWL C P - M - * - l l l .  J e e #  I t .  I S M .

a .  l a e l e e ,  f t e v l e r  M p  i n  e f f e e p e l .  
f e r l  III, OWL C P - t l - T - M .  J a l v  l « .  I S M .

o p e r a t i o n  u n d e r  v a r i o u a  c o n d i t i o n a  
a t  t h i s  c o n c e n t r a t i o n ,  whi ch c o r r e s p o n d s  
t o  S C . 9 g  o f  I t *** p a r  k i l o g r a m  o f  
s o l u t i o n  ( 6 3 . 1  g o f  t o t a l  u r a n i u m  p a r  
k i l o g r a m  o f  a o l u t i o n ) ,  o r  6 S . 3  g o f  
U*** p a r  k i l o g r a m  o f  w a t e r .

C o a t r n l  Th i mb l e  and C o a t r o l  Bod.
I t  a p p e a r s  d e s i r a b l e  t o  * a c o r p o r a t e  a 
v a r t i c a l  t h i m b l e  a l o n g  t h e  c a n t e r  
a x i s  o f  t h e  r e a c t o r  t o  f a c i l i t a t e
( 1 )  i n s e r t i o n  o f  a s o u r c e  f o r  s t a r t u p ,
( 2 )  i a a e r t i o n  o f  a c o a t r o l  r o d  f o r  
b r i n g i n g  t h e  r e a c t o r  up t o  c r i t i c a l  
and a l s o  t o  p o w e r ,  ( 3 )  k i n e t i c  e x p e r t -  
m a n t a  i n  w h i c h  t h e  r o d  w o u l d  be  
q u i c k l y  r e m o v e d  f r om t h e  c o r e  r e g i o n  
f o r  a b r u p t  r e a c t i v i t y  c h a n g e s ,  ( 4 )  
m e a s u r e m e n t s  o f  t h e  v e r t i c a l  f l u x  
d i s t r i b u t i o n .

The  p r e s e n c e  o f  t h e  t h i m b l e  a n d  
r o d  w i l l  i n c r e a s e  t h e  c r i t i c a l  a n a s  
r e q u i r e m e n t s  o v e r  t h o s e  p r e s e n t e d  i n  
F i g .  30.  T h e  s i t e  o f  t h e  r o d  s h o u l d  
a l s o  be g r e a t  e nough  to  make a p p r e c i a b l e  
r e a c t i v i t y  c h a n g e s  p o s s i b l e .  A r o d  
d i a m e t e r  o f  3 cm a p p e a r s  t o  b e  a 
r e a a o n a b l e  c o m p r o m is e  b e tw e e n  mi ni mum 
rod a i t e  and maximum rod e f f e c t i v e n e s s .  
The e f f e c t  on  r e a c t i v i t y  o f  t h i s  s i t e  
r o d  i a  l i s t e d  i n  T a b l e  2 0 ,  a n d  t h e  
e f f e c t  i i  c r i t i c a l  h e i g h t  i s  shown in  
F ig .  32.

F i s s i o n - P r o d u c t  P o i s o n s .  I n
a d d i t i o n  t o  t h e  p o i s o n i n g  e f f e c t  o f  
t h e  r o d  a n d  t h i m b l e ,  s o me  o f  t h e  
f i s s i o n  p r o d u c t s  have  h i g h  a b s o r p t i o n  
c r o s s  s e c t i o n s  and c o u l d  t h u s  l e a d  t o  
h i g h e r  c r i t i c a l  m a s s  r e q u i r e m e n t s .  
H o w e v e r ,  a s  s h o w n  p r e v i o u s l y , ( *
o p e r a t i o n  o f  t h e  p r o p o s e d  r e a c t o r  a t  
250 kw w i l l  n o t  l e a d  t o  enough p o i s o n i n g  
t o  i n c r e a s e  t h e  c r i t i c a l  m ass  t o  a n y  
e x t e n t .

I n h e r e n t  S t a b i l i t y .  An o p e r s t i n g  
r e a c t o r  t h a t  whe n  d i s t u r b e d  t e n d s  by 
i t s e l f  t o  a p p r o a c h  a g a i n  an e f f e c t i v e  
m u l t i p l i c a t i o n  c o n s t a n t  o f  1 i s  a n  
i n h e r e n t l y  s t a b l e  r e a c t o r ,  i f  ( 1 )  t h e
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FOR P E R I O D  E N D I N G  J U L Y  1 ,  1 9 5 2

S € C * E T
ows

too 200 300 400
RATIO 0T M TO U1”

500 600 TOO 800 900 K500

Pi g .  38.  C r i t i c a l  Baas Requi red v a .  R a t l a  of  ■ t o  tl1>> f a r  a 17%* l a .  -  d i a .  
C y l i n d r i c a l ,  K t a l n l e a a  S t e e l  React or .

n e w  e q u i l i b r i u m  p o w e r  l e v e l  a n d  
t e m p e r a t u r e  do n o t  e x c e e d  s a f e  l e v e l *  
and ( 2 )  i n  r e a c h i n g  t h e  nee e q u i l i b r i u m  
p o w e r  l e v e l  a d a n g e r o u s  a m o u n t  o f  
e n e r g y  i a  n o t  p r o d u c e d .  I n  g e n e r a l ,  
t h e  i n h e r e n t  e t a b i l i t y  r e a u l t a  f r o m  
a r e d u c t i o n  i a  e f f e c t i v e  r e a c t i v i t y  
w i t h  an i n c r e a a e  i n  t h e r m a l  e n e r g y  
w i t h i n  t h e  r e a c t o r  c o r e ,  b u t  t h e  
d i a t r i b u t i o n  o f  t h i a  e n e r g y  may p l a y  
a v e r y  i m p o r t a n t  p a r t  i n  d e t e r m i n i n g  
t h e  a c t u a l  r e d u c t i o n  i n  r e a c t i v i t y  f o r  
a g i v e n  a mo u n t  o f  e n e r g y .  T h u a  i n  a 
b o i l i n g  r e a c t o r  t h e  a c c u m u l a t i o n  o f  
h e a t  i n  a d d i t i o n a l  v a p o r  i n  b u b b l e a  
w i l l  h a v e  a m u c h  m o r e  p r o n o u n c e d  
e f f e c t  t h a n  w i l l  t h e  aame a m o u n t  o f

h e a t  aa  a e n a i b l e  h e a t  i n  t h e  l i q u i d  
p h a a e .

To  a t u d y  t h e  a t a b i l i t y  o f  a b o i l i n g  
r e a c t o r ,  auch  aa t h e  p r o p o a e d  T e a p o t ,  
t h e  v a n o u a  i n f l u e n c e s  c an  be a t u d i e d  
s e p a r a t e l y  b e f o r e  b e i n g  c o m b i n e d  t o  
d e t e r m i n e  t h e  o v e r - a l l  e f f e c t .

C o n a i d e r  t h e  c h a r m e t e r i a t i c  t w o -  
g r o u p  e q u a t i o n

k t  •  ( 1  ♦ , ( 1 )

w h e r e

■ m a t e r i a l  m u l t i p l i c a t i o n  c o n 
et  ant  r e q u i r e d  f o r  c r i t i c a l i t y ,
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•CCRIT 
O M  l U M i

2

2 6

* \

2 2 

2 I 

2 0

19

I •

1 7

1 6

1.9

1 4

I 3 

1 2

I I

_________

T ......r .....- i --------
T* i99*C,/r  *0  20

RATIO O f M TO U***« 400

—

REACTOR DIAMETER* 1 7 ^ mi 
cm Of HEIGHT EQUIVALENT TO 1 991 I'U r* O f FLUIO

REACTOR VOLUME • VOLUME Of LlOUII K * VAPOR FRACTION
3 PLUS VAPOR J^T«190*C,fr  * 0  2 0

J f r*ioo •C ,4 *0 2 0

r ""
_______ i

4 t * I99*C^ *0  10

L / ___ i
!"

i , /
i • !9 0 ‘

VC,/,

’C, / ,  * 

, * 0 0 !

0 1 0

1

- ...........- 1.
I t . i9 1 F '

/
> T*KX

r» i99
•*c, £
■ C /r '

•0 1 0 , T»l» 0*C  (  *0  09/ 0

__________1 ................J
t -----------------1-------

y T * l 9 0 , C.fr *0  
/ T . I O O 'C . f ,  *0  09

. 4 .  . . ./ 100* C.fr * o .... ........ J// T ']

f  T*30«C,
1 _ J ____ L

f¥ *0

76 9 

73 6 

70 9 

69  0 

69  1

92 3 

99 9 

99 9

93 9

91 0

49 I 

49  3 

42 9

39 9

33 9

31 1
29 32 36 4 0

HEIGHT o f  REACTOR FLUIO (cm )

44 4«

P i g .  31.  Data f o r  C o n v e r a lo a  of  H a i g h t  e f  H e a d e r  p l a i d  ta  R e a c t a r  Valaaa.
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FOR PERIOD ENDING JULY I , 1952

Tabic I I

f f  OF 3 - c c  d l l  BOP AND TUMBLE

O P E R A T I N G  COND I T I O NS ______________________ **111_______________________
T e . p e r o t . r e  Cc) /.* T b i o b l e  A U > « N e d  A l o n e

100 0 0.080 0.015 0.065
0.05 0.060 0.015 0.045
0.10 0.050 0.016 0.034
0.20 0.038 0.017 0.021

150 0 0.055 0.015 0.040
0.05 0.048 0.016 0.032
0.10 0.038 0.017 0.021
0.20 0.033 0.017 0.016

185 0.0 0.050 0.016 0.034
0.05 0.042 0.017 0.024
0.10 0.038 0.017 0.021
0.20 0.028 0.018 O.Oli,

/  •  * • *  e » ( t a c t i l e .

0  0  0 9  0  to  019 0  20 0  0  0 9  0 « 0  0  *9 0 2 0  0  0 0 9  OK) 019 0 2 0
f .  ,V*»*0» ENACTION , VACOO FRACTION /r t  i/APON FRACTION

THIMBLE ALONE
tum ble  and noo

Fig .  I I .  E f f o e t  o f  Tb laPlo  aad Bod on C r i t i c a l  B o l g h t  a t  Varloaa O p o r a t l a g  
C o a d l t t o a j .

V*
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B 2 •  g e o a e t r i c  b u c k l i n g  u f  t h e  
r e a c t o r  ( « ■ * * ) ,

L 1 •  s q u a r e  o f  t h e  s l o a i n g  d o w n  
l e n g t h  ( c a * ) ,

where

R •  e q u i v a l e n t  r a d i u s  o f  c y l i n d e r ,  

L » e q u i v a l e n t  h e i g h t  o f  c y l i n d e r .

T •  F e r a l  age ( c a * ) . p •  average d e n s i t y  o f  core f l u i d .

k t can c h a n g e  w i t h  t h e  t e a p e r a t u r e  
b e c a u s e  a t e a p e r a t u r e  c h a n g e  w i l l  
a f f e c t  8 * ,  L * ,  and t . T e a p e r a t u r e  
changes  h a v e  s e v e r a l  e f f e c t a  o n  t h e  
r e a c t i v i t y ,  and thus  s e v e r a l  t e a p e r a 
t u r e  c o e f f i c i e n t s  e x i s t  (by t e a p e r a t u r e  
c o e f f i c i e n t  i s  a e a n t  the change i n  k f 
w i t h  r e s p e c t  t o  t e a p e r a t u r e ) .  Aa t h e  
t e a p e r a t u r e  o f  the  r e a c t o r  i n c r e a s e s ,  
the s c a t t e r i n g  c ro ss  se c t io n  f o r  w a t e r  
changes .  F o r  t h e  T eapot  r e a c t o r ,  L * 
i s  q u i t e  a a a l l ,  and s i n c e  v i s  n o t  
i n f l u e n c e d  t o  any degree by the t e a p e r a -  
t u r e  changes e x p e c t e d ,  the t e a p e r a t u r e  
c o e f f i c i e n t  a t  c o n s t a n t  c o r e  d e n s i t y  
should be a a a l l .  In f a c t ,  f o r  v a r i o u s  
o p e r a t i n g  c o n d i t i o n s ,  O k  r / d T )  p  d o es

not vary g r e a t l y  f r o a  1 *  1 0 *4/ * C .

" p% e v a l u a t e d  under i n i t i a l  c o n d i -  
t i o n s .

F o r  a g i v e n  a a s s  o f  f u e l ,  p  v a r i e s  
i n v e r s e l y  w i t h  t h e  r e a c t o r  h e i g h t ;  
a ls o ,  k f% -  1 + BJb J; hence

A n o t h e r  t e a p e r a t u r e  c o e f f i c i e n t  
e x i s t s  because  o f  the e f f e c t  o f  f l u i d  
d e n s i t y  upon k # . S in ce  8 1 and L a a r e  
both a a a l l  and b o th  a re  i n f l u e n c e d  t o  
t h e  saae  d e g r e e  by d e n s i t y  c h a n g e s ,  
Eq. 1 can be w r i t t e n  as

k, •  1 ♦ B1* 1 , ( 2 )

L ,  •  L e v a l u a t e d  a t  i n i t i a l  condi*  
t i o n s .

Froa the above,

firL-ftVrMS '
where

# * • / . * ♦  r  .

C o n s i d e r i n g  o n l y  d e n s i t y  changes  and  
t h a t  t h e  a c t i v e  c o r e  r e g i o n  i s  c y -  
l i n d r i c a l l y  shaped ,

where

p •  p , ( l  -  / . )  ♦ p , / t , ( 6 )

and

p, ■ d e n s i t y  o f  core  l i q u i d ,  

p,  ■ d e n s i t y  o f  core  vapor,

/ ,  ■ vapor f r a c t i o n  i n  core .

Thus p i s  a f u n c t i o n  o f  b o th  t e a p e r a 
t u r e  and vapor f r a c t i o n .  The f o l l o w i n g  
n o a e n c la tu r e  w i l l  t h e r e f o r e  be en p lo yed:

> ■ > • )  B 6

^ e e
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■ c h a n g e  i n  k f due t o  
c h a n g e  i n  t empera-  
t u r e ,  w i t h  t h e  t ea* 
p e r a t u r e  i n f l u e n c i n g  
o n l y  />,,

and

change  i n  1 ,  due t o  
change  i n  vapor  f r a c 
t i o n  a t  c o n s t a n t  tem
p e r a t u r e .

From Eqs.  5 and 6,

and

s i n c e  P , / ,  i s  c o m p a r a t i v e l y  e a a l l .  
The i m p o r t a n t  v a r i a b l e s  i n  Eqa.  7 and 
8 a r e  p l o t t e d  in  F i g a .  33 and 34.

Ano t he r  t e m p e r a t u r e  c o e f f i c i e n t  of  
r e a c t i v i t y  e x i s t s  b e c a u a e  o f  the  Xe>J> 
a b s o r p t i o n  r e s onance  p e a k  a t O. OR63e v ,  
b u t  b e c a u a e  o f  low t e a p e r a t u r e  and 
p o we r  o p e r a t i o n  i t s  e f f e c t  i s  n e g l i 
g i b l e .

TEAPOT REACTOR A U X IL IA R IE S

J .  D. R o a r t y

D u r i n g  t h e  p a s t  q u a r t e r  a a j o r  
(7)  e f f o r t  h a s  been d i r e c t e d  t o w a r d  t h e  

d e s i g n  o f  a b e l l o w s  t y p e  o f  t r a n s f e r

uwciatsweo
oooos

00007

oooos

00005

00004

00003

00002

00001

20 60 100 *40 ISO 220 260 300 340 3S0
rtaecnaTuac If)

1 d p t
Pig .  33.  ----------—  v s .  Teaperature Under S a tu r a t io n  C s s d l t l u a s  ( p .  • l e a s l t y

P,  dT *
o f  l i q u i d ) .

r* .*a a e e  a
a •
s e e

• « : : r
s e e  a  • #  • •
. a  •  •  •  •

a •  •  •  •
•  a •  • • •  • •

75

•  •  •



t

HRP QUARTERLY PROGRESS REPORT

punp  f o r  t h e  T e a p o t  e x p e r i m e n t .  The 
d e s i g n  o f  t h i s  p u n p  wa s  d e s c r i b e d  
p r e v i o u s  1 y . ( * ) The punp  w i l l  h a v e  a 
c a p a c i t y  o f  a p p r o x i m a t e l y  O. S  g p n ,  and

i t  w i l l  d e v e l o p  a h e a d  by  t h e  c o n -  
p r e s s i o n  o f  t h e  a c t i v e  b e l l o w s .  I t  
w i l l  be a m a n u a l l y  o p e r a t e d  m e t e r i n g  
pump. S h o p  d r a w i n g s  a r e  e s s e n t i a l l y  
c o m p l e t e .

oar no* :>a o n  dc »  o« o« o e ' ‘6>t o »  or*
nwr<VN

A dump t a n k  a s se mbl y  f o r  t h e  T e a p o t  
e x p e r i m e n t  h a t  been d e s i g n e d .  ( 7 ’ The 
dump t a n k a  h a v e  been s p e c i f i e d  f o r  an 
” a l w a y s - s a f e ” c o n d i t i o n .  T h i s  c r i 
t e r i o n  r e q u i r e d  t h a t  t h e  a s se a d» l y  c o n 
s i s t  o f  4 - i n .  s e a m l e s s  s t e e l  p i p e ,  
6 f t  l ong  a nd  s p a c e d  15 i n .  on c e n t e r s .  
Each  p i p e  m u s t  be  s h i e l d e d  f r o m  t h e  
o t h e r  p i p e s  by B o r a l  t o  p r e v e n t  
i n t e r a c t i o n  o r  n e u t r o n  e x c h a n g e .  The 
s m a l l  d i a m e t e r  i s  d i c t a t e d  b y  t h e  
p o s s i b i l i t y  o f  i n a d v e r t e n t  f l o o d i n g  
o f  t h e  r e a c t o r  p i t .

P i g .  34 1 (Jp\ 1

■ *  \ v j  r m ' - f.
' ’ J .  D .  1 * 1 1 1 1 ,  0 * * i | *  • /  •  l « l l * > *  T j f

T > * » i / « r  f mmf  f » r  Ik* S * * * l * r ,
v -  OIML C T - S J - S - * * .  Say 11, 1* 51.

J.  0 .  R a a r l y ,  D t t • /  » • « - Cr i 1 1  < •  1 Saar 
Tm mk  l i u a t l ;  / a r  l i t  f a i l i a r  Saaaf*a»as* S o f t e r ,  
OML CT-51 -1 -11  I,  March IS.  1*51.

SLURRY FUEL S T U D I E S

CHEMICAL AND ENGINEERING STUDIES

F.  R. Br uce ,  S e c t i o n  C h i e f  
J .  O.  Blomeke J .  P.  M c Br i d e

L. E. Morse

The  s l u r r v  s t u d i e s  d e s c r i b e d  i n  
t h i s  r e p o r t  h a v e  t h e  o b j e c t i v e  o f  
d e v e l o p i n g  a s u s p e n s i o n  c o n t a i n i n g  250 
g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  t h a t  may be 
e mp l o y e d  a s  a r e a c t o r  f u e l  a t  250*C.  
R e q u i r e m e n t a  o f  a s a t i s f a c t o r y  f u e l  
i n c l u d e  t h e  f o l l o w i n g :  p a r i a i t i c
n e u t r o n  l o s s e s  t o  t h e  f u e l  s h o u l d  be 
l e a s  t h a n  10%; i t  s h o u l d  be r e a d i l y  
d i s p e r s i b l e  a f t e r  t h e  r e a c t o r  h a s  
o p e r a t e d  f o r  i t a  maximum t i m e  o f  19 
da ys ;  i t  s h o u l d  h a v e  a h i g h  pH t o  
mi n i mi s e  c o r r o s i o n  and a low h a r d n e s s  
t o  m i n i m i s e  e r o a i o n ;  t h e  v i s c o a i t y  
s h o u l d  be l ow t o  m i n i m i s e  t h e  p o w e r

r e q u i r e d  f o r  p u m p i n g ;  i t  s h o u l d  h s v e  
good t h e r m a l  p r o p e r t i e s  t o  p e r m i t  
e f f i c i e n t  h e a t  r e m o v a l ;  i t  s h o u l d  n o t  
foam e x c e s s i v e l y ;  snd f i n a l l y ,  i t  must  
pe r mi t  e a s y  p r o d u c t  r e c o v e r y  a n d  m u s t  
be r e a d i l y  f a b r i c a t e d  f o r  r e u s e .

P r e v i o u s  w o r k  i n  t h e  a b s e n c e  o f  
r a d i a t i o n  h a s  shown t h s t  UO, p l a t e l e t s  
r e p r e s e n t  a s t a b l e  m o d i f i c a t i o n  u n d e r  
t he  a n t i c i p a t e d  c o n d i t i o n s  o f  r e a c t o r  
o p e r a t i o n  a n d  t h a t  s l u r r i e s  o f  t h i s  
m a t e r i a l  p o s s e s s  a l l  t h e  r e q u i r e m e n t a  
f o r  a s a t i s f a c t o r y  f u e l .  H o w e v e r ,  i n  
p r e l i m i n a r y  e x p e r i m e n t s ,  w h e n  9 3 . 4 %  
e n r i c h e d  s l u r r i e s  o f  (JO, w e r e  h e a t e d  
for  one week a t  2 5 0 * C ,  i n  a n e u t r o n  
f l ux  o f  1 0 1 1 , c o n s i d e r a b l e  c o r r o s i o n  
o f  t h e  s t a i n l e s s  s t e e l  c o n t a i n e r  
o c c u r r e d ,  a n d  t h e  s l u r r y  was f o u n d  t o  
have  c a k e d  b a d l y .  Work i n  t h e  n e x t
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q u a r t e r  w i l l  be c o n c e n t r a t e d  on s t u d y i n g  
t h e  f a c t o r a  c o n t r i b u t i n g  t o  c o r r o a i o n  
and c a k i n g .

UO, C h e m i s t r y .  A d i a c u a a i o n  o f  t h e  
t h r e e  t y p e s  o f  c r y a t a l a  f o r m e d  by  
d i g e s t i o n  o f  a q u e o u a  U0 , * H, 0  a l u r r i e s  
a t  250°C was p r e s e n t e d  tn  t h e  p r e v i o u s  
q u a r t e r l y  r e p o r t .  I t  was f ound t h a t  
t he  method ua e d  t o  p r e p a r e  t h e  UO, h a d  
a d i r e c t  i n f l u e n c e  on t h e  c h a r a c t e r  o f  
t h e  h y d r a t e d  c r y a t a l a  o b t a i n e d  a f t e r  
d i g e s t i o n .  T h e  UOj ’ Hj O a s s u m e d  t h e  
l o r e  o f  o r t h o r h o m b i c  r ods  when p r e p a r e d  
f rom u r a n i u m  p e r o x i d e ;  t h i n ,  o r t h o 
r hombi c  p l a t e l e t s  when p r e p a r e d  f r o m  
c a l c i n e d  u r a n y l  n i t r a t e ;  a nd  l a r g e ,  
t r i c l i n i c  s h e a v e s  ( b i p y r a m i d a l  i n  
c h a r a c t e r )  when t h e  r o d a ,  p l a t e l e t s ,  
or  c a l c i n e d  u r s n y l  n i t r a t e  were d i g e s t e d  
in d i l u t e  s o l u t i o n s  o f  u r a n y l  i o n .  Aa 
s l u r r i e s ,  t h e  r o d s  were found t o  h a v e  
t h e  d e a i r a b l e  c h a r a c t e r  i s t i c a  o f  low 
bulk d e n s i t y ,  e a s y  d i s p e r s i b i l i t y ,  a nd  
l i t t l e  t e n d e n c y  t o  c a k e  o r  p a c k .  The  
p l a t e l e t s  w e r e  s l i g h t l y  l e s s  s a t i s 
f a c t o r y  t h a n  t h e  r o d s  from t h e  s t a n d 
p o i n t  o f  d i s p e r s i b i l i t y ,  c a k i n g ,  a n d  
p a c k i n g  a n d  w e r e  s o m e w h a t  l e s s  a t 
t r a c t i v e  in t h a t  t h e y  p o s s e s s e d  h i g h e r  
s e t t l i n g  r a t e s  a n d  s e t t l e d  t o  g r e a t e r  
bulk d e n s i t i e s .  However ,  t he  p l a t e l e t s  
a r e  c o n s i d e r e d  t o  be s a t i s f a c t o r y  f u e l  
m a t e r i a l .  Th e  b i p y r a m i d s  w e r e  c o n 
s i d e r e d  t o o  l a r g e  t o  be o f  i m m e d i a t e  
i n t e r e s t  t o  t h e  p r e s e n t  s l u r r y  p r o 
g r am.  Each o f  t h e s e  c r y s t a l  h a b i t s  
a p p e a r e d  t o  be s t a b l e ,  i n d e f i n i t e l y ,  
upon s t a n d i n g  i n  w a t e r  o r  upon b e i n g  
s u b j e c t e d  t o  m i l d  a g i t a t i o n  a t  250° C.  
Howe ver ,  i f  t h e y  w e r e  p u l v e r i s e d  o r  
b r o k e n  up m e c h a n i c a l l y ,  as  m i g h t  b e  
e x p e c t e d  t o  o c c u r  a s  a r e s u l t  o f  t h e  
f i s s i o n  p r o c e s s  o r  t u r b u l e n t  c i r c u 
l a t i o n  t h r o u g h  a r e a c t o r ,  f u r t h e r  
d i g e s t i o n  i n v a r i a b l y  r e s u l t e d  i n  t h e  
f o r m a t i o n  o f  p l a t e l e t s .  On t h e  b a s i s  
o f  t h e s e  o b s e r v a t i o n s ,  i t  was c o n c l u d e d  
t h a t  t he  U 0 , * H , 0  p r e s e n t  i n  an a q u e o u s  
r e a c t o r  s l u r r y  f u e l  a t  250*C w o u l d  
m o s t  l i k e l y  be  i n  t h e  f o r m  o f  t h e  
s m a l l ,  p l a t e l e t  c r y s t a l s .

D u r i n g  t h e  p a s t  q u a r t e r ,  e x p e r i 
ment s  d e s i g n e d  t o  f u r t h e r  c l a r i f y  t h e  
r e l a t i o n s h i p  b e t w e e n  r ods  and p l a t e l e t s  
we r e  c e r r i e d  o u t ;  o b s e r v a t i o n s  w e r e  
made on t h e  p r e p a r a t i o n  o f  U 0 , ' S H , 0  
a n d  i t s  s t a b i l i t y  i n  w a t e r  a b o v e  
300"C; and t h e  p r e p a r a t i o n  o f  pu r e  UO, 
from u r a n y l  a c e t a t e  was i n v e s t i g a t e d .

R e l a t i o n s h i p  B e t w e e n  R o d s  a n d  
P l a t e l e t s .  E x p e r i e n c e  has  shown t h a t  
UO, *H, 0  c r y s t a l l i s e s  i n  t h e  f o r m  o f  
o r t h o r h o m b i c  r o d a  a t  250*C i n  w a t e r  
when t h i s  m a t e r i a l  i s  p r e p a r e d  aa t h e  
d e c o m p o s i t i o n  p r o d u c t  o f  U04* 2 H , 0 .  
These  r o d - s h a p e d  c r y s t a l s  p o s s e s s  t h e  
most  f a v o r a b l e  s l u r r y  c h a r a c t e r i s t i c s  
o f  any UO, m o d i f i c a t i o n  i n v e s t i g a t e d  
t o  d a t e .  However ,  a n y  t ype  of  a t t r i t i o n  
p r o c e s s  t h a t  c a u s e s  f r a g m e n t a t i o n  o f  t h e  
c r y s t a l s  r e s u l t s  i n  t h e  f o r m a t i o n  o f  
p l a t e l e t s .  Once f o r m e d ,  t h e s e  p l a t e  l e t s  
have ne ve r  been  s u c c e s s f u l l y  c o n v e r t e d  
b a c k  t o  r o d a .  T h i s  w o u l d  s e e m  t o  
i n d i c a t e  t h a t  t h e r e  i s  s o m e t h i n g  
p e c u l i a r  t o  t h e  p e r o x i d e  p r e c i p i t a t i o n  
s t e p  t h a t  p r e d e t e r m i n e s  t he  r o d - s h a p e d  
c r y s t a l  h a b i t  -  p o s s i b l y  t h e  p r e s e n c e  
o f  m o l e c u l a r  o x y g e n  p r o d u c e d  d u r i n g  
p e r o x i d e  d e c o m p o s i t i o n .  However ,  t h e  
n o n d e p e n d e n c e  o f  t h e s e  s y s t e m s  on  
e x t e r n a l  oxygen p r e s s u r e  was i n d i c a t e d  
when s a m p l e s  o f  m i c r o n i z e d  p l a t e l e t s  
were d i g e s t e d  i n  w a t e r  a t  250*C u n d e r  
20 t o  25 a t m o s p h e r e s  o f  0 ,  and u n d e r  
m i x t u r e s  o f  0 ,  a n d  N , .  In  e a c h  o f  
t h e s e  i n s t a n c e s  p l a t e l e t s  were f o rmed ,  
a s  had been o b s e r v e d  t o  happen i n  a l l  
p r e v i o u s  c a s e s  when  o n l y  s t eam p r e s s u r e  
and a i r  o r  n i t r o g e n  had been p r e s e n t .

I t  h a n  b e e n  s u g g e s t e d  t h a t  t h e  
f o r m a t i o n  o f  r o d s  m i g h t  be t r a c e d  t o  
t h e  f a c t  t h a t  t h e  U04 - 2H, 0  p r e c i p i t a t e s  
i n  t he  form o f  l o n g ,  h a i r - l i k e  f i b e r s ,  
wh i c h ,  as  a r e s u l t  o f  t h e i r  g e o m e t r y ,  
c o u l d  p r o m o t e  t h e  g r o w t h  o f  r o d s  a s  
d e c o m p o s i t i o n  t o  UO,  o c c u r r e d .  How
e v e r ,  t h i s  c o n c l u s i o n  c a n  be s u b 
s t a n t i a t e d  o n l y  i n d i r e c t l y  by t he  l a c k  
o f  c o n c l u s i v e  e v i d e n c e  r e g a r d i n g  a ny  
o t h e r  t y p e  o f  r e l a t i o n s h i p .
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S t a b i l i t y  o f  U O j ‘ H t O • (  E l e v a t e d  
T e u p e r a t u r e t . I n  t h e  c o u r s e  o f  U O j 'H jO  
c r y s t a l  g r o w t h  s t u d i o s  s t  e l e v a t e d  
t e m p e r a t u r e s  , sosw r e d u c t i o n  and c a k i n g  
o f  t h e  u r a m u *  was o b s e r v e d  t o  have  
o c c u r r e d  i n  a s l u r r y  i n a d v e r t e n t l y  
h e a t e d  f o r  6 h r  a t  300  t o  3S0°C, S ince  
no i m p u r i t i e s  c a p a b l e  o f  c a u s i n g  t h i s  
w e r e  b e l i e v e d  t o  have  been  p r e s e n t  i n  
t h e  s l u r r y ,  a q u e s t i o n  a r o s e  as t o  the  
s t a b i l i t y  o f  UO, i n  e a t e r  a t  t e m p e ra *  
t u r e a  i n  e x c e s s  o f  3 0 0 * C .  V i e r ( , )  
r e p o r t e d  t h e  f o r m a t i o n  o f  t h e  hem ihy -  
d r a t e  when UO, waa h e a t e d  a t  310 t o  
3 5 0 * C  i n  w a t e r  b u t  d i d  n o t  r e p o r t  any 
UOj  i n s t a b i l i t y  a t  t h o s e  t e e p e r a t u r e s ,

U s i n g  th e  f r e e  e n e r g y  d a t a  a v a i l a b l e  
i n  t h e  l i t e r a t u r e ,  t h e  s t a n d a r d
f r e e  e n e r g i e s  o f  t h e  t w o  e o s t  l i k e l y  
r e d u c t i o n  r e a c t i o n s  a t  3 5 0 aC w e r e  
c a l c u l a t e d .

3UO, *  U , 0 ,  ♦ WO, ( g a s ) ;

F* = 17,200 ca l /eo le  

UO ,—  - *  ID, ♦ SO, (gas);

P  = 22 ,900  ca l /eo le

f t a r ,  T k a r m a l  S t a S i l i l j r  a /  C a r l a i a  0 . i W »  
B y 4 r . , . .  . a  H j O ,  * - 1 1 7 7 ,  May 1 * .  1 * 4 4 .

f f  |
I .  K i r a k a a b a a a ,  ( M i l i t a i i a a  # /  f , a > ;  t a l a r ,

nncs i n - 4 *  (1*511.

The.-.e c a l c u l a t i o n s  i n d i c a t e  t h a t  
r e d u c t i o n  a t  3S0eC i s  q u i t e  u n l i k e l y .

To e x p l o r e  f u r t h e r  t h e  h i g h * t e m p e r *  
s t o r e  s t a b i l i t y ,  a c a r e f u l l y  p u r i f i e d  
U O , * H jO  s l u r r y  waa p r e p a r e d  and hea ted  
a t  350°C  f o r  SO h o u r s .  The p r o d u c t ,  a 
s o l i d  c l o s e l y  r e s e e b l i n g  t h e  U 0 , ‘ VH ,0  
r e p o r t e d  by V i e r ,  w a s  a n a l y s e d  f o r  
r e d u c e d  u ra n iu m  and w a t e r  c o n t e n t .  The 
r e s u l t s  o f  th ese  a n a l y s e s ,  t o g e t h e r  
w i t h  o b s e r v a t i o n s  on c r y s t a l  c h a r a c t e r  
o f  t h e  U0,*>SH,0 o b t a i n e d ,  a r e  p r e s e n t e d  
i n  T a b l e  21.

No e v id e n c e  o f  r e d u c t i o n  o r  c a k i n g  
waa o b t a i n e d .  O v e r d r y i n g  o f  t h e  sample 
i n  an oven p r o b a b l y  r e s u l t e d  i n  t h e  
m o i s t u r e  c o n t e n t  b e i n g  l a s s  t h a n  
t h e o r e t i c a l .  On t h e  b a s i s  o f  t h e s e  
d a t a  i t  was c o n c l u d e d  t h a t  UO, i a  
a t a b l e  i n  w a t e r  a t  300 t o  350*C f o r  an 
i n d e f i n i t e  p e r i o d  o f  t i m e .  T h i s  f a c t  
i a  s u b s t a n t i a t e d  by l a c k  o f  r e d u c t i o n  
i n  o t h e r  e x p e r i m e n t s  c a r r i e d  o u t  i n  
t h i s  t e m p e r a t u r e  r a n g e .

P r e p a r a t i o n  o f  UO ,  f r o m  U r a n y l  
A c e t a t e .  The p i n d u c t i o n  o f  p u r e  UO, 
by u t i l i s i n g  a p e r o x i d e  p r e c i p i t a t i o n  
s t e p  f r o m  u r a n y l  a i t r a t e  s o l u t i o n  i a  
u n a t t r a c t i v e  because  o f  t h e  low  b u l k  
d e n s i t y  o f  t h e  p e r o x i d e  p r e c i p i t a t e  
a n d  t h e  d i f f i c u l t y  w i t h  w h i c h  i t  i a  
w a s h e d  and f i l t e r e d .  U r a n y l  a c e t a t e ,

T a b l e  X I

THERMAL STABILITY OF U « ,*H ,0

C o n d i t i o n s :  UOj ’ H jO s l u r r y  a t  350*C f o r  SO h r  i n ' s t a i n l e s s  s t e e l  a u t o c l

OBSERVATION UO,• H,0
STARTING MATERIAL

U O ,-*H ,0 PRODUCT

i i * 41 (ppm) SO SO

* * te r  coateat (aolea e f H ,0 par mole a l UO,) 0.13 0. 36

C rya ta l s truc tu re Orthorhom bic M oaoclia ic*

C ry s ta l hab it Rods. S by 30 m laye r fa c t reds . IS by 60 m

Cmler T a llow Oraage-yol 1 ww

*«(., ratereeaa t ia Seat.
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FOR P E R I O D  ENDING J ULY 1 ,  I f 52

■ w a t e r - s o l u b l e  s a l t  w i t h  low t h e r a a l  
s t a b i l i t y ,  was i n v e s t i g a t e d  t o  d a 
t e  r ■ 1 n e i t s  u t i l i t y  a s  a s t a r t i n g  
r e a g e n t  f o r  t h e  p r e p a r a t i o n  o f  p u r e  
UOj . T a b l e  22 s u mma r i s e s  t h e  r e s u l t s  
o f  t h i s  i n v e s t i g a t i o n .

D i r e c t  c a l c i n a t i o n  i n  a i r  a t  360 
and 270*C r e s u l t e d  in t h e  f o r a i a t i o n  o f  
l)s Ot . H y d r o l y s i s  a t  100*C i n  an open 
b e a k e r  p r o d u c e d  a U O ^ Hj O t h a t  showed 
a t e n d e n c y  f o r  r e d u c t i o n  when  h e a t e d  
a t  250°C i n  an a u t o c l a v e .  P r e c i p i t a t i o n  
o f  U04 *2Hj 0  f r o *  U O | ( A c ) ,  a n d  s u b s e 
q u e n t  c o n v e r s i o n  t o  UOj ' H j O y i e l d e d  a 
p r o d u c t  i d e n t i c a l  t o  t h a t  o b t a i n e d  
f r o *  U 0 4 * 2 H } 0  p r e c i p i t a t e d  f r o a  
U O j f N O , ) , .

T h e s e  e x p e r i m e n t s  i n d i c a t e d  t h a t  a 
c o a p l e t e  s e p a r a t i o n  o f  a c e t a t e  r a d i c a l  
f r o a  t h e  UOJ p r o d u c t  would be d i f f i c u 1t  
t o  a c h i e v e  w i t h o u t  c a u s i n g  s o a e  r e 
d u c t i o n  o f  t h e  u r a n i u a .  T h e  p r e 
c i p i t a t i o n  o f  U04 • 2H, 0  f r o a  U O , ( A c ) ,  
s o l u t i o n  was soaewha t  s i a p l e r  t h a n  t he  
c o r r e s p o n d i n g  p r e c i p i t a t i o n  f r o a  
l lOjlNOj ) j  s i n c e  no pH a d j u s t a e n t  was 
r e q u i r e d  i n  t h e  f o r m e r ;  h o w e v e r ,  t h e

p e r o x i d e  p r e c i p i t a t e  wa s  e q u a l l y  
d i f f i c u l t  t o  p r o c e s s  i n  b o t h  c a s e s .  
I t  w a s  c o n c l u d e d  t h e r e f o r e  t h a t  
UOa ( A c ) a h a s  no s i g n i f i c a n t  a d v a n t a g e s  
o v e r  UO> ( NO] ) } aa s t a r t i n g  a a t e r i a l  
f o r  pu r e  UO( p r e p a r a t i o n .

C r y s t a l  Growth M e a s u r e m e n t s .  D u r i n g  
t h e  p a s t  q u a r t e r  t h e  r a t e  o f  g r o w t h  o f  
p a r t i c l e s  i n  U0,*Ha0  a l u r r i e a  on b e i n g  
h e a t e d  a t  2 5 0 * C  wa s  i n v e s t i g a t e d .  
Rods a nd  p l a t e l e t s  p r e p a r e d  f r o *  U04 
and p l a t e l e t s  p r e p a r e d  f r o *  c a l c i n e d  
u r an y l  n i t r a t e  were used in t h e  s t u d y .  
The  r a t e  o f  g r o w t h  i n  a l l  c a s e s  was  
r a p i d  d u r i n g  t h e  f i r s t  2 hr  o f  h e a t i n g  
bu t  d e c r e a s e d  Ma r ke d l y  aa  t h e  h e a t i n g  
t ime was e x t e n d e d  t o  24 h o u r s .  I n  t h e  
c a s e  o f  r o d s  and p l a t e i e t a  p r e p a r e d  
f r o *  U04 , t h e  s t a b l e  p a r t i c l e  s i t e  was 
found t o  be 3 . 9 a n d 7 . 8  m. r e s p e c t i v e l y ,  
e x p r e s s e d  a a  e q u i v a l e n t  s p h e r i c a l  
d i a me  t e r •

T h e  s t a r t i n g  m a t e r i a l  f o r  t h e  
c r y s t a l  g r o w t h  s e a s u r e a e n t  on r o d s  was 
U0( *2H20  p r e p a r e d  by c a l c i n a t i o n  o f  
w e l l - w a s h e d  u r a n i um p e r o x i d e  a nd  s u b s e 
q u e n t  h y d r a t i o n  in hot  w a t e r .  UOj ' H j O

T a b l e  ZZ

PREPARATION OF I 0 ) FROM D O , ( C , 0 ,  ) ,

EX PERIM EN T AND O W D I T I O iS RESULTS

Calcination in air at 360*C for 16 hr lljOg product

Calcination ia air at 2?0*C for 4 hr Uj0( product

Hydrolysis at 100*C for IS hr ia opaa 
basher

Yellow, irregular UOj'HjO crystals; af ter  
auteclaviag far 16 hr at 200*C, acquired 
a freeatah t ia t ,  aaslysed 0.034% U*4

Hydrolysed ia aatoclava at 2S0*C for 16 hr 

Hydrolysed ia aatoclava at 2S0*C for 64 hr

Yellae, bipyramid crystals af UOj'HjO, 
aaslysed 0. 13% II*4

OrtfRiik, bipyram d c r y i t i l i  of UOg’NjO, 
aaslysed 0. 16% l)44

Pracipi tat ioa of U04-2H]0 fallowed by di- 
geatioa at 2S0*C UOj 'HjO rods, ao l'*4 detected
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r ods  were f o r s t d  f rost  t he d i h y d r a t e  as 
t h e  c r y s t a l  g r o w t h  s t a d i a s  p r o c a a d a d  
a t  2S0* C .

The s t a r t i n g  a s t a r i a l s  f o r  p l a t a l a t  
g r o w t h  s t a d i a s  w a r s  p r e p a r a d  i n  ona  
eaaa by a i c r o a i i i n g  a a a a p l a  o f  r o d s  
s a d  i n  t h a  o t h e r  by c a l c i n a t i o n  o f  
UOa (NOa ) | t  f o l l o w e d  by w a s h i n g  and 
h y d r a t i o n  t o  U O , * 2 1 1 , 0 .  U O , * H , 0  
p l a t e l e t s  w a r s  f o r n a d  f r o n  b o t h  o f  
t hasa  s a n p l a a  d a r i n g  h a s t i n g  a t  250 * C .

Tha e x p e r i a e a t a  wara c a r r i a d  o u t  by 
h a s t i n g  s a n p l a a  o f  t h e  s l u r r i e s  a t  
2 S 0 * C  i n  s a a l a d  q u a r t s  t u b a s  i n  a 
r o c k i n g  a u t o c l a v e  f o r  t h e  d e s i r e d  
l e n g t h  o f  t i n s .

P a r t i c l e  s i t e  a n a l y s e s  war a  n a d a  by 
g r a v i t a t i o n a l  and c e n t r i f u g a l  a e d i s M n -  
t a t i o n  f r o n  g l y c e r i n e - w a t e r  s u s p e n s i o n s  
o f  s u i t s b l e  v i s c o s i t y  c o n t a i n i n g  a 
d e f l o c c u l a n t  t o  b r e a k  up a g g r e g a t e s .  
I n  t h i s  n a n n a r  a w e i g h t  p e r  c e n t  
d i s t r i b u t i o n  o f  p a r t i c l e s  i n  t a r n s  o f  
e q u i v a l e n t  s p h e r i c a l  d i s a s t e r  was  
o b t a i n e d .  T h e  a v e r a g e  p a r t i c l e  s i s a  
was c a l c u l a t e d  f r o n  t he  w e i g h t  d i s t r i -  
b u t i o n  i n  t h a  f o l l o w i n g  a a n n e r :

S * loop

c 6 15  s --------
P D

( f o r  spher ical  p a r t i c l e s )
•*«

6 1 6 -  » 
P £>.,g 100P *  5

lfit
V

w h e r e

5  = s u r f a c e  a r e a  o f  s o l i d  

P = d e n s i t y  o f  s o l i d
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i  *  w e i g h t  p e r  c e n t  o f  s o l i d  b e t w e e n  
0 ,  and D ,

0n |  s a v e r a g e  d i a a e t e r  i n  n i c r o n s .

These c a l c u l a t i o n s  s r e  q u i t e  r e l i a b l e  
when D, and 0 ,  a r e  t a k e n  o v e r  a s u f 
f i c i e n t l y  s n a i l  s i t e  i n t e r v a l  and  t h e  
p a r t i c l e s  a r e  g r e a t e r  t han  0 . 1  a i c r o n .

A l t h o u g h  t h i s  a e t h o d  o f  a n a l y s i s  
p r o b a b l y  d o e s  n o t  s c a s u r e  t r u e  p a r t i c l e  
s i a e s ,  i t  Hoes  y i e l d  v a l u e s  t h a t  a r e  
c l o s e l y  r e l a t e d  t o  t h e  p r o p e r t y  o f  
i n t e r e s t ,  t h a t  i s ,  how t h e  p a r t i c l e s  
behsve on s e t t l i n g  f r o n a  f l u i d  a e d i u n .  
M o r eo v e r ,  s i n c e  t he  d a t a  were o b t a i n e d  
u n d e r  c o n s i s t e n t  c o n d i t i o n s ,  c h a n g e s  
i n  p a r t i c l e  s i s e  a r e  a Measur e  o f  t h e  
r a t e  o f  g r o w t h .  T a b l e s  2 3 ,  2 4 ,  a n d  
2 5  s u a a a r i s e  t h e  r e s u l t s  o f  t h e  i n 
v e s t i g a t i o n .

As t h e  d a t a  o f  T a b l e s  23 ,  2 4 ,  a n d  
25 i n d i c a t e ,  s a e l l  UO, p a r t i c l e s  i a -  
c r e s s e  r a p i d l y  i n  s i s e  on h e a t i n g  a t  
2 5 0 * C  i n  w a t e r  u n t i l  a r e l a t i v e l y  
s t a b l e  p a r t i c l e  s i t e  i s  r e a c h e d  a f t e r  
a few h o u r s  o f  h e a t i n g .  I n  t h e  c a s e  
o f  r o d s ,  t h e  o b s e r v e d  e q u i l i b r i u a  
p a r t i c l e  s i s e  was 3 . 9  fi; f o r  p l a t e l e t s  
p r e p a r e d  f r o a  a i c r o n i s e d  r o d s ,  7 . 8  pt; 
a n d  t h e  p l a t e l e t s  p r e p a r e d  f r o a  
U O , ( N O , ) ,  a p p e a r e d  t o  have  an e q u i 
l i b r i u a  p a r t i c l e  s i s e  c o n s i d e r a b l y  
l a r g e r  t h a n  t h a t  o f  t h e  o t h e r  t wo .

The o b s e r v e d  g r o w t h  r a t e s  a n y  be 
e x p l a i n e d  b y  t h e  v a r i o u s  f a c t o r s  
g o v e r n i n g  p a r t i c l e  s i s e  i n c r e a s e .  I t  
i s  w e l l  known t h a t  g r o w t h  by c o a l e s c e n c e  
o f  s n a i l  p a r t i c l e s  i s  a v e r y  r a p i d  
p r o c e s s ,  s i n c e  t w o  s a a l l  p a r t i c l e s  
t e n d  t o  a d h e r e  b e c a u s e  t h e  s u r f a c e  
e n e r g i e s  o f  t h e  p a r t i c l e s  a r e  d e c r e a s e d  
by t h e  c o l l i s i o n  t h s t  r e s u l t s  i n  t h e  
f o r a a t i o n  o f  t h e  l a r g e r  p a r t i c l e .  T h i s  
t y p e  o f  p r o c e s s  n a y  e x p l a i n  r a p i d
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FOR PERIOD ENDING JULY 1, 1952

T t k l t  I I

PARTICLE SIZ E  GROVTN IN SLURRIES OF tO ^H ^O  BOOS UPON K A T IN S

C o n d it io n s :  250  g  o f  uraniun per l i t o r ;  heated in s e a l e d  q u a r t s  tubes;
• 1 1  p a r t i c l e  a i s e s  aa e q u i v a l e n t  s p h e r i c a l  d i a a w t e r

HEATING CONDITIONS
AVERAGE 

PARTICLE 
SIZE (/a)

2. S e t S  FRACTION 
UNDER STATED 

SIZ E  (M>

10 a t  S  FRACTION 
ABOVE STATED 

SIZE (M>

s o l u b j : IRANIIM  
IN SUPERNATANT

( ■ « /■ ! )

I M n i t N  s lu r r y O.S 0 . 3 l .S

H eated  to  
to  cool

160°C asd  a l lo w e d
2 .6 1 .0 3 .9 0 .1 9 4

H eated  t e  
to  eee l

2S0°C and a) 1 o w d
2 .S 1 .6 2 .7 0 .096

•
H eated  a t 2S0°C fo r  1 h r 1 .0 1 .6 6 .1 0 .1 3 5

H eated  a t 2S0°C fo r  1 h r S . l 1 .9 4 .9 0 .210

H eated  a t 2S0°C f o r  4 h r 9 .2 l . S S. 3 0 .240

H eatad a t 2S0°C fo r  24  h r 3 .9 1 .1 S.S 0 .200

T a b l e  S4

FARTICLE SIZE GROBTN IN SLURRIES OF 1)0, * 8 , 0  PLATELETS 
(PREPARED FROM U©4 ) UPON HEATING

C on dit ions :  2 5 0  g of  uraniun per l i t e r ;  heated in s e a l e d  q u a r t s  tubes;
a l l  p a r t i c l e  s i t e s  as  e q u i v a l e n t  s p h e r i c a l  d i s a s t e r

HEATING CONDITIONS
AVERAGE

PARTICLE
SIZE (/*>

2 . S e t  S  FRACTION 
UNDER STATED 

SIZ E  (m >

10 e t  S  FRACTION 
ABOVE STATED 

SIZE (m >

SOLUBLE URANIUM 
IN SUPERNATANT 

< • € / - ! >

U aheeted  s lu r r y l .S 0 .4

H eated  te  160°C aad
a)lo v e d  to  cool 2 .6 0 .7 7 .4 0 .250

H eated  to  2S0°C aad 
a t loved t e  cool 4 .2 1 .6 10.3 0 .310

H eated  a t  2S0°£ fo r  1 h r 4 .0 1 .3 10.4 0 .200

H eated  a t 2S0°C f o r  2 h r 6 .0 2 . S 13.3 0 .460

H eated  a t  250°C fo r  24 h r T .S S.O 14.6 0 .6 2 5

r* { :* •
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T « b l «  I S

PARTICLE SIZE GROWTH IN SLURRIES OF l l l ,  l ] S PLATELETS  
(PREPARER PROS U R , ( N R , ) , )  UPON HEATING

C o n d i t i o n s :  2 S 0  g o f  u r a n i u m p e r  l i t e r :  h e a t e d  i n  s e a l e d  q u a r t s  t u b e s ;
a l l  p a r t i c l e  a i s e a  a a  e q u i v a l e n t  s p h e r i c a l  d i a a r e t t r

HEATING C O N D ITIO N S
AVERAGE PA R TIC LE 

S IZ E  ( f t )

2 .  S w t  *  FRACTION UNDER 

STA TED  S IZ E  ( f t )

10  w t  *  FRACTION ABOVE 

STATED S IZ E  ( f t )

H w .t .d  ! S 0 * C  a i d  a l l o w e d  

t o  c o o l 2 .9 1 .1 1 . 9

H w a ta d  a t  2S0*C  U r  1 k r S .9 S. 1 1 . 3

H e a ta d  a t  2S0*C  U r  2 k r 7 . 2 3 . 2 1 3 .3

g r o w t h  i n  t h e  e a r l y  s t a g e s  o f  t h e  
e x p e r i m e n t  when a a a l l  p a r t i c l e s  p r e 
d o m i n a t e .  H o w e v e r ,  a s  p a r t i c l e  s i s e  
i n c r e a s e s  t h e r e  i s  l e s s  t e n d e n c y  
t o w a r d  t h i s  t y p e  o f  p r o c e s s ,  s i n c e  
t h e  s u r f a c e  e n e r g i e s  o f  t h e  l a r g e r  
p a r t i c l e s  a r e  a u c h  l o w e r .  The g r o w t h  
i s  t h e n  c o n t r o l l e d  b y  o t h e r  f a c t o r s  
s u c h  a a  s o l u b i l i t y ,  w h i c h  a l s o  d e 
c r e a s e s  w i t h  i n c r e a s i n g  p a r t i c l e  s i t e ,  
a n d  r a t e s  o f  d i f f u s i o n  a nd  d e p o s i t i o n  
o f  t h e  s o l u b l e  u r a n i u a .  T h e s e  f s e t o r s  
r e s u l t  i n  s l o w e r  g r o w t h  r a t e s .

I n  t h i s  w o r k  s o l u b l e  u r a n i u a ,  
v a r y i n g  f r o a  1 3 0  t o  6 2 5  p p a ,  w a s  
P i e a e n t  an d  a n y  h a v e  i n c r e a s e d  b o t h  
t h e  r a t e  o f  p a r t i c l e  s i t e  g r o w t h  and  
t h e  e q u i l i b r i u a  p a r t i c l e  s i a e .

P h y s i c a l  P r o p o r t i e a  o f  VO} S l u r r t e * .  
Mo r s e  s p e n t  Mar ch  19 t o  23 a t  t h e  l a b o 
r a t o r y  o f  P r o f e s s o r  J .  M. D a l i s  V a l l e ,  
o f  G e o r g i a  I n s t i t u t e  o f  T e c h n o l o g y ,  
i n v e s t i g a t i n g  a e t h o d s  f o r  d e t e r a i m n g  
t h e  s u r f a c e  a r e a  o f  DO,  powder  and  t h e  
v i s c o s i t y  o f  DO, s l u r r i e s .  S u r f a c e  
a r e a  a e a s u r e a e n t a  w e r e  a a d e  by t h e  
s t e a r i c  a c i d * a n d n i  t r o g e n  a d s o r p t i o n  
t e c h n i q u e s .  I n  t h e  s t e a r i c  a c i d

S.  Roaaa  II  a aS  C.  M. C a c k r a a ,  / a t .  l a g .  
Ck»a. 41. 11)2 < I *14 ).

a d s o r p t i o n  a e a s u r e a e n t a ,  c h a n g e s  i n  
s t e a r i c  a c i d  c o n c e n t r a t i o n  d u e  t o  
a d s o r p t i o n  on t h e  s u r f a c e  o f  t h e  s o l i d  
w e r e  d e t e r a i n e d  by  c o n d u c t o a t t r i c  
t i t r a t i o n  and by t h e  h y d r o p h i l  b a l a n c e ,  
a n  a p p a r a t u s  t h a t  M e a s u r e s  t h e  s u r f a c e  
a r e a s  o f  s t e a r i c  a c i d  f i l a s  on w a t e r .  
V e r y  p o o r  a g r e e a e n t  w a s  o b s e r v e d  b e 
t w e e n  t h e  s t e a r i c  a c i d  a n d  n i t r o g e n  
a d s o r p t i o n  a e t h o d s  f o r  d e t e r m i n i n g  
s u r f a c e  a r e a  ( T a b l e  2 6 ) .  I t  i s  b e 
l i e v e d  t h a t  t h e  s t e a r i c  a c i d  a d s o r p t i o n  
t e c h n i q u e ,  i n  i t s  p r e s e n t  f o r a ,  i s  not  
a p p l i c a b l e  t o  IK), p o w d e r .

V i s c o s i t y  d e l e r a i n a t i o n s  we r e  a a d e  
b y  a e s s u r i n g  t h e  t i a e  r e q u i r e d  f o r  a 
known vol ume  o f  s l u r r y  t o  f l ow t h r o u g h  
a v e r t i c a l  t u b e  o f  t h e  p r o p e r  d i 
m e n s i o n s .  A S a y b o l t  v i s c o s i m e t e r  
w a s  a d a p t e d  f o r  t h i s  p u r p o s e  by s e a l i n g  
t h e  t u b e  t o  t h e  e x i t  n o x i l e .  I n  t h i s  
a p p a r a t u s ,  o n l y  t h e  t e m p e r a t u r e  a n d  
c o n c e n t r a t i o n  c o u l d  b e  v a r i e d  f o r  a 
g i v e n  t u b e .  Th e  p r e s s u r e  was  f i x e d  
b y  t h e  h e a d  o f  t h e  s u s p e n s i o n  w i t h i n  
t h e  v i s c o s i m e t e r .

M e a s u r e m e n t s  o f  v i s c o s i t y  a s  a 
f u n c t i o n  o f  c o n c e n t r a t i o n  and t e m p e r a 
t u r e  wer e  a a d e  ( F i g .  3 5 ) .  The v i s c o s i t y  
o f  t h e  s l u r r y  i n c r e a s e d  w i t h  i n c r e a s i n g  
s o l i d s  c o n c e n t r a t i o n  a n d  d e c r e a s e d

: ..................
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FOR P K R 1 0 0  ENDI NG J U L Y  1 .  1 <>52

Table  26

SI RF ACE ARM DETERMINATIONS OF 1 0 , - H j O

SURFACE AREA < s q

By S t e a r i c  A n d  A d s o r p t i o n

C o n d u c t o a i c t r i  r H y d r o p h i I By N i t r o g e n  A d s o r p t i o n *

T i t r a t i o s R a l a a c c

UOj - H j O  ( p l a t e l e t s ) 0 . 8 9 0 . 0 1 0 . 4 5

U O j ■H j O  ( r o d s ) 2 . 9 0 . 1 4 0 . 2 2

i - a t  l

i'°[

•4’
rc!

" I  t o s  « » «

Mcnf» omi t»4»
»»5 SCO

°oo£r o'oom ooow aooiio ooo* otjos? ' oaoss J

F i g .  3 $ .  V i s c o s i t y  o f  I’ 0 ,  • H 2 0 
S l i r r i t *  a s  a F u n c t i o n  o f  T r a p r r a t u r r .

amcCNUMmM <t  o» u p» *.*#n

•  i t h  i n c r e a s i n g  t e a p e r a t u r e  f o r  a 
g i v e n  c o n c e n t r a t i o n .  Th e  v i s c o s i t y  
o f  a s l u r r y  c o n t a i n i n g  2 5 0  g o f  
u r a n i u a i  p e r  l i t e r  a s  l i 0 , * H , 0  wa s  
g r e a t e r  b y  40  t o  50% t h a n  t h a t  o f  
w a t e r  a t  t h e  c o r r e s p o n d i n g  t e m p e r a *  
t a r e s .  F u r t h e r ,  t h e r e  was no  d i f f e r e n c e  
i n  v i s c o s i t y  b e t w e e n  t h e  s l u r r i e s  o f  
r o d s  a n d  p l a t e l e t s  c o n t a i n i n g  2 5 0  g 
o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r .

P l o t s  o f  t h e  f l u i d i t y  ( r e c i p r o c a l  
o f  v i s c o s i t y )  va .  c o n c e n t r a t i o n  f o r  
f i x e d  t e m p e r a t u r e s  h a v e  b e e n  a a d e  
( F i g .  3 6 ) .  T h e  r e s u l t i n g  i s o t h e r a i

F i g .  3 6 .  F l u i d i t y  o f  U 0 J ' M , 0  
( P l a t e l e t )  S l u r r i e s  aa  a F u n c t i o n  o f  
C o n c e n t  r a t  I on.

whe n  e x t r a p o l a t e d  t o  t e r o  f l u i d i t y  
c o n v e r g e  a t  a c o n c e n t r a t i o n  o f  8 9 0 g  
o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r .  T h i s  r e s u l t  i s  
o f  i n t e r e s t  s i n c e  i t  a p p e a r s  t o  be 
r e l a t e d  t o  t h e  vol  uaie o c c u p i e d  by  t h e  
s o l i d  p h a s e  o f  a s e t t l e d  s l u r r y  t h a t  
h a s  b e e n  h e a t e d  o v e r  24 h r  a t  2 5 0 ° C .  
I t  h a s  b e e n  f o u n d  t h a t  t h e  s e t t l e d  
s o l i d s  o c c u p y  20  t o  3 0 1  o f  t h e  t o t a l  
v o l u n e ,  w h i c h  i s  e q u i v a l e n t  t o  a 
u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n  o f  1250 t o  8 30  g

"3 **
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o f  u r a n i u M  p a r  l i t e r  i n  t h e  s e t t l e d -  
s o l i d s  v o l u m e .  A l t h o u g h  a l i n e a r  
l i n e  h a s  b e e n  u s e d  t o  o b t a i n  t h e  
f l u i d i t y  i n t e r c e p t ,  t h e r e  i s  no r e a s on  
t o  s u p p o p e  t h a t  t h i s  i s  a n e c e s s a r i l y  
t r u e  p i c t u r e .  I f  t h e  i s o t h e r e  e e r e  
t o  a p p r o a c h  z e r o  f l u i d i t y  a s y m p t o t i 
c a l l y ,  h i g h e r  v a l u e s  f o r  t h e  c o n 
c e n t r a t i o n  would b e o b t a i n e d . Mor e ove r ,  
v a r i a t i o n  i n  t he  p a r t i c l e  s i z e  d i s t r i 
b u t i o n  c o u l d  a l s o  a f f e c t  t h e  r e s u l t s ,

f t a d i n t l o o  C h e mi s t r y .  T h e  s t u d y  of
t h e  e f f e c t  o f  r e a c t o r  r a d i a t i o n  on 
t h e  p r o p e r t i e s  o f  u r a n i u m  o x i d e  
s l u r r i e s  ha a  c o n t i n u e d  w i t h  a n o t h e r  
e x p e r i m e n t  c a r r i e d  o u t  i n  h o l e  12 o f  
t h e  X - 1 0  g r a p h i t e  . r e a c t o r -  P r e v i o u s
e x p e r i m e n t s  have shown t h a t  c a k i n g  was 
e n h a n c e d  by r a d i a t i o n . ( 4 } I n  a d d i t i o n ,  
t h e  c o r r o s i o n  o f  u n t r e a t e d  t y p e  347 
s t a i n l e s s  s t e e l  wa s  f o u n d  t o  be  
s u f f i c i e n t  t o  i n d i c a t e  t h e  a d v i s a b i l i t y  
o f  u s i n g  a p r e t r e a t e d  s t e e l .  The  
p r e s e n t  a t u d v  was  c a r r i e d  o u t  i n  a 
- h r o m i e  a c i d  p r e t r e a t e d  bomb.  Ca k i n g  
wki  a g a i n  p r onounc e d .  The p r e t r e a t m e n t  
f i l m  was  f ound  t o  be u n s a t i s f a c t o r y  i n  
t h a t  c o n s i d e r a b l e  s c a l i n g  was  e v i d e n t  
and made  d i f f i c u l t  any i n t e r p r e t a t i o n  
o f  c o r r o s i o n e  f f e c t s d  l r e c 1 1y a t t r i b u t 
a b l e  t o  c h e m i c a l  a t t a c k  o r  r a d i a t i o n  
d a a i a g e .  Q u a l i t a t i v e  a g r e e m e n t  w i t h  
t h e  p r e v i o u s  s t u d i e s  was  o b s e r v e d  i n 
t he  r e d u c t i o n  o f  u r an i um,  t h e  i n c r e a s e  
i n  s o l u b l e  u r a n i u m ,  g a s  p r o d u c t i o n ,  
a n d  f i s a  i o n • p r o d u c t  d i s t r i b u t i o n  
( T a b l e  2 7 ) .

The  e x p e r i m e n t  was c a r r i e d  o u t  a t  
t h r e e - f o u r t h s  maximum f l u x  f o r  144 hr  
and a t  an  a v e r a g e  t e m p e r a t u r e  o f  30QaC. 
The s a m p l e  i r r a d i a t e d  was c os i pos e d  o f  
IS ml o f  a s l u r r y  c o n t a i n i n g  2 5 0  mg o f  
93 . 4% e n r i c h e d  u r an i um p e r  m i l l i l i t e r  
as  u r a n i u m  t r i o x i d e  m o n o h y d r a t e  r o d s .  
I t  was c o n t a i n e d  i n a t y p e  347 s t a i n l e s s  
s t e e l  bomb e q u i p p e d  w i t h  a c a p i l l a r y
______________________

<4 , F. a .  B rae* ,  J .  o.  Blaaaka ,  L. I .  Marsa,  aaS 
J.  P. M c B r i d e ,  H o m e p e n e e a e  i i s « l * r  P r « / t c l  
Q u a r t e r l y  P r a g r e t e  H e p a r t  f a r  P t r i a d  f a d i n g  P e r t h
i s .  i»sf.  onni.- i i m , p.  imi-taw.

: **.: : : .* s :

t u b i n g  a nd  a s t i r r e r  w i t h  a s o f t  i r o n  
c o r e .  T h e  s t i r r e r  was  o p e r a t e d  by  
means  o f  an i n t e r m i t t e n t l y  a c t i v a t e d  
s o l e n o i d  p l a c e d  s o  a s  t o  m o v e  t h e  
s t i r r e r  u p  and down i n  t h e  s l u r r y  a t  
i n t e r v a l s  o f  10 s e c o n d s .  A l l  i n t e r i o r  
p a r t s  o f  t h e  bomb w e r e  p r e t r e a t e d  
p r i o r  t o  u s e  w i t h  2% c h r o m i c  a c i d  f o r  
16 h r  a t  2 S 0 ° C .  T e m p e r a t u r e  wa s  
f o l l o w e d  by  means  o f  a t h e r m o c o u p l e  
a t t a c h e d  t o  t h e  bomb e x t e r i o r .  A- 
c o n t r o l  e x p e r i m e n t  wa s  p e r f o r m e d  
o u t s i d e  t h e  r e a c t o r  b u t  a t  2 5 0 ° C  and 
w i t h o u t  s t i r r i n g .

As i n  t h e  p r e v i o u s  r a d i a t i o n  e x 
p e r i m e n t s ,  t r a n s f e r  o f  t he  s l u r r y  from 
t h e  r a d i  a t  i o n  bomb t o  t  he g l a s s  s a m p l i n g  
p p p a r a t u a  wa s  i n c o m p l e t e ,  w h i c h  
i n d i c a t e d  t h a t  some c a k i n g  o c c u r r e d  
d u r i n g  t h e  e x p e r i m e n t .  A s u f f i c i e n t  
f r a c t i o n  o f  t h e  s o l i d  was r e c o v e r e d ,  
h owe ve r ,  t o  d e m o n s t r a t e  i n  a q u a l i t a t i v e  
m a n n e r  c h a n g e s  t h a t  n a y  o c c u r  i n  a 
s l u r r y  d u r i n g  i t s  use as  a r e a c t o r  f ue l  
( T a b l e  2 7 ) .  The  c a k i n g  i t s e l f  n a y  
n o t  a t  p r e s e n t  be  c o n s i d e r e d  a s  
d i r e c t l y  a t t r i b u t a b l e  t o  r a d i a t i o n  
d a m a g e ,  s i n c e  a l l  t h e  v a r i a b l e s  a s 
s oc  i a t e d  w i t h  t h e  e x p e r i m e n t  h a v e  no t  
as  y e t  b e e n  t h o r o u g h l y  s t u d i e d  i n  t h e  
a b s e n c e  o f  r a d i a t i o n .

C o n s i d e r a b l e  s l u d g e ,  i n s o l u b l e  i n 
8 N  HNOJ , a nd  p r o b a b l y  i r o r  a nd  c h r o mi c  
o x i d e s  f r om t he  p i c t r e a t M e n t  f i l m  wer e  
o b s e r v e d  i n  t h e  f i n a l  s l u r r y .  The 
s l u d g e  c o n t a i n e d  a b o u t  27% o f  t h e  
t o t a l  f i s s i o n - p r o d u c t  a c t i v i t y  p r o d u c e d  
by t h e  i r r a d i a t i o n .  A p p r o x i m a t e l y  99% 
o f  t h e  r e m a i n i n g  a c t i v i t y  a p p e a r e d  i n  
t h e  s l u r r y  s o l i d s  and t h e  r e s t  i n  t he  
s u p e r n a t a n t .

S o l u b l e  u r a n i u m  i n c r e a s e d  an  b o t h  
t h e  c o n t r o l  and  r a d i a t i o n  e x p e r i m e n t s  
f rom 18 mg p e r  l i t e r  t o  212 a nd  180 mg 
p e r  l i t e r ,  r e s p e c t i v e l y .  T h e  f i n a l  
s u p e r n a t a n t s  i n  bo t h  c a s e s  c o n t a i n e d  
49  mg p e r  l i t e r  o f  n i t r a t e  i o n .  A 
s ampl e  o f  t h e  o r i g i n a l  s o l i d  wa s  found 
t o  c o n t a i :  72 mg pe r  gram o f  n i t r o g e n .

-j *v
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I

FOR PERIOD ENDING JULY 1 ,  1 9 5 2

T a b i c  ST

SUMMARY OF BRACTOM RADIATION EXPERIMENT S

oirrm rummer »»i>i«Ti(s U fM n ic v T ”ORsf PYAT |(*h nun.lNAl 9IA4W7
( f l e a  •  4 ■ I t "  oeo«reeo/rea , aee )

Material »• •< ml l f f  «lt I t  al of orig inal e lorrr 11 o l mi orIg tee l slurry
t l .  Aft OOF Reload. U>, 1,0 rode

Deration of M p a n o a a i (Mr) IS* 1*4
Average teapareture 1*0 MS MS

Mar ova rod valans Cal 1 1* II

Color mi alnrry M l* Mod- broom Dork gray-groan

U r ani uo recovered (!)
Original tr ees  for IS* >*
Dried rake M

Ur no loo a aupornotoot <«g'ol 1 •.sas MU • .IS *

U** 1.  l i n n  IS) 1

N i« ragan in sal id  ( b f / | l i .m
N itrate in amparnolaot ( o « /a l l S.SSS t . t t t

*S

Fiaaian-pradnr t d la tr ih u i ion f t )

*.T 1.1

S l i r r , **
tope tootool 1
Sliqi ST

Car roe I smi product a to  anpernataat <eg/o l)
• . • i tr. 4.041

Ml I.SSI t . t t t
Cf I .M * « .M I

Car ran ion products to  a lnrrv <e« ft)
r. l .M Total alodge I t  aol 1 of ao lld
SI I.SI
Ci i . n

Bqoi 1 ibrino got proaaoro (p o lo ) ISM

S t i i i l l  in * * in  a,
I0ft ov
ii on#
4ft teert o a ta n a l

Appeal to o ls  C s o l o #  ( lo o  petre/144 oa) M

Crystal shape i y . Irregular p a r tic le s Hade, frapoaoia, aod p fo to le ts

Aaoroga an a Si# ftp l . d  m 1 m

to ta l m SI oao T otal so t  ota

' M e a l  M i - i i l f  the  N p t f i K M l  M  d ia l  t i l e d  t e  n i n 4 *  c f  
'Ar i Im h  p a t f c n w #  be I ,  L  S t a f f e r .

The i n c r e a s e  i n  s o l u b l e  u r an i um may be 
a t t r i b u t e d  t o  t h e  p r e s e n c e  o f  t h i s  
i m p u r i t y .  The  d e c r e a s e  i n  pH f rom 6 . 7  
t o  5 . 3  nay a l s o  be i n d i c a t i v e  o f  t h e  
i n c r e a s e  i n  u r a n y l  n i t r a t e  c o n c e n 
t r a t i o n .  C o r r o s i o n  would l i k e w i s e  be 
enhanced .

The  c o n c e n t r a t i o n  o f  s u b s t a n c e s  
t h a t  c o u l d  b a  o x i d i s e d  by c e r a t e  
(U0a , UO4 , HaO a ) was e q u a l  t o  S mol e  % 
o f  t he  t o t a l  u r a n i u m .  I f  t h i s  i s  U4 4 , 
i t s  p r e s e n c e  c o u l d  be e x p l a i n e d  by t h e

r e d u c t i o n  o f  t h e  n i t r a t e  by r a d i a t i o n  
a nd  t h e  s u b s e q u e n t  r e d u c t i o n  o f  t h e  
u r an i um by t he  m i t r i t e  s o  p r oduc e d .

The e q u i l i b r i u m  g a s  p r e s s u r e ,  i n 
c l u d i n g  s t e a m  p r e s s u r e ,  a t  300*C was  
a b o u t  2800 p a i n .  The g a s  s amp l e  r e 
moved from t h e  bomb a t  t h e  end o f  t h e  
i r r a d i a t i o n  i n d i c a t e d  o n l y  a a l i g h t  
i n c r e a s e  i n  t h e  h y d r o g e n • t o - o x y g e n  
r a t i o  (65% a n d  30% 0 , )  o v e r  t h a t  
t o  be e x p e c t e d  f r o m  t h e  r a d i a t i o n  
d e c o m p o s i t i o n  o f  w a t e r .  By u s i n g  t h e
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i n i t i a l  p r e s s u r e  i n c r e a s e  f o r  t k a  
f i r s t  hour  o f  i r r a d i a t i o n  (1200 p a i a  
•  t  2 6 1 * 0 ,  t he  e s t i m a t e d  gas space  o f  
1 4 . 8  a l  (bomb vo l ume  o f  33 ml minus  
t h e  expa n d e d  vo l ume  o f  t h e  s l u r r y ) ,  
a n d  by a s s u m i n g  no  r e c o m b i n a t i o n  o f  
kyd r ogea  and oxygen ,  a G va l ue  o f  0 . 4  
t o  0 . 5  was c a l c u l a t e d .  T h i s  mould  
i n d i c a t e  t k a t  a b o u t  30 t o  403 o f  t ke  
i o n i s i n g  a c t i v i t y  o f  t k a  f i s s i o n  
f r a g m e n t s  i a  e x p e n d e d  i n  t k e  a u p e r -  
n a t a n t ,  which  a g r e e s  r a t h e r  c l o s e l y  
w i t h  t h e  28% of  t k e  f i s s i o n  r r t i v i t y  
found o u t s i d e  t ke  s l u r r y  s o l i d s  in t ke  
s l u d g e  and s u p e r n a t a n t .  I t  i s  a l s o  
a p p a r e n t  t k a t  some p r o c e s s  was o c c u r r i n g  
t k a t  a l l o w e d  t k e  s y s t e m  t o  r e a c h  a 
r a t h e r  low s t e a d y - s t a t e  p r e s s u r e .  
T h i s  p r o c e s s  may be t k e  r e c o m b i a a t i on  
o f  hydrogen and oxygen proaut ted by tke 
d i s s o l v e d  u r a n y l  n i t r a t e  o r  by t k e  
u ranium oxide i t s e l f ,  s i n c e  pure wa t e r  
a l o n e  has only  a s m a l l  a f f e c t  on t ke  
r ec o mb i n a t i on .  * * ) I t  i s  a l s o  p o s s i b l e  
t k a t  the  a t t a i n m e n t  o f  t k e  s t e a d y . s t a t e  
p r e s s u r e  i a  t k e  r e s u l t  o f  a c a k i n g  
p r o c e s s  t h a t  p r e v e n t s  t k e  m a j o r i t y  o f  
t k e  f i s s i o n  f r agme n t s  f rom d i s s i p a t i n g  
t ke ms e l va a  in t he  s u p e r n a t a n t .

The i r r a d i a t e d  m a t e r i a l  showed the 
c u s t o m a r y  p a r t i c l e  s i t e  d e g r a d a t i o n  
a n d  some t r s n e f o r m a t i o n  t o  p l a t e l e t s .  
T k e  c o n t r o l  r u n  was  u n u s u a l  i n  itjp 
c h a n g e  of  c o l o r  t o  r e d - b r o w n  and the  
p r o d u c t i o n  o f  i r r e g u l a r  p a r t i c l e s .  
Some o f  t ke  i r r e g u l a r  p a r t i c l e s  were 
s e v e r a l  hundred m i c r o n s  on a d imens ion 
a n d  r a a e n b l a d  b i p y r a m i d s .  S i n c e  a 
h i g h  c o n c e n t r a t i o n  o f  i r o n  and chromium 
wa a  found i n  t k e  s o l i d ,  i t  a p p e a r s  
l i k e l y  t h a t  t he  o b s e r v e d  changes  were 
d u e  i n  p a r t  t o  a d e g r a d a t i o n  o f  t h e  
p r e t r e a t n e n t  f i l m  a n d  s u b s e q u e n t  ad* 
s o r p t i o n  o f  tke p r o d u c t s  on tke s u r f a c e  
o f  t k e  p a r t i c l e s .

A s t u d y  o f  p o s s i b l e  p r e t r e a t n e n t s  
f o r  u s e  in t k e  r a d i a t i o n  bonba and a

~ 7 r *V f .  UcDvf f l * .  » t  •  I . ,  C S .a i . t r /  ( m i i M
Q m m r l t r i f  f r a g r t t  i  I t p . r l  f a r  f t r i a d  i a d i a a  
Oataukar  J | .  f i l l .  OWL- 1140.

m o r e  t h o r o u g h  i n v e s t i g a t i o n  o f  t h e  
f a c t o r s  c o n t r i b u t i n g  t o  c a k i n g  and 
c o r r o s i o n  a r e  p l a n n e d .  In  a d d i t i o n ,  a 
s t u d y  o f  t h e  e f f e c t  o f  t b e  s l u r r y  
i t s e l f  on the  r e c o m b i n a t i o n  o f  hydrogen
s a d  oxygen w i l l  be i n i t i a t e d .

■ t a r r y  E n g i n e e r i n g  S t a d i a s .  A l 
t h o u g h  s l u r r i e s  a r e  g e n e r a l l y  c o n 
s i d e r e d  as  p o s s i b l e  f u e l s  f o r  e i t h e r  
t k e  dynamic or  b o i l e r  t y p e  of  r e a c t o r ,  
w h i c h  o f  t h e s e  t y p e s  t h e y  a r e  b e t t e r  
s u i t e d  f o r  remains  u n c e r t a i n .  Conse
q u e n t l y ,  i t  was f e l t  t k a t  some e x p e r i 
m e n t a l  work on t h e  b o i l i n g ,  foaming,  
and  c a k i n g  p r o p e r t i e s  o f  s l u r r i e s ,  as 
w e l l  a a  aoms a d d i t i o n a l  e f f o r t  on 
s e l e c t e d  punpiag p r o b l e m s ,  was a ne c e s 
s a r y  a d j u n c t  t o  t h e  l a b o r a t o r y  d e 
v e l o p m e n t a l  program.  An s x p e r i m e n t a l , 
s t a i n l e s s  s t e e l  b o i l e r ,  e q u i pp e d  wi th  
s  4 - kw  r e s i s t a n c e  h e a t e r  was c o n 
s t r u c t e d  and a 2 - 1 i t e r - c a p a c i t y  pump
i n g  loop  was d e s i g n e d .  The f i r s t  ex 
p e r i m e n t a l  b o i l i n g  r u n  was comple t ed ,  
and  some rough c a l c u l a t i o n s  were made 
o f  t k e  t e m p e r a t u r e  g r a d i e n t  a c r o s s  an 
i d e a l i s e d  s l u r r y  p a r t i c l e  and  i t s  
i a u sed i a t e  envi ronment  i n  a homogeneous 
r e a c t o r .

S l u r r y  B o i l e r .  A s k e t c h  o f  t h e  
s l u r r y  b o i l e r  i n s t a l l a t i o n  i s  given in 
F i g .  37.  The b o i l e r  i s  made e n t i r e l y  
o f  h e a t - t r e a t e d  t y p e s  316  and 347 
s t a i n l e s s  s t e e l .  I t  was  d e s i g n e d  t o  
o p e r a t e  wi th  1 l i t e r  o f  s l u r r y  at250*C 
a n d  600  p a i ,  w i t h  a 100% f r e e b o a r d  
a l l o w e d  above the l i q u i d .  I t  c o n s i s t s  
o f  an 1 8 - in .  l e ng t h  o f  4 - i n . ,  schedule -  
8 0  p i p e  w i t h  a c a p  w e l d e d  on t h e  
b o t t om and 4 - i n . - h i g h  p r e s s u r e  f l ange s  
a t  t h e  t op .  The h e a t  i n p u t  i s  s up p l i e d  
by two C a l r o d  h e a t e r s  o f  3- and 1-kw 
c a p a c i t y ,  s i l v e r - s o l d e r e d  on the  o u t 
s i d e  on t h e  bo t t om a n d  a r o u nd  the  
l o w e r  s e c t i o n  o f  t k e  v e r t i c a l  w a l l .  
T h e  t o p  h e a t e r  i a  wound  ao t h a t  i t  
c o v e r s  on l y  t he  s e c t i o n  o f  wa l l  below 
t h e  l i q u i d  l e v e l  when t h e  b o i l e r  i s  
c h a r g e d  wi t h  1 l i t e r  o f  s l u r r y .  Three 
l o o p s  o f  3 / 8 - i n .  t u b i n g  e x t e n d  through
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FOR PERIOD ENDING JULY 1 , I f 52

BROWN PYRO-VANE 
TEMPERATURE INOCATOR

RUPTURE DISK

DRAIN

TAYLOR PRESSURE 
RECORDER

uNCLAsnnco
OWO «0*SA

V *  LESLIE CONTROL 
VALVE

BOILER CAPACITY -  | LITER OP SLURRY 
1 0 0 %  FREEBOARD

MATERIAL -  T Y P E -5 «  MEAT-TREATED 
ANO TYPE -  5 4 7  STAINLESS 
STEEL

MEAT INPUT -  } k « ,  RESISTANCE HEATER 
I Aw, RESISTANCE HEATER

F i g .  ST. S l u r r y  S e l l e r .

t h e  t o p  f l a n g e  and a e r v e  aa  i n t e r n a l  
c o n d a n a a r a .  The c o o l a n t  i n a i d a  t h e  
c o i l a  i a  w a t e r ,  w i t h  a i r  a d d e d  aa  a 
v e h i c l e  f o r  f low.  The p r e a a n rw w i t h i n  
t he  b o i l e r  i a  c o n t r o l l e d  by r e g u l a t i n g  
the  r a t e  o f  wa t e r  flow w i t h i n  t h e  con* 
d e n a e r  c o i l a .  The  w a t e r  f l o w  i a  
a u t o m a t i c a l l y  c o n t r o l l e d  by a L e a l i e  
p r e a a u r e  c o n t r o l  v a l v e  a n d  p i l o t  
r e g u l a t o r .  A Ta y l o r  r e c o r d e r  i a  uaed 
t o  o b t a i n  a c o n t i n u o u s  r e c o r d  o f  t h e  
p r e a a u r e  w i t h i n  t he  b o i l e r .  The b o i l e r  
i s  a l s o  e q u i p p e d  wi t h  a r u p t u r e  d i s k  
aa a s a f e t y  p r e c a u t i o n ,  and a t h e r m o 
coupl e  w e l l  e x t e n d s  t o  w i t h i n  2 1 /2  i a .  
o f  t h e  b o t t o a i .  The t e a p e r e t u r e  i a  
SMasured bv an i r o n - c o n s t a n t a a  t he rmo
couple  and a Broen Pyro-Vane i n d i c a t o r .  
The e n t i r e  b o i l e r  i a  c o v e r e d  w i t h  
2 - i n . - t h i c k  Magnesia i n s u l a t i o n .

A c a l i b r a t i o n  o f  t h e  h e a t  l o s s e s  
f rom t h e  b o i l e r  was nude  by M e a s u r i n g

•• wee a e
•  n •  •  •  #• • ee • e• • e # #
•  B B B B B
B e  e e e  e  e e

i t r *

t h e  e n e r g y  r e q u i r e d  t o  M a i n t a i n  t h e  
p r e s s u r e  above  1 l i t e r  of  w a t e r  a t  565 
p s i g  w i t h  no  c o o l a n t  c i r c u l a t i n g  
t h r ou g h  t h e  c o n d e n s e r .  T h i s  p r e s s u r e  
c o r r e a p o n d a  t o  t h e  vapor  p r e s s u r e  o f  
w a t e r  a t  2 5 0 * C .  The h e a t  l o s s  was 
found t o  be 385 w or  1313 B t u / h r ;  t h i s  
q o a n t i t y  mu a  t  be deducted from t h e  t o t a l  
energy  i n p u t  of  each run when c o o p u t i n g  
the  n e t  h e a t  added t o  the  s l u r r y .

The b o i l e r ,  t o g e t h e r  w i t h  two s m s I I  
c o r r o s i o n  s p e c i m e n s  o f  t y p e a  316  and 
347 a t a i n l e a a  s t e e l ,  was g iven  a n i t r i c  
a c i d  p r e t r e a t m e n t  p r i o r  t o  t h e  f i r s t  
s l u r r y  r un .  T h i s  c o n s i s t e d  of  a l l o w i n g  
a m i x t u r e  o f  20% HN0,-3% HF t o  r e a a i n  
i n  t he  b o i l e r  a t  room t e m p e r a t u r e  f o r  
30 m i n u t e s .  A f t e r  removing t h e  e t c h i n g  
s o l u t i o n ,  t h e  s u r f a c e s  were washed  and 
the p r o c e d u r e  r e p e a t e d .  F i n a l l y ,  1500 
ml o f  1% HNO, was added and h e a t e d  for  
16 h r  a t  2 5 0 *C .  A p r o l i m i a a r y  UO,

BB a  • e a b a m
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• l u r r y  then introduced, b o i l e d  for  
8 h r ,  end r e a o v e d  by w a s h i n g .  The 
b o i l e r  * • ■  M a i n t a i n e d  f u l l  o f  v o t e r  
u n t i l  the M a t e r i a l  for the f i r a t  s l u r r y  
run van in t ro d u c e d .

S l u r r y  f o r  t h e  f i r s t  ru n  p r e 
pared f r o a  washed, a i c r o n i s e d ,  M a l l i n -  
c k r o d t  UO, c o n t a i n i n g  2S0 g o f  u r n n i u a  
per  l i t e r .  A f t e r  b o i l i n g  f o r  41 1 /2  
h r  a t  2 S 0 * C  and a power  d e n s i t y  o f  
4.2  k w / l i t e r ,  the  s a f e t y  d i a k  r u p t u r e d  
p r e n a t u r e l y  and caused t h e  w a t e r  t o  
f l a s h  e v a p o r a t e .  A n a l y s i s  o f  t h e  
r e s i d u a l  s o l i d s  showed the  UO( * H aO t o  
be i n  t h e  f o r n  o f  p l a t e l e t s .  The 
n oa t  n o t a b l e  o b s e r v a t i o n  aade a t  t h e  
c o n c l u s i o n  o f  t h i s  s h o r t  run  was t h a t  
the re  was no a v id en c e  o f  f o a a in g  h a v i n g  
o c c u r r e d .  S o l i d s  w e r e  n o t  f o u n d  
d e p o s i t e d  a l o n g  t h e  w a l l s  any  h i g h e r  
than th e  l i q u i d  l e v e l  o f  the  s l u r r y  a t  
2S0*C. T h e r e  was a l s o  no  c h a n g e  i a  
w e ig h t  o r  a pp e a ran ce  o f  the  c o r r o s i o n  
a a n p le a .  A second  run  t h a t  u t i l i a a a  
• i a i l a r  o x i d e  and i s  s c h e d u le d  t o  be 
b o i l e d  f o r  a l o n g e r  p e r i o d  o f  t i n e  i s  
c u r r e n t l y  u n d e r  way.

Htmt  T r m n t f t r  Cs 1 c u I s  * t o n s . C o n 
s i d e r a t i o n  h a s  b een  g i v e n  t o  t h e  
t h e r n a l  e n v i r o n n e n t  o f  •  p a r t i c l e  o f  
U 0 j ' H | 0  suspended  as p a r t  o f  a a l u r r y  
f u e l  i n  a h os ogeneous  r e a c t o r .  V a r y  
rough c a l c u l a t i o n s  were aade t o  e s t i -  
n a te  t h e  t a n p a r s t u r e  t h a t  t h e  s o l i d  
p a r t i c l e  w o u ld  a t t a i n  i f  t h e  w a t e r  o f  
s u s p e n s i o n  wna M a i n t a i n e d  a t  2 5 0 * C .  
T h i s  q u e s t i o n  has d i r e c t  b e a r i n g  on 
the  c h e a i c a l  f o r n  o f  the  s l u r r y  u n d e r  
r e a c t o r  o p e r a t i n g  c o n d i t i o n s .  The  
c a l c u l a t i o n s  assuned  a r e a c t o r  power 
l e v e l  o f  IS  k w / l i t e r ,  a u r a n i u s  c o n 
c e n t r a t i o n  o f  2S0 g per  l i t e r  o f  f u e l  
s o l u t i o n ,  a n d  s p h e r i c a l  1 1 0 , - H j O  
p a r t i c l e s  2 i n  d i s a s t e r .  The h e a t  
f l u x  n a d a r  t h e s e  c o n d i t i o n s  w o u l d  be 
38 B t w / h r * f t *  o r  3 .61  * 1 0 * '  c a l o r i e s  
per  second p a r  p a r t i c l e .  I t  waa found  
t h a t  u n d e r  s u c h  c i  r c u a s t a n c a s  e s 
s e n t i a l l y  n o  t e a p e r a t u r e  g r a d i e n t

e x i s t e d  w i t h i n  t h e  p a r t i c l e  i t s e l f .  
The t e a p e r a t u r e  g r a d i e n t  a c r o s a  a 
• t e e n  f i l n  a r o u n d  such a p a r t i c l e  i s  
dependant  oa the  t h e r a a l  t - . i s t s n c e  o f  
t h e  f i l a .  No a p p l i c a b l e  f i l n  c o 
e f f i c i e n t  e x p r e s s i n g  th e  r e s i s t a n c e  
across  a U O j - a t e a n  i n t e r f a c e  i s  a v a i l a 
b l e ,  b u t  i f  a v a l u e  o f  h s 2 0 0  
B t u / h r * f t * • * F  i s  assuaed,  a t e a p e r a t u r e  
d i f f e r e n c e  o f  o n l y  1 0 . 5*C wou ld  e x i s t  
be tween  t h e  s o l i d  and an e n v e l o p i n g  
• t e s a  f i l a  a t  2S0*C. Such a d i f f e r e n c e  
wou ld  f a l l  w e l l  w i t h i n  the  l i a i t s  o f  
UOj 'H j O s t a b i l i t y .  I t  i s  i n t e n d e d  th a t  
t h e s e  c a l c u l a t i o n s  be M o d i f i e d  as 
b e t t e r  v a l u e s  o f  h e a t  t r a n s f e r  d a t a  
• r e  o b t a i n e d .

BLURRY PUMP INS STUDIES
R. N. Lyon ,  S e c t io n  C h i e f

A. S. K i t z e a  R. B. G a l l a h e r
W. Q. H u l l i n g s

Loop T e s t  a t  250°C. A 1 0 0 -h r  t e a t  
has been c o n p l e t e d  o f  the  c o r r o s i o n -  
e r o s i o n  b e h a v i o r  o f  a c i r c u l a t i n g  
• l u r r y  c o n t a i n i n g  78 g o f  u r n n i u a  p e r  
l i t e r  as  r o d - t y p e  U0a *HjO a t  2 5 0 * C  
i n  a t y p e  347  s t a i n l e s s  s t e e l  l o o p  
e q u i p p e d  w i t h  a V e s t i n g h o u s e  M o d e l  
100A p u a p .  T h e  a s x i a u a  p i p e  l i n e  
v e l o c i t y  o f  70  f t / s e c  o c c u r re d  i n  t h e  
t h r o a t  o f  a v e n t u r i .  T h e r e  was no  
f o r a a l  p r e t r e a t a e n t  o f  t h e  s y s t e a  
e x c e p t  c l e a n i n g  w i t h  3% t r i a o d i n a  
phospha te  a t  150°C and r i n s i n g  u n t i l  
t h e  pH o f  t h e  e f f l u e n t  waa b e l o w  7 .  
T h e r e  was a 2 4 - h r  p r e l i a i n a r y  t e s t  
w i t h  d i s t i l l e d  w a t e r  a t  250®C t o  
c h e c k  t h e  i n s t r u a e n t s .  The s y s t e a  
was p r e s s u r i s e d  w i t h  s t e a a  o n l y ,  s o  
t h e  o x y g e n  i n  t h e  s y s t e a  was o n l y  
t h a t  a s s o c i a t e d  w i t h  s i r  t h a t  w as  
t r a p p e d  when t h e  s y s t e a  was f i l l e d  o r  
a i r  d i s s o l v e d  i n  t h e  s l u r r y .  D u r i n g  
a o s t  o f  the t e s t  t h e  pH o f  the c o o l e d  
• s a p l e s  w a s  c l o s e  t o  7 ,  p e r h a p s  
because  o f  t h e  p r e s e n c e  o f  r e s i d u a l  
t r i a o d i n a  p h o s p h a te  f r o a  the c l e a n i n g .

3714 iqq
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FOR PERIOD ENDING JULY 1 ,  1 9 5 2

For  a 2 - h r  p e r i o d  d u r i n g  t h e  t e s t  
t h e  s l u r r y  i n a d v e r t e n t l y  e s s  p e r m i t t e d  
t o  f l o e  t h r o u g h  b e s r i n g s  o f  t h e  puap 
e i t h  no ep p e r en t  d e l e t e r i o u s  e f f s c t  on 
t he  G r e p h i t n r  b e s r i n g s  o r  the t i t a a i u a  
c s r b i d e  j o u r n s l s .

A f t e r  130 h r  o f  o p e r a t i o n ,  t h e  
c h r o n i u a  end n i c k e l  a e a s u r e a e n t s  on 
s s a p l e s  t aken f r o a  t h e  loop e e r e  s t i l l  
b e l o e  5 ppa,  e h e r e s s  t h e  i r o n  c o n t e n t  
h a d  r i s s n  t o  a b o a t  12 p p a .  T h s s s  
r e s u l t s  can be c o n s i d e r e d  f r o a  o n l y  a 
q u a l i t a t i v e  s t a n d p o i n t ,  b s c s u s e  t h e  
h i g h  pH c aus ed  a o s t  o f  t h e s e  e l e a e a t a  
t o  occu r  e i t h  t h e  s o l i d s  i n  t h e  s l u r r y ,  
r s t h s r  t h a n  e i t h  t h e  l i q u i d ,  a n d  
i t  cou l d  no t  be d e t e r a i a e d  hoe r a p r e -  
s e n t s t i v e  a s a a p l e  o f  t h e  s o l i d s  e s s  
o b t a i n s d .

E x a a i n a t i o n  o f  t h e  puap i a p e l l e r ,  
o r i f i c e ,  and  t s s t  s a a p l s s  i n  t h e  
s y s t e a  s h o e e d  no  v i s i b l e  s i g n s  o f  
c o r r o s i o n  o r  a b r a s i o n ,  o t h e r  t h e n  a 
s h i n y  f i l a .  F i g u r e s  3L t h rough  41 a r e  
p h o t o g r a p h s  o f  t h e  i a p e l l e r  and t e s t  
s p e c i a e n .  The o r i f i c e  r e a d i n g s  shoeed 
n o  d r i f t  d u r i n g  o p e r a t i o n  o f  t h e  
s y s t e a ,  e h i c h  i s  f u r t h e r  e v i de n c e  t h a t  
n e g l i g i b l e  d e a e g e  o c c u r r e d  t o  t h e  
o r i  f i c e .

The p a r t i c l e s  b c c a a e  q u i t e  rounded;  
t h e  rods ,  which o r i g i n a l l y  e e r e  2 t o  3 
M i n  d i s a s t e r  and a b o u t  IS t o  20 p i n  
l e n g t h ,  b e c a a e  e i t h e r  s p h e r i c a l  o r  
e l l i p s o i d a l  e i t h  e s s e n t i a l l y  no change 
i a  t h e  d i s a s t e r .  The  f r a g a e n t s  t h a t  
e e r e  abraded f r o a  t h e  rods  a l s o  becaae  
s p h e r i c a l .  T h e  a b r a s i o n  o f  t h e  
p a r t i c l e s  w i t h o u t  a p p a r e n t  a b r a s i o n  o f  
t h e  l oop  s y s t e a  l e n d s  s u p p o r t  t o  t h e  
o b s e r v a t i o n  o f  t he  C h e a i c a l  Technology 
D i v i s i o n  t h a t  UO( *HaO r o d s  s r e  a u c h  
s o f t e r  t han  s t a i n l e s s  s t e e l .

M e a s u r e n e n t  o f  t h e  G r a p h i t a r  
b e a r i n g s  t h r o u g h  e h i c h  s l u r r y  f l o e e d  
f o r  2 h r  showed t h a t  w e a r ,  i f  any ,  
e a a  l e s s  t h a n  O.OOOS i n .  on t h e  
d i  a a e t e r .

F i g .  38.  F r o n t  P a e o  o f  l o p o l l o r  
A f t e r  Fuaping a S t ar r y  Containing 78 g 
o f  U r a a l o a  par  L l t o r  f o r  l i t  hr  a t  
i l l ' C >  About o n e - h a l f  a c t u a l  s i t e .

F i g .  S I .  Back F a c e  e f  I a p e l l e r  
S h o e i n g  ( r e e v e s  C a t  hy P r o t r u d i n g  
■ e t a l  on Back Th r o a t  Pads .  G r o o v s s  
a c r e  saoo thed  out  e i t h  e a e r y  c l o t h  and 
t h e n  exposed t o  s l u r r y  c o n t a i n i n g  78 g 
o f  u r a n i u a  p e r  l i t e r  f o r  100 h r  a t  
2 S 0 * C .  T h e r e  e a a  n o  e v i d e n c e  o f  
e r o s i o n .  About o n e - h a l f  a c t u a l  s i t e .
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HRP QUARTERLY PROGRESS REPORT

A n t «  t e s t  a t  2 5 0 aC h a s  b a a a  
s t a r t e d .  I s  t h i s  t e s t  a s l u r r y  
c o n t a i n i n g  a b o u t  1S7 g o f  u r a n i u a  p a r  
l i t e r  as U0a H , 0  * i l l  be c i r c u l a t e d  
f o r  S00 h o u r a .  S u b s e q u e n t  t e s t s  e i l l  
be aade t o  d e t e r a i n e  th e  i n f l u e n c e  o f  
f i s s i o n  p r o d u c t s ,  o x y g e n ,  and o t h e r  
c o a t a a i n a e t s  on t h e  s y s t e a .

T h o r t o n  L e ap  T e s t  a t  l » B aC. A
s l u r r y  c o a t a i a i a g  1 0 0  g o f  ThO,  p e r  
l i t e r  (8B g o f  t h o r i u a  p e r  l i t e r )  i s

M g .  4 t .  I n t a k e  l a b  o f  l e p e l l e r  
A f t e r  Pooping s l u r r y  c o a t a i a i a g  T t  g 
a f  U r a a l u a  p e r  L i t e r  f a r  I I I  h r  a t  
* 8 B a C. T h e r e  i n s  n o  e v i d e n c e  o f  
e r o s i o n .  O r i g i n a l  a a g n i f i c a t i o n  10X. 
Reduced S2*.

■V ’.'

M g .  41. Type 144  S t a in le s s  S te e l  
Breelea  Test  saaple A f t e r  Being l ipeaed  
t e  B l a r r y  c o a t a i a i a g  T t  g o f  U raa lua  
p a r  L i t e r  f o r  I N  h r  a t  t t t * C .  W h i t e  
a r e a  i a  n o t  e r o s i o n  o r  c o r r o s i o n  
p r o d u c t s .  O r i g i n a l  e a g n i f i c a t i o n  
2 . 3X. Reduced 5 2 V

n o n  b e i n g  c i r c u l a t e d  i a  t h e  1 1 0  t o  
1 S0°C l o o p . * * *  H e a t  t r a n s f e r ,  a b r a s i o n ,  
a n d  p a r t i c l e  a i s a  c h a n g e  s i l l  be  
a e a s u r e d .

A a i x t u r e  o f  l « 0 , , HF, and T h (N 0 1 ) 4 
e i l l  be u i e d  t o  r e a o v o  r e s i d u a l  t h o r i u a  
o x i d e  f r o a  th e  a y a t e a  a f t e r  d r a i n i n g .  
The a i x t u r e  o f  n i t r i c  and h y d r o f l u o r i c  
a c i d s  i s  t o  be u s e d  b e c a u s e  o f  t h e  
c h e a i c a l  i n e r t n e s s  o f  t h e  o x i d e  e i t h  
a o s t  coamon r e a g e n t s .  The  T h ( N 0 , ) 4 
f o r a s  a c o a p l e x  e i t h  t h e  HF, and t e a t s  
s h o e  t h a t  t h i s  r e d u c e s  t h e  a t t a c k  on 
t h e  s t a i n l e s s  s t e e l  a y a t e a  e i t h o u t  
s e r i o u s l y  i a p a i r i n g  t h e  a c t i o n  on T h O , .

Bearing  Tests  e i t h  US ,*Bt B B l a r r y .
T h e  f i r s t  p h a s e  o f  a t e s t  o f  p l a i n  
b e a r i n g s  i n  UO, s l u r r i e s  has  b e e n  
c o a p l e t e d .  A S t e l l i t e  j o u r n a l ,  
1 . 4 9 9 5  i a .  i n  d i s a s t e r ,  eaa r o t e t e d  
i n  a 1 . 5 0 2 • i n . .  d i a  S t e l l i t e  b e a r i n g  
f o r  100 h r  a t  1750  r p a  e i t h  a r a d i a l  
l o a d  o f  20  p s i .  T h e  o n l y  l u b r i c a h t  
b e t w e e n  t h e  s u r f a c e s  was a s l u r r y  
c o n t a i n i n g  a b o u t  B0 g o f  u r a n i u a  p e r  
l i t e r  aa r o d - t y p o  U 0 , * H , 0 .  T h e  
l u b r i c a n t  was s u p p l i e d  b y  a s a a l l  
p u a p .  The a y a t e a  was a t o p p e d  f r e q u e n t l y  
a n d  t h e  s u r f a c e s  e x a a i n e d  f o r  s i g n s  
o f  w e a r  o r  a b r a s i o n  b y  a e a n a  o f  a 
p r o f i l o a e t e r  w i t h  a s e n s i t i v i t y  on th e  
o r d e r  o f  1 a i c r o i n c h .  N e i t h e r  a b r a s i o n  
n o r  wear  was fo u n d  u p  t o  t h e  t i a e  t h e  
a o t o r  o f  t h e  s l u r r y  p u a p  f a i l e d  and 
t h e  b e a r i n g  was f o r c e d  t o  run d r y  f o r  
a s h o r t  t i a e .  A n e e  b e a r i n g  i a  now 
u n d e r  c o n s t r u c t i o n  a t  t h e  U n i v e r s i t y  
o f  Tennesaee.  M e a b e r s  o-f t h e  s t a f f  o f  
t h e  u n i v e r s i t y  a r e  c o o p e r a t i n g  i n  
t h e s e  s t u d i e s .

C r y s t a l  B r e a t h .  T h e  c r y s t a l  
s t r u c t u r e  o f  U O j * H a O r o d s  d i d  n o t  
c h a n g e  when th e  s l u r r y  was a u t o c l a v e d  
f o r  l e s s  t h a n  72 h r  a t  2 5 0 * C  i a  t h e

A. ». l i l i t i ,  I .  B. P a l l a k a r ,  I ,  V. i a i l a y ,  
S .  0 .  l a l l i a g a ,  •  C. A. G i f f a r A ,  f a a a f a a a a e a  
l . a c l . r  S r a / a a t  Q s a r i a r l y  S r a g r a a a  S a f a r i  / a r  
P a r  l a g  f a X i a f  Aagaa I  IS.  H S f .  O W L - 1111, f . 1 
H I .
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FOR PERIOO ENDING JULY 1, 1952

p r e s e n c e  o f  a i t r a t s  i o n s .  Some 
r h o n b o h e d r a l  c r y s t a l s  w e r e  f o u n d  upon 
a i c r o s c o p i c  e x a a i n a t i o a  o f  r o d s  
a u t o c l a v e d  a t  2 5 0 ° C  f o r  aa  o u c h  as 
72 h r  i n  t h e  p r s s s n c s  o f  5 0 0  ppa  o f  
s x c o s a  n i t r a t e  i o n s  as  KNO,  . S i n e s  
t h e  c h e a i c a l  a n a l y s t s  anJ  a i c r o s c o p i c  
s x a a i n a t i o n  a r e  i n c o a p l e t a ,  t h e  r e s u l t s  
c a n n o t  y e t  be i n t e r p r e t e d .

T e s t s  a r e  c o n t i n u i n g  i n  e h i c h  t h e  
n i t r a t e  c o n t e n t  i s  b e i n g  d e c r e a s e d

and v a r y i n g  a a o u n t s  o f  u r a n y l  i o n ,  as 
U O j C N O j l j ,  a r e  a d d e d  t o  d a t e r a i a e  
t h e  e f f e c t  o f  t h e s e  i o n s  on  t h e  
c r y s t a l  s t r u c t u r e  o f  b o t h  r o d s  and 
p l a t e l e t s .

C r i t i c a l i t y  K x p e r l a e n t a .  T h e  
r e a c t o r  v e s s e l  and duap  v a l v e  f o r  t h e  
c r i t i c a l i t y  d e t e r a i n a t i o n  a r e  n o n  
b e i n g  f a b r i c a t e d  i n  t h e  Y - 1 2  s h o p .  
T h i s  e q u i p a e n t  and t h e  i n a t r u a e a t s  
e i l l  b e  c o a p l e t e d  a b o u t  A u g u s t  1.

e e  e e  e
•  e a
•  •  e e
• •  •

e e 

a e e
e ^

e
•  •  

a a *

e e  e e e e  

e a s

:
91



>

Part III

O IN IR A L HOMOOKNIOUS R I ACTOR STUDIIS



ISHR DESIGN

H. B.  B r i g g i ,  S e c t i o n  C h i e f  
J .  0 .  B r a d f u t e  P.  N.  H a u b e n r e i c h
H.  H. Chapman M. T o b i a a

C.  E.  K l o t t

T h e  b a a i a  f o r  i c l e c l i n g  a p o w e r  
l e v e l ,  c o r e  a i t e ,  s o l u t i o n  c i r c u l a t i o n  
r a t e ,  and o t h e r  o p e r a t i n g  c o n d i t i o n * * 
f o r  t h e  ISHR eaa d e s c r i b e d  i n  t h e  l a a t  
q u a r t e r l y  r e p o r t . I t  «aa  c o n c l u d e d  
t h a t  t h e  power  l e v e l  a h o u l d  be n e a r  50 
a e g a v a t t a ,  t h a t  t h e  c o r e  d i a a i e t e r  s h o u l d  
b e  6 f t ,  a n d  t h a t  t h e  f u e l  ( u r a n y l  
a u l f a t e  i n  D } 0 )  c i r c u l a t i o n  r a t e  
a h o u l d  be  v a r i a b l e  i n  t h e  r a n g e  o f  
5 , 0 0 0  t o  p o s s i b l y  2 0 , 0 0 0  gpm.  C u r v e *  
w e r e  p r e s e n t e d  f o r  t h e  h e a t  p r o d u c t i o n  
i n  t h e  r e a c t o r  v e a a e l .  f o r  t h e  p e n e -  
t r a t i o n  o f  r a d i a t i o n  t h r o u g h  v a r i o u s  
s h i e l d i n g  c o m b i n a t i o n s ' ,  a n d  f o r  t h e  
r a d i o a c t i v i t y  i n d u c e d  i n  t h e  p i p i n g  by 
d e l a y e d  n e u t r o n a  e m i t t e d  i n  t h e  c i r c u 
l a t i n g  s y s t e m .  P r o b l e m s  i n c u r r e d  i n  
h a n d l i n g  t h e  d e u t e r i u m  a n d  o x y g e n  
r e s u l t i n g  f r o m  t h e  r a d i a t i o n  d e c o m p o 
s i t i o n  o f  m o d e r a t o r  a n d  t h e  p r e s s u r e s  
a n d  s t r e s s e s  i n  e q u i p m e n t  r e s u l t i n g  
f r o m  t h e  e x p l o s i v e  r e c o m b i n a t i o n  o f  
t h e  gases  we r e  d i a c u s a e d .  I n f o r m a t i o n  
r e g a r d i n g  t h e  p r e l i m i n a r y  f l o w  s h e e t s ,  
l a y o u t s  o f  r e a c t o r  a n d  c i r c u l a t i n g  

e q u i p m e n t ,  d e s i g n  o f  t h e  c o r e  t a n k  and 
o t h e r  p i e c e s  o f  e q u i p m e n t ,  and some o f  
t h e  c r i t i c a l i t y  a n d  c o n t r o l  c a l c u 
l a t i o n s  i a  p r e s e n t e d  i n  t h i a  r e p o r t .

R e c e n t  c o r r o s i o n  i n f o r m a t i o n  makes 
i t  a p p e a r  d o u b t f u l  t h a t  a r e a c t o r  c o n 
s t r u c t e d  o f  a t a i n l e a a  s t e e l  and f u e l e d  
w i t h  u r a n y l  a u l f a t e  t a n  be o p e r a t e d  a t  
2 5 0 * C  w i t h  t h e  c o n c e n t  r a t  i o n  o f  u r a n i u m  
r e q u i r e d  f o r  p r o d u c i n g  p l u t o n i u m .  
H o w e v e r ,  t h e  ISHB i s  i n t e n d e d  t o  s e r v e  
a s  a p i l o t  p l a n t  f o r  t e s t i n g  a v a r i e t y

R. B. B r i n * .  R. E,- A * * a ,  J ,  0 .  B r i K i t i ,  
R. H. C S * p a * a ,  P. N. l u l t i r t i c k ,  C. I .  1 1 * 1 1 ,  i l l  
T. I .  P i | f o r 4 , g * a * | * • « • ■ *  l i a r l i r  P r * / » » I  
Q* • r  i  # r  I J P r * | r i l l  M , | * r t  f m r  P . r i f g  l * S i a |
•  a r c *  I S .  H S 1 .  O W M - l J i a .  p .  111.

o f  f u e l s  u n d e r  v a r i e d  o p e r a t i n g  c o n 
d i t i o n s .  C o n s e q u e n t l y ,  t h e  c o n c e p t u a l  
d e s i g n  i s  p r o c e e d i n g  u p o n  t h e  b a s i s  
t h a t  a f u e l  s o l u t i o n  o r  s l u r r y  t h a t  
c a n  be u s e d  a t  2 5 0 * C  i n  a t a i n l e a a  
s t e e l  w i l l  be d e v e l o p e d .  I n v e s t i 
g a t i o n s  w i l l  be made t o  s how t h a t  t h e  
s a m e  r e a c t o r  c a n  be u s e d  t o  p r o d u c e  
p l u t o n i u m  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  
a t  l o w e r  t e m p e r a t u r e s .  T h e  e f f e c t  
u p o n  t h e  d e s i g n  o f  l i n i n g  t h e  e q u i p a u - n t  
w i t h  m a t e r i a l s  SK>re c o r r o s i o n  r e s i s t a n t  
t h a n  s t a i n l e s s  s t e e l  i s  b e i n g  c o n 
s i d e r e d .

FLOtSMEETS

A p r e l i m i n a r y  f l o w s h e e t  t h a t  shows 
m a j o r  e q u i p m e n t  i t e m s  a n d  f o r m a  t h e  
b a a i a  f o r  t h e  c o n c e p t u a l  d e s i g n  i a  
p r e s e n t e d  i n  F i g .  42.  A l t h o u g h  s i m i l a r  
i n  man y  r e s p e c t s  t o  t h a t  o f  t h e  HRF,  
t h e  f l o w s h e e t  h a s  m o d i f i c a t i o n s  i n 
t e n d e d  t o  e l i m i n a t e  t h e  f o l l o w i n g  
f e a t u r e s  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  HRF.

1 .  The d e c o m p o s i t i o n  o f  H j O r e s u l t s  
i n  H j  a n d  C } b e i n g  s e p a r a t e d  f r o m  t h e  
f u e l  s o l u t i o n  i n  t h e  HRE c o r e ,  w h i c h  
m a y  c a u s e  a v a r i a b l e  h o l d - u p  o f  
e x p l o s i v e  g as  t h a t  c o u l d  be d i f f i c u l t  
t o  c o n t r o l .

2 .  H a and  0^  a r e  r e c o m b i n e d  a t  l ow 
p r e s s u r e .  The l e t - d o w n  a y s t e m  r e q u i r e s  
t h a t  an a p p r e c i a b l e  v o l u m e  o f  l i q u i d  
be r e d u c e d  i n  p r e s s u r e  w i t h  t h e  g a s .

3 .  Because  t h e  d e c o m p o s i t i o n  g a s e s  
and  some l i q u i d  a r e  r e d u c e d  i n  p r e s s u r e  
c o n t i n u o u s l y ,  t h e  r e a c t o r  o p e r a t i o n  
d e p e n d s  upon  a s t e a d y  v o l u m e  o f  f u e l  
b e i n g  r e t u r n e d  t o  t h e  s y s t e m  and  t h e  
s a t i a f a c t o i y  o p e r a t i o n  o f  a pump d i s 
c h a r g i n g  a g a i n s t  a p r e s s u r e  o f  1000 p a i .
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FOR P ERIO D  ENDING JULY I ,  1 9 5 2

The a a i n  c i r c u l a t i n g  s y s t e m  f o r  t he  
ISHR c o n a i a t a  o f  t he  r e a c t o r  v e s s e l ,  
an e x t e r n a l  c e n t r i f u g a l  gaa s e p a r a t o r ,  
a a h e l 1 - a n d - t u b e  he a t  e x c h a n g e r ,  and  a 
c i r c u l a t i n g  pump.  S e p a r a t o r ,  ex* 
c h a n g e r ,  a n d  pump a r e  shown a s  s i n g l e  
e q u i p m e n t  p i e c e s  on t h e  f l o w s h e e t ,  
s l t h o u g h  m u l t i p l e  u n i t s  ma y b e  s e l e c t e d  
f o r  t h e  d e s i g n .

O x y g e n  i s  r e c i r c u l a t e d  a t  h i g h  
p r e s s u r e  t h r o u g h  t he  s x i a l  v o i d  i n t he  
gs s  s e p a r a t o r .  The d e c o m p o s i t i o n  g a s e s  
a r e  c a r r i e d  by t h e  o x y g e n  f r o m  t h e  
v o i d  t h r o u g h  a c y c l o n e  s e p a r a t o r  t o  
r emove  e n t r a i n e d  l i q u i d  a nd  i n t o  t he  
c a t a l y t i c  r e c o m b i n e r .  Hot  g a s o s  f rom 
t h e  r e c o m b i n e r  p a s s  i n t o  a c o o l e r  
wher e  t h e  t e m p e r a t u r e  i s  r e t u r n e d  t o  
250*C a n d  some D}0  i s  c o n d e n s e d .  A 
b l o we r  i s  i n d i c a t e d  i n  t h e  f l o w s h e e t  
f o r  r e c i r c u l a t i n g  t he  c o o l e d  g a a .

Th e  p r e s s u r e  i n  t h e  r e a c t o r  i s  
c o n t r o l l e d  by r e g u l a t i n g  t h e  p r e s s u r e  
i n  t he  g a s  r e c i r c u l a t i n g  s y s t e m .  Th i s  
c a n  be a c c o m p l i s h e d  d u r i n g  s t e a d y  
o p e r a t i o n  by c o n t r o l l i n g  t h e  t e mp e r a *  
t u r e  o f  t h e  g a s e s  i s s u i n g  f r o m  t h e  
c o o l e r .  Un d e r  abnor ma l  c o n d i t i o n s  i t  
i s  p o s s i b l e  t o  r e d u c e  t h e  p r e s s u r e  by 
b l e e d i n g  g a s  i n t o  a l o w - p r e s s u r e  
r e s e r v o i r  o r  t o  i n c r e a s e  t h e  p r e s s u r e  
by a d m i t t i n g  gas  f rom s h i g h - p r e s s u r e  
r e s e r v o i r .  Gas  f rom t h e  l o w - p r e s s u r e  
s t o r a g e  i s  p a s s e d  t h r o u g h  a d r y e r  and 
a f i s a 1 o n - p r o d u c t  a b s o r b e r  b e f o r e  b e i n g  
c o m p r e s s e d  a n d  pumped t o  t h e  h i g h -  
p r e s s u r e  s t o r a g e .

In t h e  p r e s e n t  c o n c e p t i o n  t h e  gas  
s e p a r a t o r  a l s o  s e r v e s  a s  a r e s e r v o i r  
i n t o  w h i c h  f l u i d  can be e j e c t e d  f rom 
t h e  c o r e  i f  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  
c o r e  r i s e s  a nd  t h e  f l u i d  e x p a n d s  or  
f r om w h i c h  f l u i d  c a n  be r e m o v e d  i f  
t h e  t e m p e r a t u r e  d e c r e a s e s  a n d  t h e  
f l u i d  c o n t r a c t s .  The  c h a n g e s  a r e  
t a k e n  up  a s  c h a n g e s  i n  v o l u me  o f  t he  
s x i a l  v o i d  i n  t h e  s e p a r a t o r .  The 
minimum v o i d  volume i s  r e g u l a t e d  by a

b a f f l e  t h a t  p e r m i t s  e x c e s s  l i q u i d  t o  
o v e r f l o w i n t o  an a u x i 1i e r y  t a n k .  L i q u i d  
i s  pumped c o n t i n u a l l y  f r o n t h e  a u x i l i a r y  
t a n k  i n t o  t h e  mai n  c i r c u l a t i n g  s y s t a n  
s o  t h a t  a  c o n t r a c t i o n  i n  t h e  l i q u i d  
volume i n  t h e  s e p a r a t o r  on l y  r e s u l t a  in 
s t e mp o r a r y  e n l a r g e me n t  o f  t h e  v o i d .

Some  l i q u i d  f r o m  t h e  r e c y c l e  
r e s e r v o i r  f l o w s  i n t o  an  e v a p o r a t o r  
wh e r e  0 , 0  i a  o b t a i n e d  t o  s u p p l e m e n t  
t h a t  p r o d u c e d  i n  t h e  r a c o n b i n a r a  f o r  
f e e d i n g  i n t o  t h e  r o ' . o r  c a v i t y  o f  t h e  
c a n n e d - r o t o r  p u m p s .  T h i s  f e e d  i s  
n e c e s s a r y  t o  p r e v e n t  c o n c e n t r a t e d  
u r a n y l  s u l f a t e ,  o r  o t h e r  f u e l ,  f r o m 
c o n t a c t i n g  t h e  b e a r i n g s a n d  t h e  I n c o n e l  
c a n .  C o n c e n t r a t e  f rom t h e  e v a p o r a t o r  
i s  n o r m a l l y  r e t u r n e d  t o  t he  c i r c u l a t i n g  
s y s t e m,  b u t  i t  can be s t o r e d  whe n  t h e  
f u e l  c o n c e n t r a t i o n  i n  t h e  r e a c t o r  i s  
t o  be i n c r e a s e d .  Al t hough  an e v a p o r a t o r  
i s  shown i n  t h e  f l o w s h e e t ,  t h e  b o i l i n g  
p o i n t  o f  t h e  f u e l  na y  be a b o v e  t h e  
t e m p e r a t u r e  a t  wh i c h  u r a n y l  s u l f a t e ,  
o r  a n o t h e r  s o l u t i o n ,  s e p a r a t a s  i n t o  
t wo p h a s e s .  I n  t h i s  c a s e  t h e  l i g h t  
phase  wo u l d  c o n t a i n  so l i t t l e  u r a n i u a  
t h a t  i t  c o u l d  be w i t h d r a w n  a n d  u s e d  
w i t h o u t  e v a p o r a t i o n .

The  h e a t  e x c h a n g e r  i n  t h e  m a i n  
c i r c u l a t i o n  s y s t e a  i s  a v e r t i c a l ,  
s h e l l - a n d - t u b e ,  f o r c e d - c i r c u l a t i o n  
b o i l e r .  F u e l  s o l u t i o n  f l o w s  t h r o u g h  
t h e  t u b e s .  S t e a m  g e n e r a t e d  o n  t h e  
s h e l l  s i d e  p a s s e s  i n t o  a s t e a m  d r um 
w h e r e  t h e  l i q u i d  i a  s e p a r a t e d  a n d  
r e t u r n e d  t o  t h e  e x c h a n g e r  a n d  t h e  
s t eam i s  s e n t  t o  a t u r b i n e  or  c o n d e n s e r .

At p r e s e n t ,  t h e  pump i s  c o n s i d e r e d  
t o  be a c a n n e d - r o t o r  pump s i m i l a r  i n 
many r e s p e c t s  t o  t h o s e  u s e d  o n  t h e  
WAFT) s u b m a r i n e  r e a c t o r  bu t  w i t h  g r e a t e r
c a p a c i t y .

In a d d i t i o n  t o  t h e  h i g h - p r e s s u r e  
s y s t e m  t h e r e  i s  some e q u i p m e n t  t h a t  
n o r m a l l y  o p e r a t e s  a t  low p r e s s u r e .  
T h i s  i n c l u d e s  t h e  dump t a n k s  a n d  t h e
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f u e l  f e e d  t a n k a .  M a t e r i a l  i a  t r a n a *  
f e r r e d  f r o *  t h e  l o c p r e n a r e  f e e d  
t a n k a  t o  t h e  h i g h - p r e s s u r e  s y a t e a i  and 
a i u a t  be  l e t  d o w n  f r o *  h i g h  t o  l o w  
p r e s s u r e  f o r  c h e a i i c a l  p r o c i a a i n g .  
S i n c e  n e i t h a r  o f  t h e a e  o p e r a t i o n a  i a  
r o n t i n u o u a ,  t h e  o p e r a t i o n  o f  t h e  
S i f h - p r e a a u r e  s y s t e m  d o e a  n o t  d e p e n d  
d i r e c t l y  u p o n  t h e  o p e r a t i o n  o f  a n y  
p a r t  o f  t h e  l o w - p r e s s u r e  a y a t e m .  I t  
d o e s ,  h o w e v e r ,  depend  u p o n  t h e  l e a k a g e  
t h r o u g h  t h e  dump v a l v a a  b e i n g  k e p t  
a a a 11 .

A f e e d  p u m p i a a h o w n  f o r  t r a n a f e r r i n g  
l i q u i d  f r o m  l o w  p r a a a u r e  t o  h i g h  
p r e a a u r e .  T h i a  pump i a  n o t  a v i t a l  
p i e c e  o f  e q u i p m e n t ,  a i n c e  t h e  t r a n a f e r  
c an  be a c c o m p l i a h e d  by d i s p l a c e m e n t  o f  
t h e  l i q u i d  w i t h  gaa a t  h i g h  p r e a a u r e .

A r e l a t i v e l y  a m a l l  r e c o m b i n e r  
a y a t e a i  i a  p r o v i d e d  f o r  h a n d l i n g  t h e  
d e c o m p o a i t i o n  g a a e a  f o r m e d  i n  t h e  
dump t a n k a .  Ox y g en  r e c i r c u l a t i o n  may 
n o t  be r e q u i r e d  i f  t h e  f u e l  a o l u t i o n a  
a r e  p e r m i t t e d  t o  b o i l .  S t e a m  w o u l d  be 
t h e  n e e e a a a r y  d i l u e n t .

EQUIPMENT LAYOUTS

I n  a e r v i n g  aa a p r o t o t y p e  f o r  t h e  
l a r g e  p l u t o n i u m  p r o d u c e  r i  , i t  i a  
n e e e a a a r y  f o r  t h e  e q u i p m e n t  i n  t h e  
ISHR t o  be a i m i l a r  t o  t h a t  v i s u a l i s e d  
f o r  t h e  l a r g e  r e a c t o r s .  I t  i s  d e s i r a b l e  
t o  d u p l i c a t e  t h e  e q u i p m e n t  w h e r e  
r e a s o n a b l e .

An  a p p r o a c h  t o  a l a y o u t  f o r  t h e  
ISHR w an  b e g un  by p r e p a r i n g  a l a y o u t  
o f  a l a r g e - s c a l e  m a c h i n e  u t i l i s i n g  t h e  
2 0 , 0 0 0 - g p m  pump,  h e a t  e x c h a n g e r s ,  and 
v a l v e s  d e s c r i b e d  i n  t h e  f o l l o w i n g  
s e c t i o n  o n  " E n g i n e e r i n g  S t u d i e s  o f

C o m p o n e n t s . "  The  r e s u l t  wa s  a c i r c u 
l a t i n g  s y s t e m  c o n s i s t i n g  o f  a r e a c t o r  
s u r r o u n d e d  by  a n u m b e r  o f  s i m i l a r  
e q u i p m e n t  c e l l s .  One o f  t h e  c e l l s  
a t t a c h e d  t o  t h e  ISHR r e a c t o r  v e s s e l  
i s  s h o w n  i n  F i g .  4 3 .  T h e  l a y o u t  
i l l u s t r a t e s  t h e  most  d e s i r a b l e  one f o r  
t h e  r e a c t o r  and  c i r c u l a t i n g  s y s t e m ,  
a i n c e  i t  i n v o l v e s  u s e  o f  f u l l - s c a l e  
e q u i p m e n t  o p e r a t i n g  w i t h  a f l o w  o f
20.000 gpm.

T he  a r r a n g e m e n t  shown i n  F i g .  43 r e 
q u i r e s  a h o l d - u p  o f  a b o u t  1 9 , 0 0 0  l i t e r s  
i n  t h e  s y s t e m  and i a  c a p a b l e  o f  r e m o v i n g  
200  m e g a w a t t s  o f  h e a t ,  f a r  i n  e x c e s s  o f  
t h a t  r e q u i r e d  f o r  5 0 - m e g a w a t t  o p e r a t i o n .  
F i g u r e  4 4  shows an a r r a n g e m e n t  i n  w h i c h  
o n l y  o n e  g a s  s e p a r a t o r  and o n e  h e a t  e x 
c h a n g e  r  a r e  t a k e n  f r om t h e  t y p i c a l  c e l l  
a n d  t h e  pump c a p a c i t y  i a  r e d u c e d  t o
1 0 . 0 0 0  g pm.  T h i s  s t i l l  i n v o l v e s  t h e  
use  o f  some f u l l - s c a l e  e q u i p m e n t ,  b u t  
s i n c e  t h e  p i p e s  a r e  s m a l l e r  t h e  f l u i d  
h o l d - u p  i s  l e s a  t h a n  1 2 , 0 0 0  l i t e r s .  
The c o s t  o f  t h e  i n s t a l l a t i o n  s h o u l d  be 
r e d u c e d  s i g n i f i c a n t l y .

F i g u r e  45 shows an a l t e r n a t e  a r r a n g e 
m e n t  t o  t h a t  shown  i n  F i g .  4 4 .  T h i s  
a r r a n g e m e n t  s h o w s  a r e a c t o r  a n d  t w o  
e q u i p m e n t  c e l l s .  Each c e l l  c o n t a i n s  a 
5 0 0 0 - g p m c i r c u l a t i n g  s y s t e m .  T h e  t o t a l  
l i q u i d  h o l d - u p  i a  n e a r  1 2 , 0 0 0  l i t e r s .  
The e q u i p m e n t  i a o n e  f o u r t h  t o  one h a l f  
t h e  a i s e  o f  t h a t  w h i c h  w o u l d  be u s e d  
i n  t h e  l a r g e  r e a c t o r s  and i s  a b o u t  t h e  
same i n  s i t e  aa some o f  t h e  e q u i p m e n t  
d e v e l o p e d  f o r  t h e  s u b m a r i n e  r e a c t o r .  
T h i a  i n s t a l l a t i o n  w o u l d  be m o r e  e x 
p e n s i v e  t h a n  t h a t  shown i n  F i g .  43 b u t  
s h o u l d  o p e r a t e  more r e l i a b l y .

T h e  t h r e e  l a y o u t s  a r e  r e c e i v i n g  
a d d i t i o n a l  s t u d y  b e f o r e  a s e l e c t i o n  i a  
made.
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• U I A N  OP BE ACTOR VESSEL

I n  t h e  l a s t  q u a r t e r l y  r e p o r t * * *  
•  f o o d  a p p r o x i m a t i o n  f o r  t h e  t o t a l  
h e a t  p r o d u c t i o n  i n  t h e  v e s s e l  w a l l  
s u r r o u n d i n g  a 6 - f t - d i a  c o r e  « a i  
r e p o r t e d  aa

«  « W, ♦ Ht  ( 1 )

• h e r e  H i a  t h e  t o t a l  h e a t  p r o d u c t i o n  
i n  M e v / c a *  * s e c ;  H t . H , ,  H t  . a ,  b,  
a n d  c a r e  c o n i t m t i  e v a l u a t e d  f r o a  
t h e  h e a t  p r o d u c t i o n  c u r v e s ;  and  x i a  
t h a  d i s t a n c e  ( i n  c e n t i m e t e r s )  i n t o  
t h e  t h e r a a l  s h i e l d .

• h e r e

7 ( r )  = t e a p e r a t u r e  above d a t a a  a t  r, 

R *  o u t e r  r a d i u s  o f  c o r e ,

Tj = i n n e r  r a d i u s  o f  p r e s s u r e  
• h e l l ,

1 o u t e r  r a d i u s  o f  c o r e  ♦ t h i c k 
n e s s  o f  t h e r m a l  s h i e l d ,

2 o u t e r  r a d i u s  o f  p r e s s u r e  
s h e l l ,

k = t h e r a a l  c o n d u c t i v i t y  o f  m e t a l .

W i t h  t h e  h e a t  p r o d u c t i o n  f u n c t i o n  
known,  i t  i s  p o s s i b l e  t o  c a l c u l a t e  t he  
t e a p e r a t u r e  d i s t r i b u t i o n  i n  t h e  r e a c t o r  
s h e l l .  S o a e  s i m p l i f i c a t i o n  i n  t h e  
c a l c u l a t i o n s  was a c h i e v e d ,  w i t h  no 
i m p o r t a n t  e r r o r  i n  t e a p e r a t u r e  d i s t r i 
b u t i o n ,  b y  n e g l e c t i n g  t h e  c u r v a t u r e  
o f  t h e  s h e l l .  The t e m p e r a t u r e  o f  t h e  
i n n e r  s u r f a c e  was t a k e n  as t h e  da t um 
and  a c o n d i t i o n  o f  n o  h e a t  f l o w  
( p e r f e c t  i n s u l a t i o n )  was a s s u m e d  f o r  
t h e  o u t e r  s u r f a c e .

Under  t h e s e  c i r c u m s t a n c e s

From t h e  b o u n d a r y  c o n d i t i o n s  i t  i s  
aeen t h a t  t h e  t e m p e r a t u r e  i s  a maximum 
a t  t h e  o u t e r  s u r f a c e  o f  t h e  v e s s e l .  
T h i s  p r o d u c e s  a maximum t e n s i l e  s t r e s s  
a t  t h e  i n n e r  s u r f a c e  o f  t h e  v e s s e l .  
T i m o s h e n k o * 1 * g i v e s  t h e  e q u a t i o n  f o r  
t h e r m a l  s t r e s s  a t  t h e  i n n e r  r a d i u s  o f  
a h o l l o w  s p h e r e  as
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FOR PERIOD ENDING JULY 1, 1952

where crf i s  t h e  t a n g e n t i a l  t h e r ma l  a t r e a a  
( p a i ) ,  a  i a  t h e  l i n e a r  c o e f f i c i e n t  o f  
t h e r m a l  e x p a n a i o n  ( i n . / i n . ** F ) ,  E i a  
t h e  m o d u l u a  o f  e l a a t i c i t y  a t  t h e  
o p e r a t i n g  t e m p e r a t u r e  ( p a i ) ,  v  i a  
P o i a a o n ’ a r a t i o  f o r  t h e  m a t e r i a l ,  a n d  
T ( r )  i a  d e f i n e d  b y  Eq.  2.

C a r r y i n g  o u t  t h e  n e c e a a a r y  i n t e 
g r a t i o n  b e t w e e n  l i m i t a ,  t h e  t h e r m a l  
a t r e a a  i a  g i v e n  aa

a n d  P i a  i n t e r n a l  p r e a a u r a ,  b o t h  
i n  p a i .

N e g l a c t i n g  t h e  m i n o r  a t r e a a e a  d u e  
t o  a u p p o r t a  a nd  t h e  l i k e ,  t h e  a t r e a a  
i a  e a a e n t i a l l y  t h e  aum o f  Eqa .  4 a n d  
5.  S i n c e  t h e  t h e r m a l  a t r e a a  i a d i r e c t i y  
p r o p o r t i o n a l  t o  w a l l  t h i c k n e a a  and t h e  
hoop a t r e a a  i a  i n v e r a e l y  p r o p o r t i o n a l ,  
t h e i r  aum mua t  b e  a minimum f o r  aome 
p a r t i c u l a r  a h e l l  t h i c k n e a a  and t h e r m a l  
a h i e l d  t h i c k n e a a .
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In a d d i t i o n  t o  t h e  t h e r m a l  a t r e a a  
g i ven  by Eq.  4,  t h e r e  i a  a hoop a f e a i  
a c t i n g  due t o  t h e  i n t e r n a l  p r e a a u r e .  The  
t h i n - a p h e r e  f o r m u l a  f o r  hoop a t r e a a ,  
which uaea t he  mean d i a m e t e r ,  i a g i v e n  a a

P r J

, )  ( r # ♦ r t )

where o f i a  t a n g e n t i a l  p r e a a u r e  a t r e a a

The p r o b l e m  i a  o n e  o f  c a l c u l a t i n g  
t h e  a t r e a a e a  f o r  v a r i o u a  a h e l l  t h i c k -  
n e a a e a  and f o r  v a r i o u a  t h e r ma l  a h i e l d  
t h i c k n e a a e a  t o  f i n d  an  a c c e p t a b l e  
c o m b i n a t i o n .  T h i n  h a a  b e e n  done  f o r  
a p e c i f i c  p o we r a  o f  15 and 75 k w / l i t e r  
i n  t he  c o r e  f o r  a c a r b o n  a t e e l  v e a a e l .  
The r e a u l t a  a r e  p r e a e n t e d  aa  a f a m i l y  
o f  c u r v e a i n F i g .  4 6 .  Thermal  a t r e a a e a  
woul d be a b o u t  f o u r  t i me a  aa  g r e a t  i n  
a t a i n l e a a  a t e e l  v e a a e l a .
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FOR PERIOD ENDING JULY 1 , I *52

I n  o r d e r  t o  l i m i t  t h e  t o t a l  i t r a n  
t o  a m a x i m u m  o f  1 0 , 0 0 0  p a i ,  t h a r a a l  
a h i r l d i n n  m u s t  be  a d d e d .  F o r  a 
2 - i n .  t h e r a a l  s h i e l d  t h e  a h e l l  t h i c k *  
n e a a  s h o u l d  be 2 . 7 5  i n . ,  a n d  f o r  a 
3 * i n .  t h e r a a l  s h i e l d  t h e  s h e l l  t h i c k *  
n e s s  s h o u l d  be 2 . 2 5  i n .  f o r  15 k w / l i t e r .

F i g u r e  47  p i c t u r e s  a p r o p o s e d  
d e s i g n  f o r  t h e  r e a c t o r  v e s s e l  a i t h  
a 2 . 7 5 * i n .  t h e r a a l  s h i e l d  a n d  a t a l l  
t h i c k n e s s  o f  2 . 5 0  i n c h e s .  A p r e s s u r *  
l i e d ,  n o r a a l * « a t e r  c o o l i n g  a y s t e a  i s  
u s e d  t o  r e m o v e  t h e  h e a t  f r o a  t h e  
t h e r a a l  s h i e l d .  The i n n e r  p o r t i o n  o f  
t h e  t h e r a a l  s h i e l d  i s  made o f  t y p e  347 
s t a i n l e s s  s t e e l  f o r  c o r r o s i o n  r e 
s i s t a n c e ,  w h e r e a s  t h e  r e a a i n d e r  o f  t h e  
s h i e l d  i s  c a r b o n  s t e e l .  L i n i n g s  o f  
m a t e r i a l s  o t h e r  t h a n  s t a i n l e s s  s t e e l  
a r e  c o n s i d e r e d  r e a s o n a b l e  w i t h  t h i s  
t y p e  o f  v e s s e l  c o n s t r u c t i o n .

PUNPS

T h e  p r o b l e m s  o f  p u m p i n g  s o l u t i o n s  
f o r  l a r g e - s c a l e  r e a c t o r s  a r e  d i s c u s s e d  
a t  s o m e  l e n g t h  i n  t h e  " E n g i n e e r i n g  
S t u d i e s  o f  C o m p o n e n t s "  s e c t i o n  o f  
t h i s  r e p o r t .  R o r k  on t h e  d e s i g n  o f  a 
2 0 , 0 0 0 - g p m ,  c a n n e d - r o t o r , c i r c u l a t i n g  
p ump  i s  i n  p r o g r e s s  a t  t h e  A l l i s -  
C h a l m e r s  M f g .  C o m p a n y .  T h i s  p ump  
p r o b a b l y  c o u l d  be u s e d  i n  b o t h  t h e  
2 0 , 0 0 0  a n d  t h e  1 0 , 0 0 0 - g p m  c i r c u l a t i n g  
s y s t e m s  o f  F i g s .  43 a n d  4 4 .  T h e  
5 0 0 0  - g p a  p u m p s  i n  F i g .  4 5  c o u l d  be 
m o d i f i c a t i o n s  o f  t h e  p u m p s  d e s i g n e d  
f o r  us e  i n  t h e  s u b m a r i n e  r e a c t o r .

T h e  a u x i l i a r y  c i r c u l a t i n g  p u mp s  
s h o w n  o n  t h e  f l o w s h e e t  a r e  e x p e c t e d  
t o  be  s i m i l a r  t o  t h e  3 0 - g p a  and  100 
o r  1 5 0 - g p m  W e s t i n g h o u s e  c a n n e d - r o t o r  
pumps n o w  b e i n g  u s ed  on t h e  c o r r o s i o n  
l o o p s  a n d  t h e  HRF. . T h e  f e e d  pump 
w i l l  r e q u i r e  c o n s i d e r a b l e  d e v e l o p m e n t ,  
s i n c e  i t  w i l l  be r e q u i r e d  t o  p u m p  
s o l u t i o n s  a n d / o r  s l u r r i e s  a t  a r a t e  
o f  5 t o  10 gpm a g a i n s t  a p r e s s u r e  o f  
1 0 0 0  p a i .  M u l t i s t a g e  p u m p s  h s v e

t  * r  i

a a

b e e n  s u g g e s t e d  f o r  t h i s  a p p l i c a t i o n  
b y  t h e  A 1 1 i  s - C h a  1 a e r s  a n d  B y r o n *  
J a c k s o n  C o a q i a n i e a .

NEAT EXCHANGER

A g e n e r a l  p r o p o s a l  f o r  t h e  a a i n  
h e a t  e x c h a n g e r  i s  s h o w n  i n  F i g .  4 8 .  
T h e  s i t e  o f  t h e  e x c h a n g e r  d e p e n d s  
u p o n  w h e t h e r  one  u n i t  i s  r e q u i r e d  t o  
h a n d l e  1 0 , 0 0 0  gpm o r  w h e t h e r  t w o  
5 0 0 0 - g p a  u n i t s  a r e  u a e d  a a  i n  t h e  
a r r a n g e m e n t  o f  F i g .  45 .  I n  p r i n c i p l e ,  
t h e  o p e r a t i o n  i s  t h e  s a a e .  F u e l  
s o l u t i o n  f l o w s  t h r o u g h  t h e  t u b e s  and 
s t e a m  i s  g e n e r a t e d  o n  t h e  s h e l l  s i d e .  
The U - s h a p e d  t u b e s  a r e  s t a i n l e s s  s t e e l  
and a r e  w e l d e d  i n t o  a s t a i n l e s s  s t e e l  
t u b e  s h e e t .  The  t u b e  s h e e t  l a  w e l d e d  
t o  a s t a i n l e s s  s t e e l  h e a d  t h a t  c o n 
t a i n s  t h e  o u t l e t  p i p e s  and t o  a c a r b o n  
s t e e l  s h e l l ,  t h u s  a l l - w e l d e d  c o n 
s t r u c t i o n  i s  p r o v i d e d .  C o n s i d e r a t i o n  
i s  b e i n g  g i v e n  t o  t h e  use o f  a d o u b l e  
t u b e  s h e e t  w i t h  a s p a c e  b e t w e e n  s h e e t s  
so  t h a t  l e a k s  t h a t  r e s u l t  f r o m  w e l d i n g  
t h e  t u b e s  i n t o  t h e  f r o n t  s h e e t  c a n  be 
d e t e c t e d  b e f o r e  r a d i o a c t i v e  f l u i d  
e n t e r s  t h e  s t e a m  s y s t e m .

The  s i s e  o f  t h e  e x c h a n g e r a  a n d  t h e  
n u m b e r  o f  t u b e s  d e p e n d  u p o n  t h e  
t o l e r a b l e  p r e s s u r e  d r o p .  F o r  a 4 0 - p a i  
d r o p  t h r o u g h  t h e  t u b e s ,  t h e  5 0 0 0 - g p m  
e x c h a n g e r ,  c a p a b l e  o f  r e m o v i n g  50 
m e g a w a t t s  o f  h e a t  w h e n  p r o d u c i n g  
2 0 0 - p s i  a t e a a ,  w i l l  be a b o u t  17 f t  
l o n g ,  45  i n .  i n  d i a m e t e r ,  a n d  i t  i s  
e s t i m a t e d  t h a t  i t  w i l l  c o n t a i n  1030  
t u b e s  H i n .  i n  d i a m e t e r .  An e x c h a n g e r  
19 f t  l o n g ,  63  i n .  i n  d i a m e t e r ,  and 
c o n t a i n i n g  2 0 6 0  t u b e s  i s  r e q u i r e d  t o  
h a n d l e  t h e  1 0 , 0 0 0 - g p m  f l o w  a n d  t o  
r e m o v e  1 0 0  m e g a w a t t s  o f  h e a t  f r o m  
2 5 0 * C  f l u i d  w h e n  p r o d u c i n g  2 0 0 - p s i  
s t e a m .  T o  r e d u c e  t h e  p r e s s u r e  d r o p  
t o  20 p s i  w i t h  t h e  same t u b e  d i a m e t e r  
r e q u i r e s  a 35% i n c r e a s e  i n  t h e  n umb e r  
o f  t u b e s .  The  o v e r - a l l  l e n g t h s  o f  t h e  
e x c h a n g e r s  a r e  d e c r e a s e d  b y  2 f t .  
B e c a u s e  o f  t h e  l a r g e  s i t e  o f  t h e
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1 9 5 2FOR PERIOD ENDING JULY 1,

<*/TlXT
«t«*a

r t f .  4S. I KM It f a t a  N i t  Exchanger.

t a b *  b u n d l e  and t h e  c l o n e  a p a c i n g  o f  
t u b e a ,  f o r c e d  c o n v e c t i o n  i n  r e q u i r e d  
t o  o b t a i n  t he  n e c e a a a r y  c i r c u l a t i o n  o f  
• • t e r  t h r ough  t he  e h e l i .

The  d e a c r i p t i o n n  of  t h e  e x c h a n g e r a  
p r e a e n t e d  h e r e  a r e  b a a e d  u p o n  p r e *  
1 l a i a a r y  d e a i g n  a t u d i e a  by t he  Lummua 
Company and any  be c h a n g e d  c o n a i d e r a b l y  
aa  more  i n f o r m a t i o n  i n  d e v e l o p e d .

8 41  .SEPARATOR

The  c e n t r i f u g a l  a e p a r a t o r  p r o p o n e d  
f o r  t h e  r e a c t o r  c i r c u l a t i n g  a y a t e a  i n  
a h o mn  i n  F i j | . 49 .  L i q u i d  f r o a  t h e

F l f .  4». P r o p o n e d  Gan S e p a r a t o r
far I kmr.

r e a c t o r  c o r e  e n t e r a  t h e  a e p a r a t o r  
t h r o u g h  a v o l u t e  c a a t n g  i n t o  S e c t i o n  I .  
T h e  v o l u t e  c a a t n g  i a p a r t a  a l a r g e  
t a n g e n t i a l  c o mpone n t  o f  v e l o c i t y  t o  
t h e  a t r e a a ,  and  t h e  g a a  b u b b l e a  a r e  
c e n t r i f u g e d  t o w a r d  t h e  v o i d  a t  t h e  
r e n t e r  o f  t h e  a e p a r a t o r .  A m i x t u r e  
o f  o x y g e n  and D, 0  v a p o r  i a  b r o u g h t  i n  
t h r o u g h  t h e  c e n t r a l  g a a  i n l e t  p i p e  
t o  d i l u t e  t h e  g a a  ( Df , O ,  , and D, 0 )  
t h a t  i a  r e l e a a e d  a t  t h e  l i q u i d - g a a  
i n t e r f a c e  o f  t h e  v o r t e x  v o i d .  In  
t h i a  way t h e  d e u t e r i u m  c o n c e n t r a t i o n  
i a  r e d u c e d  t o  1 o r  2 mo l e  %,  whi ch i a  
f a r  b e l o w t he  e x p l o a i v e  l i m i t .

E x c e a a  l i q u i d  i n  t h e  a y a t e m  i n  
a p i l l e d  o v e r  i n t o  S e c t i o n  I I  a n d  
r e t u r n e d  t o  t h e  dump t a n k a  o r  o t h e r  
r e c e i v e r a .  Gaa t h a t  hua  b e e n  a e p a r a t e d  
c o n t i n u e a  t h r o u g h  S e c t i o n  I I  i n t o  
S e c t i o n  I I I  and  i a  r e l e a a e d  t h r o u g h  
t h e  g a a  o u t l e t  p i p e  i n t o  a c y c l o n e

•  •

e  p e e  

•  • • a

• a » •  •
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1 i q u i d - p ■r t i c 1 •  i t p i r i t u r  t h a t  i a «  
M e d i a t e l y  f o l l ow* .

S e p a r a t i o n o f  t he  p a i  i a  e a a e n t i a l l y  
c o m p l e t e  i a t h e  f i r s t  4 f t  o f  S e c t i o n  I , 
b u t  t h e  a d d i t i o n a l  l e n g t h  p r o v i d e s  
a s a f e t y  f a c t o r  a n d  a l a r g e r  v o i d  
v o l u m e  f o r  e x p a n d i n g  l i q u i d .  Th e  
b a f f l e  n e a r  t h e  l i q u i d  d i s c h a r g e  h a s  
b e e n  p r o v i d e d  t o  d e f i n e  t h e  l e n g t h  o f  
t h e  v o r t e x  v o i d .  The  p r e s s u r e  d r o p  
o f  t h e  l i q u i d  t h r o u g h  t h e  s e p a r a t o r  
h a a  b e e n  c o a p u t e d  t o  be  a b o u t  3 p s i  
and t h e  p r e a s u r e  d r op  f r o m t h e  l i q u i d  
i n l e t  t o  t h e  g a s  o u t l e t  4 t o  S p a i .

HI0M-PRESSURE RECOMBINES SYSTEM

T h e  d e s i g n  o f  t h e  h i g h • p r e  a a u r e  
r e c o a i b i n e r  s y s t e m  ha a  n o t  p r o g r e s s e d  
s u f f i c i e n t l y  t o  g i v e s  f i r m  d e s c r i p t i o n  
o f  t h e  a y s t e m  or  e q u i p m e n t .  Sooe  o f  
t h e  i n f o r m a t i o n  d e v e l o p e d  i a  p r e s e n t e d  
h e r e  t o  g i v e  an i n d i c a t i o n  o f  e q u i p o e n t  
s i s e .

I n  t h e  c u r r e n t  d e s i g n  g a s  w i l l  be 
c i r c u l a t e d  t h r o u g h  e a ch  s e p a r a t o r  a t  a 
r a t e  o f  a p p r o x i m a t e l y  350 c f m.  Th i a  
g a s  m i l l  c o n t a i n  45 mol e  % 0 } and 55 
mole % DjO va po r .  De u t e r i u m e q u i v a l e n t  
t o  h a l f  o f  t h a t  p r oduced  by 5 0 - me g a « a t t  
o p e r a t i o n  r e s u l t s  i n  a D t  c o n c e n 
t r a t i o n  o f  1 mole % i n t h e  g a s  l e a v i n g  
t h e  s e p a r a t o r s ,  i n  t he  a r r a n g e m e n t s  of  
F i g a .  4 3  a nd  45.  when b o t h  c e l l s  a r e  
o p e r a t i n g .

T h e  g a s  p a s s e s  i n t o  a c y c l o n e  
s e p a r a t o r ,  12 i n.  i n d i a m e t e r  by 42 i n .  
l o n g ,  i n  w h i c h  p a r t i c l e s  10 /* o r  
l a r g e r  a r e  r e m o v e d .  F o l l o w i n g  t h e  
c y c l o n e  i a  a c a t a l y t i c  r e c o m b i n e r  
p a c k e d  o i t h  a l u mi a a  p e l l e t s  c o n t a i n i n g  
0 . 3 R  p l a t i n u m  o r  p o s s i b l y  p a l l a d i u m .  
The p e l  l a t a  a r e  1/ 8 i n .  l o n g  by 1 / 8  i n.  
i n  d i a s me t e r  and a r e  pa c ke d  b e t we e n  two 
c o n c e n t r i c ,  c y l i n d r i c a l  s c r e e n s  t o  
f o r m  a t u b u l a r  bed  5 i n .  i n  i n s i d e  
d i a m e t e r ,  3 i n .  t h i c k ,  a nd  5 f t  l ong .  
T h e  c a t a l y s t  bed i s  i n s t a l l e d  i n  a 
7 - f t  l o n g ,  1 6 - i n .  p i p e  t h r o u g h  a

f l a n g e d  o p e n i n g .  Gas f l o w s  i n t o  t h e  
b e d  t h r o u g h  t h e  a x i a l  o p e n i n g  a nd  
l e a v e s  t h e  r e c o m b i n e r  t h r o u g h  t h e  
a n n u l u a  b e t we e n  t h e  bed a n d  »he p i p e  
w a l l .

T h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  g a s  i n 
c r e a s e s  72°C a s  i t  f l o ws  t h r o u g h  t h e  
c a t a l y s t .  I t  i s  c o o l e d  t o  250° C a g a i n  
i n  a t u b u l a r  h e a t  e x c h a n g e r  s i m i l a r  i n 
many r e s p e c t a  t o  t h e  m a i n  h e a t  e x 
c h a n g e r  b u t  s m a l l e r .  Gas f l o w s  i n s i d e  
t h e  t u b e s ,  and s t e a m i s  g e n e r a t e d  on 
t he  s h e l l  s i d e .  The e x c h a n g e r  c o n t a i n s  
128 U - t u b e s  3 / 4  i n ,  w i d e  a n d  a b o u t  
12 f t  l o n g .  The  o v e r - a l l  l e n g t h  o f  
t h e  s h e l l  i *  6 f t  and t he  d i a m e t e r  i a  
42 i n c h e s .  The e x c h a n g e r  i a  mount ed  
v e r t i c a l l y ,  b u t  t h e  g a s  i s  c o o l e d  
d u r i n g  a b o u t  t h r e e  f o u r t h s  o f  i t .  
t r a v e l  t h r o u g h  t h e  t u b e s ;  t h e r e f o r e  
c o n d e n s a t i o n  o c c u r s  o n l y  i n  t h e  down
ward p a s s .

F o l l o w i n g  t h e  c o o l e r  i s  a b l o w e r  
t h a t  r e t u r n s  t he  gas  t o  t h e  s e p a r a t o r .  
The  b l o w e r  mus t  be t o t a l l y  e n c l o s e d  
and n a y  r e q u i r e  a canned r o t o r  s i m i l a r  
t o  t h a t  u s e d  on t h e  pumps.  The  p r e s s u r e  
r i s e  a c r o s s  t h e  b l o w e r  w i l l  be n e a r  
6 p a i .  The  p o we r  c o n s u m e d  i n ^ e a c h  
b l owe r  w i l l  be a bou t  12 hp.

CR IT IC ALIT Y CALCULATIONS POM REACTOR

Th e  m e t h o d  u s e d  f o r  c a l c u l a t i n g  
c r i t i c a l  e n r i c h m e n t s  and c o n c e n t r a t i o n s  
in t h e  ISHR i s  d e s c r i b e d  i n  I A - 5 2 4 . I. * * ( 4)  

T h i s  m e t h o d ,  wh i c h  i a  an a p p r o x i m a t e  
s o l u t i o n  o f  t he  t w o - g r o u p  e q u a t i o n s ,  
has  b een  u s e d  a t  l.oa Alamos a nd  i n t he  
HRK c r i t i c a l i t y  c a l c u l a t i o n s  w i t h  good 
r e s u l t s . < * > C o m p a r i s o n  w i t h  o t h e r  
m e t h o d s  s h o ws  t h a t  t h e  L A - 5 2 4  me t hod

I .  P.  Fcyawaa i l l  T. A. W a l t s s ,  C a l r a l a f i a a t  
• /  C r i t i c a l  g a a t e t  / a c l a d i a g  t i e  ( / / a c t  • /  t i c  
S i t f r i k a f i e a  • /  S a a t r a a  l a t r g i a t ,  L A - S i *  ( J a a .  I t .
I * 4 T > .

I S , T. A. t e l  t e a ,  I .  T. S i l l i a a a ,  L.  H. Tkecker ,
a a l  P . I .  l a a  4 .  f f * a a | t a « a a i  S t a r t e r  F r e / c c t  
9 a a r t * r i y  P r e g r a t *  g t p a r l  / a t  P c r t w g  f a d i a f  
4 a « a t l  IS .  ISS I .  M H L - I t t l .  » .  •« .

•  •  a we  •  e a r n  0 OO • •  
a a a a  w e  a a
•  •  a a a a  a  a •  0
•  a  a s  a t *  •
•  a a m  m a m  a

! M i  a m 
o  a  a

a a  a ae a r n  
t o o
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FOR PERIOD ENDING JULY I ,  1952

i a  q u i t e  a c c u r a t e  i n  t h e  c a s e  o f  t h e  
HRE, a >• t e r  - m o d e r n t e d  , w a t e r - r e  f l e e t e d  , 
l o w - c o n c e n t r a t i o n  r e a c t o r . * • *  The  
ISHP i s  l a r g e r ,  t h e  f u e l  na y  be  s o r t  
c o n c e n t r a t e d ,  a nd  i n s t e a d  o f  a w a t e r  
r e f l e c t o r  t h e r e  i a  a t h i c k  s t e e l  s h e l l  
a r o u n d  t h e  c o r e .  D e s p i t e  t h e s e  d i f 
f e r e n c e s  i t  i a  b e l i e v e d  t h a t  a r e a s o n 
a b l e  a p p r o x i m a t i o n  o f  c r i t i c a l i t y  r e 
q u i r e m e n t s  c a n  be o b t a i n e d  f o r  t h e  
ISHR by t h i s  me t hod .

The s o i l  d i f f i r u l t  e f f e c t  t o  c a l c u 
l a t e  i a  t h a t  o f  t h e  s t e e l  " r e f l e c t o r . "  
The a a s u a i p t i o n  o f  s i m i l a r  t r a n s p o r t  
p r o p e r t i e s  i n  c o r e  and r e f l e c t o r  d o e s  
n o t  h o l d  t r u e  i n  t h i s  c a s e .  A c c u r a t e  
v a l u e s  f o r  d i f f u s i o n  c o n s t a n t s  f o r  
s t e e l  a r e  n o t  known and must  be c a l c u 
l a t e d  f rom c r o s s - s e c t i o n  d a t a .  I n  t h e  
p r e s e n t  d e s i g n  f o r  t h e  r e a c t o r  v e s s e l ,  
w a t e r  c i r c u l a t e s  i n  p a s s a g e s  b e t w e e n  
t h e  a t e e l  s h e i l a .  P r e s u m a b l y  t h i s  
would r e d u c e  t h e  e f f e c t i v e n e s s  o f  t h e  
s t e e l  a s  a r e f l e c t o r ,  s i n c e  f a s t  
n e u t r o n s  w i l l  be s l o w e d  down i n  t h e  
w a t e r  and a b s o r b e d  i n  t h e  s t e e l .  In  
view o f  t h e  a p p r o x i m a t e  n a t u r e  o f  t h e  
method sa  a p p l i e d  t o  t h i s  r e a c t o r ,  no 
a t t e m p t  w a s  made  t o  t a k e  t h e  w a t e r  
i n t o  a c c o u n t .

Ta b l e  28 g i v e s  t he  m a c r o s c o p i c  two-  
g r oup  c o n s t a n t s  u s e d .  V a l u e s  f o r  D.O 
a r e  baaed  u p o n  i n f o r m a t i o n  p r e v i o u s l y  
r e p o r t e d . * 7 * C o n a t a n t s  f o r  t y p e  347 
s t a i n l e s s  s t e e l  wer e  c a l c u l a t e d  f r o m  
c r o s s  s e c t i o n s  g i v e n  i n  S c i e n c e  a n d  
E n g i n e e r i n g  o f  N u c l e a r  Power ,  G e n e r a l  
E l e c t r i c  C h a r t  o f  t h e  N u c l t d e e ,  a n d  
from ANP c r o a s - s e c t i o n  d a t a .

For  UOj S 0 4 - D j 0  s o l u t i o n s ,  L*  i a  
c o r r e c t e d  f o r  t h e  p r e s e n c e  o f  u r a n i u m  
and s u l f u r !

<4,L. C. U«4«thari ss4 P. I. ltd, t a e e g e e e e a a  
t e e a t a r  P r e / e e l  Q u a r t e r  I f  Pr a g r a a a  t a p e r l  f a r  
Par i a i  i a d i a g  Kaaamkar  | J .  | # J | ,  O M l - I O t .  P.  S t .

<7 ' * .  f .  L a a a i a s  aaS L. C. H a S a r a r ,  C r i t i c a l  
C a l t a l a l i a a a  f a r  B a ma g a a a a a a  L a a - t a r i * S a a a t  
U01M t - PJ 0 S p a t a m a .  OML CP-S9-I1-41 ( N a v .  | J ,

L *(D.O) I  (D.O)
t .  = -------------------!-----------------------------  .

( X . U I )  ♦ 1 . ( 8 )  ♦ S . ( D , 0 \ } r *

where F i s  t h e  volume f r a c t i o n  o f  D , 0  
i n  t h e  s o l u t i o n .

T able  18
TWO-GROUP CONSTANTS AT t » 0 *C

P , (cm) T (€S*) t*  ( « . ’ >

Typ» 347 M ain-
s ts s l 0.496 99.4 0.334 1.77

0 ,0 1.43 196.4 1.26 SS. 430

The r e s u l t s  t h a t  f o l l o w  a r e  b a a e d  
upon a s p h e r i c a l  s t e e l  s h e l l  6 f t  i n  
i n s i d e  d i a m e t e r  a n d  5 1 / 4  i n .  t h i c k  
( t h e  o v e r - a l l  t h i c k n e s s  o f  t h e  c o r e  
t a n k ,  t h e r m a l  s h i e l d s ,  and  p r a s a u r a  
v e s s e l ) .  F i g u r e  SO s h o ws  c r i t i c a l  
e n r i c h m e n t  a s  a f u n c t i o n  o f  c o n c e n 
t r a t i o n  f o r  v a r i o u s  t e m p e r a t u r e s  f r o m  
100 t o  2S0*C . F i g u r e  SI i s  a p l o t  o f

jaccaaawec owa narra

aoo soo
coNctumaTiQN <« at u *w in e  ty »

P ig . M . C r i t i c a l  Karl
C o a c e a t r a t l o a .

3 7 1 3  1 1 9
•  a mac m a•  a s  •  •  a•  • am a a O •  o a a•  C O  e o #  as  a a a  a «• *

a • 
a aa .  \  a a

•  a a a  a a aa
•  a a aa aa a a a  aa a a a aa a a a aa a a a a a  aa
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FOR PERIOD ENDING JULY I , 19S2

i n c r e a s e s  t h a t  o c c u r  a s  a r e s u l t  of  
i n s t a n t a n e o u s  i n c r e a s e s  i n  r e a c t i v i t y .  

The  e q u a t i o n s  u s e d  and  a e t h o d s  o f  
s o l v i n g  t h e  e q u a t i o n s  h a v e  been  re*  
p o r t e d  i n  p r e v i o u s  HRP q u a r t e r l y  
r e p o r t s  and  by S a n g r e a . * 9 * T h e s e  
c a l c u l a t i o n s  have  bean  a a d e  f o r  t h e  
ISHR o p e r a t i n g  a t  a s p e c i f i c  power  
o f  IS h w / l i t e r  a t  100 and  250*C wi t h  
v a r i o u s  c o n c e n t r a t i o n s  o f  u r a n i u o  of  
c r i t i c a l  e a r i chuMs t .  In a d d i t i o n ,  too  
l o c a t i o n s  o f  gas  s e p a r a t o r  ( v o i d  i n t o  
w h i c h  t h e  l i q u i d  e x p a n d s )  w e r e  con* 
a i d e r e d .  One was 40 f t  f r o a  t h e  c o r e ,  
t h e  d i s t a n c e  shown in  F i g s .  43 ,  44,  
and 4 5 ,  and t h e  s e c o n d  l o c a t i o n  was 
8 f t  f r o a  t h e  c o r e ,  a c o n v e n i e n t

C .  S « g | r « i ,  j m i i i f  C t l  f t l f  f  i f t i  
§ • • • « « • • • • *  f f t t f U r t , '  O H W t - l f f S  ( A p r i l  | ,  l f S S I .

oini siuai  d i s t a n c e .  C a l c u l a t i o n s  wars  
baae d  u p o n  t h e  change  i n  r e a c t i v i t y  
t h i K  o c c u r s  aa  a r e s u l t  o f  a 2 . 5 *  
c h a n g e  i n  t h e  d e n a i t y  o f  t h e  f u e l  
a o l u t i o n  i n  t h e  c o r e .  Such  a change 
in d e n a i t y  o i g h t  occur  aa a r e s u l t  of  
s u b s t i t u t i n g  f u e l  s o l u t i o n  f o r  t h e  
vo ida  i n  t h e  c o r e  or  an i n s t a n t a n e o u s  
change i n  t e n p e r a t u r e  o f  11*C a t  250*C 
or  18*C o t  100*C.

R e s u l t s  o f  t h e  c a l c u l a t i o n s  nade  
w i t h  t h o  s h o r t * f o r a u l  a s o l u t i o n s  of  
the e q u a t i o n s  a r e  p r e s en t e d  i n  T a b l e  30. 
The p r e s s u r e  r i s e  i s  c o n s i d e r e d  t o  be 
w i t h i n  a f a c t o r  of  2 of  t h a t  c a l c u l a t e d  
by n o r e  e x a c t  n e t h o d s .  I n d i c a t i o n s  
a r e  t h a t  t h e  p r e s s u r e  r i a e a  n a y  not  
be s e r i o u s  oven wi th  the  gas  s e p a r a t o r  
s.O f t  I r o n  t he  c o r e .

T a b le  gg

FOtBB AND PRESSURE RISES RESULTING FROG | .  I t  INSTANTANEOUS 
CHANGE IN RRNRITT OF CORE

URANIUM
OQNGEHTIMT1CN

( « /» )

AT ioo*c AT 2 5 0 * C ^

AA F /F 0* r / r , * *
Ar«

(pai)
A p»»

(p a i )
AA ) /% * *

A n *
( p a t )

AP»»
( p a i )

1 .4 G .02G S I t 10 19 1

SO 0.0199 so 21 1 2 G .0 2 2 1 SI S2 21 4

100 o . o u s >9 21 1 2 9 .9 1 4 7 14 12 22 4

ISO 4 .0 1 1 1 r t 24 I t 9 .0 1 2 4 44 24 29 1

S00 0 .0 0 8 5 27 24 9 2 9 .9 1 0 0 44 49 S2 T

* S * p * r a t « r  44 (< I i m  i . m . 

S a p a r a t a r  I  I t  f r , «  a a r a .

r
«
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ENGINEERING STUDIES OF COMPONENTS

B. Graham, S e c t i o n  C h i e f
J .  I .  Lang P.  N. S tevena
L. B. Leaem D. T a y l o r
V. L. Roaa R. H. Vi laon
I .  Spiewak C. D. Zerby

C.
J .  S. Culve r  
J .  A. Ha f f o r d  
C. «. K e l l e r  
B. J .  Kedl

4«en-can roar test loop

The 4 0 0 0 - g p n  Byron  J a c k a o n  pump 
and app r o  i n n a t e l y  10% o f  t h e  m a j o r  
c o m p o n e n t !  o f  t h e  t e a t  l o o p  and  
a u i t l i a r y  equi pment  have been r e c e i v e d ,  
and a l l  m a j o r  t t ea i a  o f  e q u i p m e n t  a r e  
on o r d e r .  Co m p l e t i on  o f  d e l i v e r y  o f  
a l l  m a t e r i a l  f o r  t h e  l oop  i s  a m t i c i -  
p a t e d  by November 1952.

d a t a  o f  t h e  c o m p a r i s o n  d e m o n s t r a t e d  
t h a t  a 1 2 0 0 - r p a  s y n c h r o n o u s - s p e e d  
machine h s d  r e a s o n a b l e  r e l a t i v e  f l u i d  
v e l o c i t i e s  and t he  be a t  o v e r - a l l  (pump 
and m o t o r )  e f f i c i e n c y  o f  t h e  f o u r  
s p e e d s  t h a t  we re  compared .  T h e  1oe 
r e l a t i v e  f l u i d  v e l o c i t i e s  w o u l d  be 
d e s i r a b l e  f r o m  t h e  s t a n d p o i n t  o f  
c o r r o s i o n - e r o s i o n  or mechanica l  e r o s i o n  
i f  sn a que ous  s l u r r y  i s  used.

■BP MAIN CIRCULATING PUMPS

T h r ee  pump m a n u f a c t u r i n g  c ompa n i e s  
have  shown an a c t i v e  i n t e r e s t  i n  t h e  
p r o g r a m  t o  d e v e l o p  pumps f o r  l a r g e -  
s c a l e  homogeneous r e a c t o r s .  The A l l i s -  
C h a l m e r s  Mfg.  Co. i s  u n d e r  c o n t r a c t  
t o  d e s i g n  and p o s s i b l y  f a b r i c a t e  a 
2 0 , 0 0 0 - gpm, t o t a l l y  e n c l o s e d ,  c anne d -  
r o t o r  pump.  A s i m i l a r  c o n t r a c t  i s  in 
t h e  f i n a l  s t a g e s  o f  n e g o t i a t i o n  w i t h  
t h e  W o r t h i n g t o n  C o r p o r a t i o n .  P r o p o s a l s  
f o r  a p r o g r a m  t o  deve l op  a s a t i s f a c t o r y  
s h a f t  s e a l  a p p l i c a b l e  t o  a s t a n d a r d  
type o f  h i g h - s u c t i o n - p r e s s u r e  pump are 
be i ng  d i s c u s s e d  wi th the  Byron J acks on  
Company.

Al 1 1 s - C b a l a e r s  Pomp D e v e l o p m e n t .
The A11 i a - C h a l e e r s  Mfg. Co. h a s  com
p l e t e d  t h e  p r e l i m i n a r y  d e s i g n  and 
e n g i n e e r i n g  s t u d i e s  ( p h a s e  I )  o f  t h e  
t o t a l l y  e n c l o s e d ,  c e n t r i f u g a l  pump. 
Work on t h e  f i n a l  d e s i g n  ( p h a s e  I I )  
o f  the  pump i e  wel l  under  way.

A c o m p a r i s o n  o f  pumps o f  s e v e r a l  
s y n c h r o n o u s  s p e e d s  f o r  2 0 , 0 0 0  gpm 
c a p a c i t y  h a a  been  made i n  t h e  l a s t  
q u a r t e r l y  r e p o r t . < l )  The p e r t i n e n t

* 1 *C. B .  G r a l . ,  « t  e l , ,  f f * R e a d e r  
P ' t j t t t  Q m a r i t r i f  f n i r r n  f t r p e r t  f a r  h t \ a 4  
Ia4img Hmrth IS.  I S i t ,  OlPL- »*»•. » . H i .

A11 i  s - C h a  1n e r s  i s  d e s i g n i n g  a 
1 2 0 0 - r p n  s y n c h r o n o u s  pump w i t h  a 
c a p a c i t y  o f  2 0 , 0 0 0  gpm t o  d e v e l o p  a 
h e a d  o f  1 6 0  f t  o f  1 . 5  ( a n d  l o w e r )  
s p e c i f i c - g r a v i t y  f l u i d .  The pump i s  
a c a n n e d - r o t o r ,  t o t a l l y  e n c l o s e d  type  
t h a t  h a s  a m e t a l l i c  d i aphragm t o  s e a l  
t h e  m o t o r  s t a t o r  f rom h i g h - p r e s s u r e  
f l u i d .  T h e  c a n n e d  r o t o r ,  w h i c h  i n 
c l ud e s  a m e t a l - s e a l  ed a r ma t u r e ,  r o t a t e s  
submerged i n  t h e  h i g h - p r e s s u r e  f l u i d .  
The f l u i d  f i l l s  what  would  n o r m a l l y  
be t h e  a i r  gap  in s  s t a n d a r d  m o t o r .  
Pump b e a r i n g s  t o  s uppor t  and a l i g n  the  
r o t a t i n g  p a r t s  a r e  o f  t h e  h y d r a u l i c -  
p r e s a u r i a e d ,  f l u i d - p i s t o n  t y p e  t h a t  
h a v e  e i t h e r  an a u x i l i a r y  i m p e l l e r  
a t t a c h e d  t o  t h e  r o t a t i n g  s h a f t  o r  an 
e x t e r n a l  s o u r c e  to supp l y  p r e s s u r i s e d  
wa te r  to  t h e  b e a r i n g s .  T h e r e  a r e  two 
r a d i a l  b e a r i n g s  and one t h r u s t  b e a r i n g .  
The t h r u s t  b e a r i n g  w i l l  t a k e  l o a d s  i n  
two d i r e c t i o n s .  One r a d i a l  b e a r i n g  i s  
l o c a t e d  n e s r  t h e  t o p  o f  t h e  r o t s t i n g  
s h a f t  a n d  t h e  o t h e r  o n e  i s  l o c a t e d  
between t h e  a r m a t u r e  and pump i m p e l l e r .

The pump w i l l  be p o s i t i o n e d  so t h a t  
t h e  s h a f t  w i l l  be v e r t i c a l ,  w i t h  t h e  
pump i m p e l l e r  a t  t h e  b o t t o m  a n d  t h e  
mot or  a t  t h e  t o p .  The f l u i d - f i l l e d  
m o t o r  a n d  b e a r i n g s  c h a m b e r  o f  t h e  
pump w i l l  be  i s o l a t e d  from t h e  i m p e l l e r
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a n d  v o l u t e  by  a c 1 o a a - c 1 a a r a n c a  
l a b y r i n t h .  By i n j e c t i n g  uncont  an imated  
• a t a r  i n t o  t h a  m o t o r  and b e a r i n g s  
c h a m b e r  and c o n t i n u o u a l y  f l u s h i n g  
t h r o u g h  t h e  l a b y r i n t h  i n t o  t h e  pump 
v o l u t e ,  t h e  c o r r o a i o n  on t h a  m o t o r  
and b e a r i n g  p a r t *  s h o u l d  be  r e d u c e d  
c o n s i d e r a b l y .  The f l u s h  volume would 
be s m a l l  e n o u gh  t o  mahe d i l u t i o n  o f  
the  pumped f l u i d  i n a i g n i f l e a n t  ( i n  t h e  
o r d e r  of  1 gpm t h r o u g h  t h e  l a b y r i n t h  
t o  20,000 gpm t h r o u g h  the pump).

Vhe p r e a e n t  d e s i g n  f o r  t he  A l l i a -  
C h a l m e r s  pump p r o v i d e s  a b u i l t - i n  
c o o l e r  to  keep  t h e  b e a r i n g  and mo t o r  
c h a m b e r  e a t e r  a t  a b o u t  1$0*F.  The 
upper  r a d i a l - b e a r i n g  e a t e r  s u p p l y  a n d  
d ra i n  w i l l  be c o o l e d  i n  t u b i ng  c o n d u i t s  
t o  t he  upper  b e a r i n g .  Tha t u b i n g  w i l l  
l i e  in an a n n u l a r  c h a n n e l  in t h a  pump 
c a s i n g  o r  o u t a i d e  t h e  c a s i n g  w i t h i n  a 
l o t -  p r e s s u r e  c o o l i n g  j a c k e t .  Low- 
p r e s s u r e  c o o l i n g  w a t e r  w i l l  be c i r c u 
l a t e d  i n  t h e  c a s i n g  a n n u l a r  c h a n n e l s  
o r  in t ha  j  a c k e t .

The pump power  w i l l  be s u p p l i e d  by 
a 440-v,  6 - p o l e  ( 1 2 0 0 - rpa  s yn c h r on o u s  
sp e e d )  i n d u c t i o n  m o t o r .  The s t a t o r ,  
which i a  s e a l e d  from the  h i g h - p r e s s u r e  
f l u i d  by t h e  m e t a l  d i a p h r a g m ,  h a s  
h o l l o w  c o n d u c t o r s .  M o t o r  c o o l i n g  
w a t e r  w i l l  f l o w  t h r o u g h  t h e  h o l l o w  
c h a n n e l s  i n  t h e  c o n d u c t o r s  and remove 
t h e  h e a t  d e v e l o p e d  i a  t h e  c o n d u c t o r .  
T h i s  me thod o f  r e m o v i n g  t h e  h e a t  i a  
s i m i l a r  t o  an i n d u c t i o n  h e a t i n g  c o i l  
i n  which the  s o u r c e  o f  power i a  o f t e n  
a copper  t ube  c o i l  wi t h  w a t e r  f l o w i n g  
t h r o u g h  t h e  t u b i n g .  I n  t h e  a t a t e r  
t h e  c o n d u c t o r s  a r e  t h e  m a j o r  s o u r c e  
o f  h e a t  and t h e  m o t o r  c o o l i n g  w a t e r  
w i l l  r emove  t h e  h e a t  c l o s e  t o  i t s  
source .  The c o n d u c t o r  i n s u l a t i o n  w i l l  
not  be s u b j e c t e d  t o  h igh  t e m p e r a t u r e s .  
At p r a s e n t ,  A1 1 i a - C h a l m e r a  p l a n s  t o  
use  Formica, ,  g r a d e  FF-55,  and mica w i t h  
s i l i c o n e  v a r n i s h  b i n d e r  f o r  t h e  s l o t  
i n s u l a t i o n  o f  t h e  s t a t o r  c o n d u c t o r s .  
Mi ca  a n d  g l a s s - f i b e r  t a p e  w i t h  a

s i l i c o n s  b i n d e r  w i l l  be u s e d  f o r  
i n s u l a t i o n  o f  t h e  c o n d u c t o r  end t u r n a .

C o n s t r u c t i o n  o f  t h a  pump c a s i n g  
e n c l o s i n g  t h e  v o l u t e  and i m p e l l e r  o f  
t h e  pump w i l l  n o t  be a s s y .  The ma j o r  
d i a me t e r  of  the  c a s i n g  w i l l  be a p p r o x i 
m a t e l y  S f t .  The  c a s i n g  and v o l u t e  
a r e  i r r e g u l a r  and a s y m m e t r i c a l  i n  a l l  
p l a n e s .  No two  v e r t i c a l  a a e t i e n a  
t h rough  the  c a s i n g  w i l l  be i d e n t i c a l .  
The s u c t i o n  p r e s s u r e  w i l l  be a p p r o x i 
m a t e l y  1000 p a i ,  aad  t h a r a f o r a  heavy 
w a l l  a e c t i o n a  w i l l  be  r e q u i r e d .  
However,  s e v e r a l  eq u i pme n t  f a b r i c a t i n g  
c ompan i e s  have  i n v e a t i g a t e d  t h a  c o n 
s t r u c t i o n  o f  t h e  pump c a s i n g .  Each o f  
t h r e e  companies  h a s  s t u d i e d  a d i f f o r e n t  
method of  f a b r i c a t i o n ,  and each r e p o r t s  
t h a t  t he  c o n s t r u c t i o n  i s  f e a s i b l e  and 
c a n  be a c c o m p l i s h e d  by p r e s e n t  s h o p  
t e c h n i q u e s  a a d  e q u i p m e n t .  L e b a n o n  
S t e e l  Foundry h a s  a t u d i e d  t h a  c a s i n g  
c o n s t r u c t i o n  by c a s t i n g  wi t h  typo 347 
s t a i n l e s s  s t e a l .  The Midvale  Company 
i n v e s t i g a t e d  c o n s t r u c t i o n  by mach in ing  
and welding heavy p l a t e  s e c t i o n s .  The 
L u ke n w e l d  D i v i s i o n  o f  L u k e n s  S t e e l  
Company i n v e a t i g a t e d  c o n s t r u c t i o n  by 
forged,  formed,  and welded f a b r i c a t i o n  
o f  type 34? s t a i n l e s s  s t e a l .  The l a s t  
two m e t h o d s  w i l l  p r o d u c e  a w a l d e d ,  
wrought  s t a i n l e s s  s t e e  1 c a s i n g ,  whereas  
t h e  f i r s t  m e t h o d  r e s u l t s  i n  a c a s t  
s t r u c t u r e .  T h e  p r e s e n t  l i m i t e d  
i n f o r m a t i o n  on  t h e  c o r r o a i o n  o f  ma
t e r i a l s  by HRI> f u e l  s o l u t i o n  i n d i c a t e s  
t h a t  w r o u g h t  s t a m i n a s  s t e e l s  a r a  
s u p e r i o r  t o  c a s t  s t a i a l a a a  a t o a l s .  
Hence,  t h e  w r o u g h t  c o n s t r u c t i o n  w i l l  
p r o b a b l y  be t h e  p r e f e r r e d  me thod  o f  
f a b r i c a t i o n .

l o r t k l a g t o a  C o r p o r a t i o n  Pomp 
• e v e l o p n e n t .  Tho W o r t h i n g t o n  C o r p o 
r a t i o n  has  done some p r e l i m i n a r y  work 
on t h e  d e s i g n  o f  a 2 0 , 0 0 0 - g p m  c e n 
t r i f u g a l  pump,  a l t h o u g h  c o m p l e t a  
agreement  has  n o t  been  r eached  on t h e  
c o n t r a c t  t o  d e s i g n ,  d e v e l o p ,  a n d  
f a b r i c a t e  t h e  s p e c i a l  pump. N e g o t i 
a t i o n s  t o  c o m p l e t e  t h e  a g r e e me n t  a r e
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i a  t h e  f i n a l  a n d  t h e  c o n t r a c t
a h o u l d  be n e g o t i a t e d  b e f o r e  J u l y  1952.

U n l i k e  t h e  A 1 l i s - C h a l m e r s  d e s i g n ,  
t h e  W o r t h i n g t o n  C o r p o r a t i o n ' s  pump 
d e s i g n  i n c o r p o r a t e s  a a o r e  c o n v e n t i o n a l  
h i g h - s u e t i o n * p r e s s u r e  pump d r i v e n  by 
a  s t a n d a r d  e l e c t r i c  a w t o r .  W o r t h i n g 
t on*  a p r e l i m i n a r y  d e s i g n  s a d  e n g i n e e r i n g  
s t u d i e s  h a v e  p r o d u c e d  a b e a r i n g -  
p r e s s u r e  breakdown d e s i g n  t h a t  u t i l i t e a  
an  i n j e c t i o n  pump t o  i n t r o d u c e  a smal l  
vo l ume  o f  u n c o n t a m i n a t e d  w a t e r  i n t o  an 
a n n u l u s  formed by t h e  d r i v e  s h a f t  and 
a  a l e e v e  b e a r i n g .  T h e  l a y o u t  o f  t h e  
pump u n i t  wou l d  show t h e  pump c a s i n g  
c o n t a i n i n g  t h e  i m p e l l e r  f o l l o w e d  by a 
b e a r i n g - p r e s s u r e  b r e a k d o w n  a r o u n d  t h e  
d r i v e  s h a f t  t h a t  i s .  i a  t u r n ,  f o l l o w e d  
by an a t s i o s p h e r i c - p r e a a u r e  s h a f t  s e a l .  
E x t e r n a l  t o  t h e  s h a f t  s e a l  i a  a heavy 
t h r u s t  b e a r i n g  and t h e  s t a n d a r d  motor .  
T h e  u n i q u e ,  u n c e r t a i n ,  a n d  h i g h l y  
s p e c i a l i s e d  e l e m e n t  o f  t h e  Wo r t h i n g t o n  
d e s i g n  i a  t h e  m e t h o d  o f  b r e a k i n g  t h e  
p r e s s u r e  down a l o n g  t h e  p o w e r  d r i v e  
s h a f t  be tween t h e  pump a n d  su i t o r .  T h i s  
p r e s s u r e  breakdown mu a t  o p e  r a t e  a g a i n s t  
a w o r k i n g  p r e s s u r e  o f  a p p r o x i m a t e l y  
1000 p s i ,  and i t  mus t  p r e v e n t  e x t e r n a l  
l e a k a g e  o f  t h e  p u m p e d  f l u i d .  A l s o ,  
t h e  b r e a k d o w n  u n i t  s h o u l d  p r o v i d e  a 
b e a r i n g  s u r f a c e  s o  t h a t  t h e  r a d i a l  
l o a d  t h a t  t h e  p u m p i n g  i m p e l l e r  p u t s  
o n  t h e  d r i v e  s h a f t  w i l l  b e  b a l a n c e d  
a n d  t h e  s h a f t  a l i g n e d  t o  a a i n t a i a  
a l i g n m e n t  o f  t he  i m p e l l e r  t o  t h e  c a s i n g .  
H e n c e ,  t h e  h i g h - p r e  a * u r e  b r e a k d o w n  
b e c o m e s  a c o m b i n a t i o n  a l e e v e - t y p e  
b e a r i n g - p r e s s u r e  b r e a k d o w n .  F u r t h e r ,  
t h e  b e a r i n g  b r e a k d o w n  m u s t  p r o v i d e  
t r o u b l e - f r e e ,  c o n t i n u o u s  o p e r a t i o n ,  
s i n c e  i t  i s  d e s i r a b l e  t o  h o l d  m a i n t e 
n a n c e  a n d  o u t a g e  t i m e  t o  t h e  v e r y  
minimum on t he  HRP e q u i p m e n t .

The  u n c o n t a m i n a t e d  w a t e r  i n j e c t e d  
i n t o  t h e  b e a r i n g  b r e a k d o w n  w i l l  be  a t  
a  p r e s s u r e  s u b s t a n t i a l l y  h i g h e r  t h a n  
t h e  p r e s s u r e  i n  t h e  p u m p  c a s i n g .  
C o n s e q u e n t l y ,  a p o r t i o n  o f  t h e  i n j e c t e d  
w a t e r  w i l l  f l o w  a l o n g  t h e  b e a r i n g

t o w a r d  t h e  i a p e l l e r  a n d  p r e v e n t  
l e a k a g e  o f  t h e  r e a c t o r  f l u i d  i n t o  t h e  
b e a r i n g .  The r e m a i n d e r  o f  t h e  i n j e c t e d  
w a t e r  w i l l  f l o w  a l o n g  t h e  c l o s e -  
c l e a r a n c e  b e a r i n g  a n n u l u a  away f rom 
t h e  pump.  The p r e s s u r e  o f  t h e  i n j e c t e d  
w a t e r  w i l l  be r e d u c e d  t o  a t m o s p h e r i c  
p r e s s u r e  by t h e  f l u i d  f r i c t i o n a l  
r e s i s t a n c e  o f  t h e  c l o  a e - c  1 e a r  s a c  e 
a n n u l u s .  The  a t m o s p h e r i c - p r e s s u r e  
w a t e r  w i l l  be  r e t a i n e d  by a r o t a t i n g ,  
m e c h a n i c a l  s h a f t  s e a l  a n d  f l o w  b a c k  
t o  t h e  sump o f  t h e  i n j e c t i o n  pump.  
The  s h a f t  s e a l  w i l l  be  a b o u t  S f t  f rom 
t h e  pu mp e d  r e a c t o r  f u e l  f l u i d ,  a nd  
t h e r e  w i l l  be  s t a i n l e s s  s t e e l ,  heavy 
w a t e r  ( m o s t  l i k e l y ) ,  a n d  r e a c t o r  
s h i e l d i n g  t o  s h i e l d  t h e  o r g a n i c  
p l a s t i c  o r  r u b b e r  m a t e r i a l s  t h a t  
c o n v e n t i o n a l  m e c h a n i c a l  s h a f t  s e a l s  
u t i l i s e  t o  f u n c t i o n  p r o p e r l y .

To d e t e r m i n e  w h e t h e r  t h e  s e l e c t i o n  
o f  b e a r i n g  m a t e r i a l s  a n d  s e a l  d e s i g n  
i s  a d e q u a t e  and w h e t h e r  t h e  s y s t e m  w i l l  
f u n c t i o n  p r o p e r l y ,  two b e a r i n g  b r e a k 
down t e s t s  u n i t s  w i l l  b e  b u i l t  a nd  
t e s t e d  by W o r t h i n g t o n .  The  W o r t h i n g t o n  
c o n t r a c t  r e q u i r e s  t h a t  t h e y  p r o v e  t h e  
f e a s i b i l i t y  o f  t h e  b e a r i n g  b r ea kdown 
u n i t  b e f o r e  work on  t h e  f i n a l  d e s i g n  
a n d  f a b r i c a t i o n  o f  t h e  pump u n i t  i s  
s t a r t e d .

• p r o a  Jackson  Company S h a f t  S ea l  
Wevelopnent.  The Byron J a c k s o n  Company 
h a s  made p r o p o s a l s  t o  i n i t i a t e  a r e 
s e a r c h  a n d  d e v e l o p m e n t a l  p r o g r a m  
f o r  a s a t i s f a c t o r y  h i g h - p r e s s u r e  
m e c h a n i c s l  s h s f t  s e a l  t h a t  c a n  be  
i n s t a l l e d  on a c o n v e n t i o n a l  pump. T h i s  
d e v e l o p m e n t  i a  e x p e c t e d  t o  be  l o n g -  
r a n g e ,  b u t  i f  i t  i a  s u c c e s s f u l  i t  w i l l  
r e s u l t  i n  a pump t h a t  u t i l i s e s  c o n 
v e n t i o n a l  b e a r i n g s  a n d  m o t o r  a n d  
o p e r a t e s  a t  h i g h e r  e f f i c i e n c y .

T h i s  p r o g r a m  w o u l d  c o n s i s t  o f  
a s c e r t a i n i n g  t he  b e s t  m e c h a n i c a l  s h a f t  
s e a l  d e s i g n  a nd  t h e  s u i t a b l e  c o n 
s t r u c t i o n  m a t e r i a l s  f o r  t h e  s e r v i c e  
r e q u i r e m e n t s  o f s p u m p  i n  a  homogeneous
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r e a c t o r .  The  work t r i l l  i n v o l v e  c o n 
s i d e r a b l e  d e s i g n i n g  and  e x p e r i m e n t a l  
t a a t i n g  t o  a t t a i n  t h e  o b j e c t i v e s .  In 
c o n t r a s t  t o  t h e  W o r t h i n g t o n  pump u n i t  
t h a t  u t i l i s e s  a m e c h a n i c a l  a b a f t  s e a l  
a t  a t m o s p h e r i c  p r e s s u r e ,  l o c a t e d  about  
5 f t  f r o m  t h e  pumped f u e l  f l u i d ,  t h e  
By r o n  J a c k s o n  m e c h a n i c a l  s h a f t  s e a l  
w i l l  b e  r e q u i r e d  t o  e s t a b l i s h  a n d  
m a i n t a i n  a  h i g h  p r e s s u r e  ( i a  t h e  o r d e r  
o f  1000 p s i )  r e l a t i v e l y  c l o s e  t o  t h e  
puaqred f u e l  f l u i d  w h e r e  r a d i a t i o n  i s  
h i g h .  C o n s e q u e n t l y , t h e  m e c h a n i c a l  
s h a f t  s e a l  c a n n o t  be o f  a c o n v e n t i o n a l  
t y p e  w i t h  s t a n d a r d  m a t e r i a l s  o f  c o n 
s t r u c t i o n  s u c h  aa o r g a n i c  p l a s t i c a  o r  
e l a s t o m e r s .

The  f o l l o w i n g  d e s i g n  c r i t e r i a  and 
s e r v i c e  r e q u i r e m e n t s  w e r e  s p e c i f i e d  
f o r  t h e  m e c h a n i c a l  s h a f t  s e a l ,  t o  a i d  
Byron J a c k s o n  i n  mak i ng  t h e  p r o p o s a l s  
f o r  a d e v e l o p m e n t a l  p r og r a m.

1. The  s e a l  s h o u l d  be s u i t a b l e  f o r  
u s e  on a 2 0 , 0 0 0 - g p m pump w i t h  e x t e r n a l  
b e a r i n g s  t h a t  pumps a c o r r o s i v e  e s t e r  
s o l u t i o n  w i t h  p r o p e r t i e s  s i m i l a r  t o  
wa t e r :

а .  n o r m a l  s u c t i o n  p r e s s u r e ,  1000
P*» .

б. a u c t i o n  p r e s s u r e  c a p a b l e  o f  
p r e s s u r e  i n c r e a s e  o f  500 p s i  f o r  
a s h o r t  d u r a t i o n ,

c .  a h a f t  s p e e d ,  1200 o r  1 8 0 0  rpm.

2.  T h e  s e a l  s h o u l d  be  b a c k e d  by a 
s e c o n d  s e a l  o r  o t h e r  m e a n s  f o r  p r e 
v e n t i n g  l o s a  o f  f l u i d  i n  c a s e  t h e  main 
s e a l  f a i l s .

3. C l e a n  heavy w a t e r  nay  be  s u p p l i e d  
t o  t h e  s e a l  t o  p r e v e n t  c o r r o s i v e  
s o l u t i o n  f r o m  c o n i n g  i n  c o n t a c t  w i t h  
s e a l  p a r t s :

a .  s m a l l  i n l e a k a g e  ( s a y  a b o u t  1 gpn)  
t o  t h e  pump i a  p e r m i s s i b l e .

b. l e a k a g e  t o  t h e  a t m o s p h e r e  m u s t  
be v e r y  l ow  ( a  f ew d r o p s  p e r  
d a y ) .

e

4. No a d j u s t m e n t  o r  r e p l a c e m e n t  u f  
t h e  s e a l  a f t e r  o p e r a t i o n  s h o u l d  be 
r e q u i r e d ,  s i n c e  t h i s  would be d i f f i c u l t  
i f  no t  i m p o s s i b l e .

5 .  S e a l  p a r t s  s h o u l d  ba  m a d e  o f
c o r r o s i o n  a n d  r a d i a t i o n  r e s i s t a n t  
m a t e r i a l s  a n d  s h o u l d  b e  c o o l e d  t o  
l e s s  t h a n  100*F t o  mi n i mi s e  c o r r o s i o n .  
The f o l l o w i n g  m a t e r i a l s  a r e  c o r r o s i o n  
r e s i s t a n t  a n d  s u i t a b l e  f o r  o p e r a t i o n  
i n  d i l u t e  w a t e r  s o l u t i o n :  a u s t e n i t i c
a t a i n l e a s  s t e e l s ,  t a n t a l u m ,  t i t a n i u m ,  
S t e l l i t e  N o .  98M2,  S t e l l i t e  N o .  1 ,  
S t e l l i t e  No.  6,  S t a r J  m e t a l ,  g r a p h i t e ,  
G r a p h i t a r  N o .  1 4 ,  a i 1 v e r • f  i 1 1 e d  
g r a p h i t e .  I n c o n e l ,  W o r t h i t e ,  a n d  
E l g i l l o y .  U n s a t i s f a c t o r y  m a t e r i a l s  
i n c l u d e :  r u b b e r ,  s y n t h e t i c  r u b b e r s ,
o r g a n i c  p l a s t i c s ,  l e a t h e r ,  a s b e s t o s ,  
and,  i n  g e n e r a l ,  t h e  n e t a l a  a nd  a l l o y s  
n o t  l i s t e d  a b o v e .

FUEL FCRI N I P  ICVKLOPICNT

L a r g e - s c a l e  h o m o g e n e o u s  r e a c t o r s  
w i l l  r e q u i r e  f u e l  f e e d  p u m p s .  The  
p u l s a f e e d e r  p u m p s  u s e d  i n  t h e  HBE 
p r o b a b l y  w i l l  n o t  be a u i t a b l e  b e c a u s e  
o f  c a p a c i t y  and  o t h e r  l i m i t a t i o n s .  A 
m u l t i s t a g e  c e n t r i f u g a l  p u m p  w i l l  
p r o b a b l y  b e  t h e  p r e f e r r e d  t y p e ,  s i n c e  
i t  i s  a n t i c i p a t e d  t h a t  f u t u r e  h o m o 
geneous  r e a c t o r s  w i l l  o p e r a t e  a t  a r o u n d  
1 0 0 0 - p s i  p r e s s u r e .  The c e n t r i f u g a l  
pump m u s t  b e  a m u l t i s t a g e  u n i t  t o  
d e v e l o p  t h e  r e q u i r e d  h i g h  h e a d s  
( s l i g h t l y  h i g h e r  t h a n  1000 p s i )  i n  
o r d e r  t o  i n j e c t  f u e l  f l u i d  i n t o  a 
p r e s s u r i s e d  r e a c t o r  o r  a h i g h - p r e s s u r e  
dump t a n k .  Th e  h e a d  r e q u i r e m e n t  i s  
s i m i l a r  t o  t h a t  o f  t h e  HBE; h e n c e ,  i f  
a h i g h - h e a d  c e n t r i f u g a l  pump c o u l d  be 
d e v e l o p e d  i n  a r e a s o n a b l y  s h o r t  t i m e  
i t  m i g h t  p r o v i d e  an a l t e r n a t e  pump t o  
r e p l a c e  t h e  p u l s a f e e d e r  pumps  i n  t h e  
HBE. D i s c u s s i o n s  w i t h  pump m a n u f a c t u r i n g
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c o m p a n ie s  r e g a r d i n g  a f e e d  puap h a v e  
been c o n d u c t e d  w i t h  d u a l  a p p l i c a t i o n  
o f  t h e  puap aa a s e r v i c e  r e q u i r e m e n t .

The t e n t a t i v e  s e r v i c e  r e q u i r e m e n t s  
and d e s i g n  c r i t e r i a  s p e c i f i e d  f o r  t h e  
f u e l  f eed  pump a r e  as f o l l o w s :

1. c a p a c i t y ,  10 g p a ,  o u s t  be a b l e  
t o  t h r o t t l e  t o  a p p r o x i m a t e l y  1 t o  
2 gpa and m a i n t a i n  s t a b l e  f l o w ,

2.  h e a d ,  1 0 5 0  t o  1100 p a i  a t  d i s 
c h a r g e ,  w i t h  f l u i d  o f  s p e c i f i c  
g r a v i t y  1 . 0 ,

3 .  f l u i d  t e m p e r a t u r e ,  a p p r o x i m a t e l y  
170*F ,

4.  f l u i d  s p e c i f i c  g r a v i t y ,  aay  v a r y  
f rom  1 . 0  t o  1 .5 ,

5. a p p r o x i m a t e l y  3 f t  o f  p o s i t i v e  
s u c t i o n  h e a d  above  a t m o s p h e r e  
a v a i l a b l e  f o r  2 -g p a  a p p l i c a t i o n ,  
w i t h  m o r e  a v a i l a b l e  f o r  1 0 - g p m  
o p e r a t  i o n ,

6 .  f l u i d  s a t u r a t e d  w i t h  H ,  and O a 
o r  s l i g h t l y  s u p e r s a t u r a t e d  a t  
a t  pump s u c t i o n ,

7 .  f l u i d  c a p a b l e  o f  g e n e r a t i n g  a 
s m a l l  am o u n t  o f  and d u r i n g  
t h e  t i m e  i t  f l o w s  t o  and t h r o u g h  
th e  pump,

8. f l u i d ,  a c o r r o s i v e  aqueous  s o 
l u t i o n  o r  an aqueous s l u r r y ,

9 .  no e x t e r n a l  l e a k a g e  p e r m i s s i b l e .

T h ree  pump m a n u f a c t u r i n g  c o m p a n i e s  
h a v e  b e e n  c o n t a c t e d  r e g a r d i n g  t h e  
d e s i g n ,  d e v e l o p m e n t  and f a b r i c a t i o n  o f  
t h e  feed pump. A p r e l i m i n a r y  p r o p o s a l  
t o  d e s i g n  a n d  f a b r i c a t e  a t o t a l l y  
e n c l o ' e d ,  c a n n e d - r o t o r  ( m o to r  a r r a n g e 
m e n t  s i m i l a r  t o  t h e  one d e s c r i b e d  
u n d e r  " M a i n  C i r c u l a t i n g  r u m p " )  f e e d
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pump has been r e c e i v e d  f rom t h e  A l l i a -  
C h a lm e r s  M f g .  C o .  T h e i r  p r e l i m i n a r y  
d e s ig n  o f  the  c e n t r i f u g a l  pump f e a t u r e s  
30  s t a g e s  a n d  p r e a a u n i e d ,  f l u i d -  
p i  a t o m - t y p e  b e a r m g a .

The Byron  J o c k s  on Company hns b u i l t  
a 2 2 - s t a g e ,  1 0 - g p m  c e n t r i f u g a l  pump 
f o r  b o i l e r  f e e d  w a t e r  s e r v i c e .  Am 
a l t e r a t i o n  o f  t h i s  pump t o  r e p l a c e  
some m a t e r i a l s  and  p r o v i d e  a l e a k 
p r o o f  d r i v i n g  d e s i g n  a a y  r e n d e r  i t  
s u i t a b l e  f o r  homogeneous  r e a c t o r  f e e d  
puap s e r v i c e .  A p r o p o s a l  t o  d e s i g n  
and f a b r i c a t e  a f e e d  pump i s  e x p e c t e d  
f rom Byron  J a c k s o n  by J u l y  19S2. A l a o ,  
t h e  I n g e r s o  1 i - B a n d  C o m p a n y  a a y  be  
i n t e r e s t e d  i n  d e s i g n i n g  and f a b r i c a t i n g  
a f eed  pump s u i t a b l e  f o r  hom ogeneous  
r e a c t o r  s e r v i c e .

IM L A T IB N  VALVES

H e c e n t l y  n e g o t i a t i o n s  were s t a r t e d  
w i t h  t h e  C r a n e  Com pany  o f  C h i c a g o  t o  
o b t a i n  an a g r e e m e n t  whereby  t h e y  w o u l d  
make a p r e d e s i g n  s t u d y  o f  t h e  2 0 - i n .  
i s o l a t i o n  v a l v e s  r e q u i r e d  i n  t h e  
e x t e r n a l  c i r c u l a t i n g  s y s t e m s  o f  a 
l a r g e  homogeneous r e a c t o r .

T h e  p u r p o s e  o f  t h e  s t u d y  i s  t o  
e s t a b l i s h  f u n d a m e n t a l  d e s i g n  c o n c e p t s  
and f e a s i b i l i t y  o f  one o r  s o r e  s p e c i a l  
v a l v e s  f o r  use i n  a s y s te m  c o n t a i n i n g  
an aqueous  s o l u t i o n  and i n  a s y s t e m  
c o n t a i n i n g  a s l u r r y .

I t  i s  e s s e n t i a l  t h a t  t h e s e  l a r g e  
v a l v e s  be as t r o u b l e - f r e e  as p o s s i b l e  
s i n c e  t h e  c o n t i n u o u s  o p e r a t i o n  o f  a 
l a r g e  homogeneous r e a c t o r  i s  d e p e n d e n t  
on t h e m  f o r  i s o l a t i o n  o f  u n i t s  i f  
f a i l u r e  o c c u r s  i n  any e q u i p a w n t  m  t h e  
e x t e r n a l  c i r c u l a t i n g  s ys te m .

F o r  p u r p o s e s  o f  g u i d i n g  t h e  p r e 
d e s i g n  s t u d y ,  t h e  f o l l o w i n g  t e n t a t i v e  
s p e c i f i c a t i o n s  w e r e  s u b m i t t e d  t o  t h e  
Crane Company.
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G e n e r a l  V a l v e  R e q u i r t a t n l i

1.  The v a l v e s  a h a l l  ba  o f  a a l i a  
s u i t a b l e  f o r  i n s t a l l a t i o n  i n  a 2 0 - i n . ,  
s c h e d u l e - 100,  p i p e  l i n e .

2 .  The  v a l v e a  s h a l l  be  o p e r a t e d  
by  r e n o t e  means .

3 .  T h e  v a l v e s  s h a l l  be  o f  t h e  
s h u t * o f f  t y p e  o p e r a t e d  t o  a f u l l y  open  
o r  c l o s e d  p o s i t i o n .

4 .  The  v a l v e s  s h a l l  be c a p a b l e  o f  
b e i n f  o p e r a t e d  f r e e l y  f r o m  e i t h e r  a 
n o r m a l l y  c l o s e d  o r  n o r m a l l y  o p e n  
p o s i t i o n  a f t e r  e x t e n d e d  l e n g t h s  o f  
t i m e  i n  t h e  n o r m a l  p o s i t i o n .

5 .  A l l  p a r t s  s u b j e c t  t o  f a i l u r e  
s h a l l  be r e p l a c e a b l e  b y  r e m o t e  means  
w i t h  r e l a t i v e  e a s e  a n d  w i t h o u t  t h e  
n e c e s s i t y  o f  r e m o v i n g  t h e  v a l v e  h o u s i n g  
f r o m  t h e  p i p e  l i n e .

6 .  T he  v a l v e s  s h a l l  be c a p a b l e  o f  
o p e r a t i n g  i n  t h e  p i p e  l i n e  s y s t e m  
w h e r e  t h e  c o n t a i n e d  f l u i d  h a a  t h e  
f o l l o w i n g  c h a r a c t e r i s t i c s :

e .  4 8 2 ° F  t e m p e r a t u r e ,

6 .  1 , 0 0 0  p s i  p r e s s u r e ,

c .  25 f t / a e c  v e l o c i t y ,

d .  c o n t a i n  up  t o  3 . 5 %  b y  v o l u m e  
e x p l o s i v e  gas  and  s t eam.

7 .  The max i mum d e s i g n  s t r e s s  f o r  
w e t  s u r f a c e s  o f  t h e  v a l v e a  s h a l l  be 
1 0 , 0 0 0  p s i  u n d e r  a l l  o p e r a t i n g  c o n d i 
t i o n s .

8 .  When t h e  v a l v e s  a r e  c l o s e d ,  
t h e r e  s h a l l  b e  n o  l e a k a g e  o f  t h e  
s y s t e m  f l u i d  a c r o s s  t h e  v a l v e a  w i t h  a 
1 , 0 0 0 - p s i  d i f f e r e n t i a l  p r e s s u r e  i mp os e d  
a c r o s s  t h e  v a l v e s .  V e r y  s m a l l  i n l e a k a g e  
o f  u n c o a t a m i a a t e d ,  i n j e c t e d  w a t e r  
t h r o u g h  t h e  v a l v e  s e a t  i s  p e r m i s s i b l e .

9 .  T h e r e  s h a l l  b e  n o  e x t e r n a l  
l e a k a g e  o f  t h e  s y s t e m  f l u i d  t h r o u g h o u t  
i t s  l i f e  e x p e c t s n c y .  T h e  l i f e  e x 
p e c t a n c y  i s  e s t i m a t e d  t o  be 500 c y c l e s  
o f  t r o u b l e - f r e e  o p e r a t i o n  o v e r  a t e n -  
y e a r  p e r i o d ,  w i t h o u t  m a i n t e n a n c e .

10.  The v a l v e s  s h a l l  be c a p a b l e  o f  
o p e r a t i o n  w i t h  a p p r o x i m a t e l y  2 5 -  t o  
5 0 - p a i  p r e s s u r e  d r o p  a t  t h e  c l o s e d  and 
p a r t i a l l y  open  p o s i t i o n s  u n l e s s  l a r g e  
c h e c k  v a l v e s  a r e  u s e d .

11 .  M e a n s  s h a l l  b e  p r o v i d e d  b y  
w h i c h  any gas  o r  s t e a m  t r a p p e d  i n  t h e  
v a l v e s  f r o m  t h e  s y s t e m  f l u i d  c a n  be 
r e m o v e d  d u r i n g  o p e r a t i o n .  Means s h a l l  
a l a o  be p r o v i d e d  f o r  f l u s h i n g  s y s t e m  
f l u i d  f r o m  t h e  m e c h a n i s m  p r i o r  t o  
r ea i o  v a l .

A d d i t i o n a l  R e q u i r e m e n t s f o r  V a l v e  t o  
O p e r a t e  i n  Aqueous  S o l u t i o n

1.  T h e  f o l l o w i n g  f l u i d  c h a r a c 
t e r i s t i c s  w i l l  be c o n s i d e r e d  p a r t  o f  
i t e m  8 a b o v e  when t h e  v a l v e s  a r e  f o r  
u s e  w i t h  a qu eo us  s o l u t i o n :

a .  pH o f  1 . 3 5 ,

b.  s p e c i f i c  g r a v i t y  o f  1 . 2 ,

c .  h i g h l y  c o r r o s i v e .

2 .  The m a t e r i a l s  o f  c o n s t r u c t i o n  
t h a t  w i l l  be  i n  c o n t a c t  w i t h  t h e  
s o l u t i o n  and  c a n  be t e n t a t i v e l y  c o n 
s i d e r e d  a r e  g i v e n  b e l o w  i n  t h e  r e l a t i v e  
o r d e r  i n  w h i c h  t h e y  r e s i s t  t h e  c o r r o s i v e  
a c t i o n  o f  t h e  s o l u t i o n  -  t h e  f i r s t  
m a t e r i a l  has t h e  b e s t  r e s i s t a n c e :

a . t i t a n i u m ,

b.  3 t o  5% t i n - z i r c o n i u m  a l l o y ,

c .  t a n t a l u m  ( h y d r o g e n  e m b r i t t l e 
men t  may r u l e  t h i s  o u t ) ,

d .  a u s t e n i t i c  s t a i n l e s s  s t e e l .
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A d d i t i o n a l  Re qu  i r a m e n t » f o r  V a l v e  t o  
Op e r a t e  in Aq u e o u s  S l u r r y

1. The  f o l l o w i n g  f l u i d  c h t r i c *  
t a r i s t i e s  w i l l  b e  c o n a i d e r e d  p a r t  o f  
i t em 8 o f  t h e  g e n e r a l  r e q u i r e a i e n t a  when 
t h e  v a l v e s  a r e  f o r  ua e  w i t h  a q u e o u a  
a l u r r y :

o. pH o f  6 t o  7,

b.  p a r t i c l e  m e ,  1 t o  15 a i c r o n a ,

e.  a p p r o x i m a t e l y  2 . 7 *  10s p a r t i c l e a  
p e r  c u b i c  c e n t i m e t e r ,

d.  p a r t i c l e  k i r d n e a a ,  2 . 5  Mohs ,

e.  g e n e r a l  a b r a s i v e  a c t i o n  o f  a l u r r y  
n e g l i g i b l e ,

f .  a p e c i f i c  g r a v i t y  o f  1 . 2 ,

g.  s l u r r y  w i l l  r .o t a e t t l e  a p p r e c i a b l y  
i f  m i l d l y  a g i t a t e d .

2. Means a h a l l  b e  p r o v i d e d  f o r  r e 
moval  o f  a n y  t r a p p e d  p a r t i c l e a  o f  
a l u r r y  from t h e  v a l v e .

3. The m a t e r i a l a  o f  c o n a t r u c t i o n  
t h a t  w i l l  be i n  c o n t a c t  w i t h  t he  a l u r r y  
and can be t e n t a t i v e l y  c o n a i d e r e d  a r e  
g i v e n  below:

a .  a u s t e n i t i c  a t a i n l e a a  s t e e l ,

b.  t h e  St  e l  1i t e s ,

c.  t i t a n i u m ,

d.  z i r c o n i u m ,

e.  o t h e r  m e t a l s  s u i t a b l e  f o r  u a e  
i n  482° F  w a t e r  a r e  l i k e l y  t o  be  
s a t i s f a c t o r y  b u t  t h e y  m u s t  be  
c hecked  i n d i v i d u a l l y .

LARGE NEAT EXCHANGERS

As m e n t i o n e d  i n  p r e v i o u s  r e p o r t s ,  
t h e  h e a t  r e m o v a l  s y s t e m  o f  a 2 0 0 0 -  
mega wa t t  r e a c t o r  m i g h t  c o n s i s t  o f  t e n

•  •  a s  a s  •  a *
•  •  w a s  a • a •  •  •
• a  a s  a a a a  a a
a s  a s  a a a a  a

a a a a a a  a a  a a  a a a

2 0 0 - m e g a w a t t  h e a t  e x c h a n g e r s .  T h e  
Lummus Co.  h a s  p r e d e s i g n e d  an e x 
c h a n g e r  t o  remove  t h i s  amount  o f  h e a t  
f r o m  2 0 , 0 0 0  gpai  o f  f u e l  s o l u t i o n .  
T h e i r  d e s i g n  a p p e a r s  f e a s i b l e  a n d  
w i t h i n  t h e  scope  o f  i n d u s t r i a l  p r a c t i c e .

The Lummus Co.  d e s i g n  and s e v e r a l  
a l t e r n a t e s  ha ve  b e e n  s t u d i e d  a t  ORNL, 
w i t h  t h e  r e s u l t  t h a t  one  a l t e r n a t e  and 
s e v e r a l  v a r i a t i o n s  o f  t h e  Lummus Co.  
d e s i g n  a p p e a r  a t t r a c t i v e  f o r  f u r t h e r  
s t u d y .  The s u g g e s t i o n  h a s  been  made 
t h a t  t h e  Lummus Co.  and t h e  Combus t i on  
E n g i n e e r i n g  S u p e r h e a t e r ,  I n c . ,  j o i n t l y  
make a s t u d y  o f  t h e  s e v e r a l  d e s i g n s  
f o r  ORNL, and a p r o p o s a l  c o v e r i n g  t h i s  
work i s  e x p e c t e d  i n  t h e  n e a r  f u t u r e .

CORE DEVELOPMENT STUDIES

The  HRE c o r e  f l o w  p a t t e r n  a n d  
d i m e n s i o n s  c a n n o t  b e  s c a l e d  up t o  
l a r g e r  r e a c t o r  s i x e s  d i r e c t l y  b e c a u s e  
o f  t h e  e x c e s s i v e  l i q u i d  v e l o c i t i e s  
a nd  p r e s s u r e  d r o p  t h a t  woul d  r e s u l t .  
F u r t h e r  d e v e l o p m e n t  i s  i n  p r o g r e s s  
t o  d e t e r m i n e  new p a r a m e t e r s  f o r  t h e  
d e s i g n  o f  r e a c t o r  c o r e s  f o r  i n t e r 
m e d i a t e -  and i n d u s t r i a l - s c a l e  homo
g e n e o u s  r e a c t o r s .

The mos t  f a v o r a b l e  g e o m e t r y  f rom 
t h e  n u c l e a r  s t a n d p o i n t  i s  t h a t  o f  a 
s p h e r e ,  which a l s o  h a s  t h e  e n g i n e e r i n g  
a d v a n t a g e  o f  m i n i m u m  t h i c k n e s s  f o r  
t h e  w a l l a  o f  t h e  v e s s e l .  T h e r e  mus t  
b e  a d e q u a t e  h e a t  r e m o v a l  f r o m  a l l  
p o i n t a  t o  p r e v e n t  l o c a l  o v e r h e a t i n g  
a n d  n u c l e a r  i n s t a b i l i t y .  T h e  g a s  
p r o d u c e d  f r o m  w a t e r  d e c o m p o s i t i o n  
m u s t  be r emoved i n  a r e a s o n a b l e  t i m e  
s o  t h a t  i t  d o e s  n o t  h a v e  an e x c e s s i v e  
e f f e c t  on r e a c t i v i t y .  I n  a d d i t i o n ,  
t h e r e  a r e  t h e  n o r m a l  p r o b l e m s  o f  
p r e s s u r e  d r o p ,  c o r r o s i o n ,  and economy 
i n  c o n s t r u c t i o n  t h a t  mus t  be met .

The i n v e s t i g a t i o n  i s  b e i n g  c a r r i e d  
o u t  by  e x a m i n i n g  s m a l l  m o d e l s  o f  
p o s s i b l e  r e a c t o r s ;  t h e  i n f o r m a t i o n
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FOR PERIOD ENDING JI LY 1,  1952

o b t a i n e d  in  t h i s  s i n n e r  w i l l  t h e n  be 
u s e d  t o  d e s i g n  and  b u i l d  t h e  8 - f t  
a p h e r e ,  w h i c h  w i l l  a p p r o x i m a t e l y  
r e p r e s e n t  an i n ' . e r s i ed i  a t e - s c a l e  co r e  
v e s s e l ,  and i t s  a s s o c i a t e d  equ i ps i en t .  
T h e  8 * f t  s p h e r e  t e s t s  w i l l  p r o v i d e  
d a t a ,  soae  o f  which c a n n o t  be o b t a i n e d  
on a s n a i l  s c a l e ,  f o r  t h e  f i n a l  des ign 
o f  l a r g e - s c a l e  r e a c t o r  v e s s e l s .

Two g e n e r a l  t y p e s  o f  c o n f i g u r a t i o n  
a r e  b e i n g  c o n s i d e r e d .  T h e  f i r s t  i s  
a c o r e  wi th  t a n g e n t i a l  i n l e t s  and wi th 
o u t l e t s  a t  t h e  p o l e s .  I n  t h i s  c o n 
f i g u r a t i o n ,  t he  f l u i d  h a s  a r o t a t i n g  
n o t i o n ,  which i s  an a i d  t o  gas  renoval  
f r o n  t h e  c o r e .  The s e c o n d  g e o n e t r y  
g i v e s  s t r a i g h t * t h r o u g h  f l o w  and i n 
c l u d e s  d e s i g n s  i n  w h i c h  t h e  l i q u i d  
h a s  l i t t l e  o r  no r o t a t i o n .

In  conpa r i ng  t he  two t y p e s  of  v e s s e l s  
c o n i e n p l a t e d ,  t h e  r o t  a t i n g - f l o v  t ype  
a p p e a r s  a d v a n t ag e o u s  f o r  ga s  r e n o v a l ,  
b u t  s t r a i g h t - t h r o u g h  f l o w  c a n  be 
a c c o n p l i s h e d  w i t h  a l o w e r  p r e s s u r e  
d r o p .  The l a t t e r  can  p r o b a b l y  be nade 
t o  p r o d u c e  a d e f i n i t e ,  f a v o r a b l e  
t e n p e r a t u r e  p a t t e r n  n o r e  e a s i l y ,  
w h e r e a s  t h e  t e n p e r a t u r e  d i s t r i b u t i o n  
i n  t h e  f o r n e r  i s  r e l a t i v e l y  f i x e d  and 
h a s  n o t  ye t  been p r o v e d  s a t i s f a c t o r y .

S n a i l - S c a l e  R o t a t l a g - F l o e  Mo d e l s .
An i n v e s t i g a t i o n  o f  p r e s s u r e  d r o p  
t h r o u g h  a 1 2 - i n .  s p h e r e  w i t h  f o u r  
2 - i n .  t a n g e n t i a l  i n l e t s  and  two 2 - i n .  
p o l a r  o u t l e t s  was d e s c r i b e d  p r e v i 
o u s l y . (1> The d a t a  o b t a i n e d  wi t h  t h i s  
n o d e l  a r e  s u b s t a n t i a l l y  i n  ag reemen t  
w i t h  t h e  r e s u l t s  o b t a i n e d  w i t h  o t h e r  
n o d e l s  a t  t he  U n i v e r s i t y  o f  Tennessee .  
T h e  u n i v e r s i t y  work c o v e r s  s p h e r e s  
w i t h  one snd two i n l e t s .

T h e  d a t a  f o r  c a s e s  o f  t h r e e  and 
f o u r  i n  l e t * * 1 * i n d i c a t e  t h a t  t h e  
p r e s s u r e  d rop  f r o n  i n l e t  t o  o u t l e t ,  
w i t h  a i l  i n l e t s  o f  t h e  s a n e  d i a n e t e r  
a n d  i n l e t  v e l o c i t y  c o n s t a n t ,  i s

f.  1*4.

a p p r o x i n a t e l y  p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  
n u n b e r  o f  i n l e t s .

F u r t h e r  i n s i g h t  i n t o  t h e  p r e s s u r e  
d r o p  p r o b l e n  has  been  p r o v i d e d  by a 
v e l o c i t y  s t u d y  nade  w i t h  p i t o t  t u b e s  
in  t h e  1 2 - in .  sphe re .  F i g u r e  53 shows 
t h e  t a n g e n t i a l  v e l o c i t y  d i s t r i b u t i o n  
n e a r  t h e  o u t e r  wal l  o f  t h e  s p h e r e  f o r  
v a r i o u s  o p e r a t i n g  c o n d i t i o n s .  The 
a b s c i s s a  i s  r a d i a l  p o a i t i d n  d i v i d e d  
by t h e  s p h e r e  r s d i u a  and t h e  o r d i n a t e  
i s  t a n g e n t i a l  v e l o c i t y  d i v i d e d  by 
a v e r a g e  i n l e t  v e l o c i t y .  The  p i t o t  
t u b e  i s  assumed t o  have  a c o e f f i c i e n t  
o f  u n i t y ,  w h i c h  i s  a r e a s o n a b l e  
a s s u m p t i o n  f o r  t h e  t y p e  o f  t u b e  
employed .  The accuracy  o f  t h e  d a t a  i s  
b e l i e v e d  t o  be w i t h i n  10%.

T h e  c e n t e r  l i n e  o f  t h e  i n l e t  p i p e  
c o r r e s p o n d s  t o  an r / R  o f  0 . 8 3 8 .  For  
o n e  i n l e t ,  t h e  t a n g e n t i a l  v e l o c i t y  
o f  l i q u i d  i n  t he  sphere  a t  t h i s  r a d i u s  
i s  s e e n  t o  be g r e a t e r  t h a n  t h a t  o f  
l i q u i d  i n  t he  p i p e  n e a r  t h e  i n l e t ,  and 
i t  f a i l s  o f f  r a p i d l y  as  t h e  i n l e t  j e t  
d i s s i p a t e s  t o  a v a l u e  c o n s i d e r a b l y  
b e l o w  t h e  i n l e t  v e l o c i t y .  At  an 
r / R  o f  0 . 6 ,  t h e  t a n g e n t i a l  v e l o c i t y  
a p p e a r s  t o  be r e a s o n a b l y  c o n s t a n t  
a r o u n d  t h e  s p h e r e .  F o r  t h e  c u r v e s  
t h a t  r e p r e s e n t  m u l t i p l e  i n l e t s ,  t h e r e  
i s  a g r a d u a l  i n c r e a s e  o f  t a n g e n t i a l  
v e l o c i t y  a s  t h e  n u n b e r  o f  i n l e t s  i s  
i n c r e a s e d .

T a b l e  31 i l l u s t r a t e s  how t h e  i n 
c r e a s e d  v e l o c i t y  a f f e c t s  t h e  p r e s s u r e  
d r o p .  I f  t h e  f l o w  p a t t e r n  i n  t h e  
s p h e r e  were i n d e p e n d e n t  o f  t h e  nunber  
o f  i n l e t s  used ,  t he  o v e r - a l l  p r e s s u r e  
d r o p  w o u ld  be d e p e n d e n t  o n l y  on t h e  
s q u a r e  o f  t h e  t a n g e n t i a l  v e l o c i t y  
t a k e n  a t  a p o i n t  n e a r  t h e  i n l e t .  
C o l u m n s  4 sad  S o f  T a b l e  31 o f f e r  a 
c o m p a r i s o n  o f  t h e  s q u a r e  o f  t h e  
o b s e r v e d  v e l o c i t y  a t  r / R  •  0 . 6  and the  
o v e r - a l l  o b s e r v e d  p r e s s u r e  d r o p ;  
c o l u m n  6 shows t h a t  t h e r e  i s  f a i r l y  
good  a g r e e n e n t .  The d e v i a t i o n s  a r e  
c a u s e d  by s n a i l  d i f f e r e n c e s  i n  f l ow

: . ... 37J 3 LZ3
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FOR PERIOD E N D IN G  JULY I ,  1 9 5 2

p a t t e r n  t h a t  become more Barked aa t h e  
nuaiber  o f  i n l e t s  i n c r e a s e s .  I t  i s  
b e l i e v e d  t h a t  a r e a s o n a b l e  e x p l a n a t i o n  
f o r  t h i s  d e v i a t i o n  i s  t h a t  t h e  t a n * * 
g e n t i a l  v e l o c i t y  d i s t r i b u t i o n  c o s e s  
c l o s e r  t o  a f r e e  v o r t e x  by a s m a l l  
a m o u n t  aa  t h e  n u m b e r  o f  i n l e t s  i s  
i n c r e a s e d .

F i g u r e  54 i s  a t a n g e n t i a l  v e l o c i t y  
t r a v e r s e  a t  t h e  e q u a t o r .  I n  t h i s  
c a s e ,  o n e  i n l e t  w a s  u s e d  w i t h  an  
a v e r a g e  p i p e  v e l o c i t y  o f  6 . 3  f t / s e c  
a n d  a f l o w  r a t e  o f  58 gpm.  I t  i s  
b e l i e v e d  t h a t  t h e  c u r v a t u r e  o f  t h e  
f l o w  l i n e s  n e a r  t h e  c e n t e r  o f  t h e  
s p h e r e  can c a u s e  c o n s i d e r a b l e  e r r o r  
i n  the  s t a t i c  p r e s s u r e  r ea d i n g  o f  t h e  
p i t o t .  F u r t h e r m o r e ,  t h e  d i s t u r b a n c e  
o f  f low by t h e  p i t o t  i s  e s t i m a t e d  t o  
be 17% n e a r  t h e  c e n t e r  o f  t h e  s p h e r e  
and 8% a t  the  o u t l e t  r a d i u s .

The c o n f i d e n c e  t h a t  can be p l a c e d  
on t h e  d a t a  o f  F i g .  54 i s  much l e s s  
t h a n  in  the  e a s e  o f  F i g .  S3. However,  
t h e r e  i a  t h e  c h a r a c t e r i s t i c  a l n o s t -  
f r e e  vo r t e x  found i n  HRE models**)  and 
t h e  almost* f o r ce d  v o r t e x  a t  t he  c e n t e r .  
The d i v i d i n g  l i n e  | a  n e a r  t h e  r a d i u s  
o f  t h e  o u t l e t  p i p e .

* * ) ( • • • • • ■ • • ■ «  I f i t u r  f i p * r n « a t  h f t r t  f a r
• ft* 9 > i r l i r  I W i » |  f t k r m a r y  I t ,  IIJO, ORNL- f t l t .

The e q u a t i o n  d e s c r i b i n g  t h e  " f r e e "  
p o r t i o n  o f  t h e  v o r t e x  i s :

» • 4 . 1 6  ~  — 0.813 
n

w h e r e  v i a  t a n g e n t i a l  v e l o c i t y  i n  
f t / s e c ,  r i s  r a d i u s  t o  t h e  p o i n t  
u n d e r  c o n s i d e r a t i o n ,  and R  i a  r a d i u s  
o f  t h e  s p h e r e ,  w i t h  r  and  R i n  con* 
s i s t e n t  u n i t s .  T h e  p r e s s u r e  d r o p  
p r e d i c t e d  f rom i n l e t  t o  o u t l e t  by 
u s i n g  t h i s  e q u a t i o n  i s  73 i n .  H , 0 .  
The o b s e r ve d  p r e s s u r e  d rop  i s  105 i n .  
H j O.  E x t r a p o l a t i n g  t h e  o b s e r v e d  
p o i n t s  t o  t he  o u t e r  w a l l  o f  t he  s phe r e  
and assuming a t r u e  f r e e  v o r t e x  in  t h e  
s p h e r e  g i v e s  a t h e o r e t i c a l  p r e s s u r e  
d r op  of  120 i n .  H , 0 .  Inasmuch as t he  
l a t t e r  v a l ue  i s  c l o s e r  t o  t h e  e x p e r i 
m e n t a l  e v i d e n c e ,  a n d  a l s o  s i n c e  t h e  
e r r o r s  in p i t o t  r e a d i n g s  a r e  such t h a t  
v e l o c i t y  r e a d i n g s  a r e  a b n o r m a l l y  
r educe d  near  t he  c e n t e r ,  i t  i s  r ea s o n 
a b l e  t o  i n f e r  t h a t  t h e  t r u e  v e l o c i t y  
d i s t r i b u t i o n  i s  b e t w e e n  m f r e e  v o r t e x  
a n d  t h a t  d e s c r i b e d  i n  t h e  a b o v e  
e q u a t i o n .

P r e s s u r e  d r o p s  w e r e  r e c o r d e d  f o r  
v a r i o u s  t y p e s  o f  o u t l e t  p i p e s .  A 
1 - i n . - I D  i n s e r t  w a s  m o u n t e d  i n  an 
o u t l e t  p i p e .  T h r e e  v a r i a t i o n s  were

T a b l e  31

EFFECT OF VELOCITY NEAR TOE HALL ON TOE PRESSURE OOOF IN A SPHERE

NUMBER OF 
INLETS

r / r # at
r / M  •  0 . * «

RELATIVE
r / r .

RELATIVE
( r /  r # ) *

RELATIVE OVER-ALL 
PRESSURE DROP

DEVIATION
( 0 )

1 0 . 9 6 5 1.00 1 .0 0 1 .0 0 0

2 1 .3 5 5 1.404 1 .9 7 2 .0 7 4 .8

3 1 .5 7 4 1.631 2 .6 6 2 .9 3 9 .2

4 1 .7 6 4 1.828 3 . 3 4 4 .0 7 17.9

0
V t  a s  g e e  t i a  1 v e l o c i t y  a t r  *

V Q a v e r a g e  v e l o c i t y  i n  i e l e t  p i p e  ' A e p h e r e  r a d i o s

me s e e  a e
•  •  •  •  e a• • •• e a
•  • •  •  •
•  •  a e a r n
a s  a s #  a e e

371 3 231
• * .

* * a  a
• • •  • a a  a a

• •  » a a a  a
•  •  * • •  a  a

* •  • •  a •  e a a a  e e
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Pi g .  54. T a n g e n t i a l  V e l o c i t y  l a  
l f - l n .  Sphere w i t h  One  I a l e t .  F l o e
c o n d i t i o n s :  S8 g p s ;  i n l e t  v e l o c i t y ,  
6 . 3  f t / s e c .

t r i e d ,  i n c l u d i n g  a s h a r p  o u t l e t ,  a 
r o u n d e d  o u t l e t ,  and an o u t l e t  t h a t  was 
s h a r p  b u t  e x t e n d e d  1 i n .  i n t o  t h e  
s p h e r e .  T h e s e  s p h e r e s  a r e  shoen  i n  
F i g .  SS .  P r e s s u r e  d r o p s  f o r  t h e  
s h a r p  and r o u n d e d  o u t l e t s  w e re  v e r y  
n e a r l y  t h e  sane,  b u t  t h e  p r e s s u r e  d r o p  
f o r  t h e  i n s e r t e d  o u t l e t  was 20% h i g h e r .  
T h e  c o n c l u s i o n  i s  t h a t  f rom  a p r e s s u r e -  
d r o p  s t a n d p o i n t ,  e i t h e r  r o u n d e d  o r  
s h a r p  c o r n e r s  a r e  s a t i s f a c t o r y .  The 
r o u n d e d  c o r n e r  i s  a o a e w h a t  p r e f e r a b l e  
f r o a  t h e  s t a n d p o i n t  o f  c o r r o s i o n .

F u r t h e r  w o r k  p l a n n e d  w i t h  t h e  
1 2 * i n .  s p h e r e  i n c l u d e s  s d d i t i o n s l  
c h e c k s  o f  t h e  U n i v e r s i t y  o f  T ennessee  
p r e s s u r e - d r o p  c o r r e l a t i o n  f o r  v a r y i n g  
i n l e t  a i s e ;  f u r t h e r  p i t o t  t u b e  w o r k ,  
i f  i t  c o n t i n u e s  t o  be  f r u i t f u l ;  and 
t h e  t e s t i n g  o f  an o u t l e t  i n s e r t  t h s t  
w o u l d  e x t e n d  f a r  i n t o  t h e  s p h e r e  and 
h a v e  a r a d i c a l  e f f e c t  o n  t h e  f l o w  
d i s t r i b u t i o n .

UWCIASSWICO
ows i»r«s

a  asp
outlet

F ig .  55. Sphere  O u t le t s .

I n t e r m e d i a t e - S c a l e  R o t a t i n g - F lo w
■ ode  l a .  A 5 0 , 0 0 0 - g p m  l o o p  i s  b e i n g  
c o n s t r u c t e d  f o r  s t u d y i n g  t h e  f l o w  
c h a r a c t e r i s t i c s  o f  a n  8 - f t  s p h e r e .  
T h e  f i r s t  s p h e r e  w i l l  h a v e  tw o  t a n 
g e n t i a l  i n l e t s  o f  2 4 - i n .  p i p e  and tw o  
3 0 - i n .  p o l a r  o u t l e t s .  A d e t a i l e d  
e x p e r i a e n t a l  p r o g r a n  h a s  been o u t l i n e d ,  
and  p r e l i m i n a r y  p r e p a r a t i o n s  f o r  t h e  
t e s t s  a re  b e i n g  siade.

T h e  s ia in  c o a p o n e n t s  o f  t h e  s y s t e m  
a r e  e i g h t  c e n t r i f u g a l  pumps i n  p a r a l l e l ,  
t h e  s p h e r e ,  and tw o  1 0 , 0 0 0 - g a l  h o l d u p  
t a n k s  i n  p a r a l l e l .  V a l v e s  a r e  p r o v i d e d  
a t  t h e  pumps snd b e t w e e n  t h e  s p h e r e  
and t h e  h o ld u p  t a n k s .

A c c o r d i n g  t o  c u r r e n t  shop  e s t i m a t e s ,  
t h e  s y s tem  s h o u l d  be r e a d y  f o r  o p e r a t i o n  
i n  Sep te m be r  1952. An i n i t i a l  t e s t i n g  
p e r i o d  o f  r o u g h l y  o n e  m o n t h  w i l l  
p r o v i d e  p r e l i m i n a r y  i n f o r m a t i o n  f o r  
IS H R  d e s i g n  w o r k .  A m o r e  d e t a i l e d  
e x a m i n a t i o n  w i l l  t h e n  be c a r r i e d  o u t  
t h a t  w i l l  i n c l u d e  w o r k  o n  p r e s s u r e  
d r o p ,  v e l o c i t y  d i s t r i b u t i o n  a n d  
d i r e c t i o n ,  r e s i d e n c e  t i m e  o f  l i q u i d ,  
and  gas and l i q u i d  m i x i n g .

C o n s i d e r a b l e  p r e l i m i n a r y  r e f i n e m e n t  
o f  t e c h n i q u e s  i s  r e q u i r e d  t o  f s c i l i t a t e  
l a t e r  work  on th e  s p h e r e  i t s e l f .  T h i s  
t y p e  o f  work  i s  s l r e a d y  w e l l  u n d e r  way. 
A s i m p l e  p r o c e d u r e  f o r  e s t i m a t i a g  
l i q u i d  r e s i d e n c e  t i m e ,  w h i c h  i n v o l v e s  
an a c i d - b a s e  r e a c t i o n  i n  t h e  s p h e r e ,  
h a s  b e e n  d e m o n s t r a t e d  i a  an 1 8 - i a .
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model .  S a l t  i n j e c t i o n  t o  s t u d y  n i x i n g  
and f l o w  p a t t e r n  has  been i n v e s t i g a t e d ,  
and  p r e l i a i n a r y  i n d i c a t i o n s  s ho w  
p r o mi se .  Also,  s t u d i e s  a r e  b e i n g  aiade 
o f  l i g h t i n g  and  o t h e r  d i f f i c u l t i e s  
t h a t  a r i s e  i n  t h e  use  o f  p h o t o g r a p h i c  
a n a l y s i s  i n  s l a r g e  t a n k .  P i t o t  t u b e s  
and o t h e r  p o s s i b l e  f l o v  m e t e r s  a r e  
b e i n g  p u r c h a s e d  o r  c o n s t r u c t e d  f o r  
t r i a l  r u n s  on smal l  e qu i pme n t .

Smal 1 - s e a l  e S tra igh t*  through Models.
A p r e l i m i n a r y  m o d e l  s t u d y  c a r r i e d  
o u t  i n  a 1 2 - i n .  c y l i n d r i c a l  s e c t i o n  
was d e s c r i b e d  p r e v i o u s l y .  ( 4 * F u r t h e r  
s t udy  i s  p l a nned  o f  a number o f  d e s i g n s  
t h a t  a r e  s c a l e d  t o  t h e  b e s t  c u r r e n t  
v i s u a l i s a t i o n  o f a l S * f t  c o r e  o p e r a t i n g  
a t  1000 t o  2000 megawat t s .  The  f a c t o r s  
t o  be  e x a m i n e d  i n  t h e s e  m o d e l s  a r e  
f low p a t t e r n  and ga s  r e m o v a l ,  and ,  i f  
t h o s e  f a c t o r s  a r e  p r o m i s i n g ,  p r e s s u r e  
drop.

F i g u r e s  56,  5 7 ,  5 8 ,  a n d  59 a r e  
s c h e m a t i c  s k e t c h e s  o f  m o d e l s  o f  t h e  
m i x i n g - t y p e  r e a c t o r  c o r e  a r r a n g e m e n t s .  
The e n t r a n c e *  a r e  a l l  i n  t h e  form o f  
a i s a b l e  j e t s  t h a t  p r o d u c e  q u i t e  
t u r b u l e n t  c o n d i t i o n s  t h r o u g h o u t  t h e  
s p h e r e  and  l e a d  t o  a f a i r l y  u n i f o r m  
t e m p e r a t u r e  d i s t r i b u t i o n  i n  a r e a c t o r .  
F i g u r e  56 i s  a model w i t h  19 e n t r a n c e  
j e t s  d i s t r i b u t e d  i n  t h e  s o u t h e r n  
h e m i s p h e r e ,  and one l a r g e  o u t l e t  a t  
t h e  o p p o s i t e  e n d .  F i g u r e  57 i s  a 
model w i t h  s i x  j e t s  a t  t h e  e q u a t o r  and 
o u t l e t s  a t  t he  p o l e s .  F i g u r e  58 i s  a 
model  w i t h  t he  same e n t r a n c e  j e t s  as  
in F i g .  56 ,  bu t  t h e  e x i t s  a r e  a n n u l i  
s u r r o u n d i n g  t h e  i n l e t s .  T h e  model  
shown i n  F i g .  59 has  a s i n g l e  e n t r a n c e  
and  f o u r  e x i t s  l o c a t e d  i n  t h e  s a n e  
hemi s p h e r e .

A s e c o n d  t yp e  o f  s t r a i g h t - t h r o u g h  
r e a c t o r  u t i l i s e s  " s l u g "  f l o w .  I n  
t h i s  c a s e ,  t h e  f l u i d  i s  i n j e c t e d  i n  
s u c h  a m a n n e r  t h a t  t u r b u l e n c e  i s  
m i n i m i s e d ,  and t h e  f l o w  f r o m  i n l e t

^4 ^ C rak aa  «• •  ! . ,  a* , t i l . ,  OWL* 1SSS, * .  149.
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FOR PERIOD ENDING JULY I ,  1 9 5 2

uNCL*s$ineo
DWG 1974«

Fig .  »g.  S u i t  I j e t  S p h e r e  Medal  
with Mae Northern O at le t .

t o  o u t l e t  i s  smooth.  The t e a q i e r a t u r e  
d i s t r i b u t i o n  c o n s i s t s  o f  a g r a d i e n t  
f rom i n l e t  t o  o u t l e t .  I n  t h e  i d e a l  
c a s e ,  m o r e  l i q u i d  f l o w s  t h r o u g h  t h e  
h i g h - p o w e r - d e n s i t y  r e g i o n s  t h a n  f lows  
t h r ough  t h e  l o w - p o w e r - d e n s i t y  r e g i o n s ,  
and a s  a r e s u l t  t h e r e  i s  a u n i f o r m  
t e m p e r a t u r e  o ve r  any g i v e n  h o r i s o n t a l  
p l a n e .  T h e  a d v a n t a g e  o f  t h i s  t y p e  
o f  c o r e  i s  t h a t  t h e r e  i s  a l o w e r  
p r e s s u r e  d r o p  t ha n  in  t h e  m i x i n g  type  
o f  c o r e  and  s lower  c o n c e n t r a t i o n  o f  
u r an iu m  b e c a u s e  o f  t h e  l o w e r  a v e r a g e  
t e m p e r a t u r e .  The d i f f i c u l t y  may be in

.
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I
Pit* >1* Sphere  Model e i t h  S i x  

■ •d ia l  Equator ia l  I e l e t a  and Tao Axial  
• a t I e t a .

UNCLASSIFIED 
DWG (5748

Pit* >•* M u l t i j e t  S p h e r e  Model  
• 1 th  Aaaalar  Oat le ta .

UNCLASSIFIED 
DWG (S 7 4 S

Pig.  59.  S p h e r e  Model o i t h  t a o  
Axial I a l e t  aad P e a r  A x i a l  S a t i a t e .

t h e  f o r a a t i o n  o f  a t a g a a n t  t o n e a .  
F i g u r e  60  i o  a s l u g - f l o e  mo d e l  w i t h  
a a a l l  e n t r a n c e  j e t a  p r o v i d e d  by a 
p e r f o r a t e d  p l a t e  a t  t he  b o t t o a  o f  t h e  
aphere  and a a i n g l e  o u t l e t  a t  t h e  t op .  
F i g u r e  61 i o  a model wi th vanea  i n  t he  
e n t r a n c e  a e c t i o n  t o  c r e a t e  r o t a t i o n  
t h a t  w i l l  s t a b i l i s e  t h e  s l u g  f l o e .  
T h i s  t y p e  o f  c o n s t r u c t i o n  s h o u l d  a i d  
i n  g a s  r e a i o v a l  b e c a u s e  o f  t h e  c e n 
t r i f u g a l  f o r c e  c r e a t e d  by r o t a t i o n .

F i g u r e  62 i s  a h y b r i d  o f  s t r a i g h t -  
t h r ough  s a d  r o t a t i n g —f l o e  c o r e s .  The 
uaiount o f  f l u i d  e n t e r i n g  i n  t h e  t e o  
t a n g e n t i a l  i n l e t a  i s  o f  t h e  s a m e  
o r d e r  o f  m a g n i t u d e  as  t h a t  i n  t h e  t e o  
i n l e t a  d i r e c t e d  a t  t h e  c e n t e r  o f  t h e  
s p h e r e .  I t  i s  hoped t h a t  t h i s  model

a a a a a  •  •
a  •  a a e
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HTtlMHUM
0 * 0  18792

Fig. « t .  Sphe r e  B e d e l  w i t h  Tw« 
T M i H t U I  U l t t i ,  Two M i l l  I s l e t s ,  
i « 4  Two A t ia l  O u t l e t s .

i n f o r m a t i o n ,  th# b a s t  way t o  accompl i sh  
t h e  a x t a r a a l  gas  r e mova l  i a  in a p i p e  
g a s  s e p a r a t o r ,  w h e r e  t h e  l i q u i d  i a  
made  t o  s p i n  and t h e  g a s  i s  r emoved 
f r o m  a c e n t r a l  g a s  v o i d .  The model  
shown i n  F i g .  63 i s  b e i n g  a s s em b l e d .  
T h i s  u n i t  i s  c a p a b l e  o f  h a n d l i n g  500 
gpm, which i a  f i v e  t i m e s  t h e  HRE f low 
r a t e .  The r o t a t i o n  i a  p r oduc e d  in the  
v a n e  s e c t i o n ,  a f t e r  w h i c h  a v o r t e x  
f o r m a .  The r o t a t i o n a l  e n e r g y  i a  r e 
c o v e r e d  i n  t h e  v o l u t e ,  and t h u s  t h e  
p r e s s u r e  d rop  a c r o s s  t h e  s e p a r a t o r  i a  
r e d u c e d .  Gas i a  r emoved from a smal l  
t u b e  a t  the  v o l u t e  end o f  t h e  s e p a r a t o r .  
P r o v i s i o n  i s  made f o r  t h e  measurement  
o f  s e p a r a t i n g  e f f i c i e n c y ,  p r e s s u r e  
d r o p ,  and r o t a t i o n a l  v e l o c i t y .

The  u n i t  can  be r e v e r s e d  so t h a t  
t h e  v o l u t e  p r o d u c e s  t h e  r o t a t i o n  and 
t h e  v a n e s  e f f e c t  t h e  e n e r g y  r e c o ve r y .  
T h i s  w i l l  a l l ow c o m p a r i s o n  o f  t h e  two 
t a c h n i q u e a  for  o b t a i n i n g  r o t a t i o n .

UMCll8k*ltU 
0W6 19751
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FOR P E R IO O  ENDING JULY 1 , 1 9 5 2

FUNDAMENTAL RADIATION CHEM ISTRY STU D IES

H. F.  McDuf f i e ,  Group L a u d e r  
J .  1 .  Bo y l e  V. F. K i e f f e r
E. L.  Coupe r e  H. H. S t o n e

fiAS PRODUCTION P t M  URANIUM SOLUTIONS

U r n n y l  N i t r a t e .  G v a l u e s  f o r  ga s  
p r o d u c t i o n  f r o n  u r a n y l  n i t r a t e  s o -  
l u t i o n a  h a v e  b e e n  d e t e r m i n e d  u n d e r  
c o n d i t i o n s  s i m i l a r  t o  t h o s e  u s e d  f o r  
t b e  s t u d i e s  o f  u r a n y l  s u l f a t e ( > > and 
u r a n y l  f l u o r i d e . T h e  d a t a  i n d i c a t e  
t h a t  a t  l ow u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n s  G 
f o r  H.  g a s  p r o d u c t i o n  i s  t h e  same as  
t h a t  l o r  c o m p a r a b l e  s u l f a t e  o r  f l u o r i d e  
s o l u t i o n s .  At  h i g h e r  u r a n i u m  c o n c e n -  
t r a t i o n a ,  n i t r a t e  s o l u t i o n s  h a v e  l o v e r  
G( H, )  t h a n  e i t h e r  o f  t h e  o t h e r  u r a n y l  
s o l u t i o n s .  The r e s u l t s  a r e  c o m p a r e d  
i n  T a b l e  32.

Th e  r a t i o  o f  h y d r o g e n  t o  o x y g e n  
p r e s e n t  i n  t h e  a m p o u l e s  c o n t a i n i n g

( U J. » .  b a y l a .  J .  A.  C k a r a l a y .  T.  I .  ■ ••S tar .  
C. J .  S . r k a a t S . l ,  I ,  f .  I i a f f . r ,  A. C .  S t a a a r t .
•  • A  T. 4 .  S a a r a k t ,  C k a a i i f r y  ( i i m a a  Q m m r i t r l y  
P r a f r a a a  S . p a r t  f mr  P a r i a l  t m d  l a f  O . r r a k r r  | | ,
f t S i .  ORNL- I SAt ,  f .  I f .

'  I , a .  f -  U c D a f f i a ,  4 .  S .  B a y l a .  a a l  t .  1.  
K i a f f a r ,  C k i a u l r ;  S i a i a i a a  Q a a r  i , r  i ;  P r m g r m i i
• * M M  / • '  P a r i a r f  f a r f i a f  l a r d  J | .  | f S » .  OSNL- l i l t  
( i s  y r a a a ) .

i r r a d i a t e d  s o l u t i o n s  o f  h i g h  c o n c e n * * 
t r a t i o n  U O j ( N O j )  s u g g e s t s  t h a t  t h e  
n i t r a t e  m a y  be  d e c o m p o s e d  b y  p i l e  
r a d i a t i o n s  ( T a b l e  3 3 ) .  T h e  g a s  
a n a l y s i s  d a t a  f o r  t h e  m e r e  d i l u t e  
s o l u t i o n s  o f  U0| (N0J ) |  e r e  s i m i l a r  t o  
t h o s e  f o u n d  in  a l l  a n a l y s e s  o f  i r r a d i 
a t e d  u r a n y l  s u l f a t e  and  f l u o r i d e  s o 
l u t i o n s .  T h e  s m a l l  a m o u n t  o f  N,  
( a p p e a r i n g  a s  i n e r t  g a s  by t h e  c o m
b u s t i o n  t e c h n i q u e  used f o r  ga s  a n a l y s i s )  
i s  u n d o u b t e d l y  due  t o  r e s i d u a l  a i r ,  
v h i c h  i s  v e r y  d i f f i c u l t  t o  o u t r a s  f rom 
a m p o u l e s  a n d  s o l u t i o n s  b e f o r e  i r r a d i 
a t i o n .  T h e  d a t a  f o r  t h e  m o r e  c o n 
c e n t r a t e d  n i t r a t e  s o l u t i o n s  s h o w  
n a r h e d  c o n t r a s t  t o  t h e  r e s u l t s  f o r  
s o l u t i o n s  o f  c o m p a r a b l e  c o n c e n t r a t i o n  
c o n t a i n i n g  o t h e r  a n i o n s .  The  o x y g e n  
p r e s e n t  i s  f a r  i n  e x c e s s  o f  t h e  0  :Hj  
r a t i o  o f  1 : 2  t o  be e x p e c t e d  i f  o n l y  
w a t e r  w e r e  d e c o n p o a e d .  The i d e n t i t y  
o f  t h e  l a r g e  a mo u n t s  o f  N,  w a s  c o n 
f i r m e d  by s p e c t r o s c o p i c  e x a m i n a t i o n .

U r a n o u m  S u l f a t e .  A s o l u t i o n  o f  
u r a n o u s  s u l f a t e  c o n t a i n i n g  40  mg o f

T a b l e  I S

G VALUES FOR M, PRODUCTION PROM AQUEOUS URANYL SOLUTIONS 

IRRADIATED IN THE K - 1 0  SRAPMITE REACTOR AT 120*C

TOTAL U 
(■ R /m l )

u * * »  

( a « / a ) )
RATIO OF FISSION ENERGY 

TO TOTAL ENERGY

C ( s o l e s  H2/ 100 a » )

0 0 , ( 0 0 , ) , u o ,so 4 O O ,F ,

4 . 2 4 » . « 0 . 959 1 .4 3 1 .6 3 1 .6 6

4 2 .3 3 9 . 4 0 .9 9 S 1 .5 0 1 .51 1 .5 0

1 1 0 .  1 2 . 3 9 0 .9 3 2 0 .4 * 0 .0 * * 1 . 0 ”

4 2 0 . 1 3 6 . 9 0 .9 9 4 0 .  55 0 .7 0 1 .0 0

V s l e *  f » a e  ml mm a a p l a r a t a r y  i t a A v  k? 4 .  t .  b a y l a  aaS T. I .  R a a S l a y ,  J a a a  t * S l .

Y a l a a a  a a t i a a t a S  s r a y k i a a l l y  Irmm  4 a t a  f a r  a t k a r  c . a c a a t r a t a a a a  aaS a a r i a k w a a l a .
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1

HRP QUARTERLY PROGRESS REPORT

Table is

OASES PRODUCED ON PILE IRRADIATION OP URANYL NITRATE

concentration  o r U01(R0| ) 1 SOLUTION c o a ro s in o e  o r GASES M O ff 'r rD  »Y M U  IRRADIATION

T o ta l U 

( • C / m l )

y lS I

( • C / m l )
H , ( * ) 0 ,  ( f t ) N , ( f t )

4 .2 S.9S 71 25 4

4 2 .3 3 9 .4 f r t 30 2

311. 1 2 .3 25 27 44

420 34 .9 3C 34 21

u r a n i u m  (93% e n r i c h m e n t )  p e r  m i l l i l i t e r  
•  i i  p r e p a r e d  f r o m  t h e  c o r  r e s p o n d i n g  
s o l u t i o n  o f  u r a n y l  a u l f a t e .  T h e  
c a l c u l a t e d  a m o u n t  o f  c o n c e n t r a t e d  
s u l f u r i c  a c i d  t o  s u p p l y  t h e  a d d i t i o n a l  
s u l f a t e  i o n s  n e e d e d  mas a d d e d  t o  t h e  
u r a n y l  a u l f a t e  s o l u t i o n  and t h e  m i x t u r e  
t r e a t e d  m i t h  s i n e  a m a l g a m .  A i r  mas  
b u b b l e d  t h r o u g h  t h e  d e c a n t e d  s o l u t i o n  
f o r  S m i n  co  e n s u r e  t h e  o x i d a t i o n  o f  
a n y  u r a n i u m ( l l l )  f o r m e d  by  t h e  r e *  
d u c t i o n  p r o c e s s .  The  r e s u l t i n g  s o 
l u t i o n  s h o w e d  a l m o s t  no  p r e c i p i t a t i o n  
o f  u r a n i u m ( I V )  as  t h e  h y d r o x i d e  a t  
r o o m  t e m p e r a t u r e ,  a n d  i t  o x i d i s e d  
s l o w l y .  M o s t  o f  t h e  s a m p l e s  w e r e  
i r r a d i a t e d  w h e n  t h e  u r a n i u m ( I V ) - t o -  
u r a n i u m ( V I )  r a t i o  was a b o u t  4 . 0 .  No 
a t t e m p t  was m a d e  t o  r e m o v e  t h e  s i n e  
s u l f a t e  p r e s e n t  i n  t h e  s o l u t i o n s  a s  a 
p r o d u c t  o f  t h e  u r a n y l  r e d u c t i o n .  
S i l i c a  a m p o u l e s  w e r e  p r e p a r e d  a n d  
d e g a s s e d  by t h e  s a n e  m e t h o d  as  t h a t  
used  f o r  t h e u r a n y l  s o l u t i o n  s t u d i e s .  * * *  
A t e m p e r a t u r e  n o t  e x c e e d i n g  3 0 * C  w a s  
m a i n t a i n e d  d u r i n g  i r r a d i a t i o n  b y  
p l a c i n g  t h e  a m p o u l e s  i n  w a t e r - f i l l e d  
p l a s t i c  t u b e s  s a d  by  h o l d i n g  t h e  
t e m p e r a t u r e  o f  t h e  H o l e  12 c o o l i n g  
w a t e r  t o  3 0 * C .  A f t e r  t h e  a m p o u l e s  
w e r e  o p e n e d  a n d  t h e  g a s  a n a l y s e d  i n  
t h e  u s u a l  m a n n e r ,  s a m p l e s  o f  t h e  s o 
l u t i o n  w e r e  s u b m i t t e d  f o r  u r a n i u m  
a n a l y s i s .  F r o m  t h e  r e s u l t i n g  u -  
r a n i u n ( I V ) • t o - u r a n i u n ( V I ) r a t i o ,  t h e  
a mo un t  o f  o x i d a t i o n  o f  u r a n i u a ( I V ) t o

• •  as #  •  s e a  a am • •  •
a s  a m  a s  a a m
s e t a a a a a a  a a 
a s  a a  a a a  a am
a a a  a a a  a  a

u r a m u m ( V I )  d u r i n g  i r r a d i a t i o n  c o u l d  
be c a l c u l a t e d .  T h e  d a t a  a r e  p r e s e n t e d  
i n  F i g .  6 4 .  I t  c a n  be s e en  t h a t  t h e  
o x y g e n  g a s  y i e l d s  a r e  v e r y  l o w  b u t  
t h a t  t h e  a m o u n t  o f  u r a n i u m ( I V )  c o n 
v e r t e d  t o  u r a n i u m ( V I )  a c c o u n t s  v e r y  
s a t i s f a c t o r i l y  f o r  t h e s e  l ow  y i e l d s .

The G f o r  h y d r o g e n  gas  p r o d u c t i o n  
i n  t h i s  s y s t e m  i s  1 . 5 0 .  T h i s  i s  i n  
e x c e l l e n t  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  v a l u e  f o r  
u r a n y l  s u l f a t e  a n d  i n d i c a t e s  t h a t  t h e  
p r o c e s s  by  w h i c h  H } m o l e c u l e s  a r e  
f o r me d  i n  a f i s s i o n i n g  s o l u t i o n  i s  n o t  
a f f e c t e d  by t h e  p r e s e n c e  o f  t h e  e a s i l y  
o x i d i s e d  u r a n i u m ( I V )  i o n s .  The  l o w  
o x y g e n  y i e l d  s u g g e s t s  t h a t  e i t h e r  t h e  
d i s s o l v e d  o x y g e n  o r  some s u b s t a n c e

• anacti u i
• a u n  M un ttttH T  to m m  o u m th m
•  TOTAL OK VM M  ACCOUWTtV TQM

•  - t r ..a  m ■*— *>

Fig . 64. 6aa P roduction  la  1 1 (6 0 ,) ,  
E o l a t i o n s  I r r a d i a t e d  l a  t h e  1 * 1 0  
Graphite  Reactor a t  30*C.

* ' 1 3  238
aa 

• •
a •  a a a  
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a a a  a a a a a
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FOR PERIOD ENDING JULY 1, 1952

i n t e r m e d i a t e  i n  i t s  f o r m a t i o n  r e a c t s  
w i t h  t h e  a v a i l a b l e  u r a n i u n ( I V )  i a  
s o l u t i o n .  The f a c t  t h a t  aone  oxygen  
g a s  i a  f o r n e d ,  even  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  
s u f f i c i e n t  u r a n i u a i ( I V )  t o  c o m p l e t e l y  
r emove  i t ,  p r o b a b l y  c a n  be e x p l a i n e d  
by t h e  e s c a p e  o f  s ome  o f  t h e  o x y g e n  
i n t o  t h e  g a s  p h a s e  b e f o r e  i t  h s a  
o p p o r t u n i t y  t o  r e a c t .  T h i s  h y p o t h e s i s  
wa s  t e s t e d  by i r r a d i a t i n g  two ampoul es  
f i l l e d  w i t h  s o l u t i o n  t o  l e a v e  no g a s  
a p a c e .  The d a t a  i n d i c a t e  t h a t  when 
t h e  ampoul es  were f i l l e d  t o  l e a v e  t h e  
g a s * t o - 1 i q u i d  v o l u m e  r a t i o  a p p r o x i 
m a t e l y  1 . 0 ,  t h e  g a s e o u s  oxyge n  f ound  
i n  t h e  p r o d u c t s  w a s  1 7 . 2 % o f  t h e  
s t o i c h i o m e t r i c  a m o u n t .  In a m p o u l e s  
w h e r e  t h e  g a s - t o - 1 i q u i d  volume r a t i o  
waa  n e a r l y  t e r o ,  t h e  oxyge n  ga s  found 
wa s  o n l y  2.2% o f  t h e  c a l c u l a t e d  t o t a l  
a m o u n t .  A n a l y s i s  o f  t h e  r e s u l t i n g  
s o l u t i o n s  i n d i c a t e d  t h a t  u r a n i u m ( I V )  
o x i d a t i o n  had o c c u r r e d  t o  a c c o u n t  f o r  
t h e  r e m a i n i n g  97.8% o f  t h e  oxygen.

I n v e s t i g a t i o n s  o f  t h e  e f f e c t  o f  
i n c r e a s e d  u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n s  on 
t h e  g a s  y i e l d s  f o r  u r a n o u a  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  a r e  u n d e r  w a y .  P r e l i m i n a r y  
r e s u l t s  i n d i c a t e  t h a t  a l o w e r i n g  o f  
G ( H } ) o c c u r s  a s  haa b e e n  r e p o r t e d  f o r  
u r a n y l  s o l u t i o n s .

CATALYTIC SOLUTION RECORRINAT I ON OF 
HYDROGEN AND OXYOEN AT 100*C

E f f o r t s  d u r i n g  t h e  c u r r e n t  p e r i o d  
h a v e  l a r g e l y  been  c o n c e r n e d  w i t h  e x 
p l o r a t o r y  w o r k  s e e d i n g  a s u i t a b l e  
c a t a l y s t  f o r  t h e  s o l u t i o n  r e c o m b i 
n a t i o n  o f  hydrogen  and oxyge n  a t  100*C. 
S u c h  a c a t a l y s t  i s  d e s i r a b l e  b e c a u s e  
o f  t h e  i n t e r e s t  i n  o p e r a t i n g  t h e  HRE 
i n  t h i s  t e m p e r a t u r e  r a n g e .  C o p p e r  
s u l f a t e ,  w h i c h  h a s  b e e n  shown t o  be 
e f f e c t i v e  a s  a r e c o m b i n a t i o n  c a t a l y s t  
a t  250*C,  i s  n o t  s i g n i f i c a n t l y  a c t i v e  
a t  100*C b e c a u s e  o f  t h e  h i g h  t e m p e r a 
t u r e  c o e f f i c i e n t  o f  t h e  c a t a l y t i c  
r e a c t  i on .

No d i s s o l v e d  c a t a l y s t  h a s  been 
f o u n d  t h a t  i s  e f f e c t i v e  a t  100*C, b u t  
t h e  p l a t i n u m  g r o u p  m e t a l s  a p p e a r  t o  
be  p r o m i s i n g  c a t a l y s t s  i n  s u s p e n d e d  
a n d ,  p o s s i b l y ,  i n  c o l l o i d a l  form.

E x p e r i m e n t s  were  c a r r i e d  o u t  i n  30-  
ml bomba o f  t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l  
a t t a c h e d  f o r  p r e s s u r e  m e a s u r e me n t  t o  a 
B a l d w i n  s t r a i n  g a g e  e q u i p p e d  w i t h  a 
Brown r e c o r d e r .  The bombs were p l a c e d  
i n  an  s l u m i n u n - b l o c k - h e a t e r  t h e r m o s t a t  
t h a t  c o u l d  be r ocked  58 t i m e s  a m i n u t e .  
When h e a t i n g  t o  a new t e m p e r a t u r e  t h e  
bombs were n o t  r ocke d  t o  a v o i d  f o r c i n g  
l i q u i d  f rom t h e  bombs i n t o  t h e  d e a d  
a p a c e  o f  t h e  l i n e s  a n d  s t r a i n  g a g e .  
E x c e p t  aa n o t e d ,  a l l  e x p e r i m e n t s  were 
c a r r i e d  o u t  u s i n g  u r a n y l  s u l f a t e  s o 
l u t i o n s  c o n t a i n i n g  40 g o f  u r an i um pe r  
l i t e r .  O r d i n a r i l y  600 p a i  o f  hydrogen  
a n d  300 p a i  o f  oxygen  w e r e  c h a r g e d  t o  
t h e  bombs.

A u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  was p r e 
p a r e d  t o  c o n t a i n  t h e  m a j o r  f i s s i o n  
p r o d u c t s  i n  c o n c e n t r a t i o n s  e x p e c t e d  
a f t e r  o n e  m o n t h ' s  o p e r a t i o n  o f  a 
r e a c t o r  a t  a p o w e r  d e n s i t y  o f  50 
k w / l i t e r  and w i t h  no g a s  r e m o v a l .
The  f o l l o w i n g  e l e m e n t s  w e r e  i n c l u d e d :  
C e , Nd,  Z r ,  C s , Mo, Ru ,  B e , S r ,  La ,  
P r ,  Nb,  Rb,  and Rh.  The  r h o d i u m was 
i n a d v e r t e n t l y  p r e s e n t  a t  t e n  t i m e s  t he  
c a l c u l a t e d  r e a c t o r  c o n c e n t r a t i o n .  
W h i l e  f o u r  o f  t h e s e  bombs were  b e i n g  
h e a t e d  w i t h o u t  s h a k i n g ,  a n  e x p l o s i o n  
o c c u r r e d  i n  one  a t  a b o u t  200*C , and 
t h e  o t h e r  bombs a l s o  show ed  very  r a p i d  
p r e s s u r e  d r o p s  due  t o  r e c o m b i n a t i o n .  
On r e c h a r g i n g  w i t h  g a s ,  h i g h  c a t a l y t i c  
a c t i v i t y  was f ound a t  100*C . A f i n e ,  
b l a c k  p r e c i p i t a t e  waa c e n t r i f u g e d  from 
t h e  s o l u t i o n  t a k e n  f rom t h e  bombs, and 
t h e  s u p e r n a t a n t  l i q u i d  s h o we d  much 
lo w e r  c a t a l y s i s .  Rhodium and r u t h e n i u m  
w e r e  s hown  t o  be t h e  c a t a  1 y t i c a  1 1 y

5 , J -  S.  G i l l  ill t .  L.  H a r a k a l l ,  | . a < | « a « a a i  
* » a » l a r  g r a / * r t  Q p m r l p r l p  g r t f f a i i  f i t p o r t  f o r  

M i a |  f a r e *  IS.  I f  S t .  O f l H L - i l M .  p.  I f f .
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a c t i v e  s u b s t a n c e *  by s e p a r a t e  t e s t s  on 
t h e  v a r i o u s  f i s s i o n - p r o d u c t  e l e m e n t s .

The bombs p r o p e r  r e t a i n e d  s c o n 
s i d e r a b l e  d e g r e e  o f  c a t a l y t i c  a c t i v i t y .  
Th i s  was no t  r emove d  by a 3 0 - min t r e a t 
ment  wi t h  351 HF-2051 WOa s o l u t i o n ,  n o r  
by a 3* min t r e a t m e n t  wi t h  c o n c e n t r a t e d  
HC1,  b u t  i t  w a s  s l o w l y  r e m o v e d  by  
r e p e a t e d  r u n s  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n  a t  2 5 0 * C  a nd  w i t h  r e g u l a r  
pas  p r e s s u r e s .

Al l  o b s e r v a t i o n s  o f  e x p l o s i o n s  i n  
t h e s e  e x p e r i m e n t s  a r e  c o n s i s t e n t  w i t h  
t h e  vi ew t h a t  a c a t a l y s t  p a r t i c l e  on  
t h e  w a l l  i n  c o n t a c t  w i t h  t h e  p a s  i s  
h e a t e d  and  d r i e d  by t h e  a c c e l e r a t i n g  
r e c o m b i n a t i o n  r e a c t i o n  a n d  t h e n  
i g n i t e s  t h e  m i x t u r e .

C a t a l y s i s  by Rhodium.  A r h o d i u m  
su 1 fa  t e - u r a n y 1 s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n 
t a i n i n g  600 ppm Rh pave a f i r s t - o r d e r  
s o l u t i o n  r a t e  c o n s t a n t  a t  100*C o f  
130 h r * 1 a t  1000  p s i  o f  2 H , : 0 1 . Th e  
o r d e r  of  t h e  r e a c t i o n  ha s  no t  y e t  b e e n  
e s t a b l i s h e d  w i t h  r e s p e c t  t o  r h o d i u m ,  
h y d r o g e n ,  o r  o x y g e n .  A f t e r  t h e  r u n  
t he  washed bombs c a t a l y s e d  r e c o m b i n a t i o n  
s t r o n g l y ,  w h i c h  i n d i c a t e d  a w a l l  
d e p o s i t .  T h i s  h a s  b e e n  t h e  g e n e r a l  
e x p e r i e n c e  w i t h  r h o d i u m s o l u t i o n s ,  and,  
b e c a u s e  s uc h  a d e p o s i t  r e n d e r s  a bomb 
u s e l e s s  u n t i l  c l e a n e d ,  i t  has  hamper ed 
o p e r a t  i o n s .

C a t a l y s i s  by Rmt heai ua .  A u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  600 ppm Ru 
pave  a f i r s t - o r d e r  s o l u t i o n  r a t e  c o n 
s t a n t  o f  3 . 4  h r * 1 a t  100*C a nd  1 0 0 0  
p s i  o f  2H] : 0 } g a s .  The bomb d i d  n o t  
r e t a i n s  s i g n i f i c a n t  d e g r e e  of c a t a l y t i c  
a c t i v i t y .  *

C a t a l y s i s  by Pa l l a d i u m .  A c o l l o i d a l  
h y d r o s o l  o f  p a l l a d i u m  s t a b i l i s e d  by 
s o d i u m  p r o t a l b i n a t e  was  a v a i l a b l e .  
T h i s  was t e s t e d  a t  SO ppm Pd i n  t h e  
a bs e nc e  o f  u r a n y l  s u l f a t e .  The f i r s t -  
o r d e r  s o l u t i o n  r a t e  c o n s t a n t  a t  100*C

•  b a s  a s  •  • • •
• a  a a a  a a a  a a a s  
a s  a s  a a a  a s e e

and 900 p s i  o f  2Ha : Oa gas  was 80 h r * 1 . 
S u s p e n s i o n s  o f  r e d u c e d  p a l l a d i u m  i n  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  a r e  b e i n g  
p r e p a r e d  f o r  t e s t i n g .

C a t a l y s i s  by •amlum.  A s o l u t i o n  o f  
1 g o f  osmium t e t r o x i d e  i n 1 l i t e r  o f  
w a t e r  was  p r e p a r e d .  On h e a t i n g  w i t h  
900 ps i  o f  2 H, : Oa g a s ,  t he  gas  m i x t u r e  
e x p l o d e d .  The bomb was  c a t a l y t i c a l  1 y 
a c t i v e  a f t e r  r e m o v a l  o f  t he  s o l u t i o n .

C a t a l y s i s  by P l a t i n u m .  An Adams  
p l a t i n u m  d i o x i d e  c a t a l y s t ( 4>  w s a  
p r e p a r e d  by f u s i o n  o f  ammonium c h l o r o -  
p l a t i n a t e  w i t h  s o d i u m  n i t r a t e .  T h i s  
c s t a l y s t  ( a p p r o x i m a t e l y  800 ppm P t  i n  
U 0 j S 0 4 ) g a v e  a f i r s t - o r d e r  s o l u t i o n  
r a t e  c o n s t a n t  o f  100 h r * 1 a t  1 0 0 ° C  
and 600 p s i  o f  2Ha : 0 a g a s .  R e d u c t i o n  
was  e x p e c t e d  t o  b e  e f f e c t e d  by t h e  
hyd r oge n  g a s .  B e c a u s e  an a c t i v e  wa l l  
d e p o s i t  was o b t a i n e d ,  wh i c h  p o s s i b l y  
i n d i c a t e d  s o me  d i s s o l v i n g  o f  t h e  
p l a t i n u m  d i o x i d e  b e f o r e  r e d u c t i o n ,  
i t  i s  b e l i e v e d  m o r e  d e s i r a b l e  t o  
r e d u c e  t h e  p l a t i n u m  b e f o r e  c o m b i n i n g  
wi t h  t he  u r a n y l  s u l f a t e .  E x p e r i m e n t s  
o f  t h i s  t y p e  a r e  u n d e r  way.

Aur i c  c h l o r i d e  s howe d  no c a t a l y t i c  
a c t i v i t y .  I r i d i u m  m e t a l  h a s  b e e n  
o b t a i n e d  and w i l l  be  c o n v e r t e d  t o  a 
form s u i t a b l e  f o r  t e s t i n g .

The  o r d e r  o f  t h e  c a t a l y s e d  r e 
a c t i o n  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  g a s e s  h a s  
n o t  b e e n  d e t e r m i n e d .  A l t h o u g h  t h e  
r a t e  i s  e x p r e s s e d  a b o v e  a s  f i r a t  
o r d e r ,  t h i s  h a s  b e e n  done  b e c a u s e  o f  
e a s e o f  v i s u a l  i s a t  i o n  and c o m p a r a b i l i t y  
o f  r e s u l t s  a n d  d o e s  n o t  i m p l y  a n y  
p a r t i c u l a r  o r d e r  f o r  t h e  r e a c t i o n .  
R e c o m b i n a t i o n  r a t e s  r e q u i r e d  f o r  
p r a c t i c a l  u s e  o f  a s o l u t i o n  c a t a l y s t  
i n  t h e  HRE a t  100*C  a r e  ' - s t i a a t e d  t o  
be 100 t o  2000 h r * ' .  Thus i t  a p p e a r s  
t h a t  p r a c t i c a l  r e c o m b i r .  a t i o n  r a t e s

* I f a l l t l f  t ,  Call .  V„t. | ,  f .  (41.
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FOR PERIOD ENDING JULY 1 ,  1952

■ i y  be  a c h i e v e d  e i t h  s u s p e n d e d  o r  
c o l l o i d a l  c a t a l y s t s  o f  t h e  p l a t i n u a
g r o u p  m e t a l s .

E x p e r i m e n t s  on  s t a b i 1 i t s t i o n  o f  
n o b l e  a i e t a l  c o l l o i d a l  s o l u t i o n s  by 
v a r i o u s  i n o r g a n i c  c o l l o i d s  ( h y d r o u s  
t i t a n i u m  d i o x i d e ,  s i l i c o n  d i o x i d e ,  
f e r r i c  o x i d e ,  a nd  o t h e r s )  h a v e  be e n  
i n i t i a t e d .  A l t h o u g h  t e m p e r a t u r e ,  
r a d i a t i o n ,  and t h e  p r e s e n c e  o f  s s l t s  
s u c h  a s  u r a n y l  s u l f a t e  d o  n o t  p r o mo t e  
s t a b i l i t y ,  t he  p o s s i b i l i t y  o f  u s i n g  s 
c o l l o i d a l  c a t a l y s t  w i l l  be e x p l o r e d  
b e c a u s e  o f  t h e  r e l a t i v e l y  g r e a t e r  
e f f i c i e n c y  o f  t h i s  f orm.

EFFECTS OF RADIATION ON CORROSION

T h e  w o r k  o f  t h e  HRP r a d i a t i o n  
c h e m i s t r y  g r o u p  h a s  b e e n  b r o u g h t  t o  
t h e  p o i n t  wh e r e  s o l u t i o n  s t a b i l i t y  
i s  n o  l o n g e r  t h e  o v e r r i d i n g  p r o b l e m  
a nd  whe r e  i t  i s  now p o s s i b l e  t o  begi n  
s t u d i e s  of  c o r r o s i o n  i n  t h e  p r e s e n c e  
o f  r a d i a t i o n .  As s e e n  i n  t h e  p r e c e d i n g  
s e c t i o n ,  one  a p p r o a c h  t o  t h i s  p r o b l e m 
i n v o l v e s  t h e  m e a s u r e m e n t  o f  o x y g e n  
c o n s u m p t i o n  i n  and o u t  o f  r a d i a t i o n .  
S t a t i c  bombs e r e  u s e d  t o  c o n t a i n  t h e  
s o l u t i o n .

S e v e r e  d y n a mi c  c o r r o s i o n  i n  some 
s y s t e m s  h a s  b e e n  d i s c l o s e d  by  t h e  
o p e r a t i o n  o f  t e s t  l o o p s  a t  t e m p e r a *  
t u r e s  o f  150 t o  2 5 0 9C i n  t h e  a b s e n c e  
o f  r a d i a t i o n .  T e s t i n g  i n  t h e  p r e s e n c e  
o f  r a d i a t i o n  l a p o s e s  c e r t a i n  c o n s t r a i n t s  
a s  t o  a p p a r a t u s  s i c e ,  d u r a t i o n  o f  
e x p e r i m e n t s ,  s a f e t y ,  a n d  a mo u n t s  o f  
f i s s i o n a b l e  m a t e r i a l  t h a t  may r e a s o n *  
a b l y  be  u t i l i s e d .  F r o m  a c h e m i c a l  
p o i n t  o f  v i e w  i t  i s  m o r e  i m p o r t a n t  
t o  d e t e r m i n e  t h e  e f f e c t s  o f  c h a n g e s  
i n  c o n t r o l l a b l e  v a r i a b l e s  o v e r  as  
g r e a t  r a n g e s  a s  p o s s i b l e  t h a n  i t  i s  
t o  p u t  t o g e t h e r  some  s y s t e m  and  s e a  
how l o n g  i t  w i l l  r u n .  C o n s e q u e n t l y ,  
i t  h a s  become o f  i n t e r e s t  t o  d e v e l o p  
a n  a c c e l e r a t e d  d y n a m i c  t e s t  t h a t  i s  
u s e f u l  b o t h  i n  and o u t  o f  r a d i a t i o n .

A r e v i e w  o f  t h e  l i t e r a t u r e  h a s  l e d  
t o  t h e  c o n c l u s i o n  t h a t  t h e  d y n a m i c  
c o r r o s i o n  i n  t h e  l o o p s  wa s  c a u s e d  by 
t h e  i mp i n g e me n t  o f  t u r b u l e n t  s o l u t i o n  
u p o n  t h e  p r o t e c t i v e  f i l m  and  u l t i m a t a  
r e m o v a l  o r  d e s t r u c t i o n  o f  t h e  f i l m .  
T h e  s u b s e q u e n t  r a p i d  a t t e m p t  o f  t h e  
s o l u t i o n  t o  r e f o r m  a p r o t e c t i v e  f i l m  
o x i d i s e s  t h e  n e x t  l a y e r  o f  m e t a l  
w h i c h  i s  i m m e d i a t e l y  r e m o v e d  by t h e  
i m p i n g e m e n t  o f  t h e  s o l u t i o n .  T h u s ,  
i n  t h e  d y n a m i c  s y s t e m ,  t h e  r a t e  o f  
p i t t i n g  may  be  a f u n c t i o n  o f  t h e  
a b i l i t y  o f  t h e  s o l u t i o n  t o  o x i d i s e  
f r e s h  s t a i n l e s s  s t e e l  s u r f a c e s .  I t  i s  
b e l i e v e d  t h a t  a ny  m e t h o d  o f  t e s t i n g  
t h a t  l e a d s  t o  i m p i n g e m e n t  o f  m e t a l  
u p o n  s o l u t i o n  w i l l  g i v e  s i m i l a r  
r e s u l t s .  S e v e r a l  p o s s i b l e  s m a l l *  
s c a l e  dynami c  t e s t s  h a v e  b e e n  e v o l v e d  
t h a t  may p r o v e  u s e f u l  e i t h e r  i n  o r  
o u t  o f  r a d i a t i o n .  T h e s e  t e s t s  a r e  
d e s c r i b e d  i s  t h e  f o l l o w i n g ,  and t h e  
u l t i m a t e  c h o i c e  a s  t o  u s e  by  t h e  
r a d i a t i o n  c h e m i s t r y  g r o u p  o f  t h e  HRP 
w i l l  be  g o v e r n e d  b y  t w o  f a c t o r s :

1.  w h e t h e r  t h e  t e s t  c a n  ba  s c a l e d  
d o wn  i n  s i t e  t o  f i t  i n p i l e  f a *  
c i l i t i e s ,  and

2.  w h e t h e r  t h e  t e s t  c a n  be c a r r i e d  
o u t  i n  s v e r y  s h o r t  p e r i o d  o f  
t i m e  and t h u s  p e r m i t  s u r v e y s  o f  a 
v a r i e t y  o f  e n v i r o n m e n t a l  c o n *  
d i t i o n s  and  t h e  p o s s i b l e  u s e  o f  
m a t e r i a l s  ( i n  t h e  t o s t  a p p a r a t u s )  
t h a t  a r e  n o t  v e r y  r e s i s t a n t  t o  
r a d i a t i o n .

■ h l r l i g l g  T e s t .  I f  a s h a f t  i s  
c a u s e d  t o  g e n e r a t e  a c o n i c a l  s u r f a c e  
( b y  u s e  o f  a m o t o r ,  f a c e  p l a t e ,  o f f *  
c e n t e r  b e a r i n g ,  a n d  t w o  u n i v e r s a l  
j o i n t s )  b u t  i s  k e p t  f r o m  t u r n i n g  by 
c l a m p i n g  t h e  u n i v e r s a l  j o i n t  f u r t h e s t  
f r o m  t h e  f a c e  p l a t e ,  a  c o n t a i n e r  
a t t a c h e d  t o  t h e  s h a f t  w i l l  d e s c r i b e  
a c i r c l e .  • I f  t h a t  c o n t a i n e r  i s  
p a r t i a l l y  f i l l e d  w i t h  l i q u i d ,  t h e  
n o t i o n  o f  t h e  l i q u i d  w i l l  be s i m i l a r  
t o  t h a t  o b t a i n e d  by s w i r l i n g  a g l a s s
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p a r t i a l l y  f i l l a d  w i t h  w a t e r .  Such an 
a p p a r a t a a  k a a  b e a n  c o n s t r u c t e d  and 
e q u i p p e d  w i t h  a t  h i  c k -  w a l  1 e d , c y 
l i n d r i c a l ,  g l a s s  c o n t a i n e r .  O p e r a t i o n  
w i t h  a p p r o x i m a t e l y  1 - i n .  o f f s e t  and a 
s p e e d  o f  600 r p n  has  b e e n  o b s e r v e d  by 
u s i n g  a s t r o b o s c o p e .  T h e  i n s i d e  
l i q u i d  e s s  o b s e r v e d  t o  f o r n  a c l e a n  
w a v e  f r o n t  t h a t  t r a v e l e d  a r o u n d  t h e  
i n s i d e  o f  t h e  c o n t a i n e r  a t  t h e  sane 
a n g u l a r  v e l o c i t y  as t h a t  g i v e n  t o  t h e  
s u p p o r t i n g  s h a f t .

T h e  c o n t a i n e r  a o u n t e d  o n  t h e  
s u p p o r t i n g  s h a f t  can be a n y  o f  s e v e r a l  
t y p e s .  The t wo  n o a t  i n t e r e s t i n g  are  
t h e  c y l i n d e r  and t h e  t o r u a .  A t o r u s  
c a n  b e  c o n s t r u c t e d  o f  t u b i n g  o r  
s t a n d a r d  p i p e  j o i n t s  and t h u s  a i n u l a t e s  
e x p e c t e d  n e c h a a i c a l  c o n d i t i o n s .

Connect ing Bed. I f  t h e  s u p p o r t i n g  
s h a f t  f o r  t h e  c o n t a i n e r  i s  c a u s e d  t o  
wove  as a c o n n e c t i n g  r o d  i n  a p i s t o n -  
t y p e  e n g i n e ,  a p o i n t  o n  t h e  r o d  w i l l  
d e s c r i b e  an e l l i p s e .  The  a p p r o a c h  t o  
u n i f o r a  c i r c u l a r  n o t i o n  i s  p r o b a b l y  
g o o d  e n o u g h  t o  be u s e f u l  i n  d r i v i n g  
l i q u i d  a r o u n d  a t o r u s  o r  a r o u n d  t h e  
i n s i d e  w a l l  o f  a c y l i n d e r  a u c h  as i n  
t h e  w h i r l i g i g  t e a t .

■ a g n e t o s t r l c t e r  T e a t
s t u d i e s  h a v e  b e e n

r e n t .  C o r r o s i o n  
c a r r i e d  o u t  a t

o t h e r  1 a b o r a t o r i e * ( * * w i t h  a e t a l  
a p e c i a e n a  i n  c o n t a c t  w i t h  t h e  t e s t  
l i q u i d  and a t t a c h e d  t o  t h e  end  o f  a 
n i c k e l  t u b e  t h a t  i s  v i b r a t e d  by 
a a g u e  t o  a t r i c t i o n  . T h e  v i b r a t i o n  
i a q > a r t e d  t o  t he  a p e c i a e n  was s u f f i c i e n t  
t o  c a u s e  r a p i d  e r o s i o n - c o r r o s i o n .

( $ , 0 0 0  t o  1 0 , 0 0 0  e p a )  i a  s u f f i c i e n t  
t o  c a u s e  d y n a a i c  c o r r o s i o n ,  i t  s h o u l d  
be p o s s i b l e  t o  a t t a c h  t h e  s p e c i m e n  t o  
a d r i v e  s u c h  as i s  u s e d  t o  a o v e  a 
s p e a k e r  c o n e .  Two c o s p a n i e i  t h a t  
a a n u f a c t u r e  v i b r a t i o n  t e s t i n g  e q u i p a e n t  
( C a l i d y n e  Co.  and M B M a n u f a c t u r i n g  
C o . )  h a v e  b e e n  c o n t a c t e d  t o  s e e  
w h e t h e r  c omponen t s  o f  t h e i r  e q u i p a e n t  
a i g h t  p o s s i b l y  be  o f  u s e  i n  o u r  
t e s t i n g  p r o g r a a .  A t  p r e s e n t  i t  
s e e a s  l i k e l y  t h a t  t h i s  a p p r o a c h  w i l l  
be v e r y  p r o m i s i n g .

J e t  I a p l n g s a e n t  T e a t .  A v e r y  
s u c c e s s f u l  j e t  i a p i n g e a e n t  t e a t  has 
been  d e s c r i b e d  i n  t h e  1 i t e r a t u r e ( * * 7 '  
b u t  t h i s  t e s t  a p p e a r s  t o  h a v e  l i t t l e  
c h a n c e  o f  b e i n g  s c a l e d  d o w n  t o  t h e  
s i t e  r e q u i r e d .  C o n s i d e r a t i o n  has  
b e e n  g i v e n  t o  t h e  p o s s i b i l i t y  o f  
f o r m i n g  a j e t  o f  h i g h - p r e s s u r e  l i q u i d  
a n d  c a u s i n g  i t  t o  i a p i n g e  u p o n  a 
f i x e d  p l a t e  by u s i n g  g a s  p r e s s u r e  i n  
e x c e s s  o f  s t e a a  p r e s s u r e  t o  f o r c e  t h e  
l i q u i d  t o  a o v e .  The  e x t e n t  o f  c o r 
r o s i o n  w o u l d  be d e t e r m i n e d  by  e x 
a m i n a t i o n  o f  t h e  p l a t e .

I n  t h e  n e a r  f u t u r e  a d e c i s i o n  w i l l  
be a a d e  as  t o  w h i ch  o f  t h e  t e s t s ,  i f  
a n y ,  s h o u l d  be i n v e s t i g a t e d  i n 
t e n s i v e l y .  F o l l o w i n g  t h e  d e c i s i o n ,  
i t  i s  e x p e c t e d  t h a t  e v a l u a t i o n  o f  
u r a n y l  s u l f a t e  and u r a n y l  f l u o r i d e  
u n d e r  v a r i o u s  c o n d i t i o n s  o f  t e m p e r a 
t u r e ,  c o n c e n t r a t i o n ,  a n d  e x c e s s  
o x y g e n  o r  h y d r o g e n - o x y g e n  p r e s s u r e  
w o u l d  be a t t e m p t e d .

T a n t  Us ing Audio S p e a k e r  B r l v e .
I f  v i b r a t i o n  i n  t h e  a u d i o  r a n g e

^ * 1 .  L .  I t r t ,  T r s a t .  4 a .  S a c .  g c l t l ,  } | ,
i t i  t i a i T ) .

( * * J .  I .  H a a c i a a .  T r e a t .  4 a .  S a c .  I t t a l i  M ,  
f .  It* (1 *JT ).

<T>
< ItlS).

C. I .  S a 4 a r b a r f ,  Se ek .  f a f .  ST, p.  14$

J  H 2
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SOLUTION CHEMISTRY

V. L. M a r s h a l l ,  Group L e a d e r

R. D. Brown E. V. J o n e s
H. 0.  Day,  J r .  M. H. L i e t s k e
J .  S. G i l l  K. S. War ren

H. W. Wright

PLUTONIUM SOLUBILITY IN Ut,-BfPW4>1,0 
SOLUTIONS

H. W. Wright

The r a t i o  o f  P04 t o  U n e c a a s a r y  t o  
a a i n t a i n  a s t a b l e  s o l u t i o n  o f  UO, -
H.  PO.-H.O a t  2 5 0 *C i s  a b o a t  5 . 2  f o r  a
I .  26 M u r . n i u .  c o n c e n t r a t i o n ^ 1 ’ 
The s o l u b i l i t y  r a t i o ,  P04 :U, i n c r e a s e s  
b o t h  a s  a  f u n c t i o n  o f  t e s p e r a t u r e  
between 100 and 300*C and as  an i n v e r s e  
f u n c t i o n  o f  u r a n i u a  c o n c e n t r a t i o n . * * • * ’ 
T h e  p u r p o s e  o f  t h i s  w o r k  w a s  t o  
d e t e r m i n e  t h e  e f f e c t  o f  e x c e s s  H , P 0 4 
on t h e  s t a b i l i s a t i o n  o f  p l u t o n i u m  i n  
s o l u t i o n .  P I u t o a i u a ( I V ) b a a  b e e n  
shown t o  u n d e r g o  h y d r o l y s i s  p r e c i p i *  
t a t i o n  above 100°C i n  bo t h  U 0 , S 0 4 - H , 0  
and UOj i ' j -HjO sys t ems .  *4 •* ’ The f i r s t  
e x p e r i m e n t  i n  a s i l i c a  t u b e  was  
c a r r i e d  o u t  a t  140*C f o r  140 h r  w i t h  
s 1 . 0 5  It U - 1 2 . 1  M H , P 0 4 s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  2 g o f  p 1 u t o n i u r n ( I V ) p e r  
l i t e r .  No p r e c i p i t a t i o n  o f  p l u t o n i u m  
o c c u r r e d .  T h e  n e x t  e x p e r i m e n t  was 
a a d e  w i t h  a 0 . 4 5 4  M U - 3 . 1  H 
s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  2 g o f  p l u t o n i  
p e r  l i t e r .  A f t e r  7 hr  a t  200*C t h e  
e n t i r e  s o l u t i o n  f o r m e d  a g e l  t h a t  
r e l i q u i f i e d  o n l y  a f t e r  r e m a i n i n g  a t

Hj PO4
um(IV)

( , , J .  S .  M i l l .  « .  L.  M a r s h a l l ,  M. * .
• r i g k t ,  f f a a a f # a « a a (  S a a r l s r  P r s / a r t  9 , , r  n r  I ;  
P r a a r t t a  S a a s r » f » r  P a r  4 a g a » t  I S ,
I f f l ,  0MRL. 1111,  g .  I IS.

S.  M i l l  a i l  I .  * .  W r i g h t ,  f e a s g a s a s a a  
N a a r i a r  P r a / x  l Q a s r t a r l )  P r a g r a i i  ( a g a r  • / a r  
P a r i s h  ( a g i n g  S a g  I S ,  1*51.  OM L-10ST ,  p .  l i t .

J .  T h a a a r ,  Tka S a l a k l l l l g  a /  Ormmimm l a  
P a a a i h l a  P a a l a  / a r  ( a a a g a a a a a a  l a a a l a r a ,  F a g a r  
i r a a a a t a l  a t  S a s a a S  f l a i l  P a a l a  D a t a l a g o a s t  
C a a f a r a a s a ,  Oak  l i l g a ,  1*11.

S. V a r r a a  i a l  I .  f .  S r i g k t ,  ( a a a g a a a a a a  
S a a a t a r  P r a / a d  Q i a n a r l y  P r a g r a a a  P a g a r i  / a r  
P a n a g  ( a g i a g  ( a r a k  f *, I f f t ,  0 IWL-1J I# .  g .  IT*.

(S>* .  T a e l  l a ,  a g .  a l l . ,  N N L - l l t l ,  g .  ITS.

2 5 ° C  f o r  s e v e r a l  d a y s .  S i m i l a r  
r e s u l t s  were  o b t a i n e d  wi th e x p e r i m e n t s
a t  17S*C.

Enough p h o s p h a t e  c s a  be a d d e d  t e  
s t a b i l i s e  p l u t o n i u m  i n  a u r a n y l  
p h o s p h a t e  s o l u t i o n .  H o w e v e r ,  t h i s  
a m o u n t  o f  p h o s p h a t e  w i l l ,  i n  a l l  
p r o b a b i l i t y ,  be  more wi th  r e s p e c t  t o  
c r o s s  s e c t i o n  t o  a c h i e v e  t h e  name 
o b j e c t i v e  t h a n  i s  n e c e s s a r y  f o r  a 
UO,S04- H . 0  a y a t e n  c o n t a i n i n g  a s l i g h t  
exce s s  o f  H , S 0 4 . * * ’

INFLUENCE OF BABIATI0N ON THE 
VALENCE OF FLUT0NIU0

K. S. Warren

An i n v e s t i g a t i o n  ha s  been  s t a r t e d  
on t h e  e f f e c t  o f  C o * * « e a i t t e d  gasuaa 
r a d i a t i o n  and i n p i l e  r a d i a t i o n  on t h e  
s t a b i l i t y  o f  t h e  I I I  and VI v a l e n c e  
s t a t e s  o f  p l u t o n i u n  a s  s u l f a t e .  I n  
one e x pe r i m e n t  u r an y l  s u l f a t e  was a l s o  
p r e s e n t  t o  t h e  e x t e n t  o f  8 8 . 5  g p e r  
l i t e r  o f  s o l u t i o n .  I t  was found  t h a t  
t h e  t e n d e n c y  o f  p l u t o n i u a ! 1 1 1  ) a n d  
p l u t o n i u n ( V I ) t o  r e t u r n  to p l u t o n i u m !  IV) 
was g r e a t l y  e n h a n c e d  by t h e  p r e s e n c e  
o f  the two t y p e s  o f  r a d i a t i o n .

Sannn«Bny Bombardment o f  P l n t m n l n n  
S o l u t i o n s .  S a m p l e s  o f  p l n t o n i u m f I I I ) 
and p l u t o n i u m ( V I ) we re  p r e p a r e d  by 
e l e c t r o l y s i n g  p l u t o n i u n !  IV) s u l f a t e  
i n  a g l a s s  c e l l  by u s i n g  p l a t i n u m  
e l e c t r o d e s ,  w i t h o u t  s t i r r i n g ,  a n d  a 
c u r r e n t  d e n s i t y  o f  0 . 5 5  n s  p e r  s q u a r e  
c e n t i a e t e r  o f  e l e c t r o d e  s u r f a c e .  
P o r t i o n s  o f  t h e  e l e c t r o l y t e  w e r e  
r e n o v e d  f r o m  t h e  a node  and  c a t h o d e  
c o a p a r t m e n t s  and s e a l e d  in 5«aa  p y r e s
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g l a a a  t u b e s .  A Co*0 ( ■■■• • r s y  s o u r c e  
was p r o v i d e d  i n  t h e  c a n a l  o f  B u i l d i n g  
3 0 0 1 .  T h i a  s o u r c e  e m i t t e d  a b o u t  
7 2 0 , 0 0 0  r / h r  a t  t h e  p a r t i c u l a r  l o 
c a t i o n .  A f t e r  p e r i o d a  o f  e x p o s u r e ,  
v h i c h  v a r i e d  f r o s  67 t o  127 h r ,  
e v i t a b l e  d i l u t i o n  o f  t h e  s a s p l e a  
e a s  s i ada ,  a n d  p l u t o n i u m  d e t e r m i -  
n a t i o n a  » e r e  c a r r i e d  o u t  by t e o  
me t hods  t h a t  p e r m i t t e d  a c o m p a r i s o n  
o f  t h e  o x i d i s e d  and r e duc e d  s t a t e a  o f  
p l u t o n i u m .  S i m i l a r  d e t e r m i n a t i o n  a 
•  a r e  a l s o  m a d e  a i m u  11 a n e o u a  1 y o n  
c o n t r o l  s a mp l e s ,  t h a t  i s ,  p o r t i o n s  o f  
t h e  o r i g i n e l  s o l u t i o n  t h a t  had n o t  
b e e n  i r r a d i a t e d .  The  r e s u l t s  a r e  
g i ven  in Tab l e  34 .  These  d a t a  i n d i c a t e  
t h a t  C o * * - e m i t t e d  r a d i a t i o n  ( r o u g h l y  
1 . 2  Mev) s p e e d s  up c o n s i d e r a b l y  t h e  
r e a c t i o n s  i n  n e u t r a l  s o l u t i o n s  t h a t  
r e s u l t  i n  b r i n g i n g  t h e  VI o r  I I I  
v a l e n c e  s t a t e s  o f  p l u t o n i u m  back  t o  
t h e  more s t a b l e  IV a t a t e  (on s t a n d i n g  
a n d  w i t h o u t  o t h e r  a d d e d  r e a g e n t ) .  
T h i s  i s  a l s o  t r u e  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  
ur anyl  i on.

I m p l l e  i r r a d i a t i o n  e f  P l u t o n i u m  
S o l u t l o n n .  A s a m p l e  o f  p l u t o n i u m  
s o l u t i o n  was r emove d  f rom t h e  d e s i r e d  
compar t ment  o f  t h e  e l e c t r o l y s i s  c e l l  
and s u i t a b l y  d i l u t e d ,  and 3 . 0  ml o f  
t h e  d i l u t e d  s o l u t i o n  e a s  t r a n s f e r r e d  
t o  a s i l i c a  t u b e .  T h e  t u b e  « a a  
e v a c u a t e d  a f t e r  f r e e x i n g  t h e  s o l u t i o n  
a n d  t h e n  s e a l e d .  Th e  s y s t e m  was  
s u r r o u n d e d  by a p r o t e c t i v e  a l umi num 
j n c k e t  and p l a c e d  i n  w a t e r - c o o l e d  
Hol e  12 i n  t h e  X- 1 0  g r a p h i t e  r e a c t o r  
f o r  o v e r n i g h t  e x p o s u r e .  Tbe t u b e  
• a s  t hen removed f r om t he  r e a c t o r  and 
a l l owed to decay t o  n s a f e  l e v e l  b e f o r e  
o p e n i n g  and a n a l y s i n g  t h e  c o n t e n t s .  
Th e  u s e  o f  t h e  B e c k m a n ,  o r  o t h e r ,  
s p e c t r o p h o t o m e t e r  was  n o t  f e a s i b l e  

, b e c a u s e  o f  t b e  l o «  p l u t o n i u m  c o n 
c e n t r a t i o n s  ( 0 . 1  mg p e r  m i l l i l i t e r  
o f  s o l u t i o n ,  o r  l e a s )  n e c e s s a r y  becaus e  
o f  g a s - p r e s s u r e  h a s a r d s  i n  a c l o s e d  
s y s t e m .  I t  « a s  n e c e s s a r y  t h e r e f o r e  
t o  use chemi ca l  s wt h o d s  i n  a s c e r t a i n i n g  
va l ence  s t a t e s .  B e s i d e s  t he  l anthanum 
f l u o r i d e  c o p r e c i p i t a t i o n  method whi ch

T a b le  34

VALENCE CMANSES IN 8AIIA-IRRADIATED SOLUTIONS

TIME OF 
IffVUIATICH ORIGINAL METHOO OF ANALYSIS

VALENCE CHANGE AFTER IRRADIATION

(h r ) STATE OF PLUTONIUM C o n tr o l S a m p le * I r r a d i a t e d  S a a p le

67 O x id is e d  (V I) Reckama s p e c tr o p h o to m e te r C o n s id e r a b le  P u (V I)  
r e ta in e d

Pm(V I) c o - i p l . t . l y  
rM »T«d

ItT O x id is e d  (V I) Reckaan s p e c tr o p h o to m e te r C o n s id e r a b le  P u (V I)  
r e ta in e d

Pu(V I) e o a p W tc ly  
rtaovred

« • O x id is e d * *  (V I) LaF| c o p r e c i p i t a t i o a SOS P u (V l) p r e s e a t OS P e(V I) p r e s e n t

114 O x id is e d *  • (V I) LaFj c o p r e c i p i t a t i o a 35S P u(V I) p r e e e a t OS P n(V I) p r e s e n t

67 R educed  ( I I I ) Berkaan ap a c t  ra p  h e  tom e te r P n ( I I I )  r e t a in e d P x ( I I l )  removed

i n R educed ( H I ) Beckeaa sp e c  t r a p  h o  toam tar P e ( l I I )  r e t a in e d P x ( I I I )  removed

<•*•<!•< a f t e r  i t  r e ee  e e a d i t i e e e  l a v  t b e  aaaa  l e a f t k  a t  t i n  aa r e p a i r e d  f a r  U a  i r r a d t -
t e a  a f  t ba  t a a t  a a a p l a .

! M  a a f  e r a a i e a  ( a a  t b a  a e l f a t e )  p r e s e a t  par  l i t e r  a f  a a l a t i a a .  3 3 14
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FOR PERIOD ENDING JULY 1 ,  1952

i s  s t a n d a r d  f o r  d i s t i n g u i s h i n g  q u a n t i 
t a t i v e l y  be t ween  p 1u t o n i u n ( V I ) a n d  
t h e  l o w e r  v a l e n c e  s t a t e s ,  an a n i o n -  
e x c h a n g e  r e s i n  (Downs A- 1) was t r i e d .  
The l a t t e r  would r e t a i n  v a l e n c e s  h ighe r  
t h a n  I I I ,  and  t h i s  n e t h o d  was u s ed  
s a t i s f a c t o r i l y  f o r  s e p a r a t i n g  p l u -  
t o n i u n ( I I I )  and p l u t o a i u m ( I V ) . The 
r e s u l t s  a r e  g i v e n  i n  T a b l e  35.  The 
d a t a  i n d i c a t e  t h a t  p l u t o n i u n  in the  VI 
s t a t e  i s  r a p i d l y  reduced  t o  t h e  t e t r a -  
v a l e n t  c o n d i t i o n  by i n p i l e  r a d i a t i o n ,  
w h e t h e r  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  u r a n y l  ion 
o r  n o t .  C o n v e r s e l y ,  d a t a  o b t a i n e d  i n  
c o n n e c t i o n  w i t h  n e u t r o n - i r r a d i a t e d  
p l u t o n i u n ( I I I ) have shown t h a t  i t  i s  
r a p i d l y  o x i d i s e d  t o  t h e  IV a t a t e  by 
t h e  c o n d i t i o n s  p r e v a i l i n g  d u r i n g  i n 
p i l e  i r r a d i a t i o n  o f  aqueous  a o l u t i o n a .

CONDUCTIVITY Of URANYL SULFATE IN 
AQUEOUS SOLUTION

R. D. Brown

T h e  p r e v i o u s  r e p o r t * * *  c o n t a i n e d  
d a t a  o n  t h e  c o n d u c t i v i t y  o f  u r a n y l  
s u l f a t e  and u r any l  f l u o r i d e  i n  aqueous 
s o l u t i o n  o v e r  w i d e  c o n c e n t r a t i o n  
r a n g e s  and a t  v a r i o u s  s p e c i f i c  t e mper a 
t u r e s  i n  t h e  r a n g e  0 t o  9 0 aC.  A d 
d i t i o n a l  d a t a  o b t a i n e d  a t  125*C f o r

“ »S.  D. B r o s ,  a p .  a f t . ,  OSHL- 11 M ,  p .  IBS.

u r a n y l  s u l f a t e  a r e  p r e a e n t e d  i n  
T a b l e  36.

R e c e n t  e f f o r t s  have b e e n  d i r e c t e d  
t o w a r d s  t h e  n e a s u r e n e n t  o f  t h e  c o n 
d u c t i v i t y  o f  u ranyl  s u l f a t e  i n  aqueous 
s o l u t i o n s  a t  200 a n d  2 5 0 * C .  T h i s  
work h a s  been hampered by d i f f i c u l t i e s  
e n c o u n t e r e d  i n  c o n s t r u c t i n g  a c o n 
d u c t i v i t y  c e l l  t h a t  w i l l  w i t h s t a n d  
t h e  h i g h  p r e s s u r e s  e n c o u n t e r e d  a t  
t h e s e  t e m p e r a t u r e s  and by  t h e  f a c t  
t h a t  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  shows a 
c o r r o s i v e  a c t i o n  on t h e  a i a t e r i a l s  
u s e d  f o r  t h e  c e l l s .  S o m e  o f  t h e  
c e l l a  d e s i g n e d  and c o n s t r u c t e d  a r e  
d e s c r i b e d  i n  t he  f o l l o w i n g .

One  bomb t y p e  o f  c e l l ,  made o f  
t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l ,  c o n t a i n e d  a 
s i l i c a  c o n d u c t i v i t y  c h a m b e r  w i t h  a 
py rex  c o v e r  t h rough  which t h e  e l e c t r o d e  
l e a d s  w e r e  p a s s e d .  T h e  l e a d s  and
e l e c t r o d e s  w e r e  o f  p l a t i n u m ,  a n d
e n t r y  i n t o  t h e  bomb was made  t h r o u g h  
p r e s s u r e  f i t t i n g s  w i t h  s o a p s t o n e  
g l a n d s .  T h i s  c e l l  g a v e  e r r a t i c  
r e s u l t s  b e c a u s e  o f  l e a k a g e  a c r o s s  t he  
l e ad  w i r e s ,  which were i n  c o n t a c t  wi th  
w a t e r  v a p o r  i n s i d e  t h e  c e l l .

A s e c o n d  bomb was c o n s t r u c t e d  t o
h o l d  a s m a l l  p r e s s u r e  c e l l  made o f  
h e a v y - w a l l  pyrex t u b i n g .  The s o l u t i o n

T a b l e  3S

VALENCE CHANGES IN IN F IL E -H E A D  I  ATED SOLUTIONS

ORIGINAL STATE 
OF PLUTONIUM

TIME OF 
IRRADIATION

VALENCE CHANGE AFTER IRRADIATION

(hr) METHOD OF ANALYSIS C o n tro l  Solu tion I r r a d i a t e d  Solution

O xid ised 16 LeF^ e n p re c ip l ta t  ion P e(V I) j 0 . OS eg /e l 0 .009  mg/el

O xid ised* • LeF, r o p r e c ip i t a t  ion Pn(V I): 0 .10 eg /e l 0 .000 n g /e l

Redeced 11 Doves A-1 ion 
exchange

P u ( I I I ) :  0.018 eg /e l 9.000065 e g /e l

' M  S e f  e r a a i a a  t k e  l e l f a t e )  p r a i . i t  p a r  l i t a r  e f  a a l a t i a a .

.*. .**
D O  D -J.U- ! Fo a 
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Table 3«

CONDUCTIVITY Of UKANYL SULFATE 
SOLUTIONS AT 149 ANS SOO*C

CONCENTRATION

( • w n

EQUIVALENT CONDUCTANCE 
(o ka*"1•a n * )

At 12S*C At 200*C

4.46 10.07
S. 52 14.00 20.60

1.00 26.74 55.54
0.50 59.42

0 . 10 42.04 55.0
0.05 44.6 64.09
0.01 41.4 105.4
0.405 110.4 124.4
0.001 256
O.OOOS 320
0.0001 600

was s e a l e d  i n s i d e  t h e  c e l l  aad  t h e  
c e l l  p i e c e d  i n s i d e  t h e  b o m b .  A 
n i t r o g e n  p r e s s u r e  a p p r o x i m a t i n g  t h e  
v a p o r  p r e s s u r e  o f  e a t e r  a t  t h e  o p e r a t i n g  
t e m p e r a t u r e  ess  t h e n  a d e i t t e d  t o  t h e  
b o a b .  E l e c t r i c a l  c o n n e c t i o n  t o  
t h e  o u t s i d e  was  a a d e  t h r o u g h  c o n *  
v e n t i o n a l  p r e a s u r e  f i t t i n g s  e i t h  
s o a p s t o n e  g l a n d s .  T h i s  c e l l  g a v e  
f a i r l y  r e l i a b l e  r e s u l t s  a t  2 0 0 aC i n  
t h e  s o r e  c o n c e n t r a t e d  ( > 0 . 0 0 1  N)  
s o l u t i o n s .  The d a t a  i n  T a b l e  36 were 
o b t a i n e d  w i t h  t h i s  c e l l .  T h e  d a t a  
a t  2 0 0 * C  a r e  c o n s i d e r e d  r e l i a b l e  
t o  ± 5 * .

I t  v i a  sh o wn ,  h o w e v e r ,  t h a t  c o n 
s i d e r a b l e  s o l u t i o n  o f  t h e  p y r e x  g l a s s  
t o o k  p l a c e  a t  t h i s  t e a p e r a t u r e .  T h i s  
was done i n  t w o  ways -  t h e  c o n d u c t i v i t y  
o f  a s o l u t i o n  was a e a s u r e d  a t  r o o a  
t e a p e r a t u r e  b e f o r e  and a f t e r  use  i n  
t h e  c o n d u c t i v i t y  c e l l .  A s a m p l e  so 
used  ( C  s  0 . 0 0 1  N)  had an e q u i v a l e n t  
c o n d u c t i v i t y  o f  a p p r o x i u a t e 1 y 11 C 
a h a a ' 1* a n 1 a t  2S*C.  A f t e r  b e i n g  h e l d  
i n  t h e  c e l l  f o r  2 h r  a t  2 0 0 * C  i t  
was r e u o v e d ,  c o o l e d  t o  2 5 * C ,  and  t h e

c o n d u c t i v i t y  a g a i n  m e a s u r e d .  The  
c o n d u c t i v i t y  was  t h e n  f o u n d  t o  be 
a p p r o x i a a t a  1 y 1 3 0  o h a s ' 1 * c n * .  A 
s a a p l e  o f  0 . 1  N U 0 , S 0 4 w a s  h e l d  i n  
t h e  b a t h  f o r  a p e r i o d  o f  16 t o  18 hr  
and t h e n  r e m o v e d ,  and a s p e c t r o g r a p h i c  
d e t e r m i n a t i o n  o f  b o r o n  was o b t a i n e d .  
T h e  s o l u t i o n  was  f o u n d  t o  c o n t a i n  
8 . 2  f i g  o f  b o r o n  p a r  a i l l i l i t e r ,  
w h i c h  a h o w e d  c o n s i d e r a b l e  a o l u t i o n  
o f  t h e  p y r e x  g l a s s .

T h e  f i r s t  b o a b  c e l l  w a s  t h e n  
a o d i f i e d .  T h e  p l a t i n u m  l e a d s  w e r e  
p a i n t e d  w i t h  T e f l o n  p a i n t  b a k e d  on a t  
2 5 0 * C .  T h i s  b o a b  c a l l  c o u l d  be 
f i t t e d  w i t h  e i t h e r  a s i l i c a  o r  p y r e x  
l i n i n g  and t e s t s  were made w i t h  e a c h .  
These c e l l s  a l s o  gave e r r a t i c  r e s u l t s  
e i t h e r  b e c a u s e  o f  v a p o r  c o n t a c t  w i t h  
t h e  t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  s t e e l  o r  
because  o f  t h e  s o l u t i o n  o f  t h e  s i l i c s  
o r  p y r e x  i n  t h e  u r s n y l  s u l f a t e  s o 
l u t i o n .  A g a i n  t h i s  boab was m o d i f i e d .  
A T e f l o n  r o d  ( 4  cm i n  d i a m e t e r )  was 
h o l l o w e d  o u t  t o  f o r m  a c e l l  w i t h  a 
t i g h t - f i t t i n g  T e f l o n  cap t h r o u g h  w h i ch  
t h e  e l e c t r o d e  l e a d s  w e r e  p s a s e d .  
T h e s e  l e a d s  w e r e  c o a t e d  w i t h  T e f l o n  
p a i n t  a n d  a c c e s s  f r o m  t h e  e x t e r i o r  
was nsde t h r o u g h  c o n v e n t i o n a l  f i t t i n g s .  
T h i s  c e l l  g a v e  r e a s o n a b l y  g o o d  d a t a  
w i t h  c o n c e n t r a t i o n s  above  0 . 1  N,  b u t  
t h e  c o n d u c t i v i t y  o f  d i l u t e  s o l u t i o n s  
i n c r e a s e d  r a p i d l y  when h e l d  i n  t h i s  
c e l l  f o r  a n  a p p r e c i a b l e  l e n g t h  o f  
t i m e .  T h i s  c e l l  was a l s o  t e s t e d  w i t h  
p u r e  w a t e r .  I t  was f i l l e d  a t  2 5 ° C ,  
wh e r e  k R 0 was known t o  be 5 *  10 *,

and a f t e r  2 h r  i n  t h e  b a t h  a t  2 5 0 * C  
t h e  bomb waa r emoved  and a l l o w e d  t o  
c o o l  t o  r o o m  t e a p e r a t u r e .  The  v a l u e  
o f  kg  G w a s  t h e n  f o u n d  t o  be  a b o u t

8 x  1 0 * ‘ .
C o n d a c t o a e t r l c  T i t r a t i o n .  I n 

f o r m a t i o n  was d e s i r e d  c o n c e r n i n g  t h e  
v a r i a t i o n  i n  c o n d u c t i v i t y  o f  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  an  
e x c e s s  o f  u r a n i u a  aa 110,. S o l i d  UO, 
waa a d d e d  t o  a s t o c k  s o l u t i o n  o f  
1 . 2 5  M U O ,S 0 4 t o  g i v e  a a o l u t i o n  w i t h

a a
• •

a •  a 

a a
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a M l  
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FOR PERIOD ENDING JULY 1, 1952

■ U:S04 ” r a t i o  o f  1 . 2 : 1 .  The s o l u t i o n  
t h u s  p r e p a r e d  * a s  1 . 5  M i a  U a n d  
1.25 M in  S04 a , n e g l e c t i n g  the  s l i g h t  
volume i n c r e a s e  due  t o  t h e  a d d i t i o n  
of  UOj. From t h i s  s o l u t i o n ,  o t h e r s  
o f  t he  c o n c e n t r a t i o n s  g i v a n i n T a b l e  37 
were p r e p a r e d .  The  c o n d u c t i v i t i e s  o f  
t h e s e  s o l u t i o n s  e a r s  m e a s u r e d  a t  
25°C,  and s t a n d a r d  s u l f u r i c  a c i d  was  
added i n  n e s s u r e d  a n o u n t s  u n t i l  t h a  
s u l f a t e  c o n c e n t r a t i o n  uas  g r e a t e r  t h a n  
t h a t  o f  t he  u r a n i u m .  C l e a r l y  d e f i n e d  
end p o i n t s  w e r e  o b t a i n e d  i n  a l l  c a s e a  
by p l o t t i n g  t h e  c o n d u c t i v i t y  ( r e c i p r o 
c a l  o f  t h a  b r i d g e  r e a d i n g ,  1 / R)  v a .  
m i l l i l i t e r s  o f  s t a n d a r d  a c i d  a d d e d .  
Thaaa p l o t s  a r a  a hoen  in  F i g s .  65 and  
66.

A t a b u l a t i o n  o f  t h e  d a t a  i s  g i v e n  
i n  T a b l e  3 8 .  T h e  e q u i v a l e n t  c o n 
d u c t i v i t y  i n  e a c h  c a s e  i s  i n  g o o d  
a g r e e a e a t  e i t h  t h a t  o b t a i n e d  i n  
p r ev i ous  e o r k .

I t  i s  c o n c l u d e d  t h a t  u r a n y l  o x i d e  
(UO,) behaves  a s  a weak base  i n  aqueous  
s o l u t i o n  and ahows a s t r o n g  b u f f e r i n g  
a c t i o n ,  aa  i n d i c a t e d  by t h e  s m a l l  
change  i n  c o n d u c t i v i t y  upon a d d i t i o n  
o f  s u l f u r i c  a c i d  u n t i l  t h e  s t o i c h i o 
m e t r i c  end p o i n t  i s  r e a c h e d .  T h i s  i s

T a b l e  37

SOLUTIONS PREPARED FOR CONDUCTIVITY 
NEA8URENENTS

SOLUTION
NO.

URANIUM
CONCENTRATION

( « )

SULFATE 
CXNCJNTRATI ON

<*>

I ( s t o c h ) l . S 1. 25

2 0 . 7 0 .6 2 5

t 0 .  3 0 o.ts
4 0 .  IS 0 . 12S

S 0 . 0 7  S 0 .0 6 2 S

• 0 . 0 0 7 S 0 .0 0 6 2 5

c f  i n t e r e s t  i n  c o n s i d e r a t i o n  o f  
c o r r o s i o n .  I t  a p p e a r s  p r o b a b l e  t h a t  
s i n c e  t h e r e  i s  l i t t l e  d i f f e r e n c e  i n  
c o n d u c t i v i t y  b e t we e n  t he  1 . 2 : 1  and t h e  
1:1 U t o  S04 s o l u t i o n s  t h e  c o r r o s i o n  
e f f e c t  o f  t h e  two  s h o u l d  be a p p r o x i -  
o a t e l y  t he  s a a e .

•CiO O K O  (Ml

.JOkix
I • i t em u. m  wm aq; •vrmu.T. iw w«r no powt

• ort e  m w, osn  e  m to ; mm*u.v. o«m  e  «t no•ow* 
0,0. • o*e m u. on m m tqf mirisu.*. o m  e  »t no  nomr

I  oo*

, * 0 T .

00*

P i g .  SS. C o n d u c t o m e t r i c  T t t r a t t o a  
o f  U0,  l a  U S , S « 4 S o l u t i o a  a l t h  1 . S S 1  H
NjS04. C e l l  c o n s t a n t ,  0 .501.

««m o w n , ■■ i m q 1 a m tu i.M M *

P i g .  SS.  C o a t f a c t o a a t r 1 c  T l t r a t i e a  
of  U0,  In U t , S 0 4 S a l u t l o a  w i t h  S . I S S  H  
■ j S S 4 . C e l l  c o n s t a n t ,  0 . 501 .

M  ̂
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T a b l e  ) •

CONRUCTOHETRIC TITRATION OF U I , M 4 SOLUTION CONTAIN INS EXCESS UO,

s o u r n w
NO.

URANIUM
( • q - / l )

URANIUM AT END 
POINT ( s q . / l ) 1 / * f

EQUIVALENT GCNUUCTANCE 
< .b m -* .« m » )

1 1 .0 2 .0 2 0 .0 3 4 5 0 0 1 7 3 0 . 5

I i . S 1.26 0 .0 2 4 7 0 .0 1 3 4 1 0 .6

1 0 . 0 0 .5S 4 0 .0 1 S S 0 .0 0 7 7 5 1 3 .0

4 o . l 0 . 236 0 .0 0 0 4 0 .0 0 4 2 1 7 .1

s 0 .  IS 0 .1 3 2 0 0 0 5 4 0 .0 0 2 ? 2 0 .4

6 0 .0 1 S 0 .0 1 1 0 0 .0 0 1 2 0 .0006 5 4 .0

* C s ll  m i l i i i  •  0 . M l .

VAPOR PRESSURES OP ARUROUS URANTL 
SULFATE SOLUTIONS

H. 0 .  Day,  J r .

The v a p o r  p r e s s u r e s  o f  s a t u r a t e d
a r a a y l  s s l f s t e  s o l u t i o n ,  e a r s  d e 
t e r m i n e d  by u s i n g  a compound Manometer 
a p p a r a t u s .  The  t e m p e r a t u r e  r a n g e  
c o v e r e d  e s s  SO t o  1 0 0 * C .  About  15 
r e a d i n g s  were t a k e n  a t  e a c h  t e m p e r a 
t u r e  and t h e  r e s u l t s  me re  a v e r a g e d .

The s o l i d  p h a a a  o f  u r a n y l  s l u f a t e  
f r o t e  t h e  s t i r r e r  i n  t h e  p r e s s u r e  
v e s s e l  s h o r t l y  a f t e r  t h e  d e t e r m i n a t i o n s  
w e r e  s t a r t e d ,  and a s  a r e s u l t  e q u i 
l i b r i u m  was a t t a i n e d  v e r y  a l o v l y .  
A n y  e r r o r s  i a  t h e  m e a s u r e m e n t s  can  
m o s t  l i k e l y  be  a t t r i b u t e d  t o  t h i s  
f a c t o r .  T a b l e  39 p r e s e n t s  t h e  e x 
p e r i m e n t a l  d a t a .  T h e  v a l u e s  a t  SO 
a n d  60*C a r e  a p p a r e n t l y  i n  e r r o r ,  
p r o b a b l y  b e c a u s e  o f  n o t  a t t a i n i n g  
e q u i l i b r i u m .  I t  i a  p l a n n e d  to r e p e a t  
t h e  measurement s  a t  some f u t u r e  d a t e .

In  o r d e r  t o  o b t a i n  more  a c c u r a t e  
d a t a  a t  t e m p e r a t u r e s  b e l o w  100*C,  a 
d i f f e r a n t i a l  vapor  p r e s s u r e  a p p a r a t u s  
mas been b u i l t .  I t  i a  hoped t h a t  t he  
d a t a  w i l l  p r o v e  a c c u r a t e  e n o u g h  t o  
e n a b l e  p r e c i s e  a c t i v i t y  c o e f f i c i e n t s  
t o  be c a l c u l a t e d .

T h i s  a p p a r a t u s  c o n s i s t s  o f  two 
g l a s s  v e a s s l a  o f  a bou t  SO-ml c a p a c i t y  
c o n n e c t e d  by a e p a r a t e  g l a s s  t u b i ng  t o  
a g l a a a  U - t u b e .  The  g l a s s  v e s s e l s  
c o n n e c t  t o  t h e  t u b i n g  by  n e a a s  o f  
s t a n d a r d - t a p e r  g r o u n d - g l a s s  j o i n t s .  
T h e  g l a s s  U - t u b e  w a s  f i l l e d  e i t h  
d i b u t y l p h t h a l a t e  a s  a manometer  f l u i d ,  
and t he  e n t i r e  U- tube was t he rmos ra t e d  
a t  103 . 38  1 0 . 09*C.  D i b u t y l p h t h a l a t e  
ha s  a vapor  p r e s s u r e  o f  a bou t  0.061 an 
Hg a t  t h i s  t e m p e r a t u r e  and  an e x 
p e r i m e n t a l l y  d e t e r m i n e d  d e n s i t y  o f  
0 . 9 7 9 2  g/cw*.  The s e n s i t i v i t y  o f  t h e  
v a p o r  p r e s s u r e  m e a s u r e m e n t s  i a  t h e r e 
f o r e  i n c r e a s e d  by a f a c t o r  o f  o v e r  
1 3 . S as  compared w i t h  m e r c u r y  manometer 
m e a s u r e m e n t s .  The d i b u t y l p h t h a l a t e  
was  l o a d e d  i n t o  t h e  n a n o m e t e r  u nd e r  
vacuum t o  remove a i r .  S t o p c o c k s  a r a  
p r o v i d e d  i n  t h e  g l a s s  l i n e s  t o  c l o s e  
o f f  t h e  manometer from t h e  r e s t  o f  the  
s y s t e m .  The t oo  g l a s s  l i n e s  l e a d i n g  
f r o m  t h e  p r e s s u r e  v e s s e l a  t o  t h e  
m a n o m e t e r  have  s t o p c o c k  c o n n e c t i o n s  
l e a d i n g  t o  a h i g h  v a c u u m  l i n e  and 
a l s o  a r e s e r v o i r  o f  w a t e r  t h a t  has  
b e e n  f r e e d  f r o n  a i r  by s u b l i m a t i o n  of  
i c e  a t  loo t e m p e r a t u r e  u n d e r  a vacuum. 
The s u b l i m a t i o n  was r e p e a t e d  abou t  a 
d o x e n  t i m e s .  The r e s e r v o i r  a l a o  has 
a s t o p c o c k  f o r  i a o l a t i a g  i t  f r o n  t h e  
h igh-vacuum l i n e .
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FOR P E R I O D  ENDING JULY 1 ,  1 9 5 2

T a b le  ) |

VAPOR PRESSURES OF SATURATES URANYL SULFATE SOLUTIONS

T E M P E R A T U R E

< * C >

M O L A L I T Y  O F  U 0 , 9 0 4  

A T  S A T U R A T I O N *

V A P O R  P R E S S U R E  

D E P R E S S I O N

( e a  H « )

R E L A T I V E  M 0 L A L  V A P O R  P R E S S U R E  

L O W E R I N G  < P #  .  P l / P ^ g

5 0 4 .  3 3 3 1 4 . 1 0  *  0 . 1 0 O . O S S l y

A O 4 .  4 S 7 n . o o  i  0 . 0 5 0 . I S  S l y

7 0 4 .  A O S 3 4 . A S  *  0 . 0 5 0 . 0 3 1 1 ,

• 0 4 .  T O O S I . A O  *  0 . I S 0 . 0 3 0 $ !

0 0 4 . 9 0 S 7 S . 0 9  *  0 . S S 0.0200q .

1 0 0 S .  1 0 7 1 0 A . S 0  t  0 . 1 S o . o s a * 4

C. S. S«c*f, J, Am. Ckim. Smt. 70. I4S4 (IMS).

T h e  c o n n e c t i n g  t u b i n g  f r o a  t h e  
p r o a . o r .  t o  t h o  a . n o a o t . r  i .  
wound w i t h  n i c h r o m e  w i r e  t o  a l l o w  
h e a t i n g  t o  p r e v e a t  c o n d e n s a t i o n  o f  
w a t e r  i n  t h e  t u b i n g  when t h e  p r e s s u r e  
v e s s e l s  a r e  a b o v e  r o o a  t e n p e r a t u r e .  
The p r e s s u r e  v e s s e l s  were t h e r a o s t a t e d  
i n  a v i g o r o u s l y  s t i r r e d  b a t h  o f  
g l y c e r o l ' w a t e r .  The  t e a p e r a t u r e  o f  
t h i s  b a t h  was a e a s u r e d  w i t h  a p l a t i n u n  
r e s i s t a n c e  t h e r a o a e t e r  aad  c o n t r o l l e d  
by a e a a s  o f  a n i c k e l  r e s i s t a n c e  e l e a r a t  
i n  c o n j u n c t i o n  w i t h  a L a e d a  a a d  
N o r t h r o p  d u r a t  i o n - a d j u s t a e n t  t y p e  o f  
c o n t r o l .  T h i s  c o n t r o l  was e x c e l l e n t  
e x c e p t  a t  90  a n d  1 0 0 ° C ,  a t  w h i c h  
t a a p e r a t u r a s  t h e  t h e r a o a e t e r  s howe d  
v a r i a t i o n s  o f  ±0 . 02*C.  ( T e a p e r a t u r e s  
o f  25 t o  30*C were  a t t a i a e d  by u s e  o f  
a w a t e r - c o o l e d  c o p p e r  c o o l i n g  c o i l . )

E a c h  p r e s s u r e  v e s s e l  c o n t a i n e d  a 
s n a i l ,  g l a s s - e n c l o s e d ,  i r o n  a a g n e t .  
By a o v i a g  a n o t h e r  a e g n e t  n e a r b y ,  t h e  
c o n t e n t s  o f  t h e  v e s s e l s  w e r e  a a p l y  
s t i r r e d  t o  a l l o w  e q u i l i b r i u a  t o  be  
s o r e  q u i c k l y  a t t a i n e d .

The t e c h n i q u e  u s e d  i n  a d e t e r a i -  
n a t i o n  o f  v a p o r  p r e s s u r e  was t o  we i gh  
a c c u r a t e l y  f i n e l y  p o w d e r e d  u r a n y l

•• ••• • •# • • • • t
• • • a s  a• • f _ _ i _  I• a s
•  a  s e a

a a
s e e  

a a s  
•  a s  •  a

s u l f a t e  i n t o  o n e  o f  t h e  p r e s s u r e  
v a s s a l s .  T h e  v e s s e l  was a t t a c h e d  t o  
t h e  s y s t e a  a a d  e v a c u a t e d .  A i r - f r e e  
w a t e r  w a s  d i s t i l l e d  o n t o  t h e  s o l i d  
u r a n y l  s u l f a t e  and t he  u r a n y l  s u l f a t e  
d i s s o l v e d .  T h e  s o l u t i o n  wa n  t h e n  
f r o i e n  aa d  t h e  v e s s e l  a g a i n  e v a c u a t e d .  
The c o n t e n t s  o f  t h e  v a s s a l  w a r e  t h e n  
a l l o w e d  t o  t h e w  un d e r  a v a c u u a .  T h i s  
p r o c e s s  o f  a l t e r a a t e l y  f r e e s i n g  a a d  
a e l t i n g  u n d e r  v a c u u a  was  r e p e n t e d  
s e v e r a l  t i a e s  t o  e n s u r e  c o a p l e t e  
r e a o v a l  o f  a i r .  P u r e  a i r - f r e e  w a t e r  
was d i s t i l l e d  i n t o  t h e  s e c o n d  v e s s e l .  
T h e  v a s a a l a  w a r e  t h e n  i a n e r s e d  i n  
t h e  t h e r a o s t a t  b y  r a i s i n g  t he  t h e r a o s t a t  
b a t h .  The t h e r a o s t a t  was t h e n  h e a t e d  
t o  t h e  d e s i r e d  t e a p e r a t u r e  a n d  t h e  
d i f f e r e n c e  i n  v a p o r  p r e s s u r e  o f  t h e  
s o l u t i o n  a n d  t h e  p u r e  w a t e r  wa s  
o b s e r v e d  on  t h e  a s n o a e t a r .

A f t e r  c o a p l a t i o n  o f  t h e  p r e s s u r e  
n a a s u r a a e n t a  t h e  t h e r a o s t a t  b a t h  was 
l o w e r e d  a a d  t h e  u r a a y l  s u l f a t e  s o 
l u t i o n  f r o s e n  b y  a e a a s  o f  a  d r y  
i c e - a c e t o n e  b a t h .  T h e  p r e s a u r e  
v e s s e l  was t h e n  r e a o v e d  f r o a  t h e  l i n e  
snd q u i c k l y  c a p p e d .  The c o n t e n t s  were  
t h e n  a l l o w e d  t o  t haw.  A f t e r  r e a c h i n g  
r o o a  t e a p e r a t u r e  t h e  v e s s e l  a n d  i t s

a s  a s e a  •  a • #  
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c o t t t n t i  w a r e  a c c u r a t e l y  w e i g h e d .  
Si nce  t h i a  w e i g h i n g  a l l o w e d  the t o t a l  
■aaa  o f  w a t e r  t o  be known,  t h e  c o n -  
c o n t e n t i o n  o f  t h e  n r a n y l  a u l f a t e  
e o l a t i o n  c o a i d  t h e n  be c a l c u l a t e d  a t  
each t t a p e r a t u r e .  C o r r e c t i o n  f o r  t h e  
aaea o f  w a t e r  p r e a e n t  as vapor  i n  t h e  
c o n n e c t i n g  l i a e a  and a a n o n e t e r  was  
■ado.  So f a r  ■ e a a w r e o e n t s  h a r e  been  
node f r o e  25 t o  100*C f o r  c o n c ? n t r a t  i o n s  
o f  about  0 . 6  and 2 . 1  a U0| S04 .

A f t e r  t h e  v a p o r  p r e s s u r e s  o f  t h e  
2 . 1  a U0 j S04 s o l u t i o n  were neanured  i t  
was n o t i c e d  t h a t  t he  n r a n y l  a u l f a t e  
a p p e a r e d  d i a c o l o r e d  and had an o d o r  
a i a i i a r  t o  b u t y l  a l coho l  ( t h e  odor  was 
p r o b a b l y  d u e  t o  t h i a  a u b a t a n c a ) .  
The c o a c l u a i o a  r e a c h e d  was t h a t  t h e  
d i b u t y 1 p h t h a  1 a t e  had v e r y  a l o w l y  
h ydr o l ysed .  Wh e t h e r  the a e c h a n i s a  o f  
t h i a  h y d r o l y s i s  w j s  a v a p o r - p h a s e  
h y d r o l y s i s  i n  t he  nanometer or  w h e t h e r  
a a a a l l  a a o u n t  o f  the e a t e r  d i s t i l l e d  
i n t o  t h e  p r e s s u r e  v e s s e l  and t h e r e  
h y d r o l y s e d  i s  n o t  known.  T h i s  h y 
d r o  1 y a i  a w o u l d  be bound t o  a f f e c t  
b o t h  t h e  p r e s s u r e  a e a a u r e a e n t a  and  
t he  c o n c e n t r a t i o n  a e a a u r e a e n t a .  The  
esact  a s l a n t  o f  t h i a  e f f e c t  i s  unknown.  
The  h y d r o l y s i s  p r o c e s s  c o u l d  b e  
a i a i a i t e d  by a s k i n g  a e a a u r e a e n t a  a o r e  
q u i c k l y  and b y  k e e p i n g  the s t o p c o c k s  
i n  t h e  l i n e  c l o s e d  e s c e p t  d u r i n g  
a e a s  n r e a e n  t  a . However ,  i t  waa f e l t  
t h a t  f i n d i n g  a a o r e  s u i t a b l e  a a n o a e t e r  
f l u i d  would be t he  beat, a o l u t i o n .

Two p o s s i b l e  a a n o a e t e r  f l u i d s  a r e  
a - d i p h e n y 1 b e n s e n e  and t r i - p - c r e a y l  
phosphate.  E s p e r i a e n t a l  d e t e r a i n a t i o n  
o f  t h e i r  d e a a i t i e a  a t  10 3 . 3 8  t  0 . 0 9 ° C  
g a v e  1 . 0 3 1 5 7  i  0 . 0 0 0 1 0  g / c a 4 f o r  
a - d i p h e n y l b e n s e n e  and 1 .1087 1 0 . 0 0 0  05  
g / c a 4 f o r  t r i - p - c r e a y l  p h o s p h a t e .  
The <11 pheny 1 b e n z e n e  would t h e r e f o r e  
aake  a s l i g h t l y  a o r e  s e n s i t i v e  a s  -  
n o a a t a r  f l u i d .  Ho wever ,  t h e  v a p o r

pr essur e  o f  t h i s  subst ance  i s  r o u g h l y  
four  t i a e s  t h a t  o f  d i b u t y 1p h t h a  1 a t e , 
whereas t h e  v a p o r  p r e s s u r e  o f  t r i - p -  (
c r a a y l  p h o s p h a t e  i s  0 . 3  o f  a a i c r o a  4 
a t  1 0 3 . 3 8 aC.  F r o a  t h i a  a s p e c t  t h e  
t r i - p - c r e s y l  p h o s p h a t e  w o u l d  b e  
b e t t e r .  The t r i - p - c r e s y l  p h o s p h a t e  
i s ,  h o w e v e r ,  a n  e s t e r  and  e i g h t  
p o s s i b l y  h y d r o l y s e  as d i d  t h e  d i 
b u t y l  ph t  ha 1 a t  a . T h i s  p o s s i b i l i t y  
would not  e s i s t  i f  a - d  i p h e a y 1bensene  
were used as t h e  f l u i d .  T h e r e f o r e  
a - d i p h e n y l b e n s e n e  was chosen as t h e  
a a n o a e t e r  f l u i d  f o r  t h e  p r e s e n t .  
Measurements o f  t h e  vapor  p r e s s u r e  o f  
uranyl  s u l f a t e  s o l u t i o n s  wi 11 d e t e r m i n e  
whether t h i s  sub s t a n c e  i s  s a t i s f a c t o r y .

R e s u l t s  o f  t h e  measurements a l r e a d y  
made w i t h  d i b u t y 1 p h t h a  1 a t e  aa t h e  
n anomet e r  f l u i d  a r e  g i v e n  i n  T a b l e s  
40 and 4 1 .  The  s o l i d  u r a n y l  a u l f a t e  
t h a t  was used t o  a a k e  up the s o l u t i o n  
had been a n a l y s e d  f o r  u r a n y l  a u l f a t e  
c o n t e n t  ( d i f f e r e n c e  i s  w a t e r  o f  h y 
d r a t i o n ) .  T h e  v a l u e  t a k e n  was t h e  
aean o f  the a n a l y s e s .  Th i a  a r a m  t h a t  
t h e r e  i s  a d e f i n i t e  u n c e r t a i n t y  i n  
t he  c o n c e n t r a t i o n s  o f  u r a n y l  s u l f a t e  
aa r e p o r t e d .  T h e  c o n c e n t r a t i o n s  o f  
the s o l u t i o n s  v a r y  from t e mpe r a t u r e  t o  
t e m p e r a t u r e  b e c a u s e  o f  t h e  l o s s  o f  
v a r y i n g  amounts o f  wa t e r  t o  t he  va p o r  
p h a s e .  To s how t h i s  v a r i a t i o n  i n  
c o n c e n t r a t i o n  t h e  a c t u a l  c o n c e n t r a t i o n s  
recorded are  c a r r i e d  to a o r e  s i g n i f i 
cant  f i g u r e s  t h a n  t he  accuracy  o f  t he  
a n a l y a i a  w a r r a n t s .  In T a b l e  40 t h e  
u n c e r t a i n t y  due t o  a n a l y s i s  e r r o r s  i s  
i 0 . 0 0 0 2  i n  a o l s l i t y  and i O . 000003$ i n  
a o l e  f r a c t i o n .  I n  T a b l e  41 t h e  u n 
c e r t a i n t y  due t o  a n a l y s i s  a r r o r s  i s  
i 0 . 0 0 1 0  i n  m o l a l i t y  and iO.OOOOly i n  
a o l e  f r a c t i o n .  T h i s  r e f e r s  t o  e r r o r s  
o f  a n a l y s i s  o f  t h e  o r i g i n a l  u r a n y l  
s u l f a t e  and does n o t  t ake  i n t o  account  
e r r o r s  due t o  h y d r o l y s i s  o f  d i b u t y l -  
p h t h s l a t e .
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FOR PERIOD ENDING JULY 1, 1952

T able 4*

>APO* PRESSURES OF 0 .5 9 2  a  U 0 2S 0 4 -H ,0  SOLUTIONS

TDM>ERATURE (*C) MOLALITY OF U0,904 MOLE FRACTION OF U0,S04 AP (a a  Hg)

IS 0.5*171 0.010S4«0 0.233

so O.S91736 0.01054*3 0.300

ss 0.S917S 0.010S4*S 0.392

40 0 .5917*4 0 .01054* | 0. 511

4$ 0.59170 0.010S490 0.675

so 0. 591001 0 .0  105494 0. **4

60 O.S91M 4 0.010550,, 1.443

70 0 .S 9190 , 0 .010$S I6 2. 164

•0 0. 59211^ 0.010SSS 3.107

90 0 .591  JO 0.01055*2 4. 166

100 0.59253 j 0 .010561 , 5.699

Table 41
VAP4DR PRESSURES OP S. OS a M , M 4 «Rt O SOLUTIONS

ra rm A iu R E  <*o MOLALITY OF U0,S04 MOLE FRACTION OF UO,*)4 Ap (aa  Hg)

IS 1 .0*947 0.0361*16 ' 0 .749

30 1.0*971 0.0362*14 1.051

3S 1.0*977 0.0362*33 1.377

40 I . 0*9*4 0.0362*44 1. *30

4S 1.0*993 0.0362859 2. 3*4

SO 1.09003 0.0362*76 3.06*

60 I . 09031 0.0362925 4.916

70 1.0907 1 0.0362990 7.591

•0 1 .09 I I I 0.0363075 11.909

*0 1.091*9 0 .0  3631*7 16.900

too 1.09173 0.036332* 23. 587

• •  • • •  •  a a • •  • •  •  • • •
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SOLUBILITY OP SILVER SULPATE IN 1 . S 0  M 
AND 0 . 1  BO AT URANYL SULFATE

E.  V.  J o n e s

The s o l u b i l i t y  o f  s i l v e r  s u l f a t e  i n  
1 . 26  If and i n  0 . 1 2 6  If U 0,S 04 h a s  b e e n  
s t u d i e d  by t h e  s i l i c a  t u b e  m e t h o d  
p r e v i o u s l y  d e s c r i  b e d ; ( 1 ) t h e  t e m p e r a *  
t u r e  c o e f f i c i e n t  o f  s o l u b i l i t y  i s  
p o s i t i v e .  The s t u d y  in  0 . 1 2 6  If 
e s s  1 i n i  t ed  t o  t e m p e r a t u r e s  below 
because  a r e v e r s i b l e  r e e c t i o n  o c c u r r e d  
a t  abou t  t h a t  t e m p e r a t u r e  and y i e l d e d  
a r e d d i s h  s o l i d  p h a s e  t h a t  i s  b e i n g  
i n v e s t i g a t e d .

The d a t a  a r e  g i v e n  i n  T a b l e  42 a n d  
a r e  p l o t t e d  i n  F i g .  67 a l o n g  w i t h  t h e  
d a t a  o f  S e i d e l l  a n d  Zc me l (<> f o r  t h e  
s o l u b i l i t y  o f  s i l v e r  s u l f a t e  i n  w a t e r .  
I f  t h e  l o g a r i t h m  o f  s o l u b i l i t y  i s  
p l o t t e d  a g a i n s t  1 / T  (* A) t he  r e s u l t a n t  
s l o p e s  above 100*C g i v e  Aff§#| ( |  f o r  t h e  
s o l i d  p h a s e s  o f  + 1 . 1 ,  + 2 . 3 ,  a nd  + 3 . 7  
k r a l / m o l e  i n  w a t e r ,  0 . 1 2 6  If, and 1 . 2 6  

If U 0jS04 , r e s p e c t i v e l y .

uo,so4
140*C sTai si"T5l

»«,*), t a* tl

<*t *1

P i g .  BT. S o l u b i l i t y  o f  A g , S S 4 l a  
1. SB and B. IBB If U S . 8 S .  and la  e a t e r .

T a b l e  41

SOLUBILITY OP SILVER BULPATE IN URANYL 
SULPATE SOLUTIONS

IN 1.26 9  Io,so4 IN 0. 126 M U0 ,S04

T ea ip a ra ta ra
* <*C) (w t *)

T a a p a r a tu r a
(*C)

Aga9 0 4
(wt S)

65. S 1. 54 36.0 1 .0 4
52.0 2 . 3 6 54 .0 1. 46
84 .6 3 . 6 3 8 3 .3 2. 18

106. S 5 . 3 4 107.8 2 .7 2
131.4 7 . 4 3 127.4 3 .0 1
161.6 9 .B 9 140.0 A ra4 p ra4 -  

aa t  fa raaS
174.3 1 1 .0 1
197. 1 1 2 .1 2
214.9 14. 14
237 .5 I S . 75
259. 1 17. t l

m C. ■. S a a a y .  J .  4a .  CA#a. l i t .  7S.  S 1 4 I  (I**#).
* * *0. t a e a l , a p .  n l . ,  OWL- l i l T ,  p. 117.
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SOLUBILITY OP RADIUS SULPATE IN URANYL 
SULPATE SOLUTIONS AT S50*C

E. V. J o n e a  J .  S.  G i l l

S o l u b i l i t y  d a t a  h a v e  b e e n  d e 
l e  rm i ned f o r  b a r i u m  s u l f a t e  i n  HjO and  
i n  (J0j S0 4 - H | 0  s o l u t i o n s  a t  2S0*C by 
t h e  f i l t e r - b o m b  m e t h o d  d e s c r i b e d  i n  a 
p r e v i o u s  r e p o r t . Z e m e l  has  o b t a i n e d  
s i m i l a r  d a t a  f o r  b a r i u m  s u l f a t e  s o l u 
b i l i t y  i n  w a t e r  a s  a f u n c t i o n  o f  
t e m p e r a t u r e . ( 1 * * The two s e t a  o f  d a t a  
in w a t e r  a t  2S0*C d i s a g r e e  by a f a c t o r  
o f  a p p r o x i m a t e l y  10 .  No e x p l a n a t i o n  
o f  t h i s  d i f f e r e n c e  i s  a v a i l a b l e  a t  
p r e s e n t .

The e x p e r i m e n t a l  d a t a  a r e  g i v e n  i n  
T a b l e  43.  I f  t h e s e  d a t a  a r e  p l o t t e d

■■■ I U l|»«|  —  I    Ill

C. I .  Saaay.  g a a a g a a a a a *  Oaaala r l i y t n a i a l  
Q m m r l t r l f  P r t g r t i i  A r p a r t  f u r  Pa r t «4  4 a f a * t
I I .  /M 0, 0*KI.- l i t .  p.  19.

1 Z a a a l ,  V a a a a a a a a a t  l « i l « r  l i y i n a t a l  
Q a a r l a r l j  l r i | r « n  f a p a r t  / y r  I t r f t l  t n t i m g  
PaSraarp I t ,  I t  SI.  OMNI.-**t, p. ,14L

|

at*
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d e t e r m i n e d  f rom low c o n c e n t r a t i o n s  t o  
a b o v e  50 v t  X u r a n i u m  i n  t h e  u r a n y l  
s n l f a t e  s o l u t i o n ,  a n d  s o l u b i l i t y  
r a t i o s  o f  1 . 4 0  a n d  1 . 3 6  a t  25  and 
1 0 0 * * C ,  r e s p e c t i v e l y ,  we r e  o b t a i n e d .  ( 14 * 
T h i s  i n v e s t i g a t i o n  was  d i s c o n t i n u e d  
a i n c e ,  a t  t h a t  t i n e ,  i n f o r m a t i o n  abou t  
t h e  l o w  c o n c e n t r a t i o n  s o l u t i o n  r e *  
q u i r e d  f o r  t h e  HRE was m o a t  u r g e n t .

T h e  c o n s i d e r a t i o n  o f  d i f f e r e n t  
u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n s  f o r  f u e l  media 
f o r  p r o d u c t i o n  r e a c t o r s  and  t h e  d e 
v e l o p m e n t  o f  a f i l t e r - b o m b  a p p a r a t u s  
f o r  f i l t e r i n g  a s o l u t i o n  f r o m  t h e  
s o l i d  p h a s e  a t  t h e  e q u i l i b r a t i o n  
t e m p e r a t u r e  have s u p p l i e d  a m o t i v e  f o r  
a f u r t h e r  s t u d y  o f  t h i s  a y a t e a .

T h e  a p p a r a t u s  i n  i t s  p r e s e n t  f o r a  
h a s  e v o l v e d  f rom a p p a r a t u s  d e v i s e d  by 
Z e m e l  and S t o u g h t o n  o f  t h e  C h e m i s t r y  
D i v i s i o n .  B r i e f l y ,  t h e  t i t a n i u s  
a p p a r a t u s  c o n s i s t s  o f  t e o  s e c t i o n s  
c o n t a i n i n g  a s i n t e r e d  - p 1 a t i n u m  f i l t e r  
d i s k  i n  t h e  a i d d l e .  T h e  s o l u t i o n  i s  
e q u i l i b r a t e d  i n  t h e  l o w e r  end o f  t he  
u n i t  e i t h e r  by r o c k i n g  o r  by a magne t i c  
m i x e r ,  d e p e n d i n g  on w h i c h  o f  two t y p e s  
o f  a p p a r a t u s  i s  u s e d .  T h e r m o s t a t i n g  
i s  a c c o m p l i s h e d  e i t h e r  by  a l u a i n u a  
h e a t i n g  b l o c k s  o r  by a l i q u i d  s a l t  
b a t h .  The s o l u t i o n  i s  f i l t e r e d  f r om 
t h e  s o l i d  p h a s e  b y  i n v e r t i n g  t h e  
f i l t e r - b o m b  u n i t  and c o o l i n g  t he  l ower  
e n d .  A n a l y s e s  a r e  made f o r  s u l f a t e  
a n d  u r a n i u m .

The  s o l u b i l i t y  d a t a  g i v e n  i n  F i g s .  
6 9  and  70 end i n  T a b l e  44 show excess  
s o l u b i l i t y  o f  u r a r .  i u m  t r i o x i d e  i n  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  a t  250*C.  The 
s c a t t e r  o f  t h e  d a t a  i n  F i g .  70 was 
p r o b a b l y  t h e  r e s u l t  o f  a n a l y t i c a l  
d i f f i c u 1t y  a t  t hese  l ow c o n c e n t r a t i o n s .  
T h e  s o l i d  phase has been i d e n t i f i e d  as 
a u r a n i u m  t r i o x i d e  h y d r a t e .  A n a l y t i c a l  
d a t a  i n d i c a t e d  U 0 , * H H , 0  r a t h e r  t h a n

L. Hareka l I sad J .  S. G U I ,  ,p.  « i i „  
own,* wo, f . us.

S. B r a c t ,  J ,  0 .  B lo s a k a ,  L. E. Horae,
•  ad J .  f.  HcBrido, tp. t i t . ,  O W I L - t l l l ,  p. 111.

U O j ’ I H j O o r  UOj ^ H j O.  T h e  s t r u c t u r e  
i s  t h e  p l a t e l e t  t y p e  o b s e r v e d  by 
B l omek e  i n  h i a  s t u d y  o f  U O , - H , 0  s l u r r i e s  
a t  2 S 0 * C . ( i i )  Some o f  t h e  u r a n i u m  
t r i o x i d e  c r y s t a l s  i n  e q u i l i b r a t i o n  
w i t h  U O j-U O |S 0 4 s o l u t i o n s  a r e  aa much

~ os -

wolaaitt or uo,soa

r i g .  •  ».  S o l u b i l i t y  a f  0 9 ,  l a  
U 0 2S 0 4 - N , 0  a t  Z5S°C.  M o l a r i t y  based  
on room  te m p e ra tu re  d e n s i t i e s .

oo« -

o o s -

«  00*  -

004 -

. . I

MotASirv or uo.so,

n g .  74 .  S o l u b i l i t y  o f  WO, l a  
W 0 , S 0 4 - S , 0  S o l u t i o n s  l a  D i l a t e  Con
c e n t r a t i o n s  a t  S90°C.
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T a k l *  44

SDLUDILITT AND OTHER CHARACTERISTICS OF (JRANUJR TRIOXIDE IN UDSB « 4 >M,D SOLUTIONS AT S9D*C

M o l a r i t y  baaed on room te m p e r a t u r e  d e n a i t i e s

SAMPLE
NO.

MIXING TIME 
AT 2S0*C 

U r)

TOTAL
URANIUM

(If)
so4 (S)

URANIUM TRIOXIDE 
EXCESS SOLUBILITY 

(If)

TOTAL MOLE 
RATIO UO,: S04

pH
( a t  2 5 * 0

TDS’ERATURE OF 
APPEARANCE OF 110 

LIQUID PHASES (*C)

1 72 0 .0 1 3 4 0 .0 1 2 7 0 .0 0 0  4 1.06 3 .8 0

S 41 0 .0 2 2 1 0 .0 2 2 0 0 .0 0 0 8 1 .0 4 3 .4 0

X UR 0 .0 3 2 3 0 .0 2 9 8 0 .0 0 2 S 1.08 3 .5 0

4 75 0 .0 S 2 S 0 .0 5 1 8 0 .0 0 0 7 1 .01 3 .31

S 7S 0 .0 8 6 9 0 .0 7 9 0 .0 0 7 9 1.10 3 .5 2

« 7R 0 . 14SR 0. 1251 0 .0 2 0 7 1.17 3 .3 2

7 41 0 .2 4 7 2 0 .2 0 5 9 0 .0 4 1 3 1.20 3 .41 2 9 2 .8  (7 )

• 17 0 .6 S 2 9 0 .5317 0 .1 2 1 2 1 .23 3 .2 0 2 7 1 .5

9 71 1 .311 1 .106 0 .2 7 5 1 .2 5 2 .9 0 2 6 5 .7

10 71 1.506 1. 185 0 .3 2 1 1 .27 2 .9 1

11 72 1.657 1 .308 0 .3 4 9 1 .27 2 .8 4

12 17 2 .3 5 2 1 .812 0 .5 4 0 1 .30 2 .6 6 2 6 7 .5

13 36 2. 542 1 .970 0 .5 7 2 1 .29 2 .6 5

14 4R 3 .0 0 2 2 .3 4 1 0 .4 6 1 1.28 2 .5 2 2 7 0 .0

IS 7R 3. SO 5 3 .0 9 6 0 .7 0 9 1 .23 1 .91

•  • a *
• • •

a a #

* •  •
•

* •  a 
a

 ̂a  a 

•
 ̂a  •

•  OD D  

• •  a •
a

• a a
• •  •  a

- f
I * 
cn 
tn
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t i  3 Mm on a n  e d g e ,  e v e n  t h o u g h  t h e  
o r i g i n a l  u r a n i u m  t r i o x i d e  i a  f i n e l y  
powdered.

In F i g .  7 1 ,  t h e  r a t i o  UO, t o  S 0 4 i a  
p l o t t e d  aa  a f u n c t i o n  o f  t o t a l  u r a n i u m  
c o n c e n t r a t i o n .  The s o l u b i l i t y  r a t i o  
d e c r e a s e  i n  d i l u t e  s o l u t i o n  i s  a p p a r e n t .  
Fo r  a t i n e ,  i t  was t h o u g h t  t h a t  t h e  
r a t i o  would d e c r e a s e  below 1 . 0  a t  c o n 
c e n t r a t i o n s  b e l o w  10 g o f  u r a n i u m  p e r  
l i t e r ,  b u t  j u J g i n g  f rom an i n s p e c t i o n  
o f  F i g .  7 0 ,  t h i s  d o e s  n o t  a p p e a r  t o  
o c c u r .

S y n t h e t i c  s o l u t i o n s  w i t h  t h e  s o l u 
b i l i t y  r a t i o s  m e n t i o n e d  p r e v i o u s l y  
w e r e  r o c k e d  a t  2 5 0 “ C f o r  72 h r  i n  
s i l i c a  t u b e s .  A s l i g h t ,  o r a n g e - y e  1 1 ow 
p r e c i p i t a t e  a p p e a r e d  a f t e r  24  h r  a n d  
i n c r e a s e d  s l o w l y  d u r i n g  t h e  r e m a i n i n g  
48 h o u r s .  U p o n  c o o l i n g  t h e  t u b e s  a 
r a t h e r  a b u n d a n t  a mo u n t  o f  t h e  s a m e  
o r a n g e - y e l l o w  p r e c i p i t a t e  a p p e a r e d .  
The p r e c i p i t a t e  h a s  been i d e n t i f i e d  a s  
u r a n y l  s i l i c a t e ,  w h i c h  was o b s e r v e d  
p r e v i o u s l y  i n  t h e  s t u d y  o f  UOj Fj - H j O 
i n  s i l i c a  t u b e s . I t  i s  b e l i e v e d  
now t h a t  t h e  e r r a t i c  n a t u r e  o f  t h e  
d a t a  r e p o r t e d  f o r  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  20,  30,  and  40 g 
o f  u r an i um p e r  l i t e r  was c a u s e d  by t h e  
s i l i c a t e ,  w h i c h  p r e v i o u s l y  wa s  n o t  
s u s p e c t e d  t o  o c c u r  i n  t h e  u r a n y l  
s u l f a t e  s y s t e m  i n  s i l i c a  t u b e s .

The a c i d i t y  d a t a  f o r  t he  s a t u r a t e d  
s o l u t i o n s  s r e  g i v e n  i n  F i g .  72 a n d  
compared w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  
c o n t a i n i n g  a s t o i c h i o m e t r i c  amount  o f  
s u l f a t e .  A l l  a c i d i t i e s  were d e t e r m i n e d  
a t  2S*C. The h i g h e r  pH o f  t he  u r a n i u m  
t r i o x i d e  s a t u r a t e d  s o l u t i o n  may a c c o u n t  
for  t he  i n c r e a s e d  d i a s o l u t i o n  o f  s i  1 i c a  
i n t o  t h e  s o l u t i o n ,  s i n c e  s i l i c o n  
d i o x i d e  i s  k n o wn  t o  be more s o l u b l e  
in a l k a l i n e  m e d i a .

< U , t .  L. M a r s h a l l  aa4 J .  8. G i l l ,  C f c i a u r r ,  
C i v i l i a n  Q m t r t r r l y  P r i g r i i l  K t p t r  I f » r  h r  i s 4  
f a t f ia s  S i p l r mi r r  JO,  fS JC , OANI.-ITO, p.  1$,

A s i m i l a r  s o l u b i l i t y  a t u d y  a t  175*C 
i s  i n  p r o g r e s s  on t h e  s u l f a t e  s y s t e m .  
F u t u r e  p l a n s  a r e  f i r s t  t o  m a k e  a 
s i m i l a r  s t u d y  on  t h e  sys t em U O ,-U O ,F,  - 
H, 0  a t  2 5 0  a n d  1 7 S * C ,  a n d  t h e n  t o  
a t t e m p t  t o  d e f i n e  c o m p l e t e l y  b o t h  t h e  
U O , - U 0 - S 0 , - H , 0  a nd  f l u o r i d e  s y s t e m s  
a t  250 C a nd  l o w e r  t e m p e r a t u r e s .

I

■aocamiT o f  rerai. uaiwiua

Fig.  71. S o l u b i l i t y  Bat lo  o f  V t o  
S 0 4 l a  DO, • ■ , SO 4 - H , 0 S o l u t i o n s  u t
89S°C.

MTuaim aiTn uo,

iToiCHKWtme uo,»q,

molamit.  or tot*, usmumi

r i g .  78.  A c i d i t y  o f  U0,S04 S o l u 
t i o n s  S a t u r s t e d  w i t h  0 0 ,  a t  85§®C.  
A c i d i t i e s  m e a s u r e d  a t  25"C.

t , n>e
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FURTHER STUDIES OF T S O - L I Q U I R  PHASE 
TEMPERATURES FOR U O , - U O , S 0 4 • I , 0  

S TST ER S

E. V. J o n e s

The  t w o - l i q u i d  p h a s e  t r a n s i t i o n  
t e n p e r a t u r e s  w e r e  d e t e r s i n e d  f o r  
u r s n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  o f  v a r i o u s  
c o n c e n t r a t i o n s  by u s e  o f  t h e  me t h o d  
p r e v i o u s l y  d e s c r i b e d . < T* The U- 1 o - 
S 0 4 r a t i o s  were  made 1 . 2 0  and 1 , 10  by 
a d d i n g  UOj.

One s y s t e m  w i t h  a U - t o - S 0 4 r a t i o  o f  
1 . 2 0 ,  i n c l u d i n g  c o n s t a n t  0 . 0 2  Jf u r a n y l  
n i t r a t e ,  was s t u d i e d .  The d a t a  a r e  
g i v e n  in  T a b l e s  45,  46 ,  and 47 and a r e  
p l o t t e d  i n  F i g .  73 t o g e t h e r  w i t h  t h e  
c u r v e  f o r  t he  l . i e t i k e - G r i e s s  s t o i c h i o 
m e t r i c  s o l u t i o n .  As was  p r e v i o u s l y  
o b s e r v e d ,  a d d i n g  u r a n i u m  t r i o x i d e  
l o w e r e d  t he  t w o - l i q u i d  p ha s e  t e m p e r a 
t u r e s .  I t  i s  i n t e r e s t i n g  t o  n o t e  t h a t  
t h e  c u r v e s  f o r  U / S 0 4 r  1 . 1 0  and  f o r  
U / S 0 4 ~ 1 . 2 0 ,  i n c l u d i n g  0 . 0 2  M 
U01(N0J ) | , a re  a l m o s t  i d e n t i c a l .

EXPERIMENTS I I T R  HI OR-TEMPERATURE 
ELECTRODES

M. H. L i e t s k e

The work,  p r e v i o u s l y  d e s c r i b e d ,  * 11 * 
t o  d e v e l o p  a h i g h - t e m p e r a t u r e  r e f e r e n c e  
e l e c t r o d e  i s  b e i n g  c o n t i n u e d .  Con-  
a i d e r a b l e  d i f f i c u l t y  h a s  b e e n  e x 
p e r i e n c e d  i n  s e t t i n g  u p  a P b , P b S 0 4 
e l e c t r o d e  t h a t ,  i n  c o m b i n a t i o n  w i t h  a 
A g , A g ( S 0 4 o r  H g , H g , S 0 4 e l e c t r o d e ,  
m i l l  g i v e  a p o t e n t i a l  t h a t  a g r e e s  w i t h  
t h e  v a l u e  c a l c u l a t e d  f r o m  t hermodynamic  
d a t a .  A l t h o u g h  a ma l g a ms  a nd  s u l f u r i c  
a c i d  o f  d i f f e r e n t  c o n c e n t r a t i o n s  have  
b e e n  t r i e d ,  t h e  c e l l  p o t e n t i a l s  t h a t  * 
w e r e  mea s u r ed  w i t h  t h e  l e a d  e l e c t r o d e s  
c o m b i n e d  w i t h  a A g , A g a S 0 4 e l e c t r o d e  
h a v e  be e n  a t  l e a s t  I S  mv l ow.  B o t h  
t h e  Ag, Ag ,S04 and H g , H g , S 0 4 e l e c t r o d e s ,  
h o w e v e r ,  s e e n  t o  f u n c t i o n  p r o p e r l y  and 
c a n  be  u s e d  a s  h i g h • t e m p e r a t u r a  
r e f e r e n c e  e l e c t r o d e s  i n  d i l u t e  H ,S 0 4

<nV ■. U t t l U ,  »p. «■». ,  O M t-tlM . p. It*.

T a b l e  4 6

T a b l e  4 5

TWO-LIQUID PHASE TEMPERATURES FOR 
UOa -U O j S 0 4 - R a 0  SOLUTIONS

U /S04 = 1 . 1 0

THIS* HUTU  RE
(* C )

TOTAL URANIUM

%)

291 7 .1 *

2B 2 9 .2 3

281 1 1 . 19

279 IS . 63

279 19 . S I

279 2 S .9 3

279 3 1 .0 4

279 3 S .2 0

283 3 8 .6 5

290 4 0 .6 9

TRO-LIQUID PRASE TEMPERATURES FOR 
u o i - u o i s o 4 - h j o  SOLUTIONS

U /S04 = 1 . 2 0
wmmmmmmmsamamaaasmmcaKmsssmmam

TEAS* FRA TURK 

(*C>

TOTAL URANIUM 

( • t  *>

A b o * . 338 1 .4 0

A b o * . 322 2 .7 6

2 9 0 6 .  SS

281 1 2 .0 7

277 1 6 .7 8

2 7 8 2 4 .3 9

277 3 0 .2 8

277 3 4 .9 7

279 3 8 .8 0

286 4 1 .9 8

290 4 4 .0 3

f

•  a ae  a a a a s e e s
a a a  a a a  a a a  a
a a a a a  a a a a  a
a. a a a a a a a  a a

17.1
• ♦ •  e «  a a a 

a a a a a
1 b 7 147
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Table 47

TVB-LIQUIB P B U I  TtlFCBATUBKB FOB DO,- 
M | M <* l , 0  SOLUTIONS CONTAININS 

0 . 0 1  M UOjfNO, ) ,

U/S04 * 1 . 2 0

TOTAL URANIUM

(■* %/

U . 2 4

— ^  • too

TOTAL uttAMIMM { •• XI

F i g .  73. Twe-Li«ul4 Phase  tempera-  
a t a r e  C u r v e s  f a r  t h e  U0t • U S f S 0 4 , 0  
System .

s o l u t i o n s .  A l s o ,  t h e  A g , A g , S 0 4 s l o e *  
t r o d #  c a n  b s  u a s d  a s  a r e f e r e n c e  
a l a c t r o d e  i n  U0t S04 s o l u t i o n .

E x p a r i a n i n t s  a t  t e a p e r a t u r a s  f r o *  25 
t o  7 0*C i n d i c a t e d  t h a t  t h e  A g , A g 2S04 
and H g , H g j S 0 4 e l e c t r o d e s  i n  H , S 0 4 must  
be a l l o v e d  t o  s t a n d  s e v e r a l  d a y s  b e 
f o r e  e q u i l i b r i u m  p o t e n t i a l s  a r e  o b 

b 3

S i
* 7 !

• a a aa a a a i a a a

t a i n e d .  O v e r  t h e  t e m p e r a t u r e  r a n g e  
i n d i c a t e d ,  t h e  s l o p e  o f  t h e  p o t e n t i a l  
va .  t e m p e r a t u r e  p l o t  i s  - 0 . 3 4 5  mv/deg .  
S i n c e  d t / d T  E A S / n f ,  t h e  v a l u e  o f  AS 
f o r  t h e  c a l l  r e a c t i o n  c a n  b e  c a l c u 
l a t e d .  From t he  s l o p e ,

r 2 ( 9 6 , 5 0 0 ) 1 - 0 .345) 
(4 .1833)(1000) * - 1 6 . 2  e . u .

T h i s  c o r r e s p o n d s  t o  t h e  a v e r a g e  v a l u e  
o f  AS f o r  t h e  r e a c t i o n

2 H g ( l )  ♦ A g , S 0 4 ( s ) = H g , S0 4 ( e )  ♦ 2Ag(. )

ove r  t h e  t e m p e r a t u r e  r ange  25  t o  70*C.  
The  v a l u e  f o r  AS c o m p u t e d  f r o m  i n 
d i v i d u a l  e n t r o p i e s  g i v e n  i n  L a t i m e r ’ s 
t a b l e s *  1 * * i s  - 1 6 . 4  e . u .  T h e r e f o r e  
t h e  two v a l u e s  a r e  in ve r y  g o o d  a g r e e 
m e n t ,  a n d  t h e  e l e c t r o d e s  s e e m  t o  be 
f u n c t i o n i n g  p r o p e r l y .  In f u t u r e  work 
t he  h i g h - t e m p e r a t u r e  b e h a v i o r  o f  t h e s e  
e l e c t r o d e s  w i l l  be s t u d i e d ,  a n d  t h e  
v a l u e  o f  AS f o r  t h e  c e l l  r e a c t i o n  w i l l  
be o b t a i n e d  a s  a f u n c t i o n  o f  t e m p e r a 
t u r e .

A s e r i e s  o f  e x p e r i m e n t s  h a s  be e n  
p e r f o r m e d  i n  w h i c h  t h e  p o t e n t i a l  o f  
t h e  p a s s i v e  f i l m  p r oduce d  on s t a i n l e s s  
s t e e l  by 1* HNO, was m e a s u r e d  a g a i n s t  
t h e  A g , A g ] S 0 4 e l e c t r o d e  i n  0 . 1 3  /  
U 0 , S 0 4 s o l u t i o n .  As l o n g  a s  t h e  f i l m  
was i n t a c t  and t h e  u r s n y l  s u l f a t e  s o 
l u t i o n  was  u n r ed u c e d ,  t h e  p o t e n t i a l  of  
t h e  f i l m  was  p o s i t i v e  o r ,  a t  m o a t ,  50 
t o  100 mv n e g a t i v e  wi t h  r e s p e c t  t o  t he  
Ag.AgjSC^ e l e c t r o d e .  However ,  when t he  
f i l m  w e n t  bad and t h e  u r s n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n  was  r e d u c e d ,  t h e  p o t e n t i a l  o f  
t h e  s t e e l  v s .  t h e  Ag , Ag , S04 e l e c t r o d e  
was - 2 0 0  t o  - 4 0 0  m i l l i v o l t s .  Thus  i t  
was e a s y  t o  d i s c e r n  when t h e  c h a n g e  
o c c u r r e d ,  s i n c e  t h e  l a t t e r  s h i f t  in 
p o t e n t i a l  was  r a t h e r  a b r u p t .  T h e s e  
e x p e r i m e n t s  d e m o n s t r a t e d  t h e  u s e  o f  
t he  Ag , Ags S 0 4 e l e c t r o d e  as  a r e f e r e n c e  
e l e c t r o d e  i n  U 0 ,S 0 4 s o l u t i o n  a t  h i g h  
t e m p e r a t u r e .

" • ' t .  a .  L s t i e a r ,  0 * t d t t i * a  P»« l • « l • ( • • •  
i t i .a  «• b. pabli.k.S m h I.
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STATIC CORROSION TESTS OF ALTERNATE SYSTEMS

E. G. Boh l a a n n ,  S e c t i o n  C h i e f  
J .  L. E n g l i s h  S. H. Wheeler

COBBOSIWN o r  TITANIUi IN 
UBANTL SULFATE SOLUTIONS

S t e t i c  c o r r o s i o n  t e s t s  a r e  an 
o p e r a t i o n  t o  d e t e r m i n e  t he  l o n g - t i m e  
e f f e c t  o f  e x p o s u r e  i n  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  a t  2 5 0 ° C  on t h e  t e n s i l e  
p r o p e r t i e s  o f  commerc i a l  t i t a n i u a  a e t a L  
The  t e n s i l e  t e s t  s p e c i a e n a  w e r e  
machined f r o a  1 . 270-cm-dia ,  h o t - r o l l e d  
and a n n e a l e d ,  t i t a n i u m  b a r  s u p p l i e d  
by t h e  A l l e g h e n y  Ludlum S t e e l  C o .  
D u p l i c a t e  s p e c i m e n s  have been e x p o s e d  
in u r any l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  
40 and 300 g o f  uran ium per  l i t e r  f o r  
20 s e e k s  a t  2 S 0 * C .  T h e  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  were p r e s s u r i s e d  wi th a p p r o x i 
m a t e l y  ISO p s i a  o f  o x yge n  o b t a i n e d  
f rom t h e  t h e r m a l  d e c o m p o s i t i o n  o f  
c a l c u l a t e d  q u a n t i t i e s  o f  h y d r o g e n  
pe r ox i de  added  a t  room t e m p e r a t u r e .

The t e s t s  w e r e  r u n  i n  t y p e  3 47  
s t a i n l e s s  s t e e l  a u t o c l a v e s  t h a t  w e r e  
p i c k l e d  i n  10H HNO,-4% HF s o l u t i o n  a t  
60°C b e f o r e  t h e  s t a r t  o f  t h e  e x p e r i 
ment s .  The vo l ume  o f  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n  u s e d  i n  e ac h  a u t o c l a v e  was  
ISO m l .  No a t t e m p t  was  m a d e  t o  
i n s u l a t e  t h e  t i t a n i u m  t e s t  b a r s  f r o m  
the  c o n t a i n e r s .  The ba r s  and s o l u t i o n s  
we r e  e x a m i n e d  e v e r y  two w e e k s ,  a t  
wh i ch  t i m e  10 ml o f  s o l u t i o n  w a s  
removed from e a c h  t e s t  for  a n a l y t i c a l  
p u r p o s e s  and  t h e  h y d r o g e n  p e r o x i d e  
c o n t e n t  n e c e s s a r y  t o  g e n e r a t e  t h e  
d e s i r e d  o x y g e n  p a r t i a l  p r e s s u r e  was  
renewed.  The t e a t s  w i l l  o p e r a t e  f o r  
a p e r i o d  o f  2 4  w e e k s ,  a f t e r  w h i c h  
t i m e  t h e y  w i l l  be s u b j e c t e d  t o  a 
t e n s i l e  t e s t .  The v a l u e s  o b t a i n e d  on 
t h e  s p e c i m e n s  w i l l  be compared  w i t h  
t e n s i  1 e - s t r e n g t h  p r o p e r t i e s  o f  u n 
exposed t i t a n i u m  t e a t  b a r s .

C o r r o s i o n  d a t a  were  c o l l e c t e d  on 
the  spec imens  d u r i n g  the cou r s e  o f  t h e

t e s t s .  The  b a r s  e x p o s e d  t o  u r a n y l  
s u l f a t e  c o n t a i n i n g  40 g of  uranium p e r  
l i t e r  e x h i b i t e d  an ex t r e me l y  l u s t r o u s ,  
p a l e - b l u e  c o l o r .  One specimen showed 
a c u m u l a t i v e  w e i g h t  i n c r e a s e  a f t e r  
20 weeks o f  0 . 0 1 7  a g / c n * ;  t h e  d u p l i c a t e  
sample  l o s t  0 . 0 0 6  mg/cm1 d u r i n g  t h i a  
t i m e .  No o t h e r  v i s i b l e  s i g n s  o f  
c o r r o s i o n  d a m a g e  wa r e  e v i d e n t .  An 
e s t i m a t e  o f  t h e  e x t e n t  o f  c o r r o s i o n  
a t t a c k  on t h e  t y p e  347 e t s i n l e a a  e t e a l  
a u t o c l a v e  was made f r o a  t he  c u m u l a t i v e  
d i s s o l v e d  n i c k e l  c o n t e n t  (31 ppm) i a  
t h e  s u l f a t e  s o l u t i o n .  A s a u a i n g  t h e  
s t a i n l e a a  s t e e l  t o  c o n t a i n  an a v e r a g e  
o f  10.5* n i c k e l ,  t h e  c o r r o s i o n  r a t e  on 
t h e  a u t o c l a v e  was  0 . 0 3  npy a t  t h e  e n d  
of  20 weeks .  T h i a  r a t e ,  o f  c o u r s e ,  
a s a u m e s  t h a t  c o r r o s i o n  a t t a c k  w a s  
u n i f o r a  on a l l  s u r f a c e s .

The t e n s i l e  b a r s  e x p o s e d  i a  t h e  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
300 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  w e r e  a 
s h i n y ,  p a l e - v i o l e t  c o l o r .  No o t h e r  
i n d i c a t i o n s  o f  t h e  e f f e c t  o f  e x p o s u r e  
were a p p a r e n t .  The c u m u l a t i ve  w e i g h t  
l oaaes  on t he  s pe c i m e n s  a f t e r  20 weeks  
were i d e n t i c a l ,  t h a t  i s ,  0 . 0S4  mg/cm* 
which c o r r e s p o n d s  t o  a r a t h e r  i n s i g n i 
f i c a n t  c o r r o s i o n  r a t e  o f  0 . 0 1  a p y .  
The c o r r o s i o n  r a t e  on the wa l l a  of  t h e  
s t a i n l e s s  s t e e l  c o n t a i n e r  a f t e r  20 
weeks was c a l c u l  a t e d  f r o a  t h e  d i s s o l v e d  
n i c k e l  c o n t e n t  o f  170 ppm t o  b a  
0 . 2  mpy.

UBANYL FLOOBIOK COBBOKION BTUBIBS

Work c o n t i n u e d  d u r i n g  t h e  p a s t  
q u a r t e r  on the  s t u d y  o f  u r s ny l  f l u o r i d e  
s y s t e m s  a t  t e m p e r a t u r e s  o f  100 a n d  
250*C. The s o l u t i o n s  c o n t a i n e d  4 0 ,  
100,  and 300 g o f  u r an i um p e r  l i t e r .  
The r e s u l t s  o f  v a r i o u s  i n v e s t i g a t i o n s  
appear  in t he  f o l l o w i n g  p a r ag r ap h s .
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The e f f e c t  o f  u r an i u m end o x y g e n  
c o n c e n t r a t i o n  o n  t h e  c o r r o s i o n  o f  
t ype  347 e t e i n l e e e  e t e e l  e t  2S0*C wee 
examined.  The s e  t e s t e  were d u p l i c a t e s  
of  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  t e s t s  d e s c r i b e d  
in a p r e v i o u s  s e c t i o n  o f  t h i s  r e p o r t .  
Uranyl  f l u o r i d e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  
100 and 300 g o f  u r e n i u o  per  l i t e r  were  
c o n t a i n e d  in n e v i y  machined,  t y p e  347 
s t a i n l e s s  s t e e l  a u t o c l a v e s .  The oxygen 
p a r t i a l  p r e s s u r e s  i n c l u d e d  i n  t h e  
t e s t s  were 25,  7 5 ,  150,  and 500 p s i a  
a t  2S0*C.  T h e s e  p a r t i a l  p r e s s u r e s  
r a s u l t e d  from t h e  a d d i t i o n  o f  hydrogen 
p e r o x i d e  t o  t h e  s o l u t i o n s  a t  r oos i  
t e m p e r a t u r e  i n  a e i oun t s  e s t i m a t e d  t o  
p r oduce  t h e  d e s i r e d  oxygen p r e s s u r e s  
a t  2 50 * C  by d e c o m p o s i t i o n  o f  t h e  
p e r o x i d e .  T h e  h y d r o g e n  p e r o x i d e  
supply uas  r enamed meekly.

A s o l u t i o n  volus ie  of  150 ail o f  t h e  
f l u o r i d e  e a a  u s e d  f o r  e a c h  t e a t .  
D u p l i c a t e  t e s t s  mere  o p e r a t e d  for  each  
s a t  o f  t e a t  c o n d i t i o n s .  The t o t a l  
exposure  p e r i o d  was 11 weeks.

T h e  e s t i s i a t e d  d i s s o l v e d  o x y g e n  
c o n t e n t  a t  2 5 0 ° C  w i t h  t h e  v a r i o u s  
oxygen p a r t i a l  p r e s s u r e s  a r e  r e p o r t e d  
in Table  48 f o r  t h e  two ur sny i  f l u o r i d e

s o l u t i o n s .  The u r aa i ua i  c o n c e n t r a t i o n s  
i a  g r ans  pe r  l i t e r  o f  s o l u t i o n  and t h e  
pH o f  t h e  s o l u t i o n s  a t  t h e  s t a r t  o f  
the  t e s t s  a r e  a l s o  g i ve n  i a  Ta b l e  48.

A s i n t h e  c a s e  o f  t he  u r any l  s u l f a t e  
c o r r o s i o n  t e s t a ,  t h e  type 347 a t a i n l e s a  
s t e e l  t e s t  spec in i ena  were c h a r a c t e r i s e d  
by t h e  f o r m a t i o n  o f  bu lk  o x i d e  f i l m s  
t h a t  r a n g e d  f rom l i g h t  g r a y  t o  d u l l  
b l a c k  i n  c o l o r  a f t e r  11 w e e k s  o f  
e x p o s u r e .  The a a - r e m o v e d  w e i g h t s  o f  
t h e s e  s pe c i m e n s  w e r e  o f  l i t t l e  v a l u e  
f o r  d e t e r m i n i n g  t h e  r e a l  e x t e n t  o f  
c o r r o e i o a  d a m a g e .  I t  was o b s e r v e d  
a l s o  a t  t h e  c o m p l e t i o n  o f  t h e  t e s t a  
t h a t  t h e  c u m u l a t i v e  d i s s o l v e d  n i c k e l  
c o n t e n t  i n  t he  f l u o r i d e  s o l u t i o n s  was 
not  a r e l i a b l e  c r i t e r i o n  fo r  e v a l u a t i o n  
o f  c o r r o s i o n  a t t a c k .  T h e r e  wee no 
c o n s i s t e n t  ag r ee men t  between c o r r o s i o n  
r a t e s  o b t a i n e d  f rom t h e  de f i Imed  weight  
l o s s e s  and t he  r a t e s  de t e rmined  by the  
d i s s o l v e d  n i c k e l  me t h o d .  The l a t t e r  
r a t e s  were c o n s i d e r a b l y  lower in  nagni*  
t u d e ,  i n  moat  c a s e s ,  t h a n  t h e  r a t e s  
c a l c u l a t e d  f rom t h e  d e f i l m e d  w e i g h t  
l o s s e s .  The d e f i l m i n g  t e c h n i q u e  used 
on the specimens  c o n s i s t e d  o f  c a t h o d i c  
c l e a n i n g  in 5 wt H s u l f u r i c  a c i d  con* 
t a m i n g  an o r g a n i c  i n h i b i t o r  a t  7S*C.

T a b l e  48

U T I I I T U  DISSOLVED OXYOEN CONTENT PRODUCED DV THE DECOMPOSITION OP 
HYDROGEN PEROXIDE AT >S0*C IN URANYL PLUORIDE SOLUTIONS

U R A N Y L  P L U O R I D E  S O L U T I O N

■So l a t t e s  1 S a 1 a  t i e a  1

I n i t i a l  pH 2.76 2.21

Actual  ur an ium ( g / l ) 98.3 307.5

Di s so l ved  o x yge n  (ppm)

a t  25 p s i a 125 100
a t  75 p a i a 400 330
a t  150 p s i a 800 660
at  500 p e i a 2700 2200

•» ... , ... » ••
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T h e  t i m e  r e q u i r e d  f o r  d e f i l m i n g  « u  
u s u a l l y  3 a i n u t e s .  A c o m p a r i s o n  
b e t w e e n  t he  c o r r o s i o n  r a t e s  c a l c u l a t e d  
by  d e f i l s i e d  w e i g h t  l o s a e s  a nd  f i n a l  
d i s s o l v e d  n i c k e l  c o n c e n t r a t i o n s  a p p e a r s  
i n  T a b l e  49.

I n  o n l y  t w o  c a s e s ,  9 9 . 3  t, o f
u r a n i u m  pe r  l i t e r  w i t h  400  and 80 )  ppm 
o f  d i s s o l v e d  o x y g e n ,  w a s  t h e r e  a ny  
s a m b l a n c e  o f  a g r e e m e n t  i n  t h e  v a l u e s  
o b t a i n e d  by t h e  two M e t h o d s ,  t h a t  i s ,  
t h e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  400 and 800 
ppm o f  d i s s o l v e d  o x y g e n  and  9 8 . 3  g o f  , 
u r a n i s m  p e r  l i t e r .  C o r r e l a t i o n  was  
e x t r e m e l y  p o o r  i n  t h e  m a j o r i t y  o f  
t e s t s .  T h i s  c o u l d  b e  a t t r i b u t e d  t o  
t h e  n i c k e l  s o l u b i l i t y  b e h a v i o r .

S e v e r a l  f a c t s  w e r e  a p p a r e n t  f r om 
t h e  c o r r o s i o n  r a t e s  d e t e r m i n e d  by t he  
d e f i l m e d  w e i g h t  l o a a a a .  I n  t h e  
s o l u t i o n a  c o n t a i n i n g  9 8 . 3  g o f  ur an i um 
p e r  l i t e r ,  t h e  minimum c o r r o s i o n  r a t e s  
w e r e  o b t a i n e d  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  
d i s s o l v e d  oxygen c o n c e n t r a t i o n s  bet ween 
4 0 0  a nd  800 ppm.  B a t e s  we r e  h i g h e r
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by a f a c t o r  o f  2 i n  t h e  s o l u t i o n s  
w i t h  12S ppa  o f  d i s s o l v e d  oxygef t  and 
h i g h e r  by a f a c t o r  o f  n e a r l y  9 i n  t h e  
s o l u t i o n s  w i t h  2700 ppm o f  d i s s o l v e d  
o x y g e n .  The  i n t e n s i t y  o f  c o r r o s i o n  
a t t a c k  by t h e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  
3 0 7 . 5  g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  was  
n o t i c e a b l y  s u p p r e s s e d  a s  t h e  d i s s o l v e d  
o x y g e n  c o n t e n t  was i n c r e a s e d  f rom 100 
t o  2 2 0 0  ppm.  The  r e d u c t i o n  i n  t h e  
1 1 - w e e k  c o r r o s i o n  r a t e  wa s  f r om an 
a v e r a g e  v a l u e  o f  16. 6 mpy i n  t h e  l ower  
o x y g e n  r a n g e  t o  an a v e r a g e  o f  0 . 7  mpy 
w i t h  a p p r o x i m a t e l y  2200 ppm o f  oxygen  
p r e s e n t  in t he  s o l u t i o n a .

T h e  c o m p a r a t i v e  c o r r o s i v e n e s s  o f  
u r a n y l  s u l f a t e  a n d  u r a n y l  f l u o r i d e  
s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  1 0 0  a nd  300 g 
o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  a t  2 5 0 ° C  w i t h  
v a r i o u s  d i s s o l v e d  oxygen c o n c e n t r a t i o n s  
i s  shown i n  Ta b l e  50.  The  t e s t  c o n d i 
t i o n s  we r e  i d e n t i c a l  f o r  e a c h  medium 
a n d  c o r r o s i o n  r a t e a  w e r e  d e t e r m i n e d  
f r o m  t h e  a v e r a g e  d e f i l m e d  w e i g h t  
l o s a e s  on t y p e  347  s t a i n l e s s  s t e e l  
s p e c i m e n s  a f t e r  11 weeks .

T a b l e  48

A co m pa ri so n  m t r e e s  d e f i l m e d  and cu mulati  ve d i s s o l v e d  n i c k e l  c o r r o s i o n

RATER ON TYPE 341 RTAINLERR STEEL EXPOSED IN OXYGENATED 
URANYL FLUORIDE SOLUTIONS AT SSD°C FOR I I  REEKS

URANIUM
( f / n

DISSOLVED 
OXYGEN ( p p m )

C O R P U S  ION SATE ( s p y )

By • e i g h t  l e a s By d t • • • 1 v e d  a i c h e 1

S p e e i . e s  1 S p e c , m e .  3 Sp e t i s e n  1 S p e e i m e e  2

9 8 . 3 125 0 . 4 8 0 . 6 2 0.  10 0 . 0 9

400 0 . 2 1 0 . 4 2 0 . 2 2 0 .  12

800 0 .  12 0 . 3 2 0 . 3 7 0 . 3 3

2700 1 . 7 6 2 . 7 0 0 . 4 9 0 . 4 6

3 0 7 . 5 100 1 5 . 3 3 1 7 . 8 7 3 . OH 3 . 0 0

330 6 . 7 0 7 . 3 2 0 . 5 7  - 0 . 8 1

660 2 . 1 3 2 . 2 7 0 . 62 0 68

2200 0 . 6 6 0 .  7 7 1. 16 0 .9 0

1B1
:. : a •• • a a e : :

•  a e « •  # e e  a sa a a a a* a a a Os aa a a
0  0  0
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FOR PERIOD ENDING JULY 1, 1952

Mi s c e 1 1 i n e o u s  c o r r o s i o n  s t u d i e s  
w i t h  u r s n y l  f l u o r i d e  s o l u t i o n s  a r c  
summar i s ed  i n  t h e  f o l l o w i n g :

1. Wrought  and s a n d - c a s t  s p e c i me n s  
o f  t y p e  3 4 ?  s t a i n l e s s  s t e e l  w e r e  
e x p o s e d  i n  u r a n y l  f l u o r i d e  s o l u t i o n s  
c o n t a i n i n g  40 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  
a t  b o i l i n g  t e m p e r a t u r e  f o r  a p e r i o d  o f  
11 w e e k s .  The  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  
o f  t h e  w r o u g h t  s p e c i m e n  was  s l i g h t l y  
s u p e r i o r  t o  t h a t  o f  c a s t  t y p e  3 4 ?  
s t a i n l e s s  s t e e l .  The  f i n a l  c o r r o s i o n  
r s t e  on  t h e  w r o u g h t  s p e c i m e n  w a s  
0 . 0 3  mpy a s  c o m p a r e d  w i t h  a r a t e  o f  
0 . 13  mpy f o r  t h e  s a n d - c a s t  m a t e r i a l .

2.  The c o r r o s i o n  r a t e  f or  S t e l l i t e  
98M2 b e a r i n g  m a t e r i a  1 w a s s 11 g h t 1y l e s s  
t h a n  1 mpy a f t e r  12 we e k s  i n  u r s n y l  
f l u o r i d e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  40 g o f  
u r a n i u m  p e r  l i t e r  a t  1 0 0 ° C .  T h e  
c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  o f  t h i s  m a t e r i a l  
was d e t e r mi n e d  a l s o  i n  u r a n y l  f l u o r i d e  
s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  300 g o f  u r a n i u m 
p e r  l i t e r  a t  1 0 0 ° C  w i t h  and  w i t h o u t  
a e r a t i o n .  D e a e r a t i o n  d i d  not  m a t e r i a l  l y  
a f f e c t  t h e  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e ;  t h e  
c o r r o s i o n  r a t e  i n  t h e  o x y g e n - d e f i c i e n t  
s y s t e m  was  26 4 mpy a f t e r  7 . 7  we e k a

a s  c o m p s r e d  w i t h  a r a t e  o f  2 1 . 8  mpy 
f o r  t h e  s a me  p e r i o d  o f  t i m e  i n  an  
a e r a t e d  s o l u t i o n .

3.  An e f f e c t  o f  a e r a t i o n  was f ound 
i n  t h e  c a s e  o f  I n c o n e l  e x p o s e d  i n  
u r a n y l  f l u o r i d e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  
300 g o f  u r a n i u m p e r  l i t e r  a t  b o i l i n g  
t e m p e r a t u r e .  W i t h o u t  a e r a t i o n ,  t h e  
c o r r o s i o n  r a t e  was  2 5 . 6  mpy f o r  e i g h t  
w e e k s  a s  c o m p a r e d  w i t h  8 2 . 5  mpy i n  
a i r - a e r a t e d  s o l u t i o n s  f o r  a s i m i l a r  
p e r i o d .  In  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n s  
c o n t a i n i n g  300 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  
a t  b o i l i n g  t e m p e r a t u r e ,  t h e  e f f e c t  o f  
a e r a t i o n  was  n o t  v e r y  p r o n o u n c e d  on 
t h e  c o r r o s i o n  o f  I n c o n e l .  W i t h  
a e r a t i o n ,  a c o r r o s i o n  r a t e  o f  0 . 5  mpy 
was o b s e r v e d  a f t e r  e i g h t  weeks;  i n t h e  
a b s e n c e  o f  a e r a t i o n ,  t h e  c o r r o s i o n  
r a t e  was 1.2 mpy i n  e i g h t  weeka.

4.  N i c k e l ,  0 n i c k e l  and Monel  wer e  
f o u n d  c o m p l e t e l y  u n s a t i s f a c t o r y  f o r  
u s e  i n  u r a n y l  f l u o r i d e  s o l u t i o n s  ' •on- 
t a i n i n g  300  g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  
w i t h  a p p r o x i m a t e l y  2 2 0 0  ppm o f  d i s 
s o l v e d  o x y g e n  ( b y  h y d r o g e n  p e r o x i d e  
d e c o m p o s i t i o n )  at  250*C.  The s pec i mens  
e x h i b i t e d  heavy w e i g h t  g a i n s  and s e v e r e  
p i t t i n g  a t t a c k  a f t e r  one  week of  t e s t .

METALLURGY

E. C. M i l l e r ,  Gr oup  Leader  
W. J .  Leona r d  A. R. Ol s en
W. J .  F r e t a g u e  F. J .  Lamber t

R. G. B e r g g r e n

In t he  p r e c e d i n g  q u a r t e r l y  r e p o r t f , )  
t h e  m e t a l l u r g i c a l  p r o b l e m s  o f  t h e  
p r o j e c t  were r e v i e w e d  and t he  p r o p o s e d  
p r o g r a m was o u t l i n e d .  P r o g r e s s  s i n c e  
t h e n  on some p h a s e s  o f  t h e  wor k  h a a  
been  l i m i t e d  b e c a u s e  o f  l a c k  o f  man
p o w e r ,  b u t  a d d i t i o n a l  t e c h n i c a l  
p e r s o n n e l  h a v e  b e e n  a s s i g n e d  t o  t h e

* 1 *t. C. M i l l e r  •■a-A. n. Ole**, f fnaef>■*•■« 
I r i d t r  f r i j t t l p i i M t r l f  P r a m r r t t  P t p t r  t  f t r P r r  i * 4  
f e W ia i  Sarrk 15.  I f J ? ,  OHNL-l l lO,  p. i Ol -IOS.

•  •  s e e  a t  s
a • •  •  •  t  • •
• • a s s  # a e
a a a a a a m*
a a a  a a a  a m
a a  a a a  a erne a  a

p r o j e c t  a n d  t h e  w o r k  i s  now b e i n g  
a c c e l e r a t e d .

CORROSION NtTALl.IRGY

A. R. O l s e n ,  RF.F.D

M e t a l l u r g i c a l  a s s i s t a n c e  was  p r o 
v i d e d  f o r  t h e  c o r r o s i o n  s t u d i e s .  
D e t a i l s  o f  s a m p l e  p r e p a r a t i o n  a r e

V \J l£3

a a a a  a a
a a  a a  a a a  a

a a a  a a a
a a a  a  a a

a a  a  a a a a a  a a
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d e s c r i b e d  i n  t h e  r e p o r t  o f  t h e  c o r r o s i o n  
g r o u p  ( c f . ,  " D y n a m i c  C o r r o s i o n  and  
S o l u t i o n  S t a b i l i t y , "  t h i s  r e p o r t ) .

SPECIFICATIONS AND FABRICATION

W. J .  L e o n a r d  A.  R.  O l a e n

B e c a u s e  o f  t h e  e n c o u r a g i n g  w e l d i n g  
d a t a ,  r e p o r t e d  i n  t h e  l a s t  q u a r t e r l y  
r e p o r t ,  and  t h e  p r o g r e s s  o n  t i t a n i u m  
r i v e t i n g ,  a p r o g r a m  was e s t a b l i s h e d  t o  
d e v e l o p  t e c h n i q u e s  f o r  a s s e m b l y  o f  a 
t i t a n i u m  i m p e l l e r  f o r  a W e s t i n g h o u s e  
M o d e l  100A pump.

T h e  t e s t  a s s e m b l i e s  s h o w n  i n  F i g .  
? ♦  w e r e  d e s i g n e d  t o  c o m p a r e  r i v e t i n g  
a n d  w e l d i n g  t h a t  m i g h t  be  u s e d  on  t h e  
i m p e l l e r .  R i v e t i n g  was f i r s t  a t t e m p t e d  
b y  Bnm ar o f  t h e  M e t a l l u r g y  D i v i s i o n  by 
f u r n a c e  h e a t i n g  t h e  p a r t s  a n d  a t 
t e m p t i n g  t o  t r a n s f e r  t h e m  t o  t h e  
h y d r a u l i c  p r e a s  q u i c k l y  e n o u g h  t o  
p e r f o r m  t h e  u p s e t t i n g  b e f o r e  t h e  
m a t e r i a l  c o o l e d  b e l o w  t h e  m i n i m u m  
f o r g i n g  t e m p e r a t u r e  o f  1 JO O *F , D i f f i 
c u l t i e s  w e r e  e n c o u n t e r e d  b e c a u s e  o f  
t h e  r a p i d  c o o l i n g  o f  t h e  r i v e t  e n d  
t o  b e  u p a e t  when  i t  c a m e  i n  c o n t a c t  
w i t h  t h e  c o l d  p r e a a  h e a d .  I t  was t h e n  
d e c t d e d  t o h e a t  t h e  r i v e t a  by r e s i a t a n c e  
h e a t i n g  w h i l e  i n  t h e  p r e a a .  F o u r

UNO IS it f i tp
nwo <**•«*

w tc D C D  t t  s t  assem eh v  a iv c rE O  test is s e w k y

r i v e t e d  a s s e m b l i e s  w e r e  ma d e  b v  u s i n g  
a s m a l l ,  p o r t a b l e ,  s p o t  w e l d e r  a t t a c h e d  
t o  t h e  h e a d s  o f  t h e  h y d r a u l i c  p r e a a .  
T h e  r e s u l t i n g  a s s e m b l i e s  p r o v i d e d  t h e  
m e c h a n i c a l  t e a t  d a t a  r e p o r t e d  i n  
T a b l e  5 1 .  M o r e  c o n t r o l l e d  v e s t s  
u s i n g  t h e  r e c e n t l y  i n s t a l l e d  s p o t -  
w e l d i n g  m a c h i n e  f o r  b o t h  h e a t i n g  and 
p r e s s i n g  a r e  p l a n n e d .

T h e  w e l d i n g  t e s t  a s s e m b l i e s  w e r e  
f a b r i c a t e d  i n  t h e  d r y  b o a  u n d e r  t h e  
d i r e c t i o n  o f  P a t n a  r e  a o f  t h e  M e t a l l u r g y  
D i v i s i o n .  A l l  w e l d s  w e r e  made i n  a 
h i g h l y  p u r e  h e l i u m  a t m o s p h e r e  ( 9 9 . 9 9 % )  
w i t h  a c u r r e n t  o f  4 8  i  2 amp a t  12 
v o l t s .  The  i n i t i a l  p a s s  wa s  a f u s i o n  
p a s s  o f  t h e  R C - 7 0  b a s e  m a t e r i a l ,  
w h e r e a s  t h e  r e m a i n i n g  p a s s e s  w e r e  made 
w i t h  t h e  a d d i t i o n  o f  T i - ? 5 A  w e l d i n g  
r o d  ( t h e  o n l y  k i n d  a v a i l a b l e ) .  I n  
b o t h  t h e  r i v e t i n g  a n d  t h e  w e l d i n g  
t e s t s ,  t h e  a s s e m b l i e s  w e r e  m a c h i n e d  
f r o m  a 1 - i n . - t h i c k  p l a t e  o f  t i t a n i u m ,  
t y p e  R C - 7 0 ,  w i t h  a r e p o r t e d  c a r b o n  
c o n t e n t  o f  0 .2 3 % .

T h e  d a t a  r e p o r t e d  i n  T a b l e  51 a r e  
e n c o u r a g i n g .  I t .  a p p e a r s  t h a t  a 
t i t a n i u m  i m p e l l e r  c a n  b e  f a b r i c a t e d  
w i t h  e i t h e r  we Id e d  o r  r i v e t  ed  f a s t e n i n g s  
p r o v i d e d  t h e  im p o s e d  l o a d  i n  o p e r a t i o n  
i s  p u r e l y  t e n s i l e .  C e r t a i n  r e s e r v a t i o n s  
m u s t  b e  made  w i t h  r e f e r e n c e  t o  t h e  
s p e c i f i c  a p p l i c a t i o n ,  h o w e v e r ,  s i n c e  
a s t r a i g h t  t e n s i l e  t e s t  d o  •' a n o t  
s i m u l a t e  t h e  d y n a m i c  s t r e s s i n g  o f  a 
pum p i m p e l l e r .  I n  t h e  i m p e l l e r ,  t h e  
f a s t e n i n g s  w i l l  p r o b a b l y  b e  s u b j e c t e d  
t o  s h e a r i n g  s t r e s s e s ,  r e p e t i t i v e  
s t r e s s  r e v e r s a l s ,  a n d  s o m e  s h o c k  
l o a d i n g .  I n  a d d i t i o n ,  t h e  a v a i l a b l e  
m a t e r i a l s  f o r  i m p e l l e r  f a b r i c a t i o n ,  
a l t h o u g h  o f  t y p e  R C -7 0  t i t a n i u m ,  have  
c a r b o n  a n a l y s e s  o f  0 . 3 2  a n d  0 . 3 % .  
E x p e r i e n c e  r e p o r t e d  i n  t h e  l i t e r a t u r e  
i n d i c a t e s  t h a t  w e l d s  i n  m a t e r i a l  c o n 
t a i n i n g  m o r e  t h a n  0 . 2 5 %  c a r b o n  w i l l  
p r o b a b l y  be b r i t t l e .

F i g .  74.  S e c t i o n a l  F l e a s  o f  A t v e t e d  
a r d  g e l d e d  T l t a n i u a  T e a t  A s s e m b l i e s .

I t  t h u s  a p p e a r s  t h a t  t h e  m o s t  
s a t i s f a c t o r y  a s s e m b l y  p r o c e d u r e  f o r

a a a s  a a e  a

a a • a s  •  a

a a a  a s  a a a  a a a  aa

• a  a a a  a  e a s e s  
a e a s e e  a a  s e e

a a a  a a  e a a a a  a  a * s  • •

154
T * *  '



FOR PERIO D ENDING JULY 1 , 1952

Table 31

TENSILE TESTS ON BOTH RIVETED AND RELDKO ASSEMBLIES 
SIMULATING PtllP IMPELLER FABRICATION

TEST TEST MAXIMUM LOAD ELONGATION LOCATION OF FRACTURENO. TYPE ( lb) <«>

1 R i  v e t 2450 18 A p p r o x i m a t e l y  i n  t h e  c e n t e r  o f  
t h e  r i v e t

2 R i  v e t 2700 18 A p p r o x i m a t e l y  i n  t h e  c e n t e r  o f  
t h e  r i v e t

3 R i  v e t 2600 18 A p p r o x i m a t e l y  i n  t h e  c e n t e r  o f  
t h e  r i v e t

4 R i  v e t 2400 18 A p p r o x i m a t e l y  i n  t h e  c e n t e r  o f  
t h e  r i v e t

5 We l d 3500 I m m e d i a t e l y  b e l o w  t h e  e nd  p l a t e

6* We l d 6260 I m m e d i a t e l y  b e l o w  t h e  end  p l a t e

7 We l d 8260 I m m e d i a t e l y  b e l o w  t h e  end  p l a t e

8 We l d 7600 I m m e d i a t e l y  b e l o w  t h e  end  p l a t e

9 We l d 8300 I m m e d i a t e l y  b e l o w  t h e  end  p l a t e

* U s l » k «  t i l *  » l k t r  • • 1 4 * 4  t « a  t k i a  • • • • a b l y  kad t k a  1/  J J - • a .  •  k i  g k  V / J J - i * . - d i a  f i a t a a a  t a a a t a d
k a f a r a  n l d i a | .

u s e  w i t h  t h e  a v a i l a b l e  M a t e r i a l  i a  
r i v e t i n g .  H o w e v e r ,  t h e  w e l d  a t r e n g t h a  
a r e  s u c h  t h a t ,  a t  an a d m i t t e d l y  g r e a t e r  
r i a k  ( c o n s i d e r i n g  t h e  m a t e r i a l  a v a i l *  
a b l e ) ,  a n  a l l * w e l d e d  i m p e l l e r  o f  
r e d u c e d  c o a t  i a  a d e f i n i t e  p o s s i b i l i t y .

PROPERTIES OF TITANIUM

1 .  J .  F r e t a g u e

T h e  p r o g r a m  f o r  d e t e r m i n i n g  t h e  
p r o p e r t i e a  o f  t i t a n i u m  i n c l u d e s :

1. t r a n s i t i o n - t m p r r a t u r r  a t u d i e s  
o f  a r c - a c l t c d  i o d i d e  t i t a n i u m  
a n d  c o m m e r c i a l l y  p u r e  t i t a n i u m  
t y p e  7 5A,

2.  s t u d i e s  o f  t h e  e f f e c t  o f  h y d r o g e n  
on t h e  i m p a c t  p r o p e r t i e s  o f  t h e  
m a t e r i a l ,

3 .  e x p o s u r e  o f  i m p a c t  s p e c i m e n s  t o  
c o n d i t i o n s  e n c o u n t e r e d  i n  d y n a m i c  
c o r r o s i o n  t e s t  l o o p s  p r i o r  t o  
i m p a c t  t e n t i n g ,

4.  e x p o s u r e  o f  i m p a c t  s p e c i m e n s  i n  
s t a t i c  c o r r o s i o n  t e a t  a p p a r a t u s  
w i t h  a n d  w i t h o u t  r a d i a t i o n  p r i o r  
t o  i m p a c t  t e s t i n g .

T r a n a l t t o n  T e a p e r a t u r e  I n v e s t ! *  
g a l lo n s .  I n  i n v e s t i g a t i n g  t h e  t r a n 
s i t i o n  t e m p e r a t u r e  o f  t i t a n i u m ,  i m p a c t  
spec i m e n s ,  0 . 2 0 4  i n .  i n d i a  by 10 3 / 4  i n .  
l o n g ,  n o t c h e d  e v e r y  i n c h  o f  t h e i r

as 

a e

e s s

a e a a a
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l e n g t h  t o  a d e p t h  o f  0 . 0 2 0  i n .  w i l l  be 
u s e d .  T h i s  t y p e  o f  i p e e i a e n  p e r m i t s  
t e n  i n d i v i d u a l  o r  i m p a c t  b r e a k s  on  
e a c h  i p e c i a e n  a n d ,  f r om t h e  s t a n d p o i n t  
o f  e c o n o m y  o f  s p e c i m e n  m a t e r i a l ,  
r e p r e s e n t s  t h e  o p t i m u m  s p e c i m e n  s i t e  
e m p l o y e d  t o  d a t e .  I t  i s  i d e n t i c a l  
w i t h  t h e  s p e c i m e n  u s e d  by t h e  S o l i d  
S t a t e  g r o u p  f o r  i r r a d i a t e d  m a t e r i a l s .  
T h i s  p e r m i t s  t h e  u a e  o f  t h e  i m p a c t  
t e s t i n g  e q u i p m e n t  d e v e l o p e d  b y  t h e  
S o l i d  S t a t e  D i v i s i o n .

In t h e  i m p a c t  t e s t i n g  e q u i p m e n t  t h e  
s p e c i m e n  i s  c l a m p e d  v e r t i c a l l y  i n  t h e  
s p e c i m e n  v i s e  w i t h  t h e  c e n t e r  o f  t h e  
s p e c i m e n  n o t c h  e v e n  w i t h  t h e  t o p  
s u r f a c e  o f  t h e  v i s e .  A s u i t a b l e  
l i q u i d  m e d i u m  i s  u s e d  t o  c o o l  t h e  
i p r c i m e n  w h i l e  i n  t h e  v i s e .  T h e  
l i q u i d  l e v e l  i s  m a i n t a i n e d  s o  t h e  
s p e c i m e n  n o t c h  i s  i m m e r s e d  a t  a l l  
t i m e s .  A L e e d s  A N o r t h r o p ,  M i r r o s a i ,  
Mo d e l  C ,  i n d i c a t o r  a n d  c o n t r o l l e r ,  
u s e d  i n  c o n j u n c t i o n  w i t h  a b a n k  o f  
i n f r a r e d  l a m p s ,  p e r m i t s  a c c u r a t e  c o n t r o l  
and m e a s u r e m e n t  o f  t h e  t e s t i n g  t e m p e r a 
t u r e  i n  t h e  r a n g e  f r om a p p r o a i m a t e  I y 
« 200"C t o  ♦ 2 0 0 " C .  bhen t he  t r a n  s  1 1 1 on 
t e m p e r a t u r e s  o f  t h e  a r c - m e l t e d  s w a g e d  
a n d  a n n e a l e d  i o d i d e  t i t a n i u m  a n d  
t h e  s w a g e d  a n d  a n n e a l e d  t i t a n i u m  
t y p e  7SA h a v e  b e e n  d e t e r m i n e d ,  i m p a c t  
s p e c i m e n s  o f  b o t h  v a r i e t i e s  o f  t i t a n i u m  
w i l l  be h e a t e d  i n  a h y d r o g e n  a t m o s p h e r e  
a n d  t h e  a m o u n t  o f  h y d r o g e n  a b s o r b e d  
m e a s u r e d .  T h e s e  s p e c i m e n s  w i l l  be  
i mpac t  t e s t e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  e f f e c t  
o f  h y d r o g e n  o n  t h e  t r a n s i t i o n  t e m p e r a 
t u r e .  I n  c o n j u n c t i o n  wi t h  t h i s  p o r t i o n  
o f  t h e  p r o g r a m ,  s p e c i m e n s  o f  a r c -  
m e l t e d  i o d i d e  t i t a n i u m  a n d  t i t a n i u m  
t y p e  75A ( s w a g e d  a n d  a n n e a l e d )  w i l l  
be vacuum a n n e a l e d  t o  r emove  h y d r o g e n  
p r i o r  t o  i m p a c t  t e s t i n g .  The  e f f e c t  
o f  h y d r o g e n  r e m o v a l  on t h e  t r a n s i t i o n  
t e m p e r a t u r e  w i l l  be  i n v e s t i g a t e d .  
S p e c i m e n s  t o  w h i c h  h y d r o g e n  w i l l  be  
a d d e d  b y  m a k i n g  t h e  s p e c i m e n  t h e  
c a t h o d e  i n  a n  e l e c t r o l y t i c  c e l l  w i l l  
a l s o  be  t e s t e d .  V a r i o u s  e l e c t r o l y t e s
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w i l l  b e  e m p l o y e d  a n d  t h e  e f f e c t  o f  
h y d r o g e n  a d d i t i o n  b y  t h e  v a r i o u s  
me t h o d a  on t h e  t r a n s i t i o n  t e m p e r a t u r e  
w i l l  be n o t e d .

T i t a n i u m  i m p a c t  s p e c i m e n s  ( p r m c i -  
p s l l y  t y p e  7 S A )  w i l l  b e  e x p o s e d  i n  
d y n a mi c  c o r r o s i o n  t e s t  l o o p s  p r i o r  t o  
i m p a c t  t e s t i n g .  I t  i s  h o p e d  t h a t  
v a l u a b l e  i n f o r m a t i o n  on t h e  e f f e c t s  
o f  t e m p e r a t u r e ,  s o l u t i o n  c o n c e n 
t r a t i o n s ,  s o l u t i o n  v e l o c i t y ,  o x y g e n  
and  h y d r o g e n  g a s  c o n t e n t  o f  s o l u t i o n ,  
e t c . ,  o n  t h e  i m p a c t  p r o p e r t i e s  o f  
t i t a n i u m  w i l l  be  o b t a i n e d .

S t a t i c  c o r r o s i o n  t e s t s  i n  v a r i o u s  
me d i a  w i l l  b e  made  on i mp a c t  s p e c i m e n s  
o f  t i t a n i u m  p r i o r  t o  i m p a c t  t e s t i n g .  
F . v e n t u a l  l y  i n p i l e  c o r r o s i o n  t e s t s  a r e  
p l a n n e d ,  b u t  t h e  i n i t i a l  s p e c i m e n s  
w i l l  no t  be s u b j e c t e d  t o  r s d i a t t o n .

P r e p a r a t i o n  o f  M a t e r i a l s  f o r  I m p a c t
S p e c i m e n s .  A S 0 - g  m e l t  o f  i o d i d e  
t i t a n i u m  h a s  b e e n  p r e p a r e d  and s w a g e d  
t o  0 . 2 4 3 - i n .  d i a  r o d .  T h e r e  i s  s u f f i 
c i e n t  m a t e r i a l  f o r  one  0 . 2 0 4 - i n . - d i a 
by 10 3 / 4 - i n . - l o n g  i m p a c t  s p e c i m e n .  
Two 1 S / 8 - i n .  p i e c e s  o f  t h i s  m a t e r i a l  
h a v e  b e e n  s u b m i t t e d  t o  t h e  x - r a y  
l a b o r a t o r y  f o r  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  
t e x t u r e s  o b t a i n e d  b y , s w a g i n g ,  a n d  by 
s wa g i n g  and  a n n e a l i n g  ( vacuum a n n e a l e d  
a t  500®C f o r  1 h r  and  f u r n a c e  c o o l e d ) .

A p p r o x i m a t e  l y  2 f t  o f  l - i n . - d i a  
t i t a n i u m  t y p e  7 5 A b a r  ( I t e m  No.  2 4 ,  
h e a t  No.  1 . 782 ,  a n n e a l e d  and  p i c k l e d )  
was  c o l d  s w a g e d  t o  0 , 2 3 8 - i n . - d i a  r o d .  
A S - i n . - l o n g  p i e c e  o f  t h i s  s a m e  
m a t e r i a l  was  c u t  o f f  t h e  o r i g i n a l  b a r  
p r i o r  t o  s w a g i n g  t o  be u s e d  f o r  r o l l i n g  
t e s t s .  S u f f i c i e n t  swaged m a t e r i a l  f o r  
t h i r t y - s i x  10 3 / 4 - i n . - l o n g  i m p a c t  
s p e c i m e n s  w a s  o b t a i n e d .  T h e s e  r o d s  
w i l l  be s a n d  b l a s t e d ,  t o  r e m o v e  a n y  
s c a l e  p i c k e d  u p  d u r i n g  a w a g i n g ,  
p i c k l e d ,  and v a c u u m a n n e a I e d  a t  a p p r o x  i - 
m a t e l y  r> 0 0 ° C f o r  1 h r  a n d  f u r n a c e  
c o o l e d .  A s i m i l a r  a n n e a l i n g  t r e a t m e n t
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w i l l  be p e r f o r m e d  o n  t b e  s w a g e d  i o d i d e *  
t i t a n i u m  r o d .  A f t e r  a n n e a l i n g ,  t h e  
r o d a  * i l l  be s u b m i t t e d  t o  t h e  R e s e a r c h  
S h o p s  f o r  m a c h i n i n g  i n  0 . 2 0 4 - i n . - d t *  
b y  10 3 / 4 - i n .  l o n g  i m p a c t  s p e c i m e n s .  
T h e s e  s p e c i m e n s  * . 1 1  be  a v a i l a b l e  f o r  
t h e  e x p e r i m e n t s  o u t l i n e d .

N O N W h T I IC T IV t  TEST INC

F .  J ,  L a m b e r t , Y - 1 2

T h e  n o n d e s t r u c t i v e  t e s t i n g  g r o u p  
o f  t h e  Y - 1 2  R e s e a r c h  E n g i n e e r i n g  
D e p a r t m e n t  r e c e i v e d  a r e f 1 e c t o s c o p e  
d u r i n g  t h i s  q u a r t e r  a n d  i s  t r a i n i n g  
p e r s o n n e l  i n  i t s  u s e  a n d  a p p l i c a t i o n .

Two A u d i g a g e s  h a v e  b e e n  p u r c h a s e d ,  
a n d  d e l i v e r y  w i l l  b e  m a d e  i n  t h e  
l a t t e r  p a r t  o f  J u n e .  One  i n s t r u m e n t  
o p e r a t e s  i n  a h i g h - f c e q u e n c y  r a n g e  
a n d w i l l  be  u s e d  o n  h e a v y  g a g e  m a t e r i a l s  
i n  an e f f o r t  t o  d e t e r m i n e  t h e  p r o g r e s s  
o f  c o r r o s i o n .  T h e  o t h e r  i n s t r u m e n t ,  
w h i c h  w i l l  o p e r a t e  a t  a l o w e r  f r e -  
q u e n c y  r a n g e ,  w i l l  b e  b e t t e r  s u i t e d  
f o r  l i g h t e r  g a g e  m a t e r i a l .

A Z y g l o  t e s t i n g  u n i t  h a s  b e e n  
p u r c h a s e d  a n d  d e l i v e r y  i s  e x p e c t e d  i n  
J u l y .  The  Z y g l o  u n i t  w i l l  be i n s t a l l e d  
i n  t h e  Y - 1 2  M a c h i n e  S h o p  a n d  o p e r a t e d  
b y  t h e  n o n d e s t r u c t i v e  t e s t i n g  g r o u p  
t o  r e v e a l  s u r f a c e  d e f e c t s  o n  h e a t -  
t r e a t e d  p a r t s ,  w e l d s ,  f o r g i n g s ,  a n d  
c a s t  i  n g s .

D u r i n g  t h e  m o n t h  o f  M a y ,  v i s i t s  
w e r e  m a d e  t o  t h e  B u r e a u  o f  M i n e s  
S t a t i o n s  a t  A m a r i l l o ,  T e x a s ,  a n d  
C o l l e g e  P a r k ,  M a r y l a n d ,  t o  o b t a i n

i n  f o r m a t i o n  o n t h e  w e l d i n g  o f  t i t a n i u m .  
As a r e s u l t  o f  t h e s e  v i s i t s ,  s p e c i a l l y  
c o n s t r u c t e d  d r y  b o x e s  a r e  b e i n g  f a b r i 
c a t e d  f o r  t i t a n i u m  w e l d i n g .

R a d i o g r a p h i c  s e r v i c e s  h a v e  c o n t i n u e d  
aa u s u a l  d u r i n g  t h i s  q u a r t e r .

R A D .  A T S  0 N  I I  AM A C t  S T I U l t - S

J .  C.  W i l s o n  R.  G .  R e r g g r e n ,  SSD

Wor k  h a s  p r o g r e s s e d  i n  t h e  s t u d y  o f  
t h e  e f f e c t  o f  i r r a d i a t i o n  o n  t h e  
i m p a c t  s t r e n g t h  o f  m a t e r i a l s  o f  
i n t e r e s t  i n  t h e  HRP.

A s a m p l e  o f  n o r m a l i s e d  S AE 1 0 4 0  
s t e e l  h a s  b e e n  i r r a d i a t e d  i n  a d o n u t  
h o l e  o f  t h e  X - 10 g r a p h i t e  r e a c t o r  f o r  
a p e r i o d  o f  f o u r  w e e k s ,  a n d  a s e c o n d  
s a m p l e  o f  n o r m a l i s e d  SAE 1 0 4 0  s t e e l  
i s  now b e i n g  i r r a d i a t e d  i n  t h e  s a m e  
p o s i t i o n  f o r  a p e r i o d  o f  n i n e  w e e k a .  
S a m p l e s  o f  n o r m a l i s e d  SAFI 1040  s t e e l  
a n d  t y p e  .104 F.LC s t a i n l e s s  s t e e l  a r e  
b e i n g  p r e p a r e d  f o r  i r r a d i a t i o n  i n  
t h e  1. I T R .  T h e s e  w i l l  p r o b a b l y  b e  
e x p o s e d  i n  a v e r t i c a l  b e r y l l i u m  p i e c e  
i n  t h e  L IT H .

I m p a c t  t e s t i n g  o f  t h e  s t e e l  s a m p l e s  
n o w  a v a i l a b l e  i s  a w a i t i n g  c o m p l e t i o n  
o f  r e v i a  i o n s  t o  t h e  r e m o t e l y  c o n t r o l l e d  
i m p a c t  m a c h i n e .  R e v i s i o n s  t o  t h e  
m a c h i n e  i n c l u d e  a n  i m p r o v e d  s p e c i m e n  
c l a m p  a n d  f a c i l i t i e s  f o r  c o n d u c t i n g  
t h e  t e s t s  a t  t e m p e r a t u r e s  r a n g i n g  f r o m  
a p p r o x i m a t e l y  - 2 0 0 * 0  t o  * 2 0 0 * 0 .  T h e s e  
r e v i s i o n s  a r e  a b o u t  t h r e e - f a u r t  h a  
c o m p l e t e d  and  t r i a l  r u n a  a r e  e x p e c t e d  
t o  be s t a r t e d  i n  t h r e e  w e e k s .
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CHEMICAL PROCESS ING

F. R. R r u c e ,  S e c t i o n  C h i e f  
D .  E.  Fe r g u s o n  R. G.  M i n e f i e l d
G.  I .  C e t h e r e  * .  E .  T o o l  i n

T h e  d e v e l o p m e n t  o f  c h e m i c a l  p r o c 
e s s i n g  f o r  a p 1 u t o n  i  u a  - p r o d u c i n g  
r e a c t o r  u s i n g  u r a n y l  s u l f a t e  as  t h e  
f u e l  s o l u t i o n  h as  p r o g r e s s e d  t o  t h e  
p o i n t  o f  o b t a i n i n g  a r e l i a b l e  t r i b u t y l  
p h o s p h a t e  e s t r s c t i o n  f l o w s h e e t .  The 
e f f o r t  t h i s  p a s t  q u a r t e r  h a s  b e e n  
d i r e c t e d  t o w a r d  i m p r o v i n g  t h i s  f l o w 
s h e e t ,  a v a l u a t i n g  f l u o r i d e  d i s t i l l a t i o n  
a s  a n  a l t e r n a t e  m e t h o d  o f  u r a n i u m  
d e c o n t a m i n a t i o n ,  and f u r t h e r  s t u d y i n g  
t h e  c h e m i c a l  b e h a v i o r  o f  p l u t o n i u m  i n  
a u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  i n  a r e a c t o r .

f L V T M I U I  CBEBI8TBV

I n  o r d e r  t o  e s t a b l i s h  t h e  o p t i m u m  
m e t h o d  o f  c h e m i c a l  p r o c e s s i n g  f o r  an 
a q u e o u s  - s o  I u t i o n  , h o m o g e n e o u s ,  p l u 
t o n i u m  p r o d u c i n g  r e a c t o r ,  i t  i s  n e c e s 
s a r y  t o  know t h e  c h e m i r a l  b e h c v i o r  o f  
p l u t o n i u m  i n  s u c h  a r e a c t o r .  T he  
p r e s e n t  d a t a  i n d i c a t e  t h a t  i n  a r e a c t o r  
u s i n g  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  as  t h e  
f u e l  a n d  o p e r a t i n g  a t  e i t h e r  2S0  o r  
1 0 0 * C  t h e r e  w i l l  be p r e c i p i t a t i o n  o f  
p l u t o n i u m .  I t  i s  t h e  p u r p o s e  o f  t h i s  
s t u d y  t o  e s t a b l i s h  t h e  a m o u n t  o f  p l u 
t o n i u m  t h a t  w i l l  r e m a i n  i n  s o l u t i o n  
i n  t h e  r e a c t o r  u n d e r  o p e r a t i n g  c o n 
d i t i o n s ,  t o  d e t e r m i n e  w h a t  w i l l  happen 
t o  t h e  p l u t o n i u m  t h a t  d o e s  n o t  r e m a i n  
i n  s o l u t i o n ,  and  t o  a e e k  m e t h o d s  o f  
c o n t r o l l i n g  t h e  c h e m i c a l  b e h a v i o r  o f  
p l u t o n i u m  i n  t h e  r e a c t o r .

I t  h a s  b e e n  p r e v i o u s l y  r e p o r t e d  
t h a t  t h e  s o l u b i l i t y  o f  t e t r a v a l e n t  
p l u t o n i u m  i n  1 If U 0 | S 0 4 i s  o n l y  0 . 0 0 3  
m g / m l  a t  2 S 0 * C .  When a s o l u t i o n  o f  
u r a n y l  s u l f a t e  c o n t a i n i n g  mo r e  t h a n  
t h i s  c o n c e n t r a t i o n  o f  t e t r a v a l e n t  
p l u t o n i u m  i s  h e a t e d  t o  2 5 0 * C ,  t h e  
p l u t o n i u m  p r e c i p i t a t e s  a s  P u O j .  T h i s  
p r e c i p i t a t i o n  i s  e s s e n t i a l l y  c o m p l e t e

i n  1 2  h o u r s .  I t  h a s  a l s o  b e e n  r e 
p o r t e d  t h a t  a p a r t i a l  p r e s s u r e  o f  
o x y g e n  o f  200  p a i  w i l l  a t a b i l i i e  t h e  
s o l u b l e  h e x s v a l e n t  p l u t o n i u m  i n  u r a n y l  
a u l f a t e  s o l u t i o n  a t  2 5 0 * C  b u t  t h a t  
i n  t h e  a b s e n c e  o f  o x y g e n , h e x a v a l e n t  
p l u t o n i u m  i s  r a p i d l y  r e d u c e d  t o  t h e  
i n s o l u b l e  t e t r a v a l e n t  s t a t e .  I t  was 
a l s o  f o u n d  t h a t  a p a r t i a l  p r e s s u r e  o f  
o x y g e n  w o u l d  n o t  r e v e r s e  t h e  p r e 
c i p i t a t i o n  o f  t e t r a v a l e n t  p l u t o n i u m .

E f f e c t  of  V a r y i n g  Oxygen P r e s s u r e  
mm  t h e  B e h a v i o r  o f  B e s m v a l e n t  P l u 
t o n i u m  a t  t S I * C .  T h e  r e s u l t s  o f  
e x p e r i a w n t s  c o n d u c t e d  a t  2 S0 * C  i n d i c a t e  
t h a t  h e x s v a l e n t  p l u t o n i u m  i n 1 I f  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n  i s  s t a b i l i s e d  by  
p a r t i a l  p r e s s u r e s  o f  o x y g e n  as l ow as 
40  p s  i . A t  20  p s i ,  t h e  r e s u l t s  a r e  
c o n t r a d i c t o r y .  I n  one  e x p e r i m e n t  a t  
2 0  p a  i  , h e x s v a l e n t  p l u t o n i u m  was  
a l a M i s t  c o m p l e t e l y  r e d u c e d ,  w h e r e a s  i n  
a d u p l i c a t e  e x p e r i m e n t  t h e  a m o u n t  o f  
h e x a v n l e n t  p l u t o n i u m  r e d u c e d  was n o t  
d i f f e r e n t  f r o m  t h a t  o b s e r v e d  a t  h i g h e r  
o x y g e n  p r e s s u r e s  ( T a b l e  5 2 ) .  T h e s e  
r e s u l t s  w e r e  o b t a i n e d  by  h e a t i n g  S-ml  
p o r t i o n s  o f  a 1 I f  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n  i n  p y r e x  t u b e s  w i t h  a c a p i l l a r y  
o p e n i n g  f o r  48 h r  i n  a n  a u t o c l a v e  
u n d e r  v a r i o u s  oxygen  p r e s s u r e s .

E f f e c t  of  P l a t oa i mm C o n c e n t r a t i o n  
oa t h e  B e h a v i o r  of  P l u t m m l o a  l a  I M 
U r a n y l  S u l f a t e  S o l u t i o n s .  T h e  r e s u l t s  
o f  e x p e r i m e n t s  c o n d u c t e d  a t  v a r i o u s  
p l u t o n i u m  c o n c e n t r a t i o n s  i n d i c a t e  t h a t  
an  e q u i l i b r i u m  e x i s t s  b e t w e e n  h e x a -  
v a l e n t  p l u t o n i u m  and t e t r a v a l e n t  p l u 
t o n i u m  i n  s o l u t i o n .  When 1 H u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  more  t h a n  
0 . 1  mg o f  p l u t o n i u m ! V I ) p e r  m i l l i l i t e r  
we r e  h e a t e d  f o r  48 h r  u n d e r  2 0 0  p s i  o f  
o x y g e n ,  t h e  h e x s v a l e n t  p l u t o n i u m  was
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EFFECT OF OXYSEN PRESSURE Oft THE BEHAVIOR OF FLUTONIUO AT SBO*C

S t a r t i n g  s o l u t i o n :  1 I f  U O , S 0 4

S o l u t i o n s  k e p t  a t  2S0* C f o r  48 h r  u n d e r  i n d i c a t e d  ox y ge n  p r e s s u r

OXYGEN PRESSURE 
( p a i ) OOtniTICNS Pa(V I) (S) Pa(IV ) (S)

WEIGHT OF Pa(V I) IN 
AOUmOl (ag)

300 Before hea ting TO 21 0.904

A fte r has ting o r S •  .TOO

100 Bafsra hea ting 93 7 1.133

A fte r has ting 97 2 0.790

40 Hr (ora h ea ting M 12 1.04T

A fte r heating 92 • 0 S40

20 Before hea ting •4 14 1.041

A fte r heating * * 0.S4I

20 Bafsra hea ting •  1 39 0 .T I9

A fte r hea ting TT 23 0.000

o b s e r v e d  t o  be p a r t l y  r e d u c e d .  U n d e r  
t h e  a a a e  c o n d i t i o n s ,  b u t  e i t h  an 
i n i t i a l  p i  u t o n i u a ( V I ) c o n c e n t r a t i o n  o f  
0 . 0 5  a g / a i l ,  s i g n i f i c a n t  o x i d a t i o n  o f  
p 1u t o n i • * ( I V ) t o  p 1 u t o n i u a ( V I ) e aa  
o b s e r v e d .  I n  a l l  c a s e a  t h e  f i n a l  
r a t i o  o f  h e x a v s l e n t  t o  t e t r a v a l e n t  
p l u t o n i u a  ( T a b l e  S3)  eas  a b o u t  3 3 : 1 .

f o un d  t o  be a b o u t  0 . 0 1 0  a g / a l , c o m p a r e d  
e i t h  0 . 0 0 3  a g / a l  a t  2 5 0 * C .  T h e  r a l e  
o f  h y d r o l y a i a  a n d  p r e c i p i t a t i « n  o f  
p l u t o n i u a ( I V )  l a  s l o w e r  a t  100* ' (  t h a n  
a t  2 5 0 * C .  T h e  r e a c t i o n  i a  e s s e n t i a l l y  
c o a p l e t e  i n  12 h r  a t  2 5 0 * C  a n d  was  
o b s e r v e d  t o  be o n l y  90S c o a p l e t e  a t  
t h e  end o f  48  h r  s t  100* C;

E x p e  r i a e n t  a w i t h  l o n g e r  h e a t i n g  
p e r i o d s  w i l l  be r e q u i r e d  t o  e s t a b l i s h  
t h e  e x a c t  e q u i l i b r i u a  c o n c e n t r a t i o n s ;  
h o w e v e r ,  b a s e d  on p r e s e n t  d a t a  t h e  
f i n a l  c o n c e n t r a t i o n s  u n d e r  t h e  s b o v e  
c o n d i t i o n s  w i l l  be 0 . 0 0 3  a g  o f  p l u -  
t o n i u a ( I V )  and  a b o u t  0 . 1 0  a g  o f  p l u -  
t o n i u a ( V I )  p e r  a i l l i l i t e r .

S a l a b i l i t y  o f  T e t r a v a l e n t  P l a t e a i u a  
l a  1 M U r a n y l  S u l f a t e  S o l u t i o n  a t  1PS*C.
The s o l u b i l i t y  o f  t e t r a v a l e n t  p l u t o n i u a  
i n  1 I f  u r a n y l  s u l f a t e  a t  1 0 0 * C  was

A d s o r p t i o n  o f  P l u t o n i u a  o n  S t a i n -  
leas S t e e l .  I t  was f o u n d  t h a t  a s  a u r h  
as 1 . 7  e g  o f  p l u t o n i u a  p e r  s q u a r e  i n c h  
o f  t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  s t e e l  w i l l  be 
a d s o r b e d  a t  2 5 0 * C  f r o a  1 I f  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  a p p r o x i *  
a a t e l y  0 . 2 4  a g  o f  p l u t o n i u a  p e r  a i l l i 
l i t e r .  T h e  f o l l o w i n g  p r o c e d u r e  was  
used t o  d e t e r a i n e  p l u t o n i u a  a d s o r p t i o n  
i n  a r e a c t o r .

A s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  0 . 2 4  a g  o f  
p l u t o n i u a  p e r  a i l l i l i t e r  i n  1 I f  U 0 JS 0 4
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T a b l e  S3

K F F fC T  » f  P L I T M I I l l  I I IM  f  N TKAT I Oh Oh P M  T O M  1 0  M fN A V IO R  l b  
I  H  ( K A M I .  N lT . f  A T f  SOM T I Oh

T e m p e r . t a r . :  2 5 0 * C

l i n t  i n n  t i m e :  48 h r

On v f e n  p r e . ,  a  r e :  200  p« i

CBRRITMM
(XftClWntATlfH Of 

Pa( V I ) ( a g / n l l
fXM( TNTRATl CH Of 

Pa l IV ) la g  a l l

0 .S I4

Pal V I I  ( % ) Pe(1VJ («>

(to fo re  b e a t • sg ft. ATS 4ft B

A f t e r  Keel in * ft .S IS O.ftIO 07 S

Hefore h e a t in g • . m 0 .S I1 47 S3

A f t e r  h e a t in g ft. 1ST 0.005 # S

Hefore h e a t ia g ft. ITS 0. 10ft 47 53

A f t e r  h e a t ia g • .  i r 0 .004 07 S

be fo re  h e a t ia g  . ft. OK? 0. 101 44 54

A f t e r  h e a t ia g 0 0A7 0.002 07 S

b e fo re  h e a t ia g 0.040 0.05ft . . 50

A f t a r  h e a t ia g 0.041 0.001
l ™ . ............................ ..................... - . - r -  -.._i

Oft 1

. . .  p r e p a r e d .  T h e  p l u t o n i u m  . . .  9041 
l ‘ u ( V I ) - 10 %  P u ( | V ) .  F i t .  m i l l i l i t e r ,  
o f  t h e  s o l u t i o n  p i . r e d  i n  .  a e r i e ,
o f t u b e a ,  e . r h  o f  m h i c h  c o n t a i n e d  .  
p i e r ,  n f  p r e t r e . t e d  t y p e  347 a t . i n l e a .  
a t e e l .  T h e  s t e e l  . . .  p i e t r e . t e d  b y  
h e a t  i n f  f o r  2 4  h r  a t  2 S 0 * C  i n a 1 U  

1*0 S 0 4 s o l u t i o n  u n d e r  a p r e s s u r e  o f  
2 0 0  p * i  o f  o s y f e n .  T h e  t u b e s  . e r e  
p l a r e d  i n  an  a u t o c l a v e  u t d e r  an  o s y f e n  
p r e s s u r e  o f  ? 0 0  p a i  and  h e a t e d  t o  2 $ 0 * C  
f o r  4 8  h o u r s .  A t  t h e  e n d  o f  t h e  
h e a t i n p  p e r i o d  t h e  s t e e l  « a a  r e m o v e d  
a n d  r i n s e d  w i t h  d i s t i l l e d  a s t e r .  T h e  
s t e e l  a s s  t h e n  d i s s o l v e d  i n  a q u a  
r e n t s ,  a n d  a f t e r  c e n t r i f u f i n p  t h e  
r e i f d u e  v a i  t r e a t e d  t a i r e  a i t h  a mmo n i u m 
h e a a n i t r a t e  r e r a t e  i n  6 A n i t r i c  a n d .

A n  a d s o r p t i o n  v a l u e  o f  1 . 7  m f  o f  
p l u t o n i u m  p e r  s q u a r e  i n c h  o f  a t e e l  a . a  
o b t a i n e d  f r o m  t h e  a m o u n t  o f  p l u t o n i u m  
c o n t a i n e d  i n  t h e s e  s o l u t i o n s  a n d  t h e  
a r e a  o f  t h e  a t e e l .  T h i s  a m o u n t  o f  
a d s o r p t i o n  m o u l d  r e s u l t  i n  17 5 g o f  
p l u t o n i u m  b e i n g  h e l d  u p  on t h e  s u r f a c e
o f  a 1 5 - f t - d i a  s p h e r i c a l  c o r e .

#

M L V IN T  fATRACT I Oh

S o l v e n t  e s t r a c t i o n  s t u d i e s  t h i s  
q u a r t e r  h a v e  b e e n  l i m i t e d  t o  a s t u d y  
o f  t h e  e s t r a c t i o n  o f  n e p t u n i u m  b y  
t n b u t y l  p h o s p h a t e  u n d e r  P u r e s  p r o c e s s  
c o n d i t i o n s ,  s c o u t i n g  e x p e r i m e n t s  t o  
e v a l u a t e  a l t e r n a t e  s o l v e n t s ,  a n d  a 
s t u d y  o f  r a d i a t i o n  d e r o m p o a i t  i o n  o f

lhO • s  s • a a . . .  s a *
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t h »  s o l v e n t  m a t u r e  p r o p o s e d  f o r  
h o m o g e n e o u s  c h e m i c a l  p r o c e s s i n f  by 
t r i b u t y l  p h o s p h a t e  e x t r a c t i o n .

E x t r a c t i o n  o f  Neptaminm by T r i b u t y i
P h o s p h a t e .  I t  h a a  b e e n  r e p o r t e d  t h a t  
a c o o l i n f  p e r i o d  o f  a t  l e a s t  45 d a y s  
• a s  n e c e s s a r y  t o  o b t a i n  a d e q u a t e  d e 
c o n t a m i n a t i o n  o f  u r a n i u m  a n d  p l u t o n i u m  
by TBP e x t r a c t i o n  f r om N p J J * a c t i v i t y .  
B a a e d  on more r e c e n t  d i s t r i b u t i o n  d a t a ,  
a d e q u a t e  s e p a r a t i o n  f r om n e p t u n i u m  may 
be  o b t a i n e d  a f t e r  o n l y  3 5  d a y s  o f  
c o o l  IDR.

I n  m a k i n g  t h i s  s t u d y  o f  n e p t u n i u m  
e x t r a c t i o n ,  t h e  b e h a v i o r  o f  t h e  v a r i o u s  
s t a b l e  o x i d a t i o n  s t a t e a  o f  n e p t u n i u m  
i n  t h e  P u r e x  p r o c e s s  h a s  b e e n  i n 
v e s t i g a t e d .  C o u n t e r c u r r e n t  b a t c h  
e x t r a c t i o n s  s i m u l a t i n g  P u r e x  1A co l umn 
c o n d i t i o n s  we r e  c a r r i e d  o u t  f i r s t  w i t h  
f e e d  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  N p , J * t r a c e r  
p r e p a r e d  by n e u t r o n  i r r a d i a t i o n  o f  
n o r m a l  u r a n i u m  t r i o x i d e .  A t h e n o y l  
t r i f 1u o r a c e t o n e  e x t r a c t i o n  me t h o d  v a s  
u s e d  t o  i s o l a t e  n e p t u n i u m .  S i n c e  
r e s u l t s  o f  e x t r a c t i o n  e x p e r i m e n t s  
c a r r i e d  nut  « i t h  t h i s  t r a c e r  m a t e r i a l  
• e r e  s omewha t  e r r a t i c ,  i t  « a i  t h o u g h t  
t h a t  a t r a c e  o f  TTA m i g h t  be c a r r i e d  
a l o n g  w i t h  t h e  t r a c e r .  T o  e l i m i n a t e  
t h e  p o s s i b i l i t y  o f  s u c h  i m p u r i t i e s ,  
^ p * * *  t r a c e r  * a i  p r e p a r e d  by i r r a d i a t 
i n g  u r a n i u m  t h a t  c o n t a i n e d  o n l y  0 . 0 3 V 

I f * * * .  T h i s  m a t e r i a l  « a a  u s e d  w i t h o u t  
c h e m i c a l  s e p a r a t i o n  i n  t h e  f o l l o w i n g  
s t u d i e s .

B e h a e i o r  o f  S r p  t u n  i u  a ( k / ) a n d  
%>p r u n  i u a f  / V ) i n  t h e  P u r e x  P r o c e s s .  
F e e d  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  n e p t u n i u m  
t r a c e r  a t  an a c t i v i t y  l e v e l  o f  a b o u t  
1 0 T b e t a  ( o u n i s / s i n / s l  a c r e  p r e p a r e d .  
I n  o n e  s o l u t i o n  t h r  n e p t u n i u m  > a i  
r e d u c e d  t o  t h e  IV s t a t e  by  a d d i t i o n  o f  
f e r r o u s  a u l f a m a t e  t o  a f i n a l  c o n c e n 
t r a t i o n  o f  0 . 0 5  If; i n  t h e  o t h e r  t h e  VI 
s t a t e  v a s  p r o d u c e d  by  a d d i t i o n  o f  
p o t a s a i u m  d i c h r o m a t e  i n  s l i g h t  e x c e s s .  
R e s u l t s  o f  t h e  e x t r a c t i o n  e x p e r i m e n t s

s h o w e d  t h a t  t h e  n e p t u n i u m  wa s  c o m 
p l e t e l y  e x t r a c t e d  by T R P - A m s c o  when 
p r e s e n t  i n  t h e s e  o x i d a t i o n  s t a t e s .  
S i n c e  i t  v a s  d e s i r e d  t o  p u t  t h e  
n e p t u n i u m  i n a n o n e x t r a c t a b 1e f or m,  no 
f u r t h e r  wor k  was d o n e  on t h e  IV or  VI 
v a l e n c e  f o r ms .

h e p  »u n i u m f V ) .  N e p t u m u m ( V )  i s  t h e  
m o s t  s t a b l e  f o r m  o f  t h e  e l e m e n t  i n  
a q u e o u s  n i t r i c  a c i d  s o l u t i o n .  The  
p e n t a v a l e n t  s t a t e  i s  p r o d u c e d  i n 
s t a n t a n e o u s l y  by r e d u c t i o n  o f  t h e  
t h e  h e x a v a l e n t  s t a t e  w i t h  n i t r i t e .  It  
i s  a l s o  p o s s 1 h i e  t o  p r e p a r e  n e p t u n i u m ( V )  
by o x i d i z i n g  t h e  t e t r a v a l e n t  s t a t e  
w i t h  n i t r i t e  i n n i t r a t e  s o l u t i o n s ,  but  
t h i s  may not  be e f f e c t i v e  i n  a s u l f a t e  
s y s t e m .

I t  wa s  f o u n d  t h a t  u n d e r  f l o w s h e e t  
c o n d i t i o n s  a d e c o n t a m i n a t i o n  f a c t o r  o f  
1 0 0  f o r  n e p t u n i u m  c o u l d  b e  o b t a i n e d  
f r o m  n e p t u n i u m ( V )  i n  t h e  P u r e x  1A 
c o l u m n .  hhen  u r a n i u m was o m i t t e d  f rom 
t h e  f e e d ,  wh i c h  wo u l d  s i m u l a t e  s e c o n d  
p l u t o n i u m  c y c l e  c o n d i t i o n s ,  t h e  
n e p t u n i u m ( V )  d e c o n t a m i n a t i o n  f a c t o r  
d r o p p e d  t o  13.  The a d d i t i o n  o f  n i t r i t e  
t o  t h e  1A S c r u b  s o l u t i o n  a l s o  l o we r e d  
t h e  n e p t u n i u m ( V )  d e c o n t a m i n a t i o n  
f a c t o r  f r o m 100 t o  2 5 .  T h i s  i s  i n 
a g r e e m e n t  w i t h  p r e v i o u s l y  r e p o r t e d  
d a t a  i n  t h a t  a d e f i n i t e  t o r r e l a t i o n  
e x i s t e d  be t ween t h e  p r e  splice o f  n i t r i t e  
and t h e  e x t r a c t i o n  by TBP o f  p e n t a v a l e n t  
n e p t u n i u m  f r om n i t r i c  a n d  s o l u t i o n s .

T o  i n v e s t i g a t e  t h e  b e h a v i o r  o f  
n e p t u n i u m ( V )  i n  t h e  P u r e x  p r o c e s s ,  
f e e d  s o l u t i o n s  t h a t  c o n t a i n e d  n e p t u n i u m 
t r a c e r  i n  t h e  p e n t a v a l e n t  s t a t e  we r e  
p r e p a r e d .  Th e  t r a c e r  s o l u t i o n  was  
t r e a t e d  s e p a r a t e l y  f r o m  t h e  b u l k  o f  
t h e  f e e d ,  t h e  n e p t u n i u m b e i n g  o x i d i z e d  
by a d d i t i o n  o f  a s l i g h t  e x c e s s  o f  
p o t a s s i u m  p e r m s n g a n a t e  ( m e a s u r e d  by 
p e r s i s t e n c e  o f  a f a i n t  p i n k  c o l o r  f o r  
15 mi n  a f t e r  h e a t i n g  t h e  o x i d a n t  w i t h  
t r a c e r  a o l u t i o n  t o  70 t o  B0*C f o r  1 / 2  
h r ) .  A d d i t i o n  o f  s o d i u m  n i t r i t e  t o  
t h e  t r a c e r  t o  a f i n a l  c o n e e n t r a t  i nn  o f
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0 . 1  M r e d u c e d  t h e  n e p t u n i u m  t o  t h e  
p e n t a v a l e n t  a t a t e .  F e e d  a o l u t i o n a  
we r e  t h e n  s p i k e d  w i t h  t h i a  t r a c e r  a n d  
p u t  t h r o u f h  1 0 0  e q u  i  1 i b r a t i o n a  i n  
b a t c h  c o u n t e r c u r r e n t  r u n a  s i m u l a t i n g  
P u r e x  1A c o l u m n  c o n d i t i o n s ,  w i t h  t h e  
d i f f e r e n c e  t h a t  i n  aoaie r u n s  no u r a n i u m  
was  p r e s e n t ,  a n d  i n  o t h e r s  s o d i u m  
n i t r i t e  wa s  p r a a e n t  i n  t h e  s c r u b  
s o l u t i o n  a t  a c o n c e n t r a t i o n  o f  0 . 0 5  H.

The r e s u l t s  t a b u l a t e d  i n  T a b l e  5 4  
show t h a t  o n l y  a s m a l l  f r a c t i o n  o f  t h e  
n e p t u n i u m  i a  e x t r a c t e d  by TBP when t h e  
e l e m e n t  i s  p r e s e n t  i n  t h e  p e n t a v a l e n t  
s t a t e .  The p r e s e n c e  o f  u r a n i u n  i n  t h e  
f e e d  a p p e a r e d  t o  d e c r e a s e  t h e  e x t r a c t s '  
b i l i t y  o f  n e p t u n i u r n ( V ) .

T h e  f e e d  s o l u t i o n  h a d  a f i n a l  
a c t i v i t y  l e v e l  o f  1 0 *  t o  1 0 T g r o s s  
b e t a  c o u n t s / m i n / n l , and  t h e  n e p t u n i u m  
d i s t r i b u t i o n  t h r o u g h o u t  t h e  s y s t e m  was  
d e t e r m i n e d  by g r o s s  b e t a  a c t i v i t i e s ,  
s i n c e  t h e  t r a c e r  w a s  p r e p a r e d  f r o m  
n e a r l y  p u r e  U 2 > * .  N e p t u n i u m  b e t a  
a c t i v i t y ,  h o w e v e r ,  was a l s o  d e t e r m i n e d  
on t h e  AP, AF,  a n d  AW s o l u t i o n s ,  s i n c e  
t h e  u r a n i u m  i n t e r f e r e d  i n  t h e  AP s o 
l u t i o n ,  and  t h e  a c c u m u l a t e d  f i s s i o n  
p r o d u c t s  i n t e r f e r e d  i n  t h e  AW s o l u t i o n .

Tab le  M

Dibuty l  Butyl  phoaphona t e  aa am Ex
t r a c t a n t  fo r  I r a n i a n  from Uraayl  S u l 
f a t e  S o l u t i o n s .  T h e  r e s u l t s  o f  a 
s i n g l e  e q u a l - v o l u m e  e x t r a c t i o n  o f  
i r r a d i a t e d  u r a n y l  a u l f a t e  s o l u t i o n  
w i t h  d i b u t y l  b u t y  1 p h o s p h o n a t e  ( 0 . 5  Jf 
s o l u t i o n  i n  A m s c o )  a r e  shown i n  T a b l e  
5 5 .  T h e  u r a n i u m  d i s t r i b u t i o n  c o 
e f f i c i e n t  u n d e r  t h e s e  c o n d i t i o n s  i s  
a b o u t  a f a c t o r  o f  3 h i g h e r  t h a n  t h a t  
f o r  t h e  T BP - A ms c o  e x t r a c t i o r  i n  w h i c h  
t h e  u r a n y l  s u l f a t e  i s  3 i f  i n  HNO, .

R a d i a t i o n  Damage on S o l v e a t  E x 
t r a c t io n .  A s e r i e s  o f  e x p e r i m e n t s  has  
been s t a r t e d  t o s t u d y  t h e s u s c e p t i b i 1 i  t y  
o f  TBP m i x t u r e s  t o  r a d i a t i o n  d a m a g e .  
A l t h o u g h  c e r t a i n  i m p u r i t i e s  a r e  known 
t o  a f f e c t  s o l v e n t  e x t r a c t i o n  p r o c e s s e s  
e m p l o y i n g  TBP,  t h e r e  i s  v e r y  l i t t l e  
e v i d e n c e  t h a t  s h o w s  t h e  r e l a t i o n  
b e t w e e n  r a d i a t i o n  damage  and f o r m a t i o n  
o f  i m p u r i t i e s  t h a t  m i g h t  a f f e c t  p r o c e s s  
p e r f o r m a n c e .  Some e x p e r i m e n t s  c a r r i e d  
o u t  w i t h  an e l e c t r o n  beam i n  a Van de 
G r a a f f  m a c h i n e  t e n d e d  t o  s h o w  s o me  
e f f e c t  on p l u t o n i u m  e x t r a c t i o n  a n d  
t h e  s t r i p p i n g  o f  f i s s i o n  p r o d u c t s ,  b u t

Tab le  SB

EXTRACTION OF URANIUM FROM IRRADIATED 
URANYL SULFATE SOLUTION BY D!BUTYL 

BUTYLPHOSPHONATE

DECONTAMINATION FACTOR FOR 
NEPTUNIUN(V ) IN TME PUREX 1A COLUMN

S ta n d a rd  P u r a x  IA  f lo w s h e e t  a x c a p t  w here  
i n d i c a t e d

B a tch  r o u n t e r c u r r e n t  run  f o r  100 e q u i l i 
b r a t i o n s

C o n d i t i o n s :  Oae e q u a l - v o l u m e  e q u i l i 
b r a t i o n

S o l v e a t :  0 . S H d i b u t y l  b u t y lp h o s p h o n a te
i a  A aaco

Aqueous fe e d :  1 . 0  A  H N O j. 1? of o f  i r 
r a d i a t e d  u ra a iw a  pe r
m i 1 1 i I i t e r

RUN CONDI T U N S
DFC0NTAMINATICN 

FACTORS FOR 

NEPTUNIUM V)

Standard Purea f lo w s h e e t 95

Standard Purea f lo w s h e e t 95

0.0S M NaNOj in  s c ru b  s o lu t io n 2S
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FOR PERIOD FINDING J IL Y  1, 1952

f u r t h e r  w o r k  i s  n e c e s s a r y  b e f o r e  s 
d e f i n i t e  c o n c l u s i o n  c a n  be r e a c h e d  
a b o u t  t h e  l i m i t a t i o n  i m p o s e d  by  
r s d i a t i o n  demage on s o l v e n t  e x t r a c t i o n  
p r o c e s s i n g .

P r e l i m i n a r y  t e s t s  o f  s o l v e n t  damage 
a r c  b e i n g  c a r r i e d  o u t  i n  6 0 0 0  r / m i n / m l  
gamma r a d i a t i o n  f r o m  a C o * 0 s o u r c e .  
T h e s e  r e s u l t s  w i l l  be c o r r e l a t e d  on an 
e n e r g y  b a s i s  ( a s s u m i n g  a p p r o x i m a t e l y  
1 0 0  e r g s  o f  a b s o r p t i o n  p e r  r o e n t g e n )  
w i t h  t h o s e  a l r e a d y  s e c u r e d  w i t h  t h e  
Van  de  G r a a f f  and w i t h  c h e m i c a l  t e s t s  
n o w  b e i n g  d e v e l o p e d .  I f  j u s t i f i e d  by 
t h e  r e s u l t s ,  f u r t h e r  e x p e r i m e n t s  w i l l  
be  c a r r i e d  o u t  w i t h  t h e  C h e m i s t r y  
D i v i s i o n ’ s Van de G r a a f f ,  s i n c e  much 
h i g h e r  r a t e s  o f  e n e r g y  d i s s i p a t i o n  can 
be s e c u r e d  i n  t h i s  t y p e  o f  i r r a d i a t i o n .  
C o n s i d e r a t i o n  i s  a l s o  b e i n g  g i v e n  t o  
t h e  use  o f  s h o r t * c o o l e d  d i s s o l v e r  s o *  
l u t i o n  t o  d u p l i c a t e  t h e  c o n d i t i o n s  
r e a c h e d  i n  a c t u a l  c h e m i c a l  p r o c e s s i n g .  
T h e  h i g h  a c t i v i t y  j i  f  i  a n i o n * p r o d u c t  
m a t e r i a l ,  s t a y i n g  p r e d o m i n a n t l y  i n  t h e  
a q u e o u s  p h a s e ,  a a y  r e q u i r e  s o a e  i n *  
v e a t i g a t i o n  o f  t h e  i a t e r f a c i a l  s u r f a c e  
c o n d i t i o n s  i n  a c t u a l  c h e m i c a l  e x *  
t r a c t i o n .  T e s t s  w i t h  t h e  C o * 0 s o u r c e  
o r  a Van de G r a a f f  w i l l  be b a s i c  i n  
t h a t  a n y  s o l v e n t  c h a n g e  w i l l  be 
r e l a t e d  t o  a c t u a l  e n e r g y  a b s o r p t i o n  
w i t h i n  t h e  o r g a n i c  p h a s e .

A t r a c e r  c h e m i c a l  t e s t  f o r  i r r a d i a t e d  
s a m p l e s  h a s  b e e n  d e v e l o p e d  f o r  t h e  
p r e l i m i n a r y  w o r k  t o  c h e c k  on w h e t h e r  
t h e  e x t r a c t i o n  o r  s t r i p p i n g  o f  p l u *  
t o n i u a  o r  f i s s i o n  p r o d u c t s  i s  a f f e c t e d .  
By c o m p a r i s o n  o f  i r r e d  i a  t e d  and c o n t r o l  
s a m p l e s  i t  w i l l  be p o s s i b l e  t o  d e t e c t  
c h a n g e t  i n  t h e  s o l v e n t  t h a t  a r e  c a p a b l e  
o f  a f f e c t i n g  t r a c e r  a m o u n t s  o f  p l u *  
t o n i u m  o r  f i s s i o n  p r o d u c t .  H i g h e r  
b u r n u p  i r r a d i a t i o n s  may  be made l a t e r  
i f  f i n d i n g s  i n d i c a t e  t h a t  c e r t a i n  
i m p u r i t i e s  b u i l d  u p  i n  t h e  s o l v e n t  
d e s p i t e  a c y c l i c  w a s h i n g  p r o c e s s .

ECONOMIC COMPARISON OF L F , DISTILLATION  
AND TDP EXTRACTION FDD PROCESSING 

URANTL RCLFATE FUEL

T h e  r e s u l t s  o f  an e c o n o m i c  s t u d y  
i n d i c a t e  t h a t  u r a n i u m  h e x a f l u o r i d e  
d i s t i l l a t i o n  c o m p a r e s  f a v o r a b l y  w i t h  
t r i b u t y l  p h o s p h a t e  e x t r a c t i o n  a s  a 
m e t h o d  o f  d e c o n t a a i n a t i a g  u r a n i u m  f r o m  
a u r o n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  r e a c t o r .  The 
s a v i n g  i n d i c a t e d  f o r  d r y  f l u o r i d e  
p r o c e a s i n g  i s  a b o u t  o n e  d o l l a r  p e r  
g r a n  o f  p l u t o n i u m  p r o d u c e d .  T h i s  c o n 
c l u s i o n  i s  b a s e d  on a c o m p a r a t i v e l y  
u n t e s t e d  d r y  f l u o r i d e  f l o w s h e e t  and  
i a  v a l i d  o n l y  i n s o f a r  aa t h e  a s s u m p t i o n s  
made  i n  d r a w i n g  up  t h e  f l o w s h e e t  a r e  
r e a l i s t i c .  H o w e v e r ,  t h e  d r y  f l u o r i d e  
m e t h o d  o f  d e c o n t a a i n a t l a g  u r a n i u m  f r o m  
a h o m o g e n e o u s  p l u t o n i u m  p r o d u c e r  
a p p e a r s  a t t r a c t i v e  e n o u g h  t o  w a r r a n t  
a c o m p r e h e n s i v e  s t u d y  t o  e s t a b l i s h  i t s  
d e s i r a b i l i t y  c ompar ed  w i t h  t h e  s o l v e n t  
e x t r a c t i o n  m e t h o d .  T h e  b a s i s  o f  t h i s  
e c o n o m i c  c o m p a r i s o n  w a s  0 . 6  t o n  o f  
u r a n i u m  p e r  d a y  o s  1 . 0  M U 0 , S 0 4 i n  
h e a v y  w a t e r  c o n t a i n i n g  n o  p l u t o n i u m .  
I t  w o e  a s s u m e d  t h a t  t h e  p l u t o n i u m  
w o u l d  be r emoved  c o n t i n u o u s l y  f r o m  t h e  
r e a c t o r  and  t h a t  t h e  m e t h o d  o f  p l u *  
t o n i u m  d e c o n t a m i n a t i o n  w o u l d  be t h e  
same f o r  e i t h e r  p r o c e s s .

T h e  T B P  e x t r a c t i o n  p r o c e s s  was  
d e s c r i b e d  i n  »he l a s t  q u a r t e r l y  r e p o r t .  
T h e  f l u o r i d e  d i s t i l l o t i o n  p r o c e s s  c o n 
s i s t s  o f  d r y i n g  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  t o  
r e m o v e  D , 0 ,  r o a s t i n g  t o  1 1 , 0 , ,  f l u o -  
r i n a t i n g  t o  UF# w i t h  i n  Rt F ,  , and
f r a c t i o n a t i n g  i n  t w o  c o l u m n s  t o  p r o d u c e  
d e c o n t a m i n a t e d  U F , .

T a b l e  56 s u m m a r i s e s  t h e  o p e r a t i n g  
c o s t a  f o r  t h e s e  t w o  p r o c e s s e s .  l a b o r  
c o a t s  w e r e  e s t i m a t e d  t o  be t h e  same 
f o r  b o t h  p r o c e s s e s ,  b u t  c h e m i c a l  c o s t a  
f o r  f l u o r i d e  d i s t i l l a t i o n  a r e  m o r e  
t h a n  t w i c e  t h o i e  f o r  T B P  e x t r a c t i o n  
b e c a u s e  o f  t h e  c o s t  o f  f l u o r i n e ,  w h i c h
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SUMMARY OF OPERATING COSTS FOR PROCESSING URANYL SULFATE SOLUTIONS

B a s is : 0 .6  ts s  s f  u ra n is m  par Asp ss 1 .0  M UOjS04 is  DjO, 2000 § o f  p l u 
ton ium  p s r  Asp r s s s t s i  b e fo re  D ,0  r s c o r t r p .  C asts  fo r  p l t t s s i w  
p ro c e s s in g  s i t s  deve lopm ent, p ls a t  p r o t s c t i s s ,  sad s im i la r  i te m st
sat in c lud ed

ITEM METHOD OF EVALUATION
YEARLY GOST

F lu o r id e  
D i s t i l l  a t io a

TBP
E x tra c t io n

U h w r S l l ,  000/aaa/ pear $ M 0 .000 $660,000

Qm b i m I cents Estim ated from market p r ic e s 200.000 95,000

G t d l ia ia a Estim ated from p la n t reqairamam ts 2S.000 75,000

Maintenance 2 0 * o f  equipment cast 70,000 117,000

A n a ly t ic a l se rv ice $5.00 per anal pais M 0 .000 400,000

Amort n a t io n IS *  e f  p la n t ceat per pear 670,000 860,000

C onversion e f UW Is  UF( $ 0 .$0 /1b e f uranium 320,000

Teta ) cast per pear $1,930,000 $2,510,000

Coat per gran e f  Pa $3.20 $4.20

• • <  t a k e n  as S O . 8 0 / l b .  The a n a l y t i c a l  
c o s t s  f o r  f l u o r i d e  d i s t i l l a t i o n  e e r e  
e s t i o a t e d  t o  be l e s s  t h a n  f o r  TRP 
e a t r a c t i o n  b e c a u s e  o f  t k e  n u o e r o u a  
f e e d  a n e l y a e a  r e q u i r e d  f o r  t h e  e x 
t r a c t i o n  p r o c e s s .  U t i l i t i e s ,  m a i n t s *  
n a n c e ,  and a o o r t i i a t i o n  w e re  e s t i m a t e d  
t o  be l e a s  f o r  f l u o r i d e  d i s t i l l a t i o n ,  
a i n c e  t h i s  p r o c e s s  r e q u i r a a  s m a l l e r  
e q u i p m e n t .  I n  a d d i t i o n ,  t o  make t k e  
p r o c e s s e s  e q u i v a l e n t ,  i t  i a  n e c e s s a r y  
t o  a d d  | 0 . 8 0 / l b  o f  u r a n i u m  t o  t h e  
s o l v e n t  e a t r a c t i o n  p r o c o s a  c o s t  f o r  
t h e  c o n v e r s i o n  o f  u r a n y l  n i t r a t e  f r om

t h i s  p r o c e s s  t o  u r a n i u m  h e a a f l u o r i d e  
f o r  r e c y c l i n g  t o  an i s o t o p i c  e n r i c h *  
men t  p l a n t .

The  t o t a l  c o s t s  o f  u r a n i u m  d e c o n *  
l a m i n a t i o n  w e r e  S 3 . 2 0  p e r  g r a m  o f  
p l u t o n i u m  f o r  f l u o r i d e  d i s t i l l a t i o n  
s ad  S 4 . 2 0 / g  f o r  s o l v e n t  e x t r T r t  i o n .  
I t  s h o u l d  be e m p h a s i s e d  t h a t  t h e s e  
c o s t s  do  n o t  i n c l u d e  p l u t o n i u m  d a *  
c o n t a m i n a t i o n  o r  s u c h  i t e m s  as s i t e  
d e v e l o p m e n t  and p l a n t  p r o t e c t i o n ,  and 
f o r  t h i s  r e a s o n  t h e y  do  n o t  r e p r e s e n t  
t h e  t o t a l  c o s t  o f  c h e m i c a l  p r o c e s s i n g .
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