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SUMMARY 

HOMOGENEOUS 

The o v e r - a 1  

P a r t  I 

REACTOR E X P E R I M E N T  

1 c o n s t r u c t i o n  f o r  t h e  
HRE i s  a p p r o x i m a t e l y  60% c o m p l e t e  a s  
o f  A u g u s t  1 5 ,  1 9 5 1 .  T h e  f i n a l  r e -  
v i s i o n s  o f  HHE d e s i g n s  a r e  n e a r i n g  
c o m p l e t i o n ,  a n d  s i g n i f i c a n t  r e s e a r c h  
a n d  d e v e l o p m e n t  p r o g r e s s  h a s  b e e n  
made a s  summarized below. 

Corrosion.  S c o u t i n g  Studies. An- 
o d i c  and c a t h o d i c  t r e a t m e n t s  o f  t y p e  
347 s t a i n l e s s  s t e e l  d u r i n g  n i t r i c  a n d  
c h r o m i c  a c i d  " p a s s i v a t i o n "  h a v e  b e e n  
i n v e s t i g a t e d  i n  a n  e f f o r t  t o  i m p r o v 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 h e  f i l m  
p r o d u c e d .  The r e s u l t s  were n e g a t i v e  
i n  t h a t  t h e  f i l m s  p r o d u c e d  w i t h o u t  
a n o d i c  o r  c a t h o d i c  t r e a t m e n t  were  
b e t t e r  t h a n  t h o s e  p r o d u c e d  w i t h  t h e  
t r e a t m e n t .  T h e  c r i t e r i o n  u s e d  was  
t h e  t i m e  r e q u i r e d  f o r  f i l m  b reakdown 
when e x p o s e d  t o  a 100°C s o l u t i o n  con- 
t a i n i n g  3 0  g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  
wh ich  was 0 . 2  M i n  KC1. An i n t e r e s t -  
i n g  o b s e r v a t i o n  made i n  t h e  c o u r s e  
o f  t h e s e  s t u d i e s  was t h a t  f i l m  r e -  
s i s t a n c e  w a s  i m p r o v e d  by  a 4 % - h r  
e x p o s u r e  u n d e r  t h e s e  c o n d i t i o n s .  

An i n v e s t i g a t i o n  o f  t h e  r e l a t i o n  
b e t w e e n  o x y g e n  c o n c e n t r a t i o n  a n d  
s o l u t i o n  s t a b i l i t y  a n d  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 - t y p e  3417 
s t a i n l e s s  s t e e l  s y s t e m  h a s  b e e n  be- 
gun.  S u f f i c i e n t  d a t a  f o r  v a l i d  e v a l -  
u a t i o n  h a v e  n o t  b e e n  o b t a i n e d  t h u s  
f a r ,  p r i m a r i l y  b e c a u s e  o f  q u e s t i o n s  
i n t r o d u c e d  by i m p u r i t i e s  i n  t h e  u r a n y l  
s u l f a t e  u s e d .  

S t a t i c  T e s t s .  Some s t u d i e s  o f  t h e  
s t r u c t u r e  o f  t h e  p r e t r e a t m e n t  f i l m  

o b t a i n e d  on t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l  
a n d  f a c t o r s  a f f e c t i n g  i t  were begun .  
When a s p e c i m e n  i s  g i v e n  t h e  n i t r i c  
a c i d  p r e t r e a t m e n t  i n  a newly mach ined  
bomb, a t  t h e  end  o f  a 2 4 - h r  e x p o s u r e  
i t  is c o v e r e d  w i t h  a l u s t r o u s  f i l m  
a b o u t  1 p t h i c k .  I n  t h e  c a s e  o f  
p r e t r e a t m e n t  i n  a n  o l d ,  c h e m i c a l l y  
c l e a n e d  bomb which  had p r e v i o u s l y  been  
e x p o s e d  t o  a number o f  p r e t r e a t m e n t s  
a n d  a l s o  t o  UO,sO, s o l u t i o n ,  t h e  
r e s u l t a n t  f i l m  is d u l l  g r a y  i n  c o l o r  
and  a b o u t  3 r ~ .  i n  t h i c k n e s s .  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  f i l m s  i n -  
d i c a t e s  t h a t  a . F e , O ,  i s  t h e  b a s i c  
c o n s t i t u e n t  w i t h  a p o s s i b i l i t y  o f  
C r 2 0 3  a l s o  b e i n g  p r e s e n t .  A t w o -  
l a y e r  e f f e c t  was a l s o  o b s e r v e d ,  t h e  
s u b s t r a t e  l a y e r  a p p e a r i n g  a l m o s t  
s t r u c t u r e l e ~ s  w h i l e  t h e  o u t e r  l a y e r  
c o n t a i n e d  f a i r l y  l a r g e  a n d  u n i f o r m  
c r y s t a l l i t e s .  T h i s  o u t e r  l a y e r  h a d  
s l o u g h e d  o f f  i n  numerous  a r e a s ,  s u g -  
g e s  t i n g  t h a t '  t h e  p r o t e c t  i o n  is  a c  - 
t u a l l y  r e l a t e d  t o  t h e  s u b s t r a t e  l a y e r .  
O t h e r  i n v e s t i g a t i o n s  i n t o  t h e  e f f e c t s  
o f  e t c h i n g  s p e c i m e n s  b e f o r e  p r e -  
t r e a t m e n t  i n d i c a t e d  t h a t  s a m p l e s  
w h i c h  h a d  b e e n  e t c h e d  t e n d e d  t o  p i t  
d u r i n g  p r e t r e a t m e n t  a n d  t h a t  t h e  
f i l m  d i d  n o t  c o v e r  t h e s e  p i t s .  The 
f i l m s  on  t h e  e t c h e d  s a m p l e s  a l s o  
s e e m e d  t o  b e  s l i g h t l y  m o r e  E e r r o -  
m a g n e t i c  t h a n  t h o s e  from t h e  unetched 
s p e c i m e n s .  

T h e  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  o f  1% 
n i t r i c  a 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 p p e a r s  t o  be a s t r a i g h t  
l i n e  f u n c t i o n  of  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  i n  t h e  r a n g e  0.17 t o  0 . 8 6  
(M. I n d i c a t e d  c o r r o s i o n  r a t e s  f o r  
t h e s e  r e s p e c t i v e  c o n c e n t r a t i o n s  were 
0 . 0 1  a n d  0 . 0 6  mpy, b a s e d  on 11 -week  
e x p o s u r e s .  
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I t  a p p e a r s  t h a t  t h e  minimuiri t r i -  
sod ium p h o s p h a t e  c o n c e n t r a t i o n  n e c e s -  
s a r y  t o  r e d u c e  c o r r o s i o n  a t t a c k  ( t o  
l e s s  t h a n  1 mpy) by w a t e r  on SAE 1030 
c a r b o n  s t e e l ,  c o u p l e d  a n d  u n c o u p l e d  
w i t h  t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  s t e e l ,  i s  
i n  t h e  r a n g e  300 t o  400 ppm. 

D y n a m z c  T e s t s .  The n e c e s s i t y  o f  
t h e  p r e s e n c e  o f  d i s s o l v e d  oxygen  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  t o  a s s u r e  
s o l u t i o n  s t a b i l i t y  i n  a t y p e  3 4 7  
s t a i n l e s s  s t e e l  s y s t e m  a t  2 5 0 ° C  a p -  
p e a r s  q u i t e  w e l l  e s t a b l i s h e d .  P r e -  
l i m i n a r y  i n d i c a t i o n s  a r e  t h a t  t h e  
n i t r i c  a c i d  p r e t r e a t m e n t  h a s  n n e f f e c t  
on c o r r o s i o n  r a t e ,  a s  e s t i m a t e d  f rom 
i i i c k e l  c o n c e n t r a t i o n  b u i l d - u p  i n  t h e  
s o l u t i o n  d u r i n g  o p e r a t i o n ,  p r o v i d e d  
oxygen is  p r e s e n t .  I t  a p p e a r s ,  how- 
e v e r t  t h a t  a n  o x y g e n  p r e t r e a t m e n t ,  
i n  e f f e c t ,  i s  r e q u i r e d  s i n c e  i t  h a s  
been o b s e r v e d  t h a t  h i g h e r  oxygen c o n -  
c e n t r a t i o n s  a r e  r e q u i r e d  t o  s t a b i l i z e  
t h e  s o l u t i o n  i n  a s y s t e m  w h i c h  h a s  
had  n o  p r e v i o u s  e x p o s u r e  t h a n  i n  a 
s y s t e m  w h i c h  h a s  bpen p r e v i o u s l y  e x -  
p o s e d  t o  olrygena t e d  u r a n y l  s u l f a t e  
f o r  some p e r i o d  o f  t i m e .  The f u n c t i o n  
o f  t h e  oxygen  i n  l i m i t i n g  c o r r o s i o n  
h a s  n o t  y e t  b e e n  d e t e r m i n e d ;  o n e  
p o s s i b l e  mechanisin m i g h t  i n v o  Lve t h e  
p r e v e n t i o n  o f  t h e  e x i s t e n c e  o f  i r o n ( 1 I )  
i n  t h e  s o l u t i o n .  

S u b s  t a n  t i a 1 1 y a c  c e  1 e r a t c d c o r  r o - 
s i o n  h a s  b e e n  o b s e r v e d  i n  h i g h  f l o w  
a r e a s .  W h e t h e r  t h i s  i s  c a u s e d  b y  
f i l m  f a i l u r e  o r  i n a b i l i t y  o f  t h e  f i l m  
t o  f o r m  u n d e r  h i g h  f l o w  c o n d i t i o n s  
i s  n o t  c l e a r l y  e s t a b l i s h e d .  

Rod. i a a t i o n  8ts ility. F i v e  bombs 
i r r a d i a t e d  f o r  95 d a y s  i n  t h e  ORNL 
g r a p h i t e  r e a c t o r  d i s c l o s e d  no d e l e t e -  
r i o u s  e f f e c t s  i n  c a m p a i - i s a n  w i t h  
s h o r t e r  term i r r a d i a t i o n s .  Thr s o l u -  
tion appears s t a b l e ,  and  t h e  corro- 
sion r a t e  a p p c a r s  n o  g r p a t e r  t h a n  i n  

t h e  c a s e  o f  e i t h e r  s h o r t  i r r a d i a t i o n  
e x p e r i m e n t s  or o u t - o f - p i l e  c o r r o s i o n  
t e s t s .  T h e  p e r c e n t  o f  u r a n i u m  r e -  
c o v e r e d  a s  s o l u b l e  u r a n i u m  w a s  n o t  
a s  g r e a t  ( a v e r a g e  o f  f i v e ,  7 8 % )  i n  
t h e  9 5 - d a y  e x p o s u r e s  a s  i n  t h e  5 - d a y  
e x p o s u r e s  ( a v e r a g e  o f  t h r e e ,  90%).  

A s e r i e s  o f  o u t - o f - p i l e  t e s t s  g a v e  
no e v i d e n c e  t h a t  oxygen  p r e t r e a t m e n t  
added s i g n i f i c a n t l y  t o  t h e  p r o t e c t i o n  
a f f o r d e d  by t h e  u s e  o f  oxygen d u r i n g  
t h e  t e s t  r u n .  T h i s  o b s e r v a t i o n  i s  
n o t  i n  c o n f l i c t  w i t h  t h e  s t a t e m e n t  
a p p e a r i n g  e l s e w h e r e  i n  t h i s  r e p o r t  
( s e e  s e c t i o n  on c o r r o s i o n )  t h a t  oxy-  
gen p r e t r e a t m e n t  r e d u c e s  t h e  r e q u 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  t o  m a i n t a i n  
s t a b i l i t y .  I n  e a c h  t e s t  o f  t h i s  
s e r i e s  t h e  o x y g e n  p a r t i a l  p r e s s u r e  
was g r e a t e r  t h a n  t h e  minimum r e q u i r e -  
ment f o r  s t a b i l i t y .  

A s e c o n d  e x p e r i m e n t  was c o n d u c t e d  
i n  t h e  L I T R  a t  p o w e r  l e v e l s  up  t o  
1 m w .  M e c h a n i c a l  d i f f i c u l t i e s  t e r -  
mina t e d  t h e  e x p e r i m e n t  a n d  d i c t a t e d  
t h e  n e c e s s i t y  o f  r e d e s i g n i n g  t h e  
a p p a r a t u s .  

T h e  g a s  y i e l d  f o r  t h e  r e f l e c t o r  
h a s  b e e n  m e a s u r e d  u s i n g  l i g h t  w a t e r  
c o n t a i n i n g  s m a l l  amounts  o f  c o r r o s i o n  
i n h i b i t o r s .  A t  t h e  f u l l  f l u x  o f  h o l e  
12  i n  t h e  QRNL g r a p h i t e  r e a c t o r  s o l u -  
t i o n s  o f  250  t o  500 ppm o f  t r i s o d i u m  
p h o s p h a t e  g a v e  0 . 7 5  k . O S  h y d r o g e n  
m o l e c u l e s  p e r  1 0 0  e v  w i t h  s t e a d y -  
s t a t e  p r e s s u r e s  o f  l e s s  t h a n  100 p s i  
a t  100 t o  14OoC. 

Ew g i a e  e r  in g Coapon e n t  S t u d  I e s .  
M e c h a n i c a l  A s p e c t s  of  S o u p  T e s t  Loops  
a n d  P u m p s .  The Model l O O A  W e s t i n g -  
h o u s e  pump m o d i f i e d  w i t h  S t e l l i t e  
9RM2 j o u r n a l s ,  improved  t h r u s t  p a d s ,  
and t a n t a l u m  s e a l  r i n g s  a r e  e x p e c t e d  
t o  g i v e  a minimum o f  3000 t u  4000 hr  
of t r o u b l e - f r e e  o p e r a t i o n ,  p r o v i d i n g ,  
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t h e  s e a l  r i n g s  c o n t i n u e  t o  o p e r a t e  
s a t i s f a c t o r i l y .  The  m e t a l  b e a r i n g s  
a p p e a r  t o  be  j u s t  a s  s a t i s f a c t o r y ,  
b u t  l e s s  o p e r a t i n g  e x p e r i e n c e  h a s  
been  a c  c u w  l a  t e d  . 

A d o u b l e - d i s c h a r g e  p u m p  showed a 
r a d i a l  l o a d  1 / 2  t o  1 / 3  t h a t  o f  a 
s i n  g 1 e - d i s  c h a  r ge pump. The d ouh l e  
d i s c h a r g e  i n d u c e d  u n d e s i r a b l e  v i b r a -  
t i o n s  i n  t h e  pump. 

Soup r e c i r c u l a t i n g  t e s t  l o o p s  h a v e  
shown t h a t  : 

1. 

2 .  

3 .  

4 .  

By u s i n g  a b y p a s s  o f  0 . 5  g p h  
f rom t h e  t o p  of  t h e  p r e s s u r i z e r  
t o  c h e  r e a r  o f  t h e  pump r o t o r  
c a v i t y ,  s o l u t i o n  s t a b i l i t y  c a n  
be m a i n t a i n e d  w i t h  50 p s i  ( m e a s -  
u r e d  c o l d )  o f  o x y g e n  p r e s s u r e  
i n  t h e  p r e s s u r i z e r .  

W i t h o u t  t h i s  b y p a s s ,  300 t o  500 
p s i  oxygen p r e s s u r e  i s  r e q u i r e d  
i n  t h e  p r e s s u r i z e r .  

An oxygen  c o n c e n t r a t i o n  a s  low 
a s  2 0  ppm h a s  m a i n t a i n e d  s o l u -  
t i o n  s t a b i l i t y .  

A c i d  e t c h i n g  a n d  p a s s i v a t i o n  
i s  n o t  r e q u i r e d ;  however ,  l o o p s  
must  be c l e a n  and f r e e  of g r e a s e .  

O p e r a t i o n  of t h e  CifiE Mock-Up.  The 
s y s t e m  f o r  r e m o v i n g  gas f rom t h e  IIHE 
c o r e  o p e r a t e s  s a t i s f a c t w r i l y  w i t h  t h e  
f o l l o w i n g  l i m i t a t i o n s  : 

1. The l i q u i d  f low from t h e  P u l s a -  
f e e d e r  pump must  be k e p t  g r e a t e r  
t h a n  0 . 8  gpm. Sirice t h e  no rma l  
o u t p u t  i s  1 . 5  t o  1 . 6  gpm,  t h e  
c o n d i t i o n  is m e t  except i n  t h e  
c a s e  o f  g a s  b i n d i n g ,  w h i c h  i s  
s t i l l  u n d e r  i n v e s t i g a t i o n .  
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2 .  The  l e v e l  c o n t r o l  s y s t e m  m u s t  
be m a i n t a i n e d  i n  p r o p e r  a d j u s t -  
ment.  

1'he p e r f o r m a n c e  o f  t h e  s o u p  p r e s -  
s u r i z e r  i s  r a t h e r  s l u g g i s h ,  a s  t h e  
r e s p o n s e  t o  s y s  tern p r e s s u r e  c h a n g e s  
i s  s l o w .  

T h e  HNE s o u p  o f f - g a s  r e c o m b i n e r  
s y s t e m  o p e r a t e s  s a t i s f a c t o r i l y  a t  
s t e a d y  f l o w s  b e t w e e n  1 a n d  15 s c f m .  
However,  when t h e  f low r a t e  i s r a p i d l y  
r e d u c e d  L O  1 s c f m ,  t h e  g a s  f l o w  t o  
t h e  b u r n e r  i s  s t o p p e d  l o n g  e n o u g h  
t o  c a u s e  a f l a s h b a c k  from t h e  b u r n e r  
t o  t h e  c o n d e n s e r ,  where  the f l a s h b a c k  
is  e x t i n g u i s h e d .  

I t l z x ~ n g  zn t h e  HHE C o r e .  M i x i n g  
c h a r a c t e r i s t i c s  of  t h e  HRE c o r e  h a v e  
b e e n  s t u d i e d .  S h o u l d  s t a g n a n t  r e -  
g i o n s  l i m i t  o p e r a t i n g  power a n d  t e m -  
p e r a ~ u r e ,  c o r e  b a f f l e s  c a n  d i s t r i b u t e  
t h e  f l o w  p r o p e r l y .  The a r r a n g e m e n t  
a n d  c o n s t r u c t i o n  o f  opt imum b a f f l e s  
a r e  s p e c i f i e d .  

Recombinatioa of Hydrogen and Oxy- 
gen. P i l o t  p l a n t  t e s t i n g  o f  t h e  HRE 
recorr ihiner  s y s  tern has been  con t l inued 
w i t h  a s e r i e s  of  r u n s  d e s i g n e d  t o  
d e t e r m i n e  t h e  e f f i c i e n c y  o f  r e c o m -  
b i n a  t i o n  a n d  t h e  t e m p e r a t u r e  d i s t r i -  
b u t i o n  over t h e  c a t a l y s t  bed w i t h  a n d  
w i t h o u t  s t e a m  i n  t h e  i n l e t  s t r e a m .  
C o n e l u s i o n s  were t h a t  t h e  f u l l  f low 
of  cooling w a t e r  t o  the b u r n e r  chamber  
shell s h o u l d  b e  m a i n t a i n e d  a t  a l l  
g a s  f l a w  r a t e s  a n d  t h a t  a b o u t ;  0 . 5  
cfm o f  s t e a m  s h o u l d  be  a d d e d  on t h e  
i n l e t  s i d e o f  t h e e a t a l y c i c  r e c o m b i n e r .  

T h r e e  p i l o t  p l a n t  t e s t s  at h i g h  
f l o w  r a t e s  ( 1 6 ,  1 9 ,  a n d  2 8  cfm, r e -  
s p e c t i v e l y )  g a v e  s a t i s f a c t o r y  per-  
f o r m a n c e  a1 t h o u g h  t h e  vapor t e m p e r a -  
t i i re  i n  t h e  o f € - g a s  l i n e  waa 774'C 
a t  28 cfni. 
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An e x p e  r imen t a 1  two-s  t a g e  c a t a  l y t i c  
r e c o m b i n e r  h a s  b e e n  o p e r a t e d  g i v i n g  
b e t t e r  t h a n  9 9 . 9 9 %  o v e r - a l l  c o n v c - r -  
s i o n .  

A s t u d y  o f  the e f f i c i e n c y  of m c t a l  
t u  b e  s 1 a r g e  - s c a l e  
c a t a l y t i c  r e c o m b i n a t i o n  on c o p p e r  
may be f e a s i b l e .  Approx i rna ie ly  1 5  sq 
f t  o f  c o p p e r  s u r f a c e  i s  c a p a b l e  o f  
c o n v e r t i n g  1 cfm o f  e l c c t r o l y t i c  g a s  
a t  an o p e r a t i n g  t e m p e r a t c r e  o f  440°C. 
A V , O , - A 1 , 0 ,  c a t a l y s t  g a y 2  p o o r  i e -  
s u l t s .  

i n d  i c a t e s t h P t, 

The v i o l e n c e  o f  i rnp le rnen tcd  e x -  
p l o s i o n s  i n  B t y p i c a l  l o o p  t e s t  p r e s -  
s u r  i z e  T‘ u n i t  e m p h a s  i z e t hc X a z  a r d  
i n v o l v e d  i n  h i g h  p r e s s u r e  Loop t e s t s  
emp 1 oy i n g  hyd r ogen - oxyge n j x t u r  e s . 

Two e x p e r i m e n t s  w i t , h  t h c  h i g h -  
pressiire c a t a l y t i c  recornbiilcr f o r  t h c  
r e f l e c t o r  s y s t e a  i n d i c a t e d  s a t i s -  
f a c t o r y  p c r f o r m i c z c .  

Thc  e f f i c i e n c y  o f  a t r a p  p a c k e d  
w i t h  s t a i n l e s s  s t e t - k  t u r n i n g s  f o r  t h e  
removal  of  i o d i n e  from t h e  g a s  s t r e n n  
h a s  heen  d e m o n s t r a t e d .  

Che rn i c a 1 Co a 8 r SE 1 1 ti e d c^ t e r iii i n  a - 
t i o n  o f  d e n s i t y  u s i n g  t h e  e l c c t i o -  
m a g n e t i c  d e n s i t o i a e t e i  a p p e a i s  t o  be 
f e a s i b l e  on t h e  b a s i s  o f  l a b o r a t o r y  
t e s t i n g .  The f i r s t  o f  t h r c e  P r i n c o  
D e n s i t r o l  I n s t r u m e n t s  h a s  b e e r ,  r e -  
c e i v e d  arid most  o f  t h P  effort i s  now 
b e i n g  d i r e c t e d   to'^ rllr ds t h e  c m l y  I c c  i o n  
of t h e  t c s t i n g  of t h i s  u n i t .  

Deve l a p i ~ , ~ ; ? t  work on Q - c n i  2 c c i  am- 
i c s ,  g l a z e s ,  a n d  g a a l r - t i n g  i s  c o i l -  
t inu i n  g . 

O p t i c a l  s p e c t r a  o f  s l o k - n e u t r o n  
a b s o r b i n g  o p t i c a l  c l a s s e s  h a v e  S e e n  
m e a s u r c d  b r f o r e  aq i l  a f t e r  e x p o s u r e s  
i n  t h e  ONVL gi-aphi tc .  p i l e .  

Phsysia~s.  Sonic f u r t h e r  c r i t i c a l i t y  
c a l c u l a t i o n s  h a v e  b e e n  p e r f o r m e d ,  
m a i n l y  a i m e d  a t  d e t e r m i n i n g  t h e  f e a -  
s i b i l i t y  o f  a l i g h t - w a t e r  r e f l e c t o r .  
L i g h t  w a t e r  i s  l e s s  f a v o r a b l p  on 
s e v e r a l  p o i n t s  t h a n  h e a v y  w a t e r ,  b u t  
t h e r e  a r e  n o  i n s u r m o u n t a b l e  d i f  f i -  
c u l t i e s .  

A s t a b i l i t y  a n a l y s i s  ( l i n e a r i z e d )  
h a s  b e r n  made for  t h c  c u r r e n t  d e s i g r i  
( 8 / 1 S / 5 1 ) .  An u n e x p e c t e d  i n s t a b i l i t y  
o f  t h e  p r e s s u r i z e r  s y s t e m  a p p e a r e d ,  
a h e r e b y  t h e  p r e s e n c e  of d e l a y e d  n e u -  
t r o n s  i n d u c e  o s c i l l a t i o n s  o f  t h e  
l i q u i d  l e v e l  i n  t h e  p r e s s u r i z e r .  
Steps  a r e  b e i n g  t a k e n  t o  c o r r e c t ,  t h i s  
d i f f i c u l t y .  

Some gener; . , l  wnrk  h a s  b e e n  d o n e  
on t h e  m c c h a n i s n  of damping o f  power 
s u i g . - s  by t h e  d e l a y e d  n e u t r o n s  a n d  
t h e  c a l r u l a t i o n s  o f  powe; s u r g e s  
i n d u c e d  by  r e a c t i t i t y  c h a n g c s .  An 
a t t e m p t  h a s  b e e n  made on t h i s  p o i n t  
to i n c l u d e  t h p  e f f e c t  o f  t h e  i n e r t i a  
o f  t h e  flmaiil i n  t h e  p r e s s u r i z e r  p i p e .  
No a d d i t i o n a l  e f f e c t s  ( e x c e p t  t h e  
p r e v i o u s l y  n o t e d  i n s t a b i l i t y )  o f  
p r a c t i c a l  i m p o r t a n c e  a r e  f o u n d ,  a n d ,  
a s i d e  f rom some e a s i l y  met r e q u i r e -  
m e n t s  o n  t h e  p r e s s u r i z e r  d e s i g n ,  
p r e v i o u s  i m p r e s s i o n s  of s t a b i l i t y  
a g a i n s t  l a r g e  c h a n g e s  i n  r e a c t i v i t y  
are c o n f i r m e d  

C o n t r o l s .  Minor c h a n g e s  have been 
m a d e  i n  t h e  c o n t r o l  s c h e i n e ,  a n d  
p r o g r e s s  i s  b e i n g  made  i o  t h e  d e -  
v c l o p nie n t o f mon i t e, r i n p” d e pr i P e s . 

p a r t  11 

Solution Chemistry. The s o l i n h i 1 i t y  
o f  VU, i s  o r t h o p h o s p h o r i c  a c i d  s o l u -  
t i n n s  a t  2 5 0 ° C  h a s  h p e n  i n e a s u r e d  a s  

4 



a f u n c t i o n  o f  p h o s p h o r i c  a c i d  c o n -  
c e n t r a t i o n .  From t h e  s o l u b i l i t y  d a t a  
and  c a p t u r e  c r o s s - s e c t i o n s  i t  a p p e a r s  
t h a t  s u c h  s o l u t i o n s  would  b e  f e a s i b l e  
f o r  a n  e n r i c h e d  r e a c t o r  b u t  m a r g i n a l  
f o r  a n a t u r a l  u r a n i u m  m a c h i n e .  

A s u r v e y  o f  t h e  u r a n y l  c a r b o n a t e -  
c a r b o n  d i o x i d e - w a t e r  s y s t e m  i n d i c a t e s  
i n s u f f i c i e n t  s o l u b i l i t y  f o r  u s e  a t  
250°C. 

D e v e l o p m e n t  a n d  c o n s t r u c t i o n  o f  
a p p a r a t u s  f o r  t h e  s t u d y  o f  v a p o r  
p r e s s u r e s  o v e r  a w i d e  t e m p e r a t u r e  
r a n g e  h a s  b e e n  c o m p l e t e d ,  an t i  t h e  
measuremen t a  a t  h i g h  t e m p e r a  t u r e s  on 
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  u n d e r  
way .  

W o r k  i s  a l s o  u n d e r  way  o n  t h e  
e l e c t r i c a l  c o n d u c t 1  v i t y  o f  s o l u t i o n s  
o v e r  a wide  t e m p e r a t u r e  r a n g e .  

Corrosion.  S t a t i c  t e s t s  on t i t a -  
nium ( n o t  p r e t r e a t e d )  i n  0 . 1 7  WUO,SO, 
a t  2 5 0 ° C  c o n t a i n e d  i n  1% H N 0 3 - p r e -  
t r e a t e d  t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  s t e p 1  
h o m b s  c o n t i n u e  t o  g i v e  u n i f o r m l y  
g o o d  r e s u l t s .  

S t a t i c  t e s t s  on z i r c o n i u m  ( w i t h  
5% t i n  a d d i t i o n )  c o n t i n u e  t o  s h o w  
i m p r o v e d  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  o v e r  
r e g u l a r  B u r e a u  o f  Mines  z i r c o n i u r r i  on 
e x p o s u r e  t o  0 . 1 7  :W UO,SO, s o l u t i o n  i n  
1% tlN0,  - p r e t r e a t e d  t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  
s t e e l  bombs, 

S t a t i c  t e s t s  w i t , h  UO,F, r j o l u t i o n s  
i n  s t a i n l e s s  s t e e l  bombs s t i l l  g i v e  
e r r a t i c  r e s u l t s  w i t h  n o  p a r t , i c u l a r  
p a t t e r n  d i s c e r a i b l e  t h u s  f a r .  A 
number o f  s u c c e s s f u l  t e s t s  h a v e  been  
r u n ,  b u t  a h i g h  p e r c e n t a g e  o f  f a i l u r e s  
d o e s  n o t  a l l o w  a n y  c o n c l u s i o n s  t o  b e  
drawn.  

FOR PERT00 ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

Radiation Damage. S t u d i e s  o f  t h e  
g a s  p r o d u c t i o n  f r o m  u r a n y l  s u l f a t e ,  
u r a n y l  n i t r 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  a r e  u n d e r  way .  An a c i d  
g a s  f o r m e d  i n  t h e  i r r a d i a t i o n  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 h o w n  t o  b e  CO, a r i s i n g  f r o m  a n  i m -  
p u r ~ t y  i n  t h e  s a l t .  I r r a d i a t i o n s  
w i t , h  c o b a l t  gamma s o u r c e  f a i l e d  t o  
y i e l d  a n y  m e a s u r a b l e  SO, f rom 0 . 4  M 
M,SO, o r  1 . 2 4  UO,sO,. 

The  n i t r a t e  i o n  i n  u r a n y l  n i t r a t e  
s o l u t i o n s  a p p e a r s  t o  decompose y i e l d -  
i n g  n i t r o g e n  gas .  

A s u r v e y  o f  t h e  c o r r o s i o n  o f  t i -  
t a n i u m  a n d  z i r c o n i u m  i n  s o l u t i o n s  
o f  u r a n y l  n i t r a t e ,  u r a n y l  s u l f a t e ,  
m~tl  u r a n y l  f l u o r i d e  i n d i c a t e d  e x c e l -  
l e n t  b e h a v i o r  o f  t h e  t i t a n i u m  t o w a r d  
t h e  s u l f a t e .  I n  e a c h  o f  t h e  o t h e r  
c o m b i n a t i o n s  some d e l e t e r i o u s  e f f e c t s  
were n o t e d .  

T h e  k i n e t i c s  o f  t h e  n o n c a t a l y t i c  
r e d u c t i o a  o f  u r a n y l  i o n  by h y d r o g e n  
g d s  a n d  o f  t h e  o x i d a t i o n  o f  UO, i n  
d i l u t e  a c i d  s o l u t i o n s  by oxygen  g a s  
a r e  u n d e r  s t u d y .  S u c h  k n o w l e d g e  may 
be o f  u s e  i n  u n d e r s t a n d i n g  a n d  e x -  
p l a i n i n g  t h e  r e c o m b i n a t i o n  r e a c t i o n  
e n  c ou n t e r e d i n  r ad i a t i on t e s t s . 

T y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  s t e e l  t u b e s  
w h i c h  h a d  b e e n  u s e d  i n  i r r a d i a t i o n  
 experiment,^ s h o w  n o  e v i d e n c e  o f  h y -  
d r o g e n  e m b r i t t l e r r i e n t .  

S l u r r y  Fue 1 S t u d i e s .  C o n s i d e r a b l e  
e f f o r t  h a s  b e e n  d e v o t e d  t o  t h e  p r e -  
l i m i n a r y  s t e p s  o f  s e t t i n g  u p  a n  e x -  
panded  program on s l u r r y  p r e p a r a t i o n  
and  5 ~ u d y .  

A s l u r r y  o f  UO, 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  s t a b i l i z e d  w i t h  
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b e n t o n i t e  was found u n s t a b l e ,  s e t t l i n g  
v e r y  r a p i d l y ,  a f t e r  b e i n g  h e a t e d  f o r  
2 4  h r  a t  2 5 0 ° C .  A i i r a n i u m  d i o x i d e  
s l u r r y ,  u p o n  b e i n g  b o i l e d  u n d e r  a n  
a t m o s p h e r e  o f  o x y g e n ,  g a v e  i n d i c a -  
t i o n s  t h a t  t h e  u r a n i u m  i s  o x i d i z e d .  
Magnesium u r a n a t e  a n d  magnes ium d i -  
u r a n a t e  s l u r r i e s  were p r e p a r e d ,  b u t  
b o t h  were f o u n d  u n s t a b l e  o n  b e i n g  
h e a t e d  a t  250°C. 

A s l u r r y  c i r c u l a t i n g  l o o p  i s  u n d e r  
c o n s t r u c t i o n  i n  which t h e ' e f f e c t  o f  
p u m p i n g  o n  p a r t i c l e  s i z e  will b e  
s t u d i e d  and o b s e r v a t i o n s  will be  made 
on  e r o s i o n ,  power  r e q u i r e m e n t s ,  a n d  
h e a t  t r a n s f e r  . 

P a k t  111 

F i s s i o n  P r o d u c t  Solubilities. The 
s o l u b i l i t i e s  o f  y t t r i u m  s u l f a t e ,  

b a r i u m  s u l f a t e ,  a n d  c e r o u s  s u l f a t e ,  
r e s p e c t i v e l y ,  i n  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u -  
t i o n s  h a v e  b e e n  m e a s u r 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  o f  a p p r o x i m a t e l y  
1 0 0  t o  3 5 0 ° C .  T h e  s o l u b i l i t i e s  o f  
c e r o u s  s u l f a t e  and l a n t h a n u m  s u l f a t e  
i n  w a t e r  o v e r  t h e  s a m e  t e m p e r a t u r e  
r a n g e  h a v e  a l s o  been  d e t e r m i n e d .  

Chemical P r o c e s s i n g .  A c h e m i c a l  
p r o c e s s i n g  scheme  f o r  a u r a n y l  s u l -  
fate-D,O homogeneous  r e a c t o r  i s  pro-  
p o s e d ,  and  a d i s c u s s i o n  o f  t h e  f a c t o r s  
i n v o l v e d  i s  g i v e n .  T h e  s c h e m e  i s  
d e s i g n e d  t o  l i m i t  t h e  Y u 2 4 0  c o n t e n t  
o f  2 %  o f  t h e  t o t a l  p l u t o n i u m  i n  a 
r e a c t o r  o p e r a t i n g  a t  250°C a n d  p r o -  
d u c i n g  2000 g o f  p l u t o n i u m  p e r  d a y .  

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



Part. I 

HOMOGENEOUS REACTOR EXPERIMENT 





1. CONSTRUCTION OF BRE 

S .  E. Bea l l ,  L e a d e r  
D. T. J o n e s  J. W. H i l l  

3. J. H a i r s t o n  

C o n s t r u c t i o n  w o r k  o n  t h e  Homogene- 
o u s  R e a c t o r  E x p e r i m e n t  i s  a p p r o x i -  
m a t e l y  60% c o m p l e t e  a s  o f  A u g u s t  1 5 ,  
1951. The s t a t u s  o f  v a r i o u s  p h a s e s  
o f  t h e  r e a c t o r  i s  g i v e n  b e l o w .  

D,O S y s t e m .  T h e  D,O s y s t e m  i s  
c o m p l e t e  e x c e p t  f o r  t h e  i n s t a l l a t i o n  
of t h r e e  e q u i p m e n t  i t e m s :  ( 1 )  t h e  
h i g h - p r e s s u r e  g a s  r e c o m b i n e r ,  ( 2 )  t h e  
l o w - p r e s s u r e  g a s  r e c o m b i n e r ,  a n d  
( 3 )  t h e  P u l s a f e e d e r  pumps.  F a b r i .  
c a t i o n  o f  t h e  r e c o m b i n e r s  s h o u l d  be  
a c c o m p l i s h e d  b y  S e p t e m b e r  1 5 ,  a n d  
d e l i v e r y  o f  t h e  P u l s a f e e d e r  pumps i s  
e x p e c t e d  d u r i n g  S e p t e m b e r .  The  low- 
p r e s s u r e  p i p i n g  h a s  b e e n  p r e s s u r e  
t e s t e d  a t  500 p s i ;  t h e  h i g h - p r e s s u r e  
s y s t e m  w i l l  b e  t e s t e d  a t  2000 p s i  b e -  
f o r e  S e p t e m b e r  l .  

A T r i p l e x  p i s t o n  pump i s  b e i n g  
i n s t a l l e d  t e m p o r a r i l y  i n  l i e u  o f  
P u l s a f e e d e r  pumps s o  t h a t  t h e  e n t i r e  
s y s t e m  c a n  b e  o p e r a t e d  f o r  componen t  
t e s t i n g .  T h i s  t e s t i n g  i n v o l v e s  meas- 
u r e m e n t s  o f  p r e s s u r e  d r o p s ,  c a p a c i -  
t i e s ,  and f l o w  r a t e s  i n  v a r i o u s  e q u i p -  
m e n t  p i e c e s  a n d  c a l i b r a t i o n  o f  i n -  
s t r u m e n t s .  S u c h  e x p e r i m e n t a l  work  
i n  t h e  h e a v y - w a t e r  s y s t e m  i s  e x p e c t e d  
t o  c o n t i n u e  t h r o u g h  S e p t e m b e r .  

F i g u r e s  1.1 a n d  1 . 2  show t h e  D,O 
c e l l  a n d  t h e  r e f l e c t o r  p r e s s u r e  
v e s s e l .  

Fuel System. E f f o r t  on t h e  s o u p  
s y s t e m  h a s  b e e n  d e v o t e d  e n t i r e l y  t o  
f a b r i c a t i o n  o f  c o m p o n e n t s .  Compo- 

n e n t s  c o m p l e t e d  i n c l u d e  c o n d e n s a t e  
w e i g h t  t a n k s ,  i n n e r  dump t a n k s ,  o u t e r  
dump t a n k s ,  s o u p  c o n d e n s e r s ,  a n d  
c o l d  t r a p s .  R e m a i n i n g  t o  be  f a b r i -  
c a t e d  a r e  t h e  l e t d o w n  h e a t  e x c h a n g e r ,  
f l a m e  a n d  c a t a l y t i c  r e c o m b i n e r s ,  
c h a r c o a  1 ad so r b e  r s , s o  up p res sur i ze r , 
a n d  r e a c t o r  s p h e r e .  A l t h o u g h  t h e  
e r e c t i o n  o f  p i p i n g  i n  t h e  soup  system 
h a s  j u s t  begun , c o m p l e t i o n  i s  e x p e c t e d  
b e f o r e  November 1 .  

Steam S y s t e m .  T h e  s t e a m  s y s t e m  
h a s  n o t  been  s t a r t e d  b e c a u s e  d e l i v e r y  
o f  t h e  t u r b i n e  g e n e r a t o r  i s  n o t  e x -  
p e c t e d  u n t i l  November. However ,  t h e  
c o n s t r u c t i o n  s c h e d u l e  c a l l s  f o r  com- 
p l e t i o n  of  p i p i n g  f a b r i c a t i o n  by t h a t  
t i m e ,  a n d  s t a r t - u p  o f  t h e  r e a c t o r  
s h o u l d  n o t  be d e l a y e d  i f  t h e  November 
d e l i v e r y  d a t e  i s  met. 

S h i e l d .  One w a l l  o f  t h e  s h i e l d  
s t r u c t u r e  h a s  b e e n  c o m p l e t e d  a n d  
a n o t h e r  h a s  been begun .  C o n s t r u c t i o n  
o f  t h e  s h i e l d  n e c e s s a r i l y  f o l l o w s  t h e  
i n s t a l l a t i o n  o f  c e l l  e q u i p m e n t  a n d  
t h e r e f o r e  w i l l  p r o b a b l y  n o t  b e  com- 
p l e t e d  b e f o r e  December 1. F i g u r e  1 . 3  
s h o w s  t h e  s h i e l d i n g  s t a t u s  a s  o f  
Augus t  1. 

I n s t r u m e n t a t i o n  and Contro l .  T h i s  
p h a s e  o f  t h e  j o b  i s  60 t o  75% com- 
p l e t e .  W i r i n g  o f  t h e  c o n s o l e  a n d  
c o n t r o l  r e l a y s  h a s  b e e n  f i n i s h e d ,  a s  
h a s  t h a t  p o r t i o n  of t h e  i n s t r u m e n t a -  
t i o n  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  D,O s y s t e m .  
F i g u r e  1 . 4  i s  a r e c e n t  p h o t o g r a p h  of 
t h e  c o n t r o l  room. 
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F i g .  1.1 - D,O Cell Installations. 
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n- 

Fig. 1.2 - Reflector Pressure Vessel. 
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I_ 

F i g .  1 . 4  - C o n t r o l  Room. 

p e n e t r a t i o n ,  g a s  p o c k e t s ,  c r a c k s ,  or 
o x i d a t i o n  o f  t h e  m e t a l .  S p e c i a l  
p r o c e d u r e s  have  been  s e t  up t o  i n s u r e  
t h e  p r o p e r  q u a l i f i c a t i o n  o f  t h e  weld-  
i n g  o p e r a t o r s ,  and a f u l l - t i m e  w e l d i n g  
i n s p e c t o r  i s  employed t o  see t h a t  t h e  
p r o c e d u r e s  a r e  f o l l o w e d .  I n  s p i t e  
o f  t h e  f a c t  t h a t  t h e  w e l d e r s  a r e  
h i g h l y  s k i l l e d ,  r o u g h l y  50% o f  t h e  
j o i n t s  m u s t  b e  r e p a i r e d  b e f o r e  t h e  
a c c e p t a n c e  t e s t s  a r e  p a s s e d .  T h e  

W E L D I N G  A N D  I N S P E C T I O N  OF WELDS 
I N  T H E  FUEL S Y S T E M  

T h e  n e c e s s i t y  o f  h i g h - q u a l i t y  
w e l d i n g  i n  t h e  f u e l  s y s t e m ,  a p o r t i o n  
o f  w h i c h  o p e r a t e s  a t  1 0 0 0  p s i g  a n d  
250°C, h a s  l e d  t o  e x t r a o r d i n a r y  we ld -  
i n g  a n d  i n s p e c t i o n  p r a c t i c e s .  A l l  
j o i n t s  a r e  made by t h e  H e l i a r c  method 
t o  r i g i d  s p e c i f i c a t i o n s  w h i c h  a l l o w  
n o  d e f e c t s  s u c h  a s  i n c o m p l e t e  or o v e r  

13 
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p r o g r a m  o f  i n s p e c t i o n  i s  o u t l i n e d  
below: 

I .  

11. 

111. 

A n a l y s i s  o f  W e l d i n g  Rod,  P i p e ,  
a n d  F i t t i n g s  

A .  W e l d i n g  r o d  - e a c h  p a c k a g e  
s a m p l e d  fow w e t  c h e m i c a l  
a n a l y s i s .  

B. P i p e  - e a c h  l e n g t h  s a m p l e d  
f o r  s p e c t r o g r a p h i c  a n a l y s i s .  

C. F i t t i n g s  - s a m p l e s  o f  e a c h  
s i z e  f i t t i n g  r e c e i v e d  i n  
one s h i p m e n t  f rom a p a r t i c -  
u l a r  v e n d o r  s u b m i t t e d  f o r  
s p e c t r o g r a p h i c  a n a l y s i s .  

I n s p e c t i o n  o f  W e l d i n g  P r o c e s s  

A .  C e r t i f i e d  w e l d i n g  i n s p e c -  
t o r  o b s e r v e s  p r e p a r a t i o n  
and w e l d i n g  o f  e a c h  j o i n t .  

N o n d e s t r u c t i v e  T e s t i n g  of F i n -  
i s h e d  Welds 

A .  

B .  

C. 

V i s u a l  e x a m i n a t i o n  - b o r o -  
s c o p e  and  m a g n i f y i n g  g l a s s .  

Fo r  m i n u t e  s u r f a c e  i m p e r -  
f e c t i o n s  - Dychek p e n e t r a n t  
a p p l i e d ;  n o  c r a c k s  or p i n -  
h o l e s  a l l o w e d .  

X- ray  o r y - r a y  e x a m i n a t i o n  - 
w e l d s  may be  r e j e c t e d  b e -  
c a u s e  o f  i n c o m p l e t e  p e n e  - 
t r a  t i o n ,  ove  r pe n e  t r a  t i o n ,  
c r a c k s ,  p i n h o l e s ,  s l a g ,  or 
g a s  p o c k e t s ;  f o r  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  a n y  
d e f e c t  i s  c a u s e  f o r  r e j e c -  
t i o n .  

D .  H y d r a u l i c  t e s t i n g  - s y s t e m  
f i l l e d  w i t h  w a t e r  and p r e s -  
s u r e  r a i s e d  t o  d o u b l e  t h e  
no rma l  o p e r a t i n g  p r e s s u r e .  

E. H e l i u m  l e a k  t e s t i n g  - s y s -  
t e m  e v a c u a t e d  a n d  p r o b e d  
f o r  l e a k s  w i t h  Wes t inghouse  
h e l i u m  l e a k  d e t e c t o r .  

I V .  Q u a l i t y  C o n t r o l  Samples  

A .  S o u r c e  o f  s a m p l e s  - 

1. E a c h  w e l d e r  t o  p r e p a r e  
q u a l i t y  s a m p l e  a f t e r  
making e a c h  t e n  p r o c e s s  
w e  I d s .  

2 .  One j o i n t  p e r  w e l d e r  
p e r  week t o  be c u t  o u t  
o f  p r o c e s s  l i n e .  

B. D e s t r u c t i v e  t e s t s  r e q u i r e d  - 

1. T e n s i l e  - s t r e n g t h  n o t  
l e s s  t h a n  95% o f  b a s e  
m e t a l .  

2 .  F r e e  a n d  r o o t  b e n d s  - 
n o v i s i b l e d e f e c t s  a f t e r  
b e n d i n g  t h r o u g h  1 8 0 ° .  

3.  M e t a l l o g r a p h i c  e x a m i n a -  
t i o n  - n o  c r a c k s  p e r -  
m i s s i b l e ;  f e r r i t e  n o t  
t o  e x c e e d  1 0 % .  

4. C o r r o s i o n  t e s t i n g  - 
b o i l i n g  n i t r i c  a c i d  
a c c o r d i n g  t o  A.S.T.M. 
s pe  c i f i c a  t i on ; u r  a n  y 1 
s u l f a t e  a t  250OC. 

A d e t a i l e d  d e s c r i p t i o n  o f  t h e  we ld -  
i n g ,  i n s p e c t i n g ,  and t e s t i n g  p r o c e d u r e s  
i s  g i v e n  i n  a n  u n d o c u m e n t e d  p a p e r  
e n t i t l e d  Welding and Inspection Tech- 
niques in the Fabrication of HAE Fuel 
System. C o p i e s  a r e  a v a i l a b l e  f o r  
d i s t r i b u t i o n  t o  AEC i n s t a l l a t i o n s  
u p o n  r e q u e s t .  
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2 .  DESIGN PROGRESS 

W.  R. G a l l ,  L e a d e r  
F. C. Zapp 
C. W.  Day 
C. L .  S e g a s e r  
W. T e r r y  
R. B. Chapman 

T. H.  

D e s i g n  p r o g r e s s  d u r i n g  t h i s  q u a r -  
t e r  i n c l u d e s  c o m p l e t i o n  of f u e l  c e l l  
a n d  s t e a m  g e n e r a t i o n  c e l l  p i p i n g  
d r a w i n g s  a n d  d e t a i l s  o f  f u e l  dump 
t a n k s ,  e v a p o r a t o r ,  c o n d e n s a t e  t a n k s ,  
l o w - p r e s s u r e  c o o l e r ,  a n d  P u l s a f e e d e r  
pump i n s t a l l a t i o n  d r a w i n g s .  F i n a l  
d e s i g n s  o f  c a t a l y t i c  r e c o m b i n e r s  for 
t h e  r e f l e c t o r  a n d  f u e l  s y s t e m s  a r e  
now c o m p l e t e .  

Flow Diagram. F i g u r e  2 . 1  shows a 
s i m p l i f i e d  f l o w  d i a g r a m  o f  t h e  p r o c e s s  
f o r  t h e  H R E .  T h e  o n l y  c h a n g e s  o f  
i m p o r t a n c e  i n  t h e  d i a g r a m  d u r i n g  t h i s  
quarter are t h e  f o l l o w i n g :  

1. A 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  h a s  b e e n  a d d e d  t o  t h e  
r e f l e c t o r  g a s  s y s t e m .  A l i q u i d  
jet i n  t h e  c i r c u l a t i n g  r e f l e c t o r  
stream w i l l  b e  used t o  a s p i r a t e  
a p p r o x i m a t e l y  0 . 3  c fm o f  gas 
f rom t h e  r e f l e c t o r  v e s s e l  t h r o u g h  
a c h a m b e r  c o n t a i n i n g  a p p r a x i -  
m a t e l y  2 l b  o f  p l a t i n i z e d  a l u -  
m i n a .  The gas w i l l  r e t u r n  to 
t h e  v e s s e l  m i x e d  w i t h  t h e  
l i q u i d  s t r e a m  a 6  shown. 

2. P r o v i s i o n  h a s  b e e n  made t o  ad- 
m i t  o x y g e n  t o  t h e  f u e l  s y s t e m  
i n  a c c o r d a n c e  w i t h  r e c e n t  cor- 
r o s i o n  r e s e a r c h  f i n d i n g s .  

3. A cooler  h a s  been added  t o  cool 
t h e  f u e l  s o l u t i o n  f l o w i n g  from 
t h e  dump t a n k s  to t h e  f e e d  pump. 

R.  L. C a u b l e  
A. F. S t r auchman  
R .  W. French  
J .  D. Maloney 
L. Cooper  

Th o m  a s 

I ts  p u r p o s e  i s  t o  p r e v e n t  b o i l -  
i n g  o f  w a t e r  a n d  s o u p  i n  t h e  
P u l s a f e e d e r  h e a d  d u r i n g  t h e  
s u c t i o n  s t r o k e  and to  r e d u c e  t h e  
amount  o f  g a s s e s  coming  o u t  of 
s o l u t i o n  i n  t h e  f e e d  pump. 

Sampler. D e s i g n  l a y o u t s  are n e a r -  
i n g  c o m p l e t i o n  f o r  a m e t h o d  o f  r e -  
moving s a m p l e s  o f  f u e l  s o l u t i o n ,  and 
p o s s i b l y  g a s ,  from t h e  h i g h - p r e s s u r e  
c i r c u l a t i n g  f u e l  s y s t e m .  T h e  p r o -  
c e d u r e  p l a n n e d  for o b t a i n i n g  a sample  
i s  a s  f o l l o w s :  

1. 

2. 

3 .  

4. 

A s m a l l  h i g h - p r e s s u r e  s t r e a m  
will be a l l o w e d  t o  b y p a s s  t h r o u g h  
a 3 0 - c c  chamber  u n t i l  c o m p l e t e  
p u r g e  h a s  been  a c c o m p l i s h e d .  

V a l v e s  w i l l  b e  c l o s e d ,  i s o l a t i n g  
the. s m a l l  volume i n  t h e  chamber 
from t h e  main s y s t e m ,  

The c h a m b e r  w i l l  b e  c o o l e d  t o  
room t e m p e r a t u r e  and  v e n t e d  t o  
a p r e 5 s u r e  less t h e n  a t m o s p h e r i c .  

By r emote  t e c h n i q u e s  t h e  chamber  
w i l l  b e  o p e n e d ,  a 0 . 5 - m l  p i p e t  
w i l l  be i n s e r t e d  a n d  f i l l e d , .  
and the p i p e t  w i l l  be p l a c e d  i n  
a s h i e l d e d  c a r r i e r  f o r  r e m o v a l ,  
The c h a m b e r  w i l l  be c l o s e d  i m -  
m e d i a t e l y  a f t e r  t h e  p i p e t  i s  
p l a c e d  i n  t h e  c a r r i e r .  
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Access t o  t h e  s a m p l e r  w i l l  be f r o m  
a b o v e ,  t h r o u g h  t h e  r o o f  o f  t h e  m a i n  
h e a t  - e x c h a n g e r  c o m p a r t m e n t .  A 1  1 
h a n d l i n g  of t h e  p i p e t ,  c a r r i e r ,  a n d  
chamber  c o v e r  w i l l  be d o n e  by remote 
h a n d l i n g  t o o l s  p e r m a n e n t l y  i n s t a l l e d  
i n  a s h i e l d  p l u g .  S p e c i a l  d o u b l e  
v a l v e s  a r e  b e i n g  d e v e l o p e d  wh ich  a r e  
h y d r a u l i c a l l y  o p e r a t e d  f rom a r e m o t e  
l o c a t i o n .  I f  a v a l v e  l e a k s  d u r i n g  
t h e  s a m p l i n g  p r o c e s s ,  l e a k a g e  w i l l  
be  i n t o  a s p a c e  b e t w e e n  v a l v e s  w h i c h  
i s  v e n t e d  t o  t h e  dump t a n k s .  F i g u r e  
2 .  2 i l l u s t r a t e s  s c h e m a t i c a l l y  t h e  
a r r a n g e m e n t  o f  e q u i p m e n t  f o r  t h e  
s amp1 i n g  p r o c e s s  . 

I n s u l a t i o n .  I n s u l a t i o n  o f  h i g h -  
t e m p e r a t u r e  and  r e f r i g e r a t i o n  e q u i p -  

N O T  C L A S S I F I E D  
DWG. 12989 

6 REVOLVING PLATFORM 

I S O L A P O N  CHAMBFR 

INLET V I ~ > + ~ J - T  OUTLET 

V E N T  

F i g .  2 . 2  - S a m p l i n g  E q u i p m e n t  
Arrangement . 

FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  195'1 

m e n t  a n d  l i n e s  i n s i d e  t h e  r e a c t o r  
s h i e l d  h a s  b e e n  s e l e c t e d .  I n  t h e  
f u e l ,  r e a c t o r ,  a n d  h e a t  - e x c h a n g e r  
compar tmen t s  F o a m g l a s  a s  p r o d u c e d  by 
P i t t s b u r g h  C o r n i n g  C o r p o r a t i o n  w i l l  
b e  u s e d .  T h i s  i s  a r i g i d  c e l l u l a r  
g l a s s  i n s u l a t i n g  m a t e r i a l  c o n t a i n i n g  
m i  n u t e s e p a r a t e h e r m  e t i c a 1 1 y s e a 1 e d 
c e l l s ,  e a c h  f i l l e d  w i t h  d e a d  a i r .  I n  
t h e  e v e n t  o f  s p i l l s  o f  r a d i o a c t i v e  
m a t e r i a l s  on  t h i s  i n s u l a t i o n  t h e  
amount a b s o r b e d  w i l l  o n l y  b e  t h a t  i n  
t h e  c e l l s  a t  o u t e r  s u r f a c e s  o f  t h e  
m a t e r i a l  wh ich  may be  d e c o n t a m i n a t e d  
by wash ing .  

E q u i p m e n t  a n d  l i n e s  i n  t h e  r e -  
f l e c t o r  c o m p a r t m e n t  a n d  on  o u t , e r  
s u r f a c e s  o f  t h e  s h i e l d  w i l l  b e  i n -  
s u l a t e d  w i t h  85% m a g n e s i a ,  e x c e p t  
r e f r i g e r a t i o n  e q u i p m e n t  which w i l l  be 
c o v e r e d  w i t h  c o r k  i n  t h e s e  l o c a t i o n s .  

P r e s s u r e  Drop i n  Soup C i r c u l a t i n g  
System. C a l c u l a t i o n s  made  o n  t h e  
s o u p  c i r c u l a t i n g  s y s t e m  i n d i c a t e  a 
t o t a l  p r e s s u r e  d r o p  w h i c h  i s  b e l o w  
t h e  a v a i l a b l e  h e a d  o f  t h e  s o u p  c i r -  
c u l a t i n g  pump a t  an assumed flow r a t e  
o f  100  gpm. The l a r g e s t  s i n g l e  p r e s -  
s u r e  d r o p  (-61% o f  t h e  t o t a l )  o c c u r s  
i n  t h e  s o u p  h e a t  e x c h a n g e r .  An e x -  
p e r i m e n t a l  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  p r e s -  
s u r e  d r o p  i n  t h e  h e a t  e x c h a n g e r  was 
made w i t h  w a t e r  at, 7 0 ° F .  When t h i s  
v a l u e  w a s  c o r r e c t e d  f o r  t h e  d i f f e r e n c e  
b e t w e e n  t h i s  t e m p e r a t u r e  a n d  t h e  
o p e r a t i n g  t e m p e r a t u r e  i t  a g r e e d  w e l l  
w i t h  c a l c u l a t e d  v a l u e s  p r e v i o u s l y  
o b t a i n e d .  

I n a s m u c h  a s  t h e  t o t a l  p r e s s u r e  
d r o p  i n  t h e  s y s t e m  i s  l e s s  t h a n  t h e  
a v a i l a b l e  h e a d  o f  t h e  c i r c u l a t i n g  
pump a t  100 gpm ( a s s u m i n g  t h e  e x p e r i -  
m e n t a l  v a l u e  o f  t h e  p r e s s u r e  d r o p )  
i t  i s  l i k e l y  t h a t  f l o w s  i n  e x c e s s  o f  
100  gprri w i l l  b e  o b t a i n e d .  
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RemliikavaE o f  Heat f r o e  f!ore A f t e r  
Shliatdown, C a l c u l a t i o n s  h a % *  b e e l  
p e r f o r m e d  t o  d e t e r m i n e  t h r  p o s s i b i l i t y  
o f  d i s s i p a t i n g  t h e  h e a r  g e n e r a t e d  i n  
t h e  c o r e  a f t e r  s h u t d o w n  i f  t h e  s o u p  
r e m a i n s  i n  t h e  c o r e  b o t h  w i t h  a n d  
w i t h o u t  t h e  s o u p  pump o r  D 2 0  pump i n  
o p  e r at i o n .  

For l o n g  p e r i o d s  o f  shutdown d u r i n g  
w h i c h  i t  i s  d e s i r e d  t o  l e a v e  t h e  
s o u p  i n  t h e  c o r e ,  t h e  h e a t  e x c h a n g e r  
will b e  a l l o w e d  t o  f u n c t i o n  a n d  t h e  
steam g e n e r a t e d  w i l l  b e  b l e d  o f f  t o  
t h e  main c o n d e n s e r .  

F o r  s h u t d o w n  p e r i o d s  w h i c h  a r e  
less t h a n  1 . 6  h r i t  i s  s a f e  t o  u t i l i z e  
t h e  h e a t  c a p a c i t y  o f  t h r  e x c h a n g e r  
a n d  t h e  w a t e r  w h i c h  i t  c o n t a i n s  t o  
a b s o r b  t h e  h e a t  b e i n g  g e n e r a t e d  i n  
t h e  s o u p .  T h i s  r e q u i r e s  s o u p  e i r -  
c u l a t i o n  b u t  a l l o w s  t h e  s t e a m  v a l v e  
t o  be  c l o s e d .  

I n  t h e  c a s e  o f  any shu tdown .  wh ich  
makes  t h e  s o u p  c i r c u l a t i o n  pump i n -  
o p e r a t i v e ,  t h e  s o i i p  will  b e  dumped 
a n d  not ,  be a l l o w e d  t o  r e i a a i n  i n  t h e  
c o r e .  T h i s  r e q u i r e m e n t  i s  a r e s u l t  
o f  a s t u d y  o f  t h e  s t e a d y - s t a t e  h e a t  
t r a n s f e r  t h r o u g h  t h e  c o r e  w a l l ,  D,O 
r e f l e c t o r  v e s s e l ,  a n d  i n s u l a t i o n .  
I h e  v a l u e  o b t a i n e d  w a s  o f  t h e  o r d e r  
o f  1 5 0 0  B t u / h r ,  w h i c h  i s  40 t o  SO 
t i m e s  s m a l l e r  t h a n  t he  r a t e  o f  b e a t  
geracratj.on, T h i s  i n d i c a t e s  t h a t  t h e  
h e a t  g e n e r a t e d  would be u s e d  to f i r s t  
h e a t  t h e  sour) and  t h e n  t o  v a p o r i z e  i t  
i f  t h e  s o u p  w e r e  l e f t ,  i n  t h e  c o r e  
w i t h  no  c i r c u l a t i o n  o f  t h e  s o u p .  The  
i n c r e a s e  i n  p r e s s u r e  t h a t  w o u l d  r e -  
su1 . t  f rom t h i s  v a p o r i z a t i o n  w a s  c a l -  
c u l a t e d  and  f o u n d  t o  be  p r o h i b i t i v e .  
C a l c i J l . a t i o n s  i n d i c a t e d  t h a t  43 min 
a f t e r  shu tdown  10% o f  t h e  s o u p  woiild 
be v a p o r i z e d  a n d  t h e  p r e s s u r e  wou1.d 
be “ 3 0 0 0  p s i  i n  t h e  c o r e .  The n e c e s  

m 

s a r y  s t e p s  h a v e  b e e n  t a k e n  t o  i n s u r e  
t h a t  t h i s  s i t u a t i o n  can  n e v e r  o c c u r .  

P r e s s u r e  Drop i n  D 2 0  Circulating 
System. The  c a l c u l a t e d  v a l u e  of t h e  
p r e s s u r e  d r o p  i n  t h e  D,O c i r c u l a t i n g  
s y s t e m  i s  5 7  p s i  a t  3 0  gpm, w h i c h  
c h e c k s  w e l l  w i t h  some e x p e r i m e n t a l  
r u n s  made o n  t h e  s y s t e m .  The  p e r -  
f o r m a n c e  c u r v e  o f  t h e  pump i n d i c a t e s  

-22 gptn. T h i s  i s  somewhat lower t h a n  
p r e ~ i 0 u . s  e s t i m a t e s ,  w h i c h  were b a s e d  
on t h e  a s s u m p t i o n  o f  a somewhat lower 
p r e s s u r e  d r o p  i n  t h e  D , O  c o o l e r .  
T h i s  f l o w  r a t e  i s  n o t  a t  a l l  c r i t i c a l ?  
h o w e v e r ,  a n d  a f l a w  o f  2 2  gpm i s  
q u i t e  a d e q u a t e .  If, a t  a n y  t i m e ,  
l a r g e r  f l o w  r a t e s  s h o u l d  b e  d e s i r e d  
t h i s  c a n  b e  e a s i l y  a c c o m p l i s h e d  by  
s p l i t  f l o w  i n  t h e  0,O c o o l e r  o r  re- 
d u c t i o n  o f  t h e  0,O c o o l e r  size s i n c e  
i t s  h e a t - t r a n s f e r  a r e a  i s  a t  l e a s t  
f o u r  t i m e s  a s  l a r g e  a s  t h e  n i n i m u m  
r e q u i r e d  f o r  t h e  d e s i r e d  a m o u n t  o f  
c o o l i n g  . 

S t r e s s  Anizlgrsis o f  Core Taatik, An 
e s t i m a t e  h a s  b e e n  made o f  s t r e s s e s  
indurc=.d i n  t h e  s h e l l  o f  t h e  c o r e  t a n k  
due  t o  f o r c e s  e x e r t e d  by  p i p e  c o n n e c -  
t i o n s  t o  i t  when d i f f e r e n t i a l  t h e r m a l  
e x p z n s i o n  o c c u r s .  h i i t h o u t  a n y  r e i n -  
f o r c e m e n t  a t  p i p e  c o n n e c t i o n s ,  a 
s t r e s s  o f  2 4 , 6 0 0  p s i  may b e  i n d u c e d ,  
I t  i s  p l a n n e d  t o  a d d  r e i n f o r c e m e n t  
a r o u n d  t h e s e  c o n n e c t i o n s  t o  r e d u c e  
t h i s  s t r e s s  t o  a s a f e  v a l u e .  

Low -Pressure D, 0 Caitdlyt ic  
eambioer. F o r  d e s i g n  p u r p o s e s ,  o p -  
e r a t i n g  c o n d i t i o n s  o f  t h e  r e f l e c t o r  
arc. aasulned t o  bc 1000 p s i a  and  liSS0C, 
w i t h  a 5% by v o l u m e  maximuin c o n c e n -  
t r a t i o n  o f  J i s s o c i a t c d  D, and  O2 gas  
mixed w i t h  h e l i u m  and  D,O v a p o r  above 
t h e  r e f l e c t o r .  I t  i s  a l s o  a s s u m e d  
t h a t  a l l  d i s s o l v e d  g a s e s  will come 
o u t  o f  s o l u t i o n  when t h e  r e f l e c t o r  
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i s  dumped.  From s o l u b i l i t y  c u r v e s  
c o r r e l a t e d  b y  S m i t h ,  K a t z - e t  a l . ,  
t h e  a m o u n t  o f  e a c h  g a s  may b e  com- 
p u t e d  a s  

0 . 2 8 6  f t 3  of  H e  I 

1 . 0 2  f t 3  o f  0 ,  

2 . 0 1 5  f t 4  o f  D, 

a t  STI’ 

Assume a l l  t h e  r e c o m b i n a b l e  g a s e s  
are recombined i n  10 min ,  a s  t h i s  i s  

FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

t h e  b a s i s  o f  t h e  d e s i g n  o f  t h e  D,O 
o f f - g a s  c o n d e n s e r .  T h e r e f o r e  t h e  
r a t e  o f  r e c o m b i n a t i o n  i s  f i x e d  a s  
0 . 3  f t 3 / m i n .  The  c a t a l y s t  b e d  i s  
made a p p r o x i m a t e l y  5 i n .  d e e p  w i t h  a 
v e l o c i t y  o f  1 . 5  f t / s e c  t h r o u g h  t h e  
r e c o m b i n e r .  T h i s  f i x e s  t h e  c r o s s -  
s e c t i o n a l  a r e a  n e c e s s a r y  f o r  t h e  
d e s i r e d  f l o w .  A 2 - i n .  S c h e d u l e  40 
p i p e  w i l l  b e  s u f f i c i e n t  f o r  t h e  r e -  
corril iner.  The p r e s s u r e  d r o p  a c r o s s  
the e a  t a l  y s  t i s  n e g l i g i b l e .  
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SCO IJ T I N G STUD 1 E S 

Anodic a n d  Cathodic Treatment of 
Type 347 Stainless Steel During Pas- 
sivation with Nitric or Chromic Acid 
Solutions (M. II.  L i e t z k e ) .  The  t y p e  
347 s t a i n l e s s  s t e e l  t o  be  u s e d  i n  t h e  
h omo g en e o u s c an 
b e  p a s s i v a t e d  by  h e a t i n g  i n  e i t h e r  
1% HNO, o r  2% CrO, s o l u t i o n  a t  2 5 0 ° C  
f o r  2 4  h r .  S i n c e  e i t h e r  t r e a t m e n t  i s  
b e l i c v e d  t o  p r o d u c e  a p a s s i v e  o x i d e  
f i l m  on t h e  s u r f a c e  o f  t h e  s t e e l  i t  
s e e m e d  o f  i n t e r e s t  t o  d e t e r r n i n e  
whe the r  a n o d i c  t r e a t m e n t  o f  t h e  s t e e l  
d u r i n g  e i t h e r  o f  t h e  p a s s i v a t i o n  
p r o c e s s e s  m i g h t  n o t  p r o d u c e  a s u p e r i o r  
p a s s i v e  f i l m .  In a d d i t i o n ,  c a t h o d i c  
t r e a t m e n t  d u r i n g  p a s s i v a t i o n  was a l s o  
i n v e s t i g a t e d ,  

r e  a i: t o r e x p  e r i men t 

S p e c i m e n s  o f  t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  
s t e e l  f r e s h l y  p a s s i v a t e d  i n  e i t h e r  
t h e  HNO, o r  C r O ,  s o l u t i o n s  s h o w  a 
p o t e n t i a l  g r e a t e r  t h a n  7 0 0  m v  m o r e  
p o s i t i v e  t h a n  t h e  s a t u r a t e d  c a l o m e l  
e l e c t r o d e  ( S . C . E . )  when i m m e r s e d  i n  
a 0 . 1 3  f UO,SO,  s o l u t i o n  ( c o r r e -  
s p o n d i n g  t o  3 0  g / l i t e r  u r a n i u m ) .  
T h e  p o t e n t i a l  becomes  somewhat  l e s s  
p o s i t i v e  when t h e  p a s s i v a t e d  s t e e l  
s p e c i m e n  i s  m a i n t a i n e d  a t  1 0 0 ° C  i n  
t h e  UO,SO, s o l u t i o n  u n d e r  r e f l u x  
c o n d i t i o n s .  As l o n g  a s  t h e  f i l m  i s  
i n t a c t ,  t h e  c u r v e  o b t a i n e d  by  p l o t t i n g  
p o t e n t i a l  v s .  t i m P  d o e s  n o t  sho-w a n y  
sudden  b r e a k s .  However,  i f  s u f f i c i e n t  

J .  H .  G r o s s  
C. G. I l e i s i g  
R .  A .  Loren2  
H .  C. S a v a g e  
M .  € I .  J , i e t zke  

KC1 i s  a d d e d  t o  t h e  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n ,  t h e  p o t e n t i a l  o f  t h e  p a s -  
s i v a t e d  s t e e l  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  
S . C . E .  may s u d d e n l y  become much l e s s  
p o s i t i v e ,  i n d i c a t i n g  f a i l u r e  o f  t h e  
p a s s i v e  f i l m .  T h e  l e n g t h  o f  t i m e  
b e f o r e  s u d d e n  b r e a k s  a r e  o b s e r v e d  
i n  t h e  p o t e n t i a l  v s .  t i m e  c u r v e  when 
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 t  100°C 
i s  made 0 . 2  M i n  KC1 i s  t a k e n  a s  a 
m e a s u r e  o f  t h e  q u a l i t y  o f  t h e  p a s -  
s i v a t e d  f i l m  b e i n g  s t u d i e d .  T h e  
p o t e n t i a l  i s  m e a s u r e d  u s i n g  a v i -  
b r a t i n g  r e e d  e l e c t r o m e t e r  a n d  r e -  
c o r d e d  b y a  Brown r e c o r d i n g  p o t e n t i -  
o m e t e r .  

I t  was o b s e r v e d  i n  t h e  f i r s t  e x -  
p e r  iriien t s t h  a t  HN03- pa  s s i va t e  d s p e c i - 
mens f a i l e d  a l m o s t  i m m e d i a t e l y  when 
p l a c e d  d i r e c t l y  i n  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n  0 . 2  M i n  KC1. H o w e v e r ,  
t h e  p a s s i v e  f i l m s  a p p e a r e d  much more 
r e s i s t a n t  t o  t h e  C1 when t h e y  were 
m a i n t a i n e d  i n  c o n t a c t  w i t h  t h e  UO,SO, 
s o l u t i o n  a t  100°C f o r  48 h r  p r i o r  t o  
t h e  a d d i t i o n  o f  t h e  K C 1 .  H e n c e  a l l  
s p e c i m e n s  u s e d  i n  s u b s e q u e n t  e x p e r i -  
m e n t s  were s u b j e c t e d  t o  t h i s  p r e l i m -  
i n a r y  t r e a t m e n t  b e f o r e  KC1 was a d d e d  
t o  t h e  s o l u t i o n .  The  a c t u a l  c h a n g e s  
t h a t  o c c u r  i n  t h i s  f i l m  d u r i n g  t h i s  
" c o n d i t i o n i n g "  p e r i o d  a r e  b e i n g  i n -  
v e s t i g a t e d  f u r t h e r .  

F i g u r e  3 . 1  s h o w s  t h e  p o t e n t i a l  
v s .  t i m e  c u r v e s  o b t a i n e d  w i t h  s p e c i -  
mens  o f  n i t r a t e - p a s s i v a t e d  t y p e  347 
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

DWG- SECRET 12608 

1 I 

-kG AVOCIC TREATMENT 

&‘.ODIC TREATMENT AT 0021 arnp / f i z  

---. AhODlC TflEAlRlENT AT 021 o m p / f t Z  

_--- “10 ANODIC TilEATMENT, NO CONDITIONING IN U02S0,, SOWTI 

20 40 90 100 140 
T l M F  ( h r )  

F i g .  3.1. - E f f e c t  o f  A n o d i c  Treatment o f  T y p e  3 4 7  S t a i n l e s s  S t e e l  a t  
V a r i o u s  Current D e n s i t i e s  During: P a s s i v a t i o n  i n  1% HNO,. 

s t a i n l e s s  s t e e l .  T h e  i n i t i a l  d e -  F i g u r e  3 . 2  s h o w s  t h e  e f f e c t  o f  
c r e a s e  i n  p o t e n t i a l  p r o b a b l y  c o r -  a n o d i c  t r e a t m e n t  o f  t y p e  347 s t a i n l e s s  
r e s p o n d s  t o  t h e  r e m o v a l  o f  o x y g e n  s t e e l  a t  v a r i o u s  c u r r e n t  d e n s i t i e s  
f r o m  t h e  p a s s i v e  f i l m .  When t h e  d u r i n g  p a s s i v a t i o n  i n  2% CrO, s o l u -  
C1‘ was a d d e d  ( a s  K C l  d i s s o l v e d  i n  a t i o n .  The s p e c i m e n  t h a t  r e c e i v e d  n o  
s m a l l  a m o u n t  o f  UO,SO, s o l u t i o n ) ,  a n o d i c  t r e a t m e n t  l a s t e d  f o r  o v e r  
some oxygen  was a l s o  i n t r o d u c e d  i n t o  6 2  h r  b e f o r e  i t  f a i l e d .  The l e n g t h  
t h e  s y s t e m  w h i c h  c a u s e d  t h e  s u d d e n  o f  t i m e  t h e  a n o d i z e d  s p e c i m e n s  r e -  
humps i n  t h e  c u r v e .  As f a r  a s  t h e  m a i n e d  f ‘ g o o d ”  d e c r e a s e d  w i t h  i n -  
c u r v e s  were f o l l o w e d  a f t e r  t h e  a d -  c r e a s i n g  a n o d i c  c u r r e n t  d e n s i t y  
d i t i o n  o f  t h e  KC1 n o  b r e a k s  w e r e  d u r i n g  p a s s i v a t i o n .  Hence i t  a p p e a r s  
o b s e r v e d  i n  t h e  c a s e  o f  t h e  s p e c i -  f r o m  t h e s e  e x p e r i m e n t s  t h a t  t h e  
m e n s  g i v e n  n o  a n o d i c  t r e a t m e n t  o r  p a s s i v e  f i l m  p r o d u c e d  on  t y p e  3 4 7  
a n o d i z e d  a t  0 . 0 0 2 1  a m p / f t 2  d u r i n g  s t a i n l e s s  s t e e l  a n o d i z e d  i n  2% CrO, 
p a s s i v a t i o n .  However ,  t h e s e  s p e c i  - a t  250°C i s  i n f e r i o r  t o  t h a t  p r o d u c e d  
mens f a i l e d  i m m e d i a t e l y  i f  t h e y  were u n d e r  t h e  same c o n d i t i o n s  b u t  w i t h o u t  
n o t  “ c o n d i t i o n e d ”  i n  t h e  U02S0 ,  a n o d i c  t r e a t m e n t .  The p o t e n t i a l  o f  a 
s o l u t i o n  b e f o r e  t h e  a d d i t i o n  o f  t h e  s p e c i m e n  p a s s i v a t e d  i n  2% CrO, s o l u -  
c h l o r i d e .  The s p e c i m e n  g i v e n  a n o d i c  t i o n  w i t h o u t  a n o d i c  t r e a t m e n t  w a s  
t r e a t m e n t  a t  0 . 0 2 1  a m p / f t 2  f a i l e d  f o l l o w e d  f o r  4 2 6  h r  w h i l e  t h e  s p e c i -  
3 h r  a f t e r  t h e  a d d i t i o n  o f  t h e  K C l ,  men was immersed i n  r e f l u x i n g  UO,SO, 
e v e n  t h o u g h  i t  was p r e v i o u s l y  “ c o n -  s o l u t i o n .  D u r i n g  t h i s  t i m e  t h e  
d i t i o n e d ”  i n  t h e  UO,SO, s o l u t i o n .  p o t e n t i a l  d e c r e a s e d  t o  +80 m v  v s .  
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S . C . E .  T h e  p o t e n t i a l  d r o p p e d  t o  
+80mv i n  a b o u t  300 h r ,  t h e n  m a i n t a i n e d  
t h i s  v a l u e  f o r  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 .  

C a t h o d i c  t r e a t m e n t  o f  t h e  s t e e l  
w a s  a l s o  t r i e d  i n  b o t h  t h e  n i t r i c  
a c i d  a n d  c h r o m i c  a c i d  s o l u t i o n s .  
E v e n  t h o u g h  t h e  spec ime i l s  were  "con-  
d i t i o n e d "  i n  UO,SO, s o l u t i o n  t h e y  
f a i l e d  i m m e d i a t e l y  upon t h e  a d d i t i o n  
o f  KCl t o  t h e  s o l u t i o n .  

From t h e s e  e x p e r i m e n t s  i t  a p p e a r s  
t h a t  t h e  p a s s i v e  f i l m s  p r o d u c e d  w i t h -  
o u t  a n o d i c  o r  c a t h o d i c  t r e a t m e n t  a r e  
s u p e r i o r  t o  t h o s e  p r o d u c e d  w i t h  t h e  
t r e a t m e n t , .  T h e  f i l m  p r o d u c e d  i n  
n i t r i c  a c i d  s u f f e r s  a m u c h  s h a r p e r  
i n i t i a l  d e c r e a s e  i n  p o t e n ~ i a l  t h a n  

d o e s  t h e  chromic  a c i d  f i l m .  However ,  
a f t e r  300  h r  t h e  f i l m  p r o d u c e d  i n  
n i t r i c  a c i d  s t i l l  h a s  a v a l u e  o f  
+ Z O O  mv v s ,  S . C . E . ,  w h i l e  t h e  f i l m  
p r o d u c e d  i n  c h r o m i c  a c i d  s h o w s  a 
p o t e n t i a l  o f  o n l y  +80 mv. The  f i l m  
p r o d u c e d  by t h e  n i t r i c  a c i d  i s  more  
r e s i s t a n t  t o  c h l o r i d e  a t t a c k  t h a n  i s  
t h e  f i l m  p r o d u c e d b y t h e  c h r o m i c  a c i d .  
I f  r e s i s t a n c e  t o  c h l o r i d e  a t t a c k  i s  
t a k e n a s  a c r i t e r i o n  o f  t h e  p r o t e c t i v e  
c h a r a c t e r  o f  R f i l m ,  t h e n  t h e  f i l m  
p r o d u c e d  by t h e  n i t r i c  a c i d  a p p e a r s  
s u p e r i o r  t o  t h e  f i l m  p r o d u c e d  by  t h e  
ch romic  a c i d .  

b: JI e c t ro c h  est i p: a Z Co r r o s i o 11 S t ud i es  
( J .  C .  G r i e s s ) .  A s e r i e s  o f  e x p e r i -  
m e n t s  d e s i g n e d  t o  o b t a i n  i n f o r m a t i o n  
c o n c e r n i n g  t h e  mechanism o f  t h e  c o r -  
r o s i o n  e n c o u n t e r e d  i n  t h e  HNE h a s  been  
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FOH PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

c o m p l e t e d .  W h i l e  t h e  e x p e r i m e n t s  
arc n o t  c o n c l u s i v e ,  t h e y  d o  t e n d  t o  
s u b s t a n t i a t e  t h e  h y p o t h e s i s  t h a t  
o x y g e n  s t a b i l i z e s  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  by  b e i n g  r e d u c e d  i n  p r e f -  
e r e n c e  t o  u r a n y l  i o n s . " )  

E x p e r i m e n t a l  F o r k .  S i n c e  i t  h a s  
been  s u g g e s t e d  t h a t  o x y g e n i s  consumed 
d u r i n g  t h e  c o r r o s i o n  p r o c e s s ,  t h e  
f o l l o w i n g  e x p e r i m e n t ,  was d e s i g n e d  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  o x y g e n  
was r e d u c e d :  A v a l v e  was c o n n e c t e d  
by means o f  s t e e l  p r e s s u r e  t u b i n g  t o  
t h e  h e a d  o f  a n  Aminco  bomb s o  t h a t  
t h e  g a s  v o l u m e  c o u l d  b e  d e t e r m i n e d  
i n s i d e  t h e  bomb b e f o r e  a n d  a f t e r  a 
r u n .  To  r u n  a n  e x p e r i m e n t  a g i v e n  
volume o f  s o l u t i o n  w a s  p l a c e d  i n  t h e  
bomb a n d  t h e  h e a d  o f  t h e  bomb w a s  
c l o s e d  w i t h  t h e  v a l v e  o p e n .  T h e  
e n t i r e  bomb w a s  t h e n  p l a c e d  i n  a 
c o n s t a n t  t e m p e r a t u r e  b a t h ,  a n d ,  a f t e r  
e q u i l i b r i u m  was r e a c h e d ,  t h e  v a l v e  
w a s  c l o s e d  a t  a k n o w n  b a r o m e t r i c  
p r e s s u r e .  A f t e r  t h e  bomb h a d  b e e n  
h e a t e d  a t  a g i v e n  t e m p e r a t u r e  f o r  a 
p r e d e t e r m i n e d  l e n g t h  o f  t i m e ,  t h e  
bomb was c o o l e d  a n d  a g a i n  p l a c e d  i n  
t h e  c o n s t a n t  t e m p e r a t u r e  b a t h .  T h e  
o u t s i d e  e n d  o f  t h e  v a l v e  w a s  t h e n  
c o n n e c t e d  b y  means of r u b b e r  t u b i n g  
t o  a m e a s u r i n g  p i p e t ,  t h e  t i p  o f  
w h i c h  w a s  u n d e r  w a t e r .  T h e  v a l v e  
w a s  o p e n e d  a n d  t h e  v o l u m e  o f  w a t e r  
t h a t  e n t e r e d  t h e  p i p e t  w a s  m e a s u r e d  
a t  a known b a r o m e t r i c  p r e s s u r e .  

B e f o r e  u s i n g  t h e  bomb t h e  e n t i r e  
a s s e m b l y w a s  p a s s i v a t e d  w i t h  1% n i t r i c  
a c i d  a t  250°C f o r  24 h r .  T h e  i n s i d e  
v o l u m e  o f  t h e  a s s e m b l y  w a s  1 2 0  m l ,  
and  65 m l  o f  n i t r i c  a c i d  was u s e d .  

( ' ) "  Elec trochemica l  Corrosion S t u d y ,  " 
Homogeneous R e a c t o r  P r o j e c t  u a r t e r l y  P r o g r e s s  

p.  64 tbct. 10, 1951) .  
Repor t  or P e r i o d  Ending Yay 1 s , 2952, OR%-1057, 

A f t e r  p a s s i v a t i o n  t h e  bomb w a s  
t h o r o u g h l y  r i n s e d ,  a n d  6 0  m l  o f  a 
s t a n d a r d i z e d  u r a n y l  s u l f a t e  s o l u -  
t i o n  was a d d e d  ( t h e  g a s e o u s  p o r t i o n  
c o n t a i n e d  a i r ) .  The bomb was c l o s e d  
and  t h e  a s s e m b l y  was h e a t e d  a t  250°C 
f o r  a g i v e n  l e n g t h  o f  t ime.  The bomb 
was c o o l e d  and t h e  c h a n g e  i n  v o l u m e  
was m e a s u r e d  i n  t h e  manner  d e s c r i b e d  
a b o v e .  T a b l e  3 . 1  g i v e s  t h e  r e s u l t s  
o f  t h r e e  s u c h  e x p e r i m e n t s .  A f t e r  
e a c h  r u n  w a s  m a d e ,  t h e  s o l u t i o n  i n  
t h e  bomb was r e p l a c e d  w i t h  a f r e s h  
s o l u t i o n .  The o r i g i n a l  s o l u t i o n  was 
a n a l y z e d  €or uran ium,  i r o n ,  chromium, 
and n i c k e l .  

T a b l e  3 . 2  s u m m a r i z e s  t h e  r e s u l t s  
t h a r .  were o b t a i n e d  when t h e  s o l u t i o n  
c o n t a i n e d  0 . 0 1  M p o t a s s i u m  c h l o r i d e  
i n  a d d i t i o n  t o  u r a n y l  s n l f a t e .  

On t h r e e  o c c a s i o n s  t h e  g a s  i n  t h e  
bomb a t  t h e  c o m p l e t i o n  o f  a r u n  was 
a n a l y z e d .  A l l  t h r e e  s a m p l e s  showed 
a d e c r e a s e  i n  t h e  o x y g e n  c o n t e n t  
c o r r e s p o n d i n g  t o  t h e  o b s e r v e d  volume 
c h a n g e .  One o f  t h e  g a s  s a m p l e s  c o n -  
t a i n e d  1 . 6 %  h y d r o g e n .  I n  n o  c a s e  
was t h e r e  a d e c r e a s e  i n  t h e  u r a n i u m  
c o n t e n t  o f  t h e  s o l u t i o n .  

On o n e  a c c a s i o r i  t h e  bomb was h a l f  
f i l l e d  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  0 . 0 1  M p o t a s s i u m  c h l o r i d e ,  
a n d  t h e  a i r  a b o v e  t h e  s o l u t i o n  was 
removed.  The  me thod  o f  r e m o v i n g  t h e  
a i r  c o n s i s t e d  o f  r e d u c i n g t h e  p r e s s u r e  
i n  t h e  bombby means o f  t h e  l a b o r a t o r y  
vacuum l i n e .  Then a n i t r o g e n  p r e s s u r e ,  
s l i g h t l y  g r e a t e r  t h a n  a t m o s p h e r i c  
p r e s s u r e ,  w a s  p l a c e d  i n  t h e  bomb.  
The  e n t i r e  p r o c e d u r e w a s  t h e n  r e p e a t e d  
t h r e e  times. The a s sembly  was h e a t e d  
a t  2 5 0 ° C  f o r  1 6  h r .  A t  t h e  e n d  o f  
t h i s  t i m e  t h e  bomb w a s  c o o l e d ,  a n d  
t h e  s o l u t i o n  w a s  a n a l y z e d .  T h e  
a n a l y s e s  a r e  g i v e n  i n  T a b l e  3 . 3 .  
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Or i g i n a  1 
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c- 2 

c- 3 
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......... 
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SOLUTION 

2 . 4 3  

2 . 4 4  

2 . 4 5  

2 . 4 2  

2 b 4 3  

2.49 
2 . 4 5  

1 . 2  

2,7 

7 . 0  

( ')%Soliltion not analyzed. 

TABLE 3 . 2  

I I 

OXYGEN 
CCENSIJMED 

( c c )  

6 . 3  

5 . 6  

7 . 0  

0 . 9  

6 . 3  

5 .0  

( a) No explanation for t b ~  r e l a t i v e l y  high iron lrnd nickel concmtretionn. 



FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

pH OF 

SARlPLE SOLUTION 

Or i g i n  a1 2 . 3 7  

F i n a l  2 . 2 2  

TABLE 3.3 

____ 
SOLUTION ANALYSES 

CHLORINE URAPIIIIM IRON CNRMMIUlM NICKEL 
MOLARITY C g/ 1 iter 1 (PPm) ( P P I  ( PPm) 

3 0 . 5  c3 (3 <3 

0.0099 29.4 99 <3 28 
- I_ 

u r a n y l  s u l f a t e  w a s  p r e p a r e d  b y  r e -  
a c t i n g  s t o i c h i o m e t r i c  a m o u n t s  o f  
u r a n i u m  t r i o x i d e  a n d  s u l f u r i c  a c i d .  
A t  a g i v e n  c o n c e n t r a t i o n  t h e  p1-l o f  
t h i s  s o l u t i o n  was h i g h e r  t h a n  t i l e  
v a l u e  g i v e n  byHelmho1 z and P ' r i e d l a n d e r .  

W h i l e  t h e  r e s u l t s  a r e  s u c h  t h a t  
n o  d e f i n i t e  c o n c l u s i o n s  c a n  b e  d r a w n ,  
c e r ~ a i n  p r e l i m i n a r y  g e n e r a l i z a t i o n s  
c a n  b e  made .  I n  a l l  o f  t h e  e x p e r i -  
m e n t s  c a r r i e d  o u t  where  t h e  s o l u t i o n  
w a s  i n  c o n t a c t  w i t h  a i r  d u r i n g  
h e a t i n g ,  t h e r e  was n o  c h a n g e  i n  t h e  
u r a n i u m ,  chromium, i r o n ,  o r  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  e a c h  c a s e  
t h e r e  was a s m a l l  a m o u n t  o f  n i c k e l  
i n  s o l u t i o n ,  b u t  t h e  amount o f  n i c k e l  
w a s  r e l a t e d  n e i t h e r  t o  t h e  t , i m e  o f  
h e a t i n g  n o r  t o  t h e  amount  o f  o x y g e n  
r e d u c e d .  T h a t  c o r r o s i o n  h a d  t a k e n  
p l a c e  was e v i d e n t  by  t h e  f a c t  t h a t  
t h e r e  was a very  f i n e  red p r e c i p i t a t e  
i n  a l l  s o l u t i o n s .  T h i s  p r e c i p i t a t e  
was v e r y  u n r e a c t i v e  a n d  a p p e a r e d  t o  
b e  f e r r i c  o x i d e .  F u r t h e r m o r e  a t  t h e  
c o m p l e t i o n  o f  t h e  r u n s  i n  w h i c h  t h e  
s o l u t i o n c o n t a i n e d  p o t a s s i u m  c h l o r i d e ,  
t h e  i n t e r i o r  o f  t h e  bomb s h o w e d  
d e f i n i t e  p i t s .  

When a u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  
w a s  h e a t e d  i n  a p a s s i v a t e d  s t e e l  

bomb i n  t h e  a b s e n c e  o f  o x y g e n ,  some 
u r a n i u m  was p r e c i p i t a t e d  f r o m  s o l u -  
t i o n .  A t  t h e  same t i m e  t h e  a m o u n t  
o f  i r o n  a n d  n i c k e l  i n  s o l u t i o n  w a s  
g r e a t e r  t h a n  i n  a n y  o t h e r  r u n .  T h e  
i r o n  i n  s o l u t i o n  w a s  p r e s e n t  a s  
f e r r o u s  i r o n  w h i c h  e x p l a i n s  why t h e  
i r o n  w a s  n o t  p r e c i p i t a t e d .  T h i s  
phenomenon w a s  d i s c u s s 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 u r t h e r  a n a l y s i s  o f  t h e  d a t a  i s  
n o t  j u s t i f i e d  a t  t h i s  t i m e  b e c a u s e  
o f  t h e  u n c e r t a i n t y  a b o u t  t h e  u r a n y l  
s u l f a t e .  A t  p r e s e n t  t h e  a b o v e  work 
i s  b e i n g  r e p e a t e d  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  
o f  known p u r i t y .  

STATIC TESTS 

J .  L.  E n g l i s h  A ,  R .  O l s e n  
J .  Heed S. H .  Wheeler  

S t a g n a n t  c o r r o s i o n  s t u d i e s  f o r  t h e  
Homogeneous R e a c t o r  P r o j e c t  c o n t i n u e d  
on A somewhat r e s t r i c t e d  s c a l e  d u r i n g  
t h e  p a s t  q u a r t e r  o w i n g  t o  u n a v a i l a -  
b i l i t y  o f  u r a n y l  s u l f a t e  o f  d e s i r e d  
c h e m i c a l  p u r i t y .  T h e  m a t e r i a l  u s e d  
f o r  c o r r o s i o n  s t z l d i e s  was f o u n d  t o  
c o n t a i n  i m p u r i t i e s  w h i c h  c o u l d  w e l l  
i n f l u e n c e  t h e  t r u e  e v a l u a t i o n  o f  
c o r r o s i o n  t e s t  results. T h e  m a j o r  
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LY PROGRESS 

c o n t a m i n a n t  w a s  ammonium i o n  w i t h  
s m a l l  nmour i t s  o f  n i t r a t e  i o n  a l s o  
p r e s e n t .  T h e  b u l k  o f  c o r r o s i o n  
s t u d i e s  were  abandoned f o r  t h e  p e r i o d  
r e q u i r e d  t o  p r o c u r e  u r a n y l  s u l f a t e  
o f  t h e  d e s i r e d  p u r ; - t y .  T h i s  s i t u a t i o n  
baa  now been  g r e a t l y  a l l e v i a t e d ,  and  
t h e  c o r r o s i o n  p r o g r a m  i s  c o n t i n u i n g  
o n  an u n a b a t e d  s c a l e .  A p o r t i o n  o f  
t h e  e f f o r t  i s  b e i n g  d i r e c t e d  t o  t h e  
r e p e t i t i o n  o f  t e s t s  i n  w .h ich  t h e  
impure  u r a n y l  s u l f a t e  was u s e d  a s  t h e  
c o  r r o  s i on inedi urn. 

Pretreatment  F i l m s .  An e x p a n d e d  
p r o g r a r n  h a s  b e e n  i n i t i a t e d  f o r  t h e  
s t u d y  o f  n i t r i c  a n d  c h r o m i c  a c i d  
f i l m s  f o r m e d  on s t a i n l e s s  s t e e l s  a t  
e l e v a t e d  t e m p e r a t u r e s ,  T h e  o h -  
j e c t , i v e s o f  t h i s  p rogram w i l l  i n c l . u d e :  
( 1 )  t h e  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  b a s i c  
c o n s t i t u e n t s  o f  t h e  f i l m s  by o p t i c a l  
and e l e c t r o n - d i f  f r a c t i o n  e x a m i n a t i o n ;  
c h e m i c a l  a n a l y s e s  o f  f i l m s  s t r i p p e d  
f r o m  m e t a l  s u r f a c e s  w i l l  b e  m a d e  
a l s o ;  ( 2 )  t h e  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  
f i l m  t h i c k n e s s e s ;  ( 3 )  t h e  d e t e r -  
m i n a t i o n  o f  t h e  e f f e c t s  o f  m e t a l  
s u r f a c e  c o n d i t i o n  and t e m p e r a t u r e  o n  
t h e  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  p r e t r e a t m e n t  
f i l m s ;  (4) t h e  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  
e f f e c t  o f  c h e m i c a l  v a r i a t i o n s  i n  t h e  
s t a i n l e s s  s t e e l  o n  t h e  p r o p e r t i e s  
o f  t h e  p r e t r e a t m e n t  f i l m s ;  ( 5 )  t h e  
d e t e r m i n a t i o n  o f  a n  " a c ' c e l e r a t e d  
test ' '  f o r  rrieasuring f i l m  e f f e c t i v e n e s s  
t o  c o r r e l a t e  w i t h  c o r r o s i o n  b e h a v i o r  
i n  u r a n y l  s u l f a t e  at, e l e v a t e d  t e m -  
p e  r a  t u  r e  s . 

E f f e c t  o f  Metal S u r f a c e  Condition 
a n d  E x p o s l ~ r - e  T i m e  o n  N i t r i c  A c i d  
Pretreatment Pi l m s  F o r m e d  a t  250°C.  
An e x p e r i m e n t  was r u n  u s i n g  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  wh ich  were  
p r e p a r e d  by m a c h i n i n g  a n d  a b r a d i n g  
o n  N o s .  8 0  a n d . 1 2 0  g r i t  p a p e r s  a n d  
e x p o s e d  f o r  p e r i o d s  o f  1 ,  4, 8 ,  a n d  

a ,  

b .  

c .  

2 4  h r  i n  1% b y  w e i g h t  o f  70% HNO, a t  
250°C.  The t e s t  bombs h a d  two t y p e s  
o f  m e t a l  s u r f a c e  c o n d i t i o n s :  ( 1 )  newly  
mach ined ,  and  ( 2 )  c h e m i c a l l y  c l e a n e d  
bombs w h i c h  h a d  b e e n  u s e d  n u m e r o u s  
t i m e s  f o r  r o u t i n e  c o r r o s i a n  t e s t s .  
T h e  c o n c l u s i o n s  f r o m  t h e  s e r i e s  o f  
t e s t s  were: 

T h e  p h y s i c a l  a p p e a r a n c e  o f  
n i t r i c  a c i d  p r e t r e a t m e n t  f i l m s  
formed a t  250°C i s  i n f l u e n c e d  by 
t h e  s u r f a c e  c o n d i t i o n  o f  t h e  
t e s t  bombs i n  w h i c h  t h e  p r e -  
t r e a t m e n t  i s  c o n d u c t e d .  Newly  
m a c h i n e d  s u r f a c e s  r e s u l t e d  i n  
s p e c i m e n s  e x h i b i t i n g  h i g h l y  
l u s t r o u s  s u r f a c e s  w i t h  b r i l -  
l i an t l y c o l o 1- e d i n t e r f e r e n  c e 
p a t  t e r n s .  01 d c h e 1 1 1 i c : a I l y  
c l e a n e d  bomb s u r f a c e s  r e s u l t e d  
i n  s p e c i m e n s  s h o w i n g  d u l l  g r a y  
c o l o r e d  s u r f a c e s  w i t h  g r e a t e r  
f i l m  t h i c k n e s s e s  t h a n  t h o s e  o h -  
t a i n e d  i n  t h e  n e w l y  m a c h i n e d  
bombs .  T h e s e  t h i c k e r  f i l m s ,  
h o w e v e r ,  w e r e  e q u a l l y  a s  r e -  
s i s t a n t  t o  u r a n y l  s u l f a t e  a t  
250°C a s  t h e  t h i n n e r  f i l m s .  

T h e  m a g n i t u d e  o f  c o r r o s i o n  
a t t a c k  by  t h e  1% n i t r i c  a c i d  
a t  250°C W B S  g e n e r a l l y  g r e a t e r  
O A  s p e c i m e n s  e x p o s e d  i n  o l d  
bombs,  c o m p a r e d  t o  a t t a c k  a b -  
t a i n e d  O A  s p e c i m e n s  e x p o s e d  i n  
newly machined  bombs. 

The amount o f  d i s s o l v e d  n i c k e l  
f o u n d  i n  n i t r i c  a c i d  s o l u t i o n s  
t a k e n  f r o m  t h e  n e w l y  m a c h i n e d  
bombs  w a s  g r e a t e r  t h a n  t h e  
amount d e t e r m i n e d  i n  s o l u t i o n s  
t a k e n  from t h e  o l d  bombs. T e s t  
d a t a  i n d i c a t e  s e l e c t i v e  a t t a c k  
on n e w l y  m a c h i n e d  s u r f a c e s  by 
n i t r i c  a c i d ;  t h e  m a g n i t u d e  o f  
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t h i s  a t t a c k  was l e s s  p r o n o u n c e d  
w i t h  o l d  bombs. 

d.  The  m e t a l  t h i c k n e s s  l o s s e s  f o r  
new bombs, c a l c u l a t e d  from 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  i n  
t h e  n i t r i c  a c i d  s o l u t i o n s ,  were 
g r e a t e r  t h a n  l o s s e s  d e t e r m i n e d  
by d e c r e a s e i n  s p e c i m e n  w e i g h t s ,  
a s s u m i n g  c o r r o s i o n  a t t a c k  tQ b e  
u n i f o r m .  Good a g r e e m e n t  be tween  
a c t u a l  a n d  c a l c u l a t e d  m e t a l  
t h i c k n e s s  l o s s e s  was  o b t a i n e d  
f r o m  n i c k e l  a n a l y s e s  o n  s o l u -  
t i o n s  r e m o v e d  f r o m  t h e  o l d  
bombs. A c t u a l  t h i c k n e s s  l o s s e s ,  
b a s e d  on w e i g h t  l o s s e s ,  for b o t h  
o l d  a n d  new bombs a f t e r  24 h r  
were 0 . 0 0 3  m i l .  The c a l c u l a t e d  
t h i c k n e s s  l o s s  f o r  new bombs  
f o r  t h e  same e x p o s u r e  t i m e  was 
0 . 0 2 5  m i l ;  f o r  o l d  bombs  t h e  
c a l c u l a t e d  t h i c k n e s s  l o s s  w a s  
0 .002  m i l  f o r  2 4  h r .  

A f t e r  t h e  p r e t r e a t m e n t  t e s t s ,  t h e  
s p e c i m e n s  were s u b m i t t e d  to t h e  O p t i c a l  
a n d  E l e c t r o n  M i c r o s c o p y  G r o u p  f o r  
e x a m i n a t i o n  and s t u d y .  Work was done 
by  T.  E .  W i l l m a r t h  a n d  i s  f u l l y  r e -  
p o r t e d  i n  ORNL CF-51-7-10.‘3’  R e s u l t s  
i n d i c a t e d  t h a t  a .Fe20 ,  was t h e  b a s i c  
f i l m  c o n s t i t u e n t  i n  a l l  c a s e s ,  a l t h o u g h  
a p o s s i b i l i t y  e x i s t e d  t h a t  Crz03  was 
p r e s e n t .  O t h e r  r e s u l t s  were: 

a. The  f i l m  t h i c k n e s s  (1 ,u) meas- 
u r e d  on  t h e  s p e c i m e n  f r o m  t h e  
o l d  bomb a f t e r  1 h r  w a s  t h e  
s a m e  a s  t h a t  m e a s u r e d  o n  t h e  
spec imen  from t h e  new bomb a f t e r  
24 h r .  

b .  T h e  f i l m  t h i c k n e s s  on  t h e  o l d  
bombs i n c r e a s e d  from 1 t o  3 p. 

(j)T. E .  Willmarth, illxcroscopprc ExaninatLon 
of O x i d e  LQyers on S t a i n l e s s  S t e e l  347 Which Has 
Been P a s s c v a t e d  w i t h  1% HNO3 at 25OoC f o r  1, 6 ,  
8, and 24 Hours, ORNL CF- 51-7-10 ( J u l y  5 ,  1951). 

d u r i n g  t h e  f i r s t  8 h r .  No a d -  
ti i t i o n  a 1 i n c I: e a s  e o c c u  r r e  d 
d u r i n g  t h e  e n s u i n g  16 h r  o f  ex- 
p o s u r e .  F i l m  t h i c k n e s s  on  t h e  
new bombs r e m a i n e d  p r a c t i c a l l y  
c o n s t a n t  a t  0 . 3  p d u r i n g  t h e  
f i r s t  8 h r  a n d  t h e n  i n c r e a s e d  
t a  1 p d u r i n g  t h e  r e m a i n i n g  
1 6  h r .  

c .  A t w o - l a y e r  e f f e c t  was o b s e r v e d  
o n  a l l  s p e c i m e n s .  The  s u b s t r a t e  
l a y e r  a p p e a r e d  a l m o s t  s t r u c t u r e -  
l ess  w h i l e  t h e  o u t e r  l a y e r  c o n -  
t a i n e d  f a i r l y  l a r g e  and u n i f o r m  
c r y s t a l l i t e s  0 . 5  t o  1 . 0  /L i n  
d i a m e t e r .  T h i s  l a y e r  was n o t  
w e l l - b o n d e d  t o  t h e  s u b s t r a t e  
l a y e r ,  a s  n u m e r o u s  a r e a s  were 
n o t e d  where t h e  o u t e r  l a y e r  had  
s l o u g h e d  o f f ,  e x p o s i n g  t h e  
s u b s t r a t e  l a y e r .  

T h i s  l a s t  o b s e r v a t i o n  may o f f e r  ad -  
d i t i o n a l  s u p p o r t  t o  t h e  p o s s i b i l i t y  
t h a t  t h e  p r o t e c t i v e  n a t u r e  o f  t h e  
p r e t r e a t m e n t  f i l m  i s  n o t  e n t i r e l y  
( a n d  p e r h a p s  n o t  a t  a l l )  d u e  t o  t h e  
f o r m a t i o n  o f  a b u l k  o x i d e  f i l m .  
Some  o t h e r  m e c h a n i s m ,  a s  y e t  n o t  
e s t a b l i s h e d ,  may b e  t h e  m a j o r  c o n -  
t r i b u t i n g  c a u s e  f o r  t h e  ” p a s s i v i t y  
e f f e c t ”  o b t a i n e d b y  p r e t r e a t i n g  s t a i n -  
l e s s  s tee l .  

A C o m p a r i s o n  B e t w e e n  N i t r i c  A c i d  
P r e t r e a t m e n t  F i l m s  Formed o n  P o l i s h e d  
and o n  E t c h e d  S t a i n l e s s  S t e e l  S u r -  
f a c e s .  T e s t  s p e c i m e n s  o f  t y p e  347  
s t a i n l e s s  s tee l  were a b r a d e d  on  Nos. 
8 0  a n d  120 g r i t  papers. A p o r t i o n  
o f  t h e s e  s a m p l e s  were t h e n  e t c h e d  
f o r  10 min a t  60°C i n  a 10% HN03-4% 
H F - 1 %  NCP s o l u t i o n  ( b y  v o l u m e ) .  
B o t h  s e t s  o f  s a m p l e s ,  e t c h e d  a n d  
u n e t c h e d ,  were t h e n  e x p o s e d  t o  1% 
HNO, a t  2 5 0 ° C  f o r  2 4  h r  i n  n e w l y  
mach ined  bombs. 
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S a m p l e s  w c r e  s u b m i t t e d  t o  t h e  
O p t i c a l  and E l e c t r o n  M i c r o s c o p y  G r o u p  
f o r  e x a m i n a t i o n .  S t u d i e s  w e r e  made  
b y  T .  E.  V r i l l r n a r t h  a n d  r e p o r t e d  i n  
OWE CF-51-7-67.(4) f i e s u l t s  were a s  
f o l l o w s :  

a .  

6 .  

C. 

d ,  

e .  

B o t h  t y p e s  o f  f i l m s  were r e d -  
d i s h  y e l l o w  t o  r e d  i n  c o l o r  b y  
r e f l e c t e d  l i g h t .  T h e  b a s i c  
c o n s t i t u e n t  i n  t h e  f i l l o s  a p -  
p e a r e d  t o  b e  a,*Fc,O:, . 
T h e  e t c h e d  s p e c i m e n s  e x h i b i t e d  
p i t s  r a n g i n g  f r o m  2 t o  8 p. i n  
d e p t h .  T h e  p i t s  w e r e  l i n e d  
w i t h  a d a r k  c r y s t a i l i n e  ~ i a t e r i a !  
o f  1 p. p a r t i c l e  s i z e .  B a n d s  
o f  t h i s  m a t e r i a l  werz  c l b s e r v e d  
a l s o  a l o n g  p o l i s h i n g  l i n e s .  
T h e  u r i e t c h e d  s a m p l e s  w e r e  
r e l a t i v e l y  f r e e  o f  p i t s .  Some 
b a n d s  o f  d a r k  c r y s t a l l i n e  
m a t , e r i a l  w e r e  o b s e r v e d  w i t h  
c r y s t a l l i t e  s i z e  r a i i g i n g  on t h e  
o r d e r  o f  0 . 5  p 7  

T h e  fi l i i1 l a y e r s  011 b o t h  s a m p l e s  
f o l l o w e d  t h e  c o i i t o u r s  o.f t h e  
m e t a l  s u r f a c e  v e r y  c l o s e l y .  
H o w e v e r ,  f i l m s  s t r i p p e d  from 
t h e  e t c h e d  s a m p l e s  c o n t a i n e d  
n u m e r o u s  h o l e s  w h i c h  w e r e  
o r i g i n a 1 , l y  s i t e s  f o r  p i t s ,  

B o t h  f i l i i i s  m e a s u r e d  R P P ~ O X ~ -  

m a t e l y  1 p. i n  t h i c k n e s s  i n  t h i s  
c R S C  3 

A p r e 1 i iii i 1-1 e r y e x a m  i n R t, i 0 n 
d i s c l o s e d  t h a t  t h e  f i l m  f r o m  
t h e  e t c h e d  s a m p l e  e x h i b i t e d  at 

g r e a t e r  degrer :  o f  f e r r o m a g n e t i s m  
t h a n  t h e  u n  F: t i h e d  s p e c  irnen . 

(‘)‘T. E. hillmarth, A ( i 9 c s r o s c o p i c  S t u d y  of 
O x i d e  F i l m s  F o r m e d  on E t c h e d  a n d  l i n e t c h e d  
S t a i n l e s s  S t e e l  3 4 2  D u r i n g  P r e t r e a t a c q t  sath 
1% H i W j  a t  25OoC, ORNP. C b - 3 1 - 7 - 6 7  ( J u l y  16, 
1951). 

N i t r i c  a c i d  p r e t r e a t m e n t  f i l m s  
we re  a l s o  s t r i p p e d  f r o m  t y p e  3 4 7  
stainless s t e e l  s p e c i m e n s  b y  M .  G .  
F o n t a n a  a t  O h i o  S t a t e  U n i v e r s i t y  
u s i n g  a m i x t u r e  o f  b r o m i n e  a n d  
e t h a n o l .  T h e s e  f i l m s  will b e  s u b -  
m i t t e d  t o  t h e  \\(. R .  C o l e m a n  Company 
i n  P h i l a d e l p h i a ,  P e n n s y l v a n i a  f o r  
chemic  a1 a n a l y s e s .  

Uranyl Sul fak te  Corrssidpn S t u d i e s .  
S t u d i e s  o f  t h e  c o r r o s i o n  b e h a v i o r  o f  
n i t  r i  c t y p  e 3 4’7 
s t a i n l e s s  s t e e l  i n  u r a n y l  s u l f a t e  
s a l i i t i o n s  and  t h e  r e s u l t s  o f  a s e r i e s  
o f  s t a g n a n t  c o r r o s i o n  t e s t s  w i t h  
u r a n y l  si11 f a t e  s o l u t i o n  a r e  r e p o r t e d  
i n  d e t a i l  be low.  

a c  i d--p i-e t r e  a t  e d  

C o r r o s i o n  E e h a v i o r  o f  N i t r i c  
A c  i d - P r e  t r e a  t e d  Type 34 7 S t a i  I? 1 e s s 
S t e e l  i n  C o n c e n t r a t e d  U r u n y l  S u l f a t e  
S o  I u t  i o n s  . C o n c e n t r a t e d  a q u e o u s  
s o l u t i o n s  o f  u r a n y l  s u l f a t e  w e r e  
p r e p a r e d  f o r  u s e  i n  d e t e r m i n i n g  t h e  
c o r r o s i o n  b e h a v i o r  o f  n i t r i c  a c -  
i d--- p r e t r e  a t  e d  t y p  e 3 47  s t a i  n 1. e s s 

s t e e l  a t  2 5 0 ° C .  The  s o l u t i o n s  were 
m a d e  0 . 4 4  a n d  0 . 8 6  M ,  c o n t a i n i n g  
1 0 3 . 8  a n d  2 0 3 . 8  g o f  u r a n i u m  p e r  
1 i t e~ , r e  spe c L i v e l y .  

T h e  p r e t r e a t m e n t  c o n  s i  st e d  Q f 
e x p a s i n g  a b r a d e d  s p e c i m e n s  i n  1% 
IIhQ, f o r  24 h s  at. 2SO’C i n  c h e m i c a l l y  
c l e a n e d  s t a i r l l e s s  s t e e l  bombs. The 
e n r r a s i o n  t e s t s  i n  u r a n y l  s u l f a t e  
w e r e  r u n  f o r  11 w e e k s  w i t h  w e e k l y  
s s m p l c  i n s p e c t i o n ,  u s i n g  t h e  s a m e  
solutions t h r o u g h o u t  t h e  t o t a l  t e s t i n g  
t ime.  T’hc c h e m i c a l  a n a l y s e s  o 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  are  i n c l u d e d  
i n  T a b l e  3 . 4 .  

C o r r o s i o n  d a t a  f o r  t h e  n i t r i . c  
a 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 c l  s p e c i m e n s  a r e  t a b u l a t e d  i n  
‘ i ’able  3 . 5 .  No r e d u c t i o n  o f  u r a n y l  
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TABLE 3 . 4  

Chemical A n a l y s e s  o f  Uranyl 
S u l f a t e  S o l u t i o n s  

FOR PERIOD EIYDING AUGUST 1 5 ,  1951 

I n i t i a l  

Final uraniun 

F ina l  d i s -  

uranium 

s o l v e d  iron 

Final  d i s -  
svlved 
chromium 

Final  d i s -  
so lved  
nickel 

Final  ura- 
nium( IV) 

). 44 M m2.94; 
[NITIAL pH, 1.95 
TNAL pN, 1.90 

103.8 

103.0 

0.015 

0.001 

0.095 

0.236 

TABLE 3 . 5  

0.06 if t02S0,; 
INITlAlL pH, 1.55; 
FINAL pH, 1.52 

203.8 

200.0 

0.009 

0.001 

0.018 

Corros ion Rates o f  Nitric: 
Acid-Pretreated Type 341 

S t a i n l e s s  S t e e l  
__I_.._._. . - _. 

EXPOSURE 
( w e e k s )  

1 
2 
3 
4 
5 
6 
7 
8 
9 
10 
11 

-1.40 1 
-0.29 
- 0 . 1 4  
- 0 . 1 3  
- 0 . 3 2  

- 0 . 2 5  
-0 .42  

1 
I 

-0.22 I 

-0 .18 1 
-0.19 I 

0 .25 
0.05 
0 .03  
0 . 0 2  

0.06 
0.F5 
0.08 
0 . 0 4  
0.03 
0.03 
0.03 

-1 .96  
- 0 . 7 3  
-0 .55 
-0.47 
-0.56 
-0.43 

-0.35 
-0.31 
-0 .29  
- 0 . 3 1  

-0.38 

0 . 3 5  

0 . 1 3  
0 .10  
0 . 0 8  
0.10 
0 . 0 8  
0 . 0 7  
0.05 
0 . 0 6  
0 .05  
0 . 0 6  

s u l t a t e  s o l u t i o n s  w a s  e v i d e n t  b y  
p h y s i c a l  a p p e a r a n c e ,  c h e m i c a l  a n -  
a l y s e s ,  a n d  pH m e a s u r e m e n t s .  T h e  
c o n c e n t r a t i o n  o f  d i s s o l v e d  n i c k e l  
was v e r y  l o w  a t  t h e  e n d  o f  t h e  t e s t ,  
i n d i c a  t i n  8 n e g  1 i g i b  1 e c o r r o s i o n  
a t t a c k  on t h e  s t a i n l e s s  s t e e l .  

T h e  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  o f  1% 
n i t r i c  a c i d - p r e t r e a t e d  t y p e  3 4 7  
s t a i n l e s s  s t e e l  a p p e a r s  t o  b e  a 
s t r a i g h t  l i n e  f u n c t i o n  o f  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  i n  t h e  r a n g e  
0 . 1 7  t o  0 . 8 6  M .  T h e  m a g n i t u d e  of 
c o r r o s i o n  a t t a c k  i n  a l l  c a s e s  s t u d i e d  
t h u s  f a r  i s  e x t r e m e l y  low. C o r r o s i o n  
r a t e s  f r o m  s t a g n a n t  t e s t s  a t  250°C 
f o r  11 weeks i n  t h r e e  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  u r a n y l  s u l f a t e  were: 

(:~CW"?ATION CORROSION RATE Impy) 

0.17 M 0.01 

0.44 N 0.03 

0 . ~ 4  ,v 0.06 

The c o r r o s i o n  b e h a v i o r  o f  n i t r i c  
a c i d  a n d  c h r o m i c  a c i d  p r e t r e a t e d  
s t a i n l e s s  s t e e l s  i s  b e i n g  d e t e r -  
m i n 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 a s  h i g h  a s  500 g o f  u r a n i u m  
p e r  l i t e r .  

R e s u l t s  o f  a S e r r e s  o f  S t a g n a n t  
Corrosion T e s t s  w r t h  U r a n y l  Sulfate 
a t  250°C.  T h i s  s e r i e s  o f  c o r r o s i o n  
s t u d i e s  was c o n d u c t e d  i n  a 7 5 0 - m l  
c a p a c i t y ,  e l e c t r i c a l l y  h e a t e d  a u t o -  
c l a v e  which was e q u i p p e d  w i t h  s a m p l e  
w i t h d r a w a l  c e l l s  t o  p e r m i t  r e m o v a l  
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  w h i l e  
t h e  t e s t  was o p e r a t i n g  a t  250°C. The 
a p p a r a t u s  was c o n s t r u c t e d  e n t i r e l y  o f  
t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l .  The  sample  
c e l l  h a d  a l i q u i d  volume o f  a p p r o x i -  
m a t e l y  12 m l .  The e n t r y  t u b e  t o  t h e  
c e l l  w a s  p o s i t i o n e d  % i n .  f r o m  t h e  
bo t tom o f  t h e  s o l u t i o n  chamber .  
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;<ijn S194: N i t r i c  A s i d  1';C:rzctiiitznt 

Siiic r t h r  a u t o c l a v s  ha2  b-ea i i s e d  
p r e v i o u s l y  f o r  d r a n y l  s u l f z t z  C O L -  

r o s i o n  s t i i r l i e s ,  i t   as d e c i d , d  t o  
i e ; ravt .  o l d  s t i r f z ~ t = s  b y  a i i i d c h i n i n g  
o p e r a t i o n  on z 1 1  a 1 Y - s  -1hicli  w e r e  
e x p o s e d  t o  i i i c ! : y l  si11 f a t e .  A f t c r  
t h i s  o p z i a t i o n  t h L  daiil.- s u i f d c c s  
W C T :  r t c h e d  f o r  1 5  1 1 1 L i i  i n  a i i ~ i x ~ u l t  

l i m p )  e t  6 0 ° C ; ,  ? h e  s y s t e x l  ,*.as t h c a  
~ ~ i s h r d  w i t h  h o t  d i s t i l l c d  w a t e r  
u n t i l  z q . i a l i t a t i v e  ~ h - r k  s h o w e d  3 

negligible c o n , - r a t r a t i o n  o f  ctl loii .dE 
i i o n ,  < 1  ppit,. 

0 1  1 0 %  HNO, -2. 45 E i  --1% ::Cl ( b y  v 0 1 -  

l h e  a u t o c l a v e  f i l l e d  w i t h  
I > U  a i l  o f  1% by ~ : c i g h t  o f  7 0 %  I i i t r i c  
n y i d  a n d  s r s l c d .  l h c  u n i t  <.as  
o p e r a t e d  a +  250°C. € 0 1  16 h r  d u r i n g  
w F c h  p e r i o d  s o l u t i o n  s a m o l e s  v r i :  
t a k e t i  p e r a o r l i c a l  l y .  1ies::l t s o f  t h e  
c h e m i r a l  a n a l y s e s  011 ;he i i l t i i c  z c i d  
s o l ~ i t i o n  a p p e a r  i n  1 a b 1 e  3 . 6 .  A t  
t h e  c,;d o f  iht: t c s t ,  B s o l u t i o n  
J e f i c i t  o f  4Q t o  50 iiil - ' - s  o h s a r % ; d  
w h : c h  i r r d r r a t e d  I s l o ~  l e - l r  i n  t h e  
ar:torl a v e  assP-f.!y.  

- , - -  

-. . . . . . . . 

I RG3 

13 

17 

6 

4 
4 
4 

6 
4 3  
20 
2 5  
22 
33 
- 

<1 

1 
10 

7 
13  

a 

th:: f i r s t  4 h z ,  a f t e r  whicl l  i t  de- 
C i - ~ ~ ~ ~ r l  t o  a s t e a d y  v a l ~ r  a f  4 y/iij1 

IS Q i c s u l t  o f  p i c r i p i ~ a  
s o l u t i o n  a s  f e i r i c  o x i d e .  
i n c r o a s e d  i - z p i d l y  d u i i r i g  t h e  f i r s t  
4 h i  t o  43 7 / 1 1 i l  a n d  i h e n  clc,;ezsed 
t o  b e t w e e n  20 aiiG 3 5  y / m l  d u i i n g  t h e  
b a l e r i v e  o f  t h i :  t e s t .  r ) i s s o ! - ~ e b  
c h r olni 11n t i a t  i 0 i i  p i o g i c s s  i VE 1 y 
i n c r e a s e d  t o  1 0  y/inl F j i l l ; i i E  t h s  
i n i t i a l  6 h r  zr,d c e ~ a i i i e d  f a i : l y  
c o n s t a n t  f n i  t h c  r r a a i n i n y  16 h r .  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

1 . 0  
1.0 
0.9 
0.9 
0.9 
1.0 
0 . 9  

I n a s m u c h  a s  a s o l u t i o n  l e a k  
o c c u r r e d  i n  t h i s  r u n ,  t h e  n i t r i c  a c i d  
p r e t r e a t m e n t  was r e p e a t e d  i n  r u n  S196. 

3 

2 
4 
3 
5 
8 
4 

Run S196: S e c o n d  N i t r i c  A c i d  P r e -  
t re  atmen t 

T h e  a u t o c l a v e  w a s  w a s h e d  w i t h  
d i s t i l l e d  w a t e r  a t  t h e  e n d  o f  r u n  
S i 9 4  and a g a i n  f i l l e d  w i t h  750 m l  o f  
1% by  w e i g h t  o f  c . p .  r e a g e n t  g r a d e  
n i t r i c  a c i d .  T h e  t e s t  w a s  r u n  f o r  
43 h r  a t  250°C w i t h  p e r i o d i c  s a m p l i n g  
w h i l e  a t  t e m p e r a t u r e .  R e s u l t s  o f  
c h e m i c a l  a n a l y s e s  a r e  l i s t e d  i n  
T a b l e  3 . 7 .  

TABLE 3 . 7  

7 
5 
13 

Chemical Analyses of  N i t r i c  
Acid-Pretreatment Solution 

After Use a t  2 5 8 O C  
--______ 

I I ----I__ 

8 
12 
18 

I 1 DISSOLVED METALLIC IONS 
(Y/Nl) 

EXPOSURE 
TIME ( h r )  

0 

2 
4 
6 

1Q 
14 
18 
2 2  
26 
43 

S a m p l i n g  d u r i n g  

NICKEL CHROMIUM . 
t h e  t e s t  w a s  

a c c o m p l i s h e d  by d i s c a r d i n g  t h e  f i r s t  
s a m p l e  for f l u s h i n g  t h e  s a m p l e  t u b e  
a n d  c o l l e c t i n g  a s e c o n d  s a m p l e  f o r  
s o l u t i o n  a n a l y s e s .  The  t o t a l  volume 
removed by t h i s  o p e r a t i o n  w a s  2 2  m l .  
T h e  f i n a l  s o l u t i o n  v o l u m e  i n  t h e  
a u t o c l a v e  w a s  5 5 0  m l :  t h e  t o t a l  

volume o f  s o l u t i o n  removed by s a m p l i n g  
w a s  1 9 8  m l .  T h e  i n i t i a l  a n d  f i n a l  
s o l u t i o n  v o l u m e  b a l a n c e  s h o w e d  
e s s e n t i a l l y  no l o s s  due  t o  l e a k a g e .  

T h e  n i c k e l  a n a l y s e s  were  c o n -  
s i d e r a b l y  l o w e r  t h a n  t h o s e  o b t a i n e d  
i n  run  5194 on  n e w l y  m a c h i n e d  a n d  
e t c h e d  s u r f a c e s .  T h e s e  r e s u l t s  a g a i n  
i l l u s t r a t e  t h e  f a c t  t h a t  s e l e c t i v e  
a t t a c k  o f  n i c k e l  from t h e  s t a i n l e s s  
s t e e l  i s  l e s s e n e d  a f t e r  r e p e a t e d  
e x p o s u r e  t o  t h e  n i t r i c  a c i d  medium. 
T h e  n i c k e l  c o n c e n t r a t i o n  e s s e n t i a l l y  
l e v e l e d  o f f  a f t e r  1 4  h r  d u r i n g  t h i s  
e x p o s u r e  t o  n i t r i c  a c i d  s o l u t i o n .  

T h e  d i s s o l v e d  i r o n  a n a l y s e s  e x -  
h i b i t e d  no  i n i t i a l  i n c r e a s e  a s  w a s  
e n c o u n t e r e d  i n  r u n  S 1 9 4  b u t  r e m a i n e d  
f a i r l y  c o n s t a n t  b e t w e e n  3 a n d  8 y/m1 
t h r o u g h o u t  t h e  r u n .  A s l i g h t  brown- 
c o l o r e d  p r e c i p i t a t e  was o b s e r v e d  i n  
t h e  b o t t o m  o f  t h e  a u t o c l a v e  a t  t h e  
e n d  o f  t h e  t e s t , i n d i c a t i n g  t h a t  i r o n  
h a d  b e e n  p r e c i p i t a t e d  f rom s o l u t i o n  
d u r i n g  t h e  e x p o s u r e  a t  2 5 0 ° C .  

T h e  b e h a v i o r  o f  c h r o m i u m  w a s  
m a r k e d l y  d i f f e r e n t  i n  t h i s  r u n  a s  
c o m p a r e d  t o  r u n  S194 .  A c o n c e n t r a -  
t i o n  o f  3 0  y/ml was o b t a i n e d  a f t e r  
2 h r  a s  c o m p a r e d  t o  <1  y/ml d u r i n g  
t h e  same t i m e  i n  r u n  S194 .  Chromium 
a p p a r e n t l y  p r e c i p i t a t e d  from s o l u t i o n  
s i n c e  t h e  v a l u e  a t  t h e  e n d  o f  4 h r  
h a d  d e c r e a s e d  f r o m  30 t o  2 Y / m l .  
D u r i n g  t h e  r e m a i n d e r  o f  t h e  t e s t ,  t h e  
chromium c o n c e n t r a t i o n  r a n g e d  s t e a d i l y  
b e t w e e n  12 and 19 y/rnl. The i n i t i a l  
s a p i d  d i s s o l u t i o n  o f  chromium, a f t e r  
" l e a c h i n g  o u t "  o f  n i c k e l  h a s  o c c u r r e d  
i n  p r e v i o u s  e x p o s u r e s ,  may  b e  a 
f u n c t i o n  o f  t h e  o x i d i z i n g  c a p a c i t y  o f  
t h e  f r e s h  n i t r i c  a c i d  s o l u t i o n  b e f o r e  
t h e r m a l  d e c o m p o s i t i o n  t a k e s  p l a c e .  

Run S197: U r a n y l  S u l f a t e  T e s t  

I m m e d i a t e l y  a f t , e r  t h e  n i t r i c  a c i d  
p r e t r e a t m e n t  f o r  43 h r ,  t h e  a u t o c l a v e  
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was r i n 3 . - d  t h o r n u g h l y  w i t h  d i s t i l l e d  
r ? t r ;  t o  i C 2 0  v e  p r r c i  p i t  
o x i d e s .  I h c  a u t n c l z v c  ;vas f i l l ; c !  t v i t y h  

c o i i t a i n i n g  3 8 . 0 g  o f  u r d i i i i i m p ; r r  l i t e n .  
T h e  t e r a p e i a t ~ r e  ,&as r a i s e d  7 0  2 5 0 ° C  
a n d  m a i n t a i n e d  f o r  4 2 . 5  h r .  I h e  
p r e s s u r e  r e a d i n g  d u i i n g  t h i s  i ~ ~ j ,  r c -  
rnained c o n s i s t e n t l y  a rou i id  535 p s i g .  
5 amp 1 P s :r e r e >*i i Ch d r G X L  p :: i i o d i c 3 1 1 y 
a t  t c i i i p P r a t u r 2 .  A s o l u t i o n  d 2 f i c i t  
o f  20 r n l  w a s  f o u n d  a t  t h e  co,d o f  t h c  
t e s t .  

i j u  n ?  o f  u r n r , y l  s u l f a ~ e  s o l u t i o n  

I h r  i c s u l t s  o f  chr;-.Qical a n ~ l y s e s  
o n  t h e  sobution s a i i i p i c s  a r e  l i s t c d  
iii i a b l e  3 . 8 .  T h c  U I  iii r - s u l t s  
w e ~ c  f a ;  I - l y  c o n s i s t r n t  d u r i n g  t h e  
f i r s t  30 h r  b u t  t h e r .  d i z r e a s e d  to 
3 5 . 2  g l l i t p i -  a f t e r  4 3  5 h r .  i h c  i;t: 

i d p n t i c a !  w i t h  ~ h d t  o f  t h p  u r a n i u m  
b e h p v - n r  f o l l o ~ ~ ~ e d  6 t i r r r d  2 1 ~ 0 ~ t  

EX P 0 SlJR E 
TIME i h r  1 

___ 

0 

2 
4 
6 

10 

14  

18 

22  

30 

42 i 
45.5 ( a f t ? ;  c o o l i i l g l  

v s .  t i n e  c u r i e .  Rcd  t i o n  in t o t a l .  
11ra:iiuiri c o i ~ t c n t  V B S  t i c r o i ~ ~ p n n i e d  h y  s 

1 ~ w : r r i r i g  o f  t h e  pII v a l u e .  A s i g i ' i f -  
i c a i i t  i r i c i C a s r  i r k  b o t h  t o t a l  u r a n i u m  
c o n c c n t ~ s t i o n  an,! a o l i i t i o n  pH o c c u r r e d  
a f t e r  t h e  t e s t  w a s  c o o l e d  to r o o m  
t e i t : , i e i a t u r c  .a34 e x p o s e d  t o  a i r  f o r  
1 . 5  ti. T h e  uranit ini  C o n c e n t r a t i o n  
c h a i i g e d  fi-om 3 5 . 2  t o  3 7 . 2  g / l i t e s ,  
a n d  t h e  s o l l i t i n n  p H  i n c r e a s e d  from 
1 . 6  to 1 . 9  f o r  t h e  same p e r i o d .  The  
a c c i i i a c y  o f  t h e  a n a l y t i c a l  method f e r  
d e t e i i n i n i n g  i l r a r n i u m  l i e s  h e t w e e n  
5 1 to 2 %  t r h i c h  m a y  a c c o u n t  f o r  a 
p o r t i o n  o f  ihc* % a r i a t i o i l  i n  u r s a i u m  
a n a l y s e s  b u t  d o e s  n o t  e x p l a i n  t h e  
above i i i c rease .  

l h e  tez: sa1np l -c :~  of u r a n y l  s 4 , f a t e  
w:;c c l e a r  arrd y e l l o w  as r cnoved  f r o m  
t h e  i i i n  d u r i n 2  nperation. No b l a c k  
r 2 s i d u e s  ~ q r e  u b s e i v c d  i n  t h e  s o l u t i o n  

SOLU liON 
p H  

2 A  

2 2  

7 3  
2 . 3  

2 2  

7 1  
; a  
2 . 0  

1 7  

1 . 5  

1 . 9  

~ __ -- 
TOiAL U k 4 N  I UM 

( g /  1 i t e r 3 

38 .0  

3 7 . 1  

3 8 . 9  

3 8 . 1  

38 .  o 
3 7 . 6  

3 7 . 7  

3'7 2 
3 7 . 2  

3 5 . 2  

3'1.2 

DISSOLVED METALLIC I O N S  
( Y / r r a l )  

I f l 0 N  

(1 

54 

38 

52 

7 4  

9 1  

7 1  

8 2  

100 

137  

27 

N I C K E L  

<1 

4 

5 

6 

11 

16 

13  

1 7  

20 
35  

14 
~ 
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r e m a i n i n g  i n  t h e  a u t o c l a v e  a t  t h e  e n d  
o f  t h e  t e s t  a l t h o u g h  s o m e  b r o w n -  
c o l o r e d  r e s i d u e s  o f  f e r r i c  and p e r h a p s  
c h r o m i c  o x i d e s  were o b s e r v e d .  T h e  
c o n d i t i o n  o f  t h e  a u t o c l a v e  i n n e r  
w a l l s  was e x c e l l e n t  w i t h  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  a n d  b r i l l i a n t l y  
c o l o r e d  i n t e r f e r e n c e  p a t t e r n s  p r e -  
d o m i n a n t .  

T h e  d i s s o l v e d  i r o n  c o n c e n t r a t i o n  
i n c r e a s e d  s t e a d i l y  d u r i n g  t h e  4 2 . 5  h r  
o f  t e s t  t o  a maximum v a l u e  o f  1 3 7  
Y / m l .  D u r i n g  t h e  c o o l i n g - d o w n  p e r i o d ,  
t h e  c o n c e n t r a t i o n  d r o p p e d  t o 2 7  Y / m l  
a s  a r e s u l t  o f  p r e c i p i t a t i o n .  T h e  
n i c k e l  c o n c e n t r a t i o n  i n c r e a s e d  
s l i g h t l y  t o  a maximum v a l u e  o f  JS Y / m l  
a n d  d e c r e a s e d  t o  14 Y / m l  d u r i n g  t h e  
coo l ing -down  and a i r  - e x p o s u r e  p e r i o d .  
The  d i s s o l v e d  chromium c o n c e n t r a t i o n s  
r e m a i n e d  a l m o s t  n e g l i g i b l e  t h r o u g h o u t  
t h e  e n t i r e  t e s t .  

Run S198: U r a n y l  S u l f a t e  T e s t  

S i n c e  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  a u t o c l a v e  w a l l s  r e m a i n e d  u n -  
c h a n g e d  d u r i n g  r u n  5 1 9 7 ,  i t  w a s  
d e c i d e d  t o  o p e r a t e  a s e c o n d  u r a n y l  
s u l f a t e  t e s t  w i t h o u t  a d d i t i o n a l  n i t r i c  
a c i d  p r e t r e a t m e n t .  T h e  t e s t  o b -  
j e c t i v e  w a s  t o  s t u d y  m o r e  c l o s e l y  
t h e  f l u c t u a t i o n s  i n  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  e x h i b i t e d  by  r u n  S197  
d u r i n g  t h e  f i r s t  4 h r .  The. t e s t  
p r o c e d u r e  w a s  p l a n n e d  so t h a t  s a m p l e s  
were t a k e n  e v e r y  15 m j n - f r o m  t h e  t i m e  
t h a t  t h e  s o l u t i o n  t e m p e r a t u r e  j u s t  
e x c e e d e d  100 ' C .  

A 7 5 0 - n l  volume 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  38.0 g o f  u r a n i u m  
p e r  l i t e r  was p l a c e d i n  t h e  a u t o c l a v e .  
S a m p l e s w e r e  s t a r t e d  w h e n t h e  a u t o c l a v e  
t e m p e r a t u r e  r e a c h e d  1 0 6 ° C  a n d  were 
t a k e n  a t  15-min i n t e r v a l s  t h e r e a f t e r  
f o r  t h e  e n t i r e  r u n .  A r r a n g e m e n t s  
were made  t o  f l u s h  t h e  s a m p l e  c e l l  

FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

w i t h  d i s t i l l e d  w a t e r  p r r o r  t o  t h e  
i n t r o d u c t i o n  o f  s a m p l e  s o l u t i o n  i n t o  
t h e  c e l l .  T h e  f i r s t  11 t o  1 2  m l  o f  
s u l f a t e  s o l u t i o n  w a s  d i s c a r d e d ,  a n d  
a s e c o n d  s a m p l e ,  t a k e n  i m m e d i a t e l y  
a f t e r  t h e  f i r s t ,  w a s  u s e d  f o r  t h e  
a n a l y t i c a l  s a m p l e .  R e s u l t s  a p p e a r  
i n  T a b l e  3 . 9 .  

T h e  u r a n y l  s u l f a t e  s a m p l e s  w i t h -  
d r a w n  d u r i n g  t h e  t e s t  were f r e e  o f  
i n s o l u b l e  r e s i d u e s ;  a l l  s a m p l e s  
were c l e a r  and y e l l o w  i n  c o l o r .  T h e  
v o l u m e  o f  s o l u t i o n  m e a s u r e d  i n  t h e  
a u t o c l a v e  a t  t h e  e n d  o f  t h e  r u n  
w a s  2 3 0  m l .  T h e  t o t a l  v o l u m e  o f  
s o l u t i o n  r e m o v e d  b y  s a m p l i n g  w a s  
5 0 4  m l  f o r  a s o l u t i o n  d e f i c i t  o f  
1 6  m i .  

A n a l y t i c a l  u r a n i u m  r e s u l t s ,  i n -  
c l u d e d  i n  T a b l e  3 . 9 ,  were  c o n s i s t e n t l y  
h i g h e r  i n  v a l u e  t h a n  t h e  i n i t i a l  
c o n t e n t  o f  3 8 . 0  g o f  u r a n i u m  p e r  
l i t e r .  A p o r t i o n  o f  t h e s e  i n c r e a s e s  
c o u l d  b e  a t t r i b u t e d  t o  a c o n c e n t r a -  
t i o n  e f f e c t  c a u s e d  b y  t h e  l o s s  o f  
1 6  m l  o f  s o l u t i o n  d u r i n g  t h e  t e s t .  
I f  t h i s  l o s s  o c c u r r e d  d u r i n g  t h e  
i n i t i a l  p h a s e  o f  t h e  t e s t ,  t h e  i n -  
c r e a s e  i n  u r a n i u m  c o n t e n t  w a s  0 . 8  
g , / l i t e r =  M o s t  o f  t h e  r e p o r t e d  a n -  
a l y s e s ,  h o w e v e r ,  were 1 . 0  t o  2 . 0  
g / l i t e r  h i g h .  D a t a  o b t a i n e d  l a t e r  
i n  r u n  S199 w h i c h  was a n i t r i c  a c i d  
p r e t r e a t m e n t  i n d i c a t e  t h e  p r o b a b l e  
s o u r c e  o f  t h e  e x c e s s  u ran ium c o n t e n t .  
A f t e r  a n a l y z i n g  t h e  n i t r i c  a c i d  
s o l u t i o n  f rom r u n  S 1 9 9 ,  i t  was f o u n d  
t o  c o n t a i n  2 . 1  g o f  u ran ium p e r  l i t e r .  
T h u s ,  a l t h o u g h a  h i g h  u ran ium m a t e r i a l  
b a l a n c e  w a s  o b t a i n e d  i n  r u n  S 1 9 8 ,  
t h e r e  s t i l l  w a s  a d d i t i o n a l  u r a n i u m  
d e p o s i t e d  on  t h e  bomb w a l l s .  T h e  
s o m e w h a t  l o w  u r a n i u m  a n a l y s e s  o b -  
t a i n e d  a t  t h e  end o f  r u n  S197 s u g g e s t  
t h i s  a s  t h e  p r o b a b l e  s o u r c e  o f  t h e  
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a d d i t i o n d ;  u r a n i u i n .  P a r t i a l  s o l u -  
t i o r i  o f  u ~ a i i i i i i ~  J e p o s i t c d  i n  r u n  S197 
c o u l d  a c c o u n t  l o r  t h e  h i g h  c o z c e n t r a -  
t i o n s  e n c o u n t c i e d  i n  r i i a  S198. 

The d i s s o l v c c !  r n e t d l l i c  i o n  c o n -  
c e n t r a t l o n s  i e p o i t c t l  f o r  i t l n  S I38  
i n d i c a t r  t h a t  C O T I C ~ S I O I ~  a t t a c k  t ' q -  

v e r y  s l i g h t .  I h c  d i s s o l v e d  n i c k e l  
c o n c e i r ~ ~ a t i o n  I e Ic .+ incd  l ~ s s  t h a n  
1 y/m1 d u r i n g  t h e  o n t r r r  r u i i .  khe  
d i s s o l v P d  i r o n  c o n t e n t s  wc;e co l i -  

s i d c r s b l y  lowe;  t h a n  t h o s e  o b s e r v e d  
i n  iiiii S1.97 i n  w h i c h  p a r t i a l  s o l u t i o n  
r e d u c t i o n  a p p e a r e d  t o  h a v e  o c c u r r e d .  
D i s s o l v c d  ch romium c o n c e n t r  a t . i o n s ,  
a l t h o u g h  not.  iiiclud,crd i n  ' l ' a h l e  3 . 9 ,  
were l e s s  t h a n  1 y / m l  a l s o .  T h e s e  
i c s u l  t s :  p l u s  t h e  c o l i s i s t e n c y  o f  p M  
n e a s u r e x e n t s  b e t w e e n  2 . 3  a n d  2 . 4 ,  
s e r v e  a s  r e l i a b l c  c r i t e r i a  f o r  t h e  
a b s e n c e  s f  s o l u t i o n  r e d u c t i o n .  From 
p i e ~ i o u s  e x p e r i e n c e ,  i t  h a s  h e e n  
o b s e r v e d  t h a t ,  w h e n  r e d u c t i o n  o f  
nrariyi s u l f a t e  t a k e s  p l a c e ,  t h e r e  i s  
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a n  i n c r e a s e  i n  t h e  d i s s o l v e d  n i c k e l ,  
ch romium,  and  i r o n  c o n t e n t s  a s  w e l l  
a s  a d e c r e a s e  i n  t h e  s o l u t i o n  pH. 

Run 5199:  N i t r i c  Ac id  P r e t r e a t m e n t  

A l t h o u g h  t h e  d a t a  f r o m  r u n  S108 
were n o t  i n d i c a t i v e  o f  u r a n y l  s u l f a t e  
r e d u c t i o n ,  t h e  a u t o c l a v e  w a s  ChorOt36hIv 
r i n s e d  w i t h  d i s t i l l e d  w a t e r  a n d  
p r e t r e a t e d  f o r  24  h r  a t  2 5 0 ° C  i n  1% 
by  w e i g h t  o f  r e a g e n t  g r a d e  70% n i t r i c  
a c i d .  A v o l u m e  o f  7 5 0  m l  w a s  u s e d  
which had a pH o f  0 , 9 .  The  pM a t  Lhe 
e n d  o f  t h e  2 4  h r  was 1 . 0 .  C h e m i c a l  
a n a l y s e s  o f  t h e  n i t r i c  a c i d  s o l u t i o n  
g a v e  t h e  f o l l o w i n g  r e s u l t s :  

T o t a l  uranium 2 . 1  g / 1 '  1 t e r  

D i s s o l v e d  i r o n  1 r/ml 
D i s s o l v e d  n i c k e l  1 0  y / m l  
D i s s o l v e d  chromium 5 y/ml 

E x a m i n a t i o n  o f  t h e  a u t o c l a v e  at t h e  
e n d  o f  the :  p r e t r e a t m e n t  d i s c l o s e d  a 
s m a l l  a m o u n t  o f  b r o w n - c o l o r e d  smut  
on p o r t i o n s  o f  t h e  w a l l s .  

Run S20J: N i t r i c  A c i d  P r e t r e a t m e n t  

S i n c e  u r a n i u m  w a s  f o u n d  i n   he 
r u n  S I 9 9  n i t r i c  a c i d  p r e t r e a t n e n t  , 
t h e  a u t o c l a v e ,  i n c l u d i n g  a l l  component 
p a r t s  w h i c h  h a d  t e e n  c o n t a c t e d  b y  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n ,  was c l e a n e d  
t w i c e  u s i n g  a m i x t , u r e  o f  HNQ, a n d  
H,?,  a t  r o o m  t e m p e r a t u r e .  A f t e r  
t h i s  c l e a n i n g  o p e r a t i o n  L O  r e m o v e  
a d h e r i n g  u r a n i u m  o x i d e s  f r o m  t h e  
m e t a l  s u r f a c e s ,  t h e  p a r t s  werc t h e n  
s u b j e c t e d  t o  a n  e t c h  t r e a t m e n t  i n  
10% H N 0 3 - 4 %  I-IF-lZ €IC1 ( b y  v o l u m e )  
f o r  15  min  i i t  6 0 ° C .  H O C  d i s t l i l l e d  
w a t e r  r i n s e s  w i t h  v i g o r o u s  s c r u b b i n g  
f o l l o w e d  u n t i l  a q u a l i t a t i v e  c h e c k  
d i s c l o s e d  a c h l o r i d e  c o r r c e r i t r a t i o n  
o f  l e s s  than  1 ppm. 

The a u t o c l a v e  w a s  f i l l  e d  w i t h  7 50 m l  
o f  1% HNO, ( c . p .  r e a g e n t  grade)  a n d  

h e a t e d  a t  2 5 0 ° C  f o r  2 4  h r .  T h e  
i n i t i a l  pH o f  t h i s  s o l u t i o n  was 0 . 9 ;  
t h e  f i n a l  pH w a s  1 . 0 .  C h e m i c a l  
a n a l y s e s  o f  t h e  s o l u t i o n  a t  t h e  e n d  
o f  t h e  r u n  showed a s l i g h t  t r a c e  o f  
u r a n i u m .  T h e  d i s s o l v e d  n i c k e l ,  
c h r o m i u m ,  a n d  i r o n  c o n c e n t r a t i o n s  
a n a l y z e d  1 0 ,  3 1 ,  a n d  2 ' y / m l ,  r e -  
s p e c t i v e l y .  T h e s e  r e s u l t s  a g a i n  
i n d i c a t e  t h a t  p r e v i o u s l y  e x p o s e d  
s t a i n l e s s  s t e e l  s u r f a c e s  u n d e r g o  
a s l i g h t  s e l e c t i v e  a t t a c k  of  chromium 
by n i t r i c  a c i d  a t  250°C.  No l o s s  o f  
s o l u t i o n  was f o u n d  at ,  t h e  e n d  o f  t h e  
t e s t ,  a n d  t h e  p r e t r e a t m e n t  was c o n -  
s i d e r e d  t o  b e  s u c c e s s f u l .  

Bun 5203:  U r a n y l  S u l f a t e  T e s t  

A 750-ml  volume 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  3 8 . 0  g o f  u ran ium 
p e r  l i t e r  was p l a c e d  i n  t h e  a u t o c l a v e  
i m m e d i a t e l y  a f t e r  t h e  p r e t r e a t m e n t .  
The test was run  a t  2S0°C,  and s a m p l e s  
w e r e  r emoved  i n  t h e  m a n n e r  a l r e a d y  
d e s c r i b e d .  

The  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  
d r o p p e d  I;Q 2 5 . 0  g / l i t e r  18 h r  a f t e r  
t h e  s t a r t  o f  t h e  t e s t .  The s o l u t i o n  
pN d e c r e a s e d  f rom 2 . 4  t o  1 . 9  d u r i n g  
t h i s  p e r i o d .  The  t e s t  was s h u t  down 
and  c o o l e d  t o  room t e m p e r a t u r e  w i t h -  
o u t  o p e n i n g .  The a u t o c l a v e  vias t h e n  
p r e s s u r i z e d  w i t h  50 p s i g  o f  o x y g e n  
a n d  r e h e a t e d  L O  2 5 0 ° C .  A s o l u t i o n  
s a m p l e  t a k e n  a s  s o o n  a s  t h e  2 5 O o C  
t e m p e r a t u r e  was r e a c h e d ,  a p e r i o d  o f  
1 . 5  h i ,  a n a l y z e d  3 8 . 8  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  was  w i t h i n  
a n a l y t i c a l  a c c u r a c y  o f  t h e  i n i t i a l  
c o n t e n t  o f  3 8 . 0  g / l i t e r .  T h e  t e s t  
was c o n t i n u e d  f o r a n  a d d i t i o n a l  43 h r ,  
a E t e s  wh ich  t ime  t h e  u r a n i u m  c o n t e n t  
a n a l y z e d  39.8 g / l i t e r .  The r e s u l t s  o f  
s o l u t i o n  a n a l y s e s  a p p e a r  i n  T a b l e  3 . 1 0 .  

The f i r s t  p a r t  o f  T a b l e  3.10 shows 
an i n c r e a s e  o f  4 . 2  g o f  u r a n i u m  p e r  
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TABLE 3.10 

.._- ____ 

SAMPLE EXPOSURE 
NO. ( h r )  

0 0 
1 1 .75  
2 17 .75  

__I_. ....... 

.......................... _I_ - ...... 

DISSOLVED METALLIC I O N S  
(r/ml) 

TEMP. SOI.UTION TOTAL IJRINIUM 
( g/ 1 i t e r )  IRON N I  CtiEL 

...... ...... ~ 

( O C )  P If 

2 5  2 .4  3 8 . 0  1 1 
2 50 2 . 4  42.2 11 2 
245 1 .9  25.0 70 19 2 

.............. 

3 
4 
5(a )  

6 
7 

............ -- 
8 3 . 5  25 ---- 2 . 4  1 39.8  1 

..... ....... 

(The t e s t  was  s h u t  down, c o o l e d ,  
...... .............. 

1 9 . 1  2 . 5  
2 7 . 1  2 . 6  
4 3 . 1  2 . 5  

20 

(The t e s t  was  s h u t  down, c o o l e d ,  

and 50 p s i g  oxygen w a s  added)  

3 8 . 8  
40.0  
40 .3  
40.0 
3 9 . 8  

62 
116 

1 
4 
2 

and opened t o  a i r  fo r  1 h r )  

23 

69 
20 
23 
22 

l i t e r  a f t e r  1 . 7 5  h r  a t  250°C. A t  t h e  
end  o f  1 7 . 7 5  h r , t h e  c o n c e n t r a t i o n  had  
d r o p p e d  t o  2 5 . 0  g / l i t c r .  The s o l u t i o n  
p H  d r o p p e d  t o  1 . 9 ,  a n d  a n  a b r u p t  
i n c r e a s e  i n  t h e  c o n c e n t r a t i o n s  o f  
d i s s o l v e d  i r o n  a n d  n i c k e l  w a s  o b -  
t a i n e d  a s  a r e s u l t  o f  i n c r e a s e d  
c o r r o s i o n  a t t a c k  d u r i n g  t h e  s o l u t i o n  
r e du c t i o  11. 

The a d d i t i o n  of 50 p s i g  o f  oxygen  
a f t e r  c o o l i n g  t o  I-OOIII t e m p e r a t u r e  i n  
t h e  c l o s e d  s y s t e m  r e s u l t e d  i n  a r e t u r n  
o f  u r a n i u m  c o n t e n t  t o  3 8 . 8  g / l i t e r  
d u r i n g  t h e  1 . 5  h r  r e q u i r e d  f o r  h e a t i n g  
t o  2 5 C ' O C .  The s o l u t i o n  pM i n c r e a s e d  
t o  2 . 3 ;  t h e  n i c k e l  c o n ~ s n t r a t ~ i o n  
d e c r e a s e d  f r o m  1 9 2  t o  2 3  y/rnl .  
U r a n i u m  a n a l y s e s  were c o n s i s t e n t l y  

2 . 0  g / l i t e r  h i g h e r  t h a n  t h e  i n i t i a l  
3 8 . 0  g / l i t e r  f o r  t h e  b a l a n c e  o f  t h e  
t e s t ,  4 3 . 1  h r ,  T h e  d i s s o l v e d  i r o n  
p r e c i p i t a t e d  f r o m  s o l u t i o n  a s  i r o n  
o x i d e  o v e r  t h i s  p e r i o d ,  a s  e v i d e n c e d  
by a r e d u c t i o n  i n  c o n c e n t r a t i o n  from 
116 t o  2 y/1111. A p p r o x i m a t e l y  1 7 2  y / m l  
o f  d i s s o l v e d  n i c k e l  d i s a p p e a r e d  froiii 
t h e  u r a n y l  s u l f a t e  m e d i u m  by some 
mechanisrii o r  o t h e r .  

T h e  i i ieasureJ s o l u t i o n  v o l u m e  r e -  
m a i n i n g  i n  t h e  a u t o c l a v e  was 550 m l .  
T h e  a m o u n t  o f  s a m p l e s  w i t h d r a w n  
t o t a l e d  1 9 2  in1  s o  t h a t  a s o l u t i o n  
d e f i c i t  o f  8 m l  r e s u l t e d  f r o m  t h e  
o p e r a t i o n  o f  t h i s  t e s t .  T h i s  l o s s  
i n c r e a s e d  t h e  t o t a l  i iranium c o n c e n t r a -  
t i o n  by 0.4. g / l i t e r .  
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Corrosion o f  Ref lec tor  Materials. 
C o r r o s i o n  s t u d i e s  w i t h  m a t e r i a l s  
c o n c e r n e d  w i t h  t h e  r e f l e c t o r  s y s t e m  
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  
w e r e  c o n t i n u e d  w i t h  e m p h a s i s  p l a c e d  
u p o n  a d u p l i c a t i o n  o f  t e s t s  r u n  
p r e v i o u s l y .  The m a t e r i a l s  c o n s i d e r e d  
i n  t h i s  i n v e s t i g a t i o n  w e r e  SAE 1 0 3 0  
c a r b o n  s t e e l  and  t y p e  347 s t a i n l e s s  
s t e e l .  T h e  t e s t  c o n d i t i o n s  w e r e  
c h a n g e d  somewhat  f rom t h o s e  u s e d  i n  
f o r m e r  t e s t s .  T h e  g e n e r a l  p r a c t i c e  
i n  s t a g n a n t  t e s t s  was t o  r e p l a c e  t h e  
s o l u t i o n  w e e k l y .  I n  t h e  p r e s e n t  
s e r i e s  o f  t e s t s ,  t h e  t e s t  s o l u t i o n s  
w e r e  r e p l a c e d  t w i c e  w e e k l y .  O t h e r  
t e s t s  w h i c h  w i l l  b e  r u n  i n  t h e  n e a r  
f u t u r e  i n c l u d e  a s t u d y  t o  d e t e r m i n e  
t h e  e f f e c t  o f  c o r r o s i o n  p r o d u c t ,  
c o n t a m i n a t i o n  i n  t h e  s a m e  t e s t  
s o l u t i o n  on  t h e  c o r r o s i o n  b e h a v i o r  
o f  t h e  m a t e r i a l s .  A l s o  t o  b e  r u n  
a r e  t e s t s  u s i n g  t h e  same s o l u t i o n  i n  
w h i c h  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  
w i l l  b e  m a d e  o n  a d a i l y  L a s i s  i n  
o r d e r  t o  a p p r o a c h  c o n d i t i o n s  i n  t h e  
r e f l e c t o r  where D202 w i l l  b e  p r o d u c e d  
c o n t i n u o u s l y .  T e s t s  u s i n g  D,O h a v e  
b e e n  s t a r t e d  t o  c o m p a r e  c o r r o s i o n  
b e h a v i o r  w i t h  r e s u l t s  o b t a i n e d  i n  
o r d i n a r y  w a t e r .  L a r g e  a u t o c l a v e s  
a r e  b e i n g  f a b r i c a t e d  wh ich  w i l l  h a v e  
a s o l u t i o n  v o l u m e  o f  a p p r o x i m a t e l y  
1500-ml  c a p a c i t y .  T h e s e  a u t o c l a v e s  
w i l l  b e  e q u i p p e d  w i t h  s a m p l e  c e l l s  
t o  p e r m i t  s o l u t i o n  s a m p l i n g  w h i l e  a t  
o p e r a t i n g  t e m p e r a t u r e .  To b e  i n -  
c l u d e d  i n  s t u d i e s  w i t h  t h e s e  a u t o c l a v e s  
w i l l  be t h e  e f f e c t  o f  oxygen ,  h y d r o g e n ,  
a n d  m i x t u r e s  o f  t h e  two g a s e s  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  m i l d  c a r b o n  
s t e e l  and t y p e  347 s t a i n l e s s  s t ee l .  

I n  t h e  p r e s e n t  s e r i e s  o f  t e s t s ,  
newly  mach ined  s t a i n l e s s  s t e e l  a u t o -  
c l a v e s  o f  150-ml  c a p a c i t y  were u s e d .  
The i n i t i a l  t e s t  r e s u l t s ,  e s p e c i a l l y  
t h o s e  f r o m  t e s t s  u s i n g  t r i s o d i u m  

p h o s p h a t e  a s  a c o r r o s i o n  i n h i b i t o r ,  
w e r e  n o t  i n  g o o d  a g r e e m e n t  w i t h  
r e s u l t s  f r o m  p r e v i o u s  t e s t s .  C o r -  
r o s i o n  r a t e s  were a c t u a l l y  o b t a i n e d  
i n  t h e  i n h i b i t e d  t e s t s  a s  c o m p a r e d  
t o  s l i g h t  w e i g h t  g a i n s  e x h i b i t e d  by 
s i m i l a r  t e s t s  r u n  e a r l i e r .  T h e  
d i s c r e p a n c y  was f i n a l l y  t r a c e d  t o  t h e  
metal  s u r f a c e  c o n d i t i o n  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 s .  T h e  f i r s t  
c o r r o s i o n  t e s t s  w i t h  r e f l e c t o r  
m a t e r i a l s  were o p e r a t e d  i n  s t a i n l e s s  
s t e e l  a u t o c l a v e s  which p r e v i o u s l y  had 
b e e n  u s e d  f o r  n i t r i c  a c i d  p r e t r e a t -  
m e n t s  a t  2 5 0 ° C .  T h e  d i f f e r e n c e  
be tween  t h e s e  “ c o n d i t i o n e d ”  s u r f a c e s  
a n d  t h e  n e w l y  m a c h i n e d  s u r f a c e s  r e -  
s u l t e d  i n  a l o s s  o f  i n h i b i t o r  e f -  
f e c t i v e n e s s  d u e  t o  t h e  q u a n t ~ t y  o f  
t r i s o d i u m  p h o s p h a t e  n e c e s s a r y  t o  
c o n d i t i o n  t h e  n e w l y  m a c h i n e d  s u r -  
f a c e s .  T h i s  e f f e c t  was  s u b s t a n t i a t e d  
when new tes t s  were r u n  i n  t h e  “ c o n -  
d i t i o n e d ”  a u t o c l a v e s .  The c o r r o s i o n  
b e h a v i o r  o f  t h e  c a r b o n  s t e e l  s p e c i -  
mens  w a s  t h e n  v e r y  s i m i l a r  t o  t h e  
b e h a v i o r  o b t a i n e d  o r i g i n a l l y .  

C o r r o s r o n  o f  SAE 2 0 3 0  C a r b o n  
S t e e l  U n c o u p l e d  a n d  C o u p l e d  w z t h  
T y p e  347 S t a i n l e s s  S t e e l  i n  l i i s t i l l e d  
W a t e r  C o n t a i n i n g  0 . 0 0 5  hi H y d r o g e n  
P e r o x i d e  at 200’C. T e s t s  were r u n  
w i t h  SAE 1030  c a r b o n  s t e e l  u n c o u p l e d  
a n d  c o u p l e d  w i t h  t y p e  347 s t a i n l e s s  
s t e e l  i n  d i s t i l l e d  w a t e r  c o n t a i n i n g  
0 . 0 0 5  M h y d r o g e n  p e r o x i d e  a t  200°C.  
T h e  r e s u l t s  f r o m  t h e s e  t e s t s  were  
i n t e n d e d  t o  s e r v e  a s  a b a s i s  o f  
c o m p a r i s o n  w i t h  t h e  r e s u l t s  o b t a i n e d  
f r o m  i n h i b i t e d  t e s t s .  T h e  s a m p l e s  
were  r e m o v e d  t w i c e  w e e k l y  f o r  i n -  
s p e c t i o n  a n d  m e a s u r e m e n t  o f  c o r -  
r o s i o n  d a m a g e .  T h e  t e s t  s o l u t i o n s  
were r e p l a c e d  twice  w e e k l y  a l s o .  

T a b l e  3 .11  i n c l u d e s  t h e  c o r r o s i o n  
d a t a  f o r  t h e s e  t e s t s .  T h e  w e i g h t  
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TERLY PRQGRESS REP6 

TABLE 3 . 1 1  

C o r r o s i o n  of SAE 1030 Carbon S t e e l  Uncoupled  and Coupled w i t h  Type 347 
S t a i n l e s s  S t e e l  i n  0 . 0 0 5  M Hydrogen P E Z - O X ~ ~ C ~ ~  a t  Z O O O C  

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

0 
64  

155 
22 1 
3 17 
38 5 
47 8 
548 
6 40 
7 30 
797 
888 

F I N A L  S O L U T I O N  pH 

UN COUP 1, E D  I 

( m g / c m 2  ) .... 

W E I G H T  L O S S  

5 . 1  
6 . 5  
5 . 8  
s .  5 
5 . 8  
5 . R  
6 . 3  
5 . 7  
6 . 3  
6 . 3  
6 . 2  
5 . 4  

1 . 0 8  
1 .39  
1 . 6 3  
1 . 7 1  
1 . 8 1  
1 .87  
1 .96  
3 . 1 5  
4 . 6 4  
5 .42  
7 . 2 5  

l o s s e s  r e p o r t e d  a r e  c u m u l a t i v e  l o s s e s  
a s  removed f rom t h e  c o r r o s i o n  m e d i a .  
The  s a m p l e s  w i l l  b e  d e f i l m e d  a t  t h e  
c o n c l u s i o n  o f  t h e  t e s t s  t o  d e t e r m i n e  
a c t u a l  m e t a l  l o s s .  

T h e  c o r r o s i o n  r a L e  Q ~ I  t h e  t i n -  

c o u p l e d  s p e c i m e n  was  3.5 m i l s / y e a r  
a t  t h e  end  of  888  h r .  The sample  was 
b l a c k  i n c o l o r  w i t h  some s m a l l  d e p o s i t s  
o f  f l a k y  b r o w n - c o l o r e d  i r o n  o x i d e  
s c a t t e r e d  o v e r  t h e  s u r f a c e s .  Numerous 
p i t s  were  a p p a r e n t ,  r a n g i n g  i n  d e p t h  
from 5 t o  1 0  m i l s .  The c o u p l e d  c a r b o n  
s t e e l  s p e c i m e n  s h o w e d  a c o r r o s i o n  
r a t e  o f  2 . 8  m i l s / y e a r  a f t e r  8 8 8  h r .  
R a t h e r  b u l k y  a d h e r e n t  c o r r o s i o n  
p r o d u c t s  c o v e r e d  t h e  o u t s i d e  s u r f a c e  
w h i l e  t h e  a r e a  i n  c o n t a c t  w i t h  t h e  
s t a i n l e s s  s t e e l  w a s  b l a c k  w i t h  i p o t t y  
c o r r o s i o n  p r o d u c t s .  Some p i t t i n g  
a t t a c k  was o b s e r v e d  a l o n g  t h e  o u t e r  
e d g e  of t h e  a r e a  c o n t a c t e d  h y  t h e  
s t a i n l e s s  s t e e l  ( t h e  c a r b o n  s t e e l  

COUPLED -. . . . . _I _..___.l._._l__ 

F l N A L  SOLUTION pH 
............... ~ ............. 

5 . 1  
6 . 7  
6 . 3  
6 . 5  
6 . 5  
6 . 4  
6 . 5  
5 . 2  
5 . 5  
5 . 6  
5 . 4  
5 . 3  

0 . 6 7  
1 . 0 2  
1 .16  
4 - 5 5  
4 .85  
5.08 
5.18 
5 .22  
5 .32  
5 . 4 5  
5 .63  

a r e a  t o  s t a i n l e s s  s t e e l  s u r f a c e  a r e a  

w e i g h t  g a i n  o f  0 . 6  mg/cm2 w a s  r e -  
p o r t e d  f o r  t h e  s t a i n l e s s  s t e e l  
s p e c i m e n ,  a n d  i t s  c o n d i t i o n  w a s  
e x c e l l e n t .  T h e  c o n t a c t  a r e a  w a s  
b l a c k  i n  c o l o r  a s  c o m p a r e d  t o  a 
l u s t r o u s  p i n k  c o l o r  o n  t h e  u n -  
con tac t , ed  a r e a s .  

e x p o s e d  W ~ I S  1 . 2  t o  1 . 0  c m 2 ) .  A 

E x a m i n a t i o n  o f  t h e  d a t a  i n  T a -  
b l e  3 . 1 1 s h o w s a  more r a p i d l y p r o g r e s s -  
i n g  i n c r e a s e  i n  w e i g h t  l o s s  on t h e  
c o u p l e d  s p e c i m e n  f o r  548 h r  a s  corn- 
p a r e d  t o  t h e  u n c o u p l e d  s a m p l e .  H o w -  
e v e r ,  d u r i n g  t h e  l a s t  9 1  h r ,  t h e  
w e i g h t  l o s s  on t h e  l a t t e r  was g r e a t e r  
by 1 . 6 2  mg/cm2 t h a n  on  t h e  c o u p l e d  
s p e c i m e n .  A r a t h e r  d o r m a n t  p e r i o d  
o f  w e i g h t  l o s s  o c c u r r e d  a f t e r  548 h r  
on t h e  s i n g l e  s p e c i m e n ;  w e i g h t  l o s ses  
r a n g e d  f r o m  1 . 0 8  t o  1 . 9 6  m g / c m 2 .  
T h i s  p e r i o d  w a s  f o l l o w e d  by r a p i d  
c o r r o s i o n  a t t a c k  f o r  t h e  r e m a i n i n g  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

3 4 0  h r .  The  d o r m a n t  p e r i o d  ,may h a v e  
b e e n  t h e  r e s u l t ,  o f  f o r m a t i o n  o f  a 
p r o t e c t i v e  f i l m  o f  h y d r o u s  i r o n  o x i d e  
d u r i n g  t h e  i n i t i a l  c o r r o s i o n  r e -  
a c t i o n s .  T h e  f i l m  u n d e r w e n t  a 
b r e a k d o w n  a f t e r  548 h r  a s  e v i d e n c e d  
by 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  
a t t a c k .  T h e  d i f f u s i o n  o f  o x y g e n  
t h r o u g h  t h e  p r o t e c t i v e  o x i d e  l a y e r  
c o u l d  c a u s e  s u c h  i n c r e a s e d  c o r r o s i o n  
a t t a c k .  

The  m o s t  p r o n o u n c e d  v a r i a t i o n  i n  

c o r r o s i o n  a t t a c k  o n  t h e  c o u p l e d  
s p e c i m e n  w a s  o b s e r v e d  d u r i n g  t h e  
2 2 1 -  t o  3 1 7 - h r  e x p o s u r e  p e r i o d .  The 
w e i g h t  l o s s  i n c r e a s e  was  f r o m  1 . 1 6  
t o  4 . 5 5  m g / c m 2  d u r i n g  t h e  9 6 - h r  
p e r i o d .  

The c o r r o s i o n  r a t e s  on t h e  c o u p l e d  
a n d  u n c o u p l e d  SAE 1030 c a r b o n  s t e e l  
u n d e r  t h e  d e s c r i b e d  t e s t  c o n d i t i o n s  
a r e  n o t  e x c e s s i v e  f o r  t h e  t e s t  p e r i o d ,  
s l i g h t l y  over 5 weeks .  A l t h o u g h  some 
b u l k y  c o r r o s i o n  p r o d u c t s  w e r e  o b -  
s e r v e d ,  l o c a l i z e d  a t t a c k  w a s  n o t  
i n t e n s e  e v e n  w i t h  e x c e s s  o x y g e n  
p r e s e n t  f o r  s h o r t  p e r i o d s  b e f o r e  
b e i n g  consumed  i n  c o r r o s i o n  p r o d u c t  
f o r m a t i o n .  T e s t s  w i l l  b e  r u n  t o  
d e t e r m i n e  t h e  e f f e c t  of t h e  r a t e  o f  
o x y g e n  a d d i t i o n  on c o r r o s i o n  b e h a v i o r ,  

E f f e c t  o f  T r i s o d i u m  P h o s p h a t e  
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  B e -  
h a v i o r  o f  C o u p l e d  a n d  U n c o u p l e d  
SAE 1030  C a r b o n  S t e e l .  T e s t s  were 
r u n  a t  200°C i n  w h i c h  t h e  t r i s o d i u m  
p h o s p h a t e  c o n c e n t r a t i o n s  r a n g e d  f rom 

(150 m l )  were d i s t i l l e d  w a t e r  c o n -  
t a i n i n g  0 .005  M h y d r o g e n  p e r o x i d e .  
T h e  s o l u t i o n s  were  r e p l a c e d  t w i c e  
w e e k l y .  The c a r b o n  s t e e l  s p e c i m e n s  
were e t c h e d  i n  d i l u t e  s u l f u r i c  a c i d  
c o n t a i n i n g  R o d i n e  77 as an i n h i b i t o r .  

* 100  t o  400 ppm. The  t e s t  s o l u t i o n s  

T h e  w e i g h t  l o s s  d a t a  a p p e a r  i n  
T a b l e  3 . 1 2 ,  T h e  a v e r a g e  s u r f a c e  
a r e a  o f  t h e  s p e c i m e n s  was 1 8 . 5  cm2 
T h e  p t l  v a l u e s  i n  t h e  t a b l e  w e r e  
d e t e r m i n e d  a f t e r  t h e  s p e c i E i c  e x -  
p o s u r e  t i m e  a t  200'C. 

The t r i s o d i u m  p h o s p h a t e  c o n c e n t r a -  
t i o n  f o r  minimum c o r r o s i o n  a t t a c k  
w a s  3 0 0  ppm w i t h  t h e s e  t e s t  c o n -  
d i t i o n s .  i n c r e a s i n g  t h e  c o n c e n t r a -  
t i o n  t o  S O 0  ppm r a i s e d  t h e  pH t o  11 
w i t h  r e s u l t a n t  i n c r e a s e  i n  c o r r o s i o n  
a t t a c k ,  due  p e r h a p s  t o  t h e  f o r m a t i o n  
o f  s o l u b l e  s o d i u m  f e r r a t e .  C o n -  
c e n t r a  t i o n s  o f  t r i s o d i u m  p h o s p h a t e  
b e l o w  3 0 0  ppm d i d  r e s u l t  i n  a n  i m -  
p r o v e m e n t  o f  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  a s  
c o m p a r e d  w i t h  t h e  r e s u l t s  f r o m  
s i m i l a r  t es t s  I n  u n i n h i b i t e d s o l u t i o n s .  

T h e  i n i t i a l  c o r r o s i o n  r a t , e s  i n  
s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  300 a n d  4.00 ppm 
o f  t h e  p h o s p h a t e  w e r e  g r e a t l y  r e -  
t a r d e d  i n  c o m p a r i s o n  w i t h  r a t e s  o b -  
t a i n e d  i n  100 a n d  200 ppm t . r i s o d i u r n  
p h o s p h a t e .  The  c o n d i t i o n  o f  a l l  
s p e c i m e n s  a s  r e m o v e d  a t  t h e  e n d  o f  
888 h r  was somewhat s i m i l a r  w i t h  t h e  
e x c e p t i o n  t h a t  i n  t h e  200-ppm t e s t ,  
t h e  c a r b o n  s t e e l  e x h i b i t e d  a m o r e  
g r a y ,  s l i g h t l y  e t c h e d  a p p e a r a n c e .  
T h e  o t h e r  s p e c i m e n s  were o f  a semi-  
l u s t r o u s  n a t u r e ,  p i n k  i n  c o l o r ,  w i t h  
a few b l a c k  s t a i n s .  No h i i l k y  s c a l e  
f o r m a t i o n  e x i s t e d  o n  a n y  o f  t h e  
s a m p l e s .  

S i m i l a r  t e s t s  a s  d e s c r i b e d  f o r  t h e  
u n c o u p l e d  s a m p l e s  w e r e  r u n  i n  w h i c h  
t h e  c a r b o n  s t e e l  was c o u p l e d  t o  t y p e  
3 4 7  s t a i n l e s s  s t e e l .  T h e  d i a m e t e r  
o f  t h e  s t a i n l e s s  s t e e l  s a m p l e s  w a s  
a p p r o x i m a t e l y  6 m m  l e s s  t h a n  t h a t  
o f  t h e  1530 c a r b o n  s t e e l  s o  t h a t  t h e  
s u r f a c e  a r e a  r a t i o  o f  c a r b o n  s t e e l  
t o  s t a i n l e s s  s t e e l  was 1 . 2  t o  1.0 cm' .  
T h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  t r i s o d i u m  
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T A R L E  3.12 

..ll____l__. 

300 ppin 

0 . 0 2  
0 . 0 1  
0 .15  
0 . 1 4  
0 . 1 6  
0 . 2 s  

+ 0 . 0 1  
0 . 5 5  
0 . 5 7  
0 .57  
0 . 5 9  
- ..................... 

1 0 . 7  

9 . 8  
1 . 4  
0 . 3  

....................................... 

Effect  o f  'Trisodium Phosphs t , e  Coneentr~lion on Coi:r.osioe Reb.avior of 
Uaacoupled SAF: I030 CaP-bori ftcel j v  Q . 0 0 5  M 

Hyiir3cbgcn Peroxide a t  Z O O O C  

__ . . . .  

WEIGHT LOSS (mg/crn2) 

T H ~  SODIUM PHosPmm CONCENTRATION 
............................... -. ......................... ...... 

400 ppm 

..... 

0 . 2 0  

0 . 7 4  
0 .80  
0 . 8 1  
0 .82  
0 . 9 1  
0.87 
0.87 
0 .88  
0 . 7 5  
0 .92  

11 .0  
9 . 1  
1 . 3  
0 . 5  

64 
155 
221 
3 17  
385 
47 8 
5 48 
6 40 
7 30 
797 
888 

I n i L i a l  s o l u t i o n  pi1 

Average f i n a l  s o l u t i o n  pH 

T i i i t i a l  c o r r o s i o n  r a t e  ( 6 4  h r )  (rnpy) 

F i n a l  c o r r o s i o n  rate (888  h r )  (mpy)  

100 pprn 

1 . 0 1  
1 . 4 7  
1 . 8 9  
1 .89  
2 .65  
2 .72  
2 . 7 8  
2 . 8 9  
2 . 9 1  
2 .92  
2.96 

9 .2  
8 . 3  

6 . 9  
1 . 5  

p h o s p h a t e  i n  t h c s e  t e s t s  r a n g e d  f rom 
1 0 0  t o  400  p p m .  C o r r o s i o n  d a t a  o n  
t h e  1 0 3 0  c a r b o n  s t e e l  s p e c i m e n s  a r e  
i n c l u d e d  i n  T a b l e  3 . 1 3 .  T h e  d a t a  
o n  t y p e  347  s t a i n l e s s  s t e e l  a r e  n o t  
i n c l u d e d  b e c a u s e  t h e  b e h a v i o r  o f  t h i s  
r n a t e r j  a 1  was e x c e p t i o n a l l y  g o o d  i n  
a l l  t e s t s .  T h e  s p e c i m e n s  s h o w e d  
w e i g h t  g a i n s  f T o i n  0 .  2 t o  0 . 8  mg/cm* 
a f t e r  888 h r ,  a n d  t h e  s u r f a c e  a r c a s  
n o t  c o n t a c t e d  by t h e  c a r b u n  s t e e l  
r e m a i n e d  l u s t r o u s  i n  a p p e a r a n c e  w i t h  
l i g h t  y e l l o w  c o l o r  g r a d a t i o n s .  T h e  
c o n t a c t  a r e a s  were g e n e r a l l y  s t a i n e d  
o r  d u l l  b l a c k  i n  c o l o r .  

T h e  r e q u i r e m e n t  f o r  s u f f i c i e n t  
t r i s o d i u m  p h o s p h a t e  t o  m i n i m i z e  c o r -  

200 pprn 

2.04 

1 . 0 1  
1.11 
1 . 1 0  
1 . 5 8  
1 .60  
1 . 6 7  
1.86 
1 . 8 8  
1 . 9 2  
1 .94  

10 .3  

8 . 8  
14.0 

1 . 0  

r o s i o n  a t t a c k  o n  c o u p l e d  1030 c a r b o n  
s t e e l  i n c r e a s e d  t o  400 pprn a s  c o m -  
p a r e d  t o  300 ppm f o r  u n c o u p l e d  c a r b o n  
s t e e l .  Some i n h i b i t i n g  e f f e c t  was  
a p p a r e n t  i n  a l l  c o n c e n t r a t i o n s  o f  
t r i s o d i u m  p h o s p h a t e  s i n c e  t h e  r a n g e  
o f  c o r r o s i o n  r a t e s ,  0 . 4  t o  1 . 8  
r n i l s / y e a r ,  w a s  w e l l  b e l o w  t h e  2 . 8  
r n i l s / y e a r  o b t a i r i e d  i r i  s i m i l a r  u n -  
i n h i b i t e d  s y s t e m s .  I n  t h e  c a s e  o f  
t h e  1 0 0 - p p r n  s o l u t i o n ,  t h e  i n i t i a l  
c o i r o s i o n  a t t a c k  f o r  6 4  h r  w a s  v e r y  
h i g h ,  1 7 , l  m i l s / y e a r .  H o w e v e r ,  t h e  
c u m u l a t i v e  w e i g h t  l o s s  was r e l a t i v e l y  
c o n s t , a n t  t h r o u g h o u t  t h e  b a l a n c e  o f  
t h e  t e s t  a n d  n o  t e n d e n c y  t o w a r d s  
p r o g r e s s i v e  i n c r r a s e  i n  a t t a c k  w a s  
o b s e r v e d .  T h i s  w a s  n o t  t h e  c a s e  i n  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  195f  

TABLE 3 . 1 3  

Effect of Trisodium Phosphate  011 t h e  C o r r o s i o n  Behavior  of 
SAE 1030 Carbon Stee l  Coupled t o  Type 347 

S t a i n l e s s  S t e e l  i n  0 . 0 0 5  IVY Hydrogen 
P e r o x i d e  at  2 0 0 ' ~  

64 

155 
22 1 
3 17 
385 
178 
548 
6 40 
7 30 
797 
888 

I n i t i a l  s o l u t i o n  pH 

Average f i n a l  s o l u t i o n  pH 

I n i t i a l  c o r r o s i o n  r a t e  ( 6 4  hr)  (mpy) 

F i n a l  corrosion r a t e  (888 hr)  (mpy) 

_-__I -__- 

2 CARBON STEEL WEIGHT LOSS ( m d c m  

100 ppm 

2.49  
2.39 
2 .44  
2.50 
2 .60  
2 . 6 5  
2 . 7 3  
2 . 7 1  
2.72 
2.78 
2 .82  

9 . 2  
6 . 7  

1 7 . 1  
1 . 4  

t h e  2 0 0 -  a n d  3 0 0 - p p m  s o l u t i o n s .  
H e r e  t h e  i n i t i a l  r a t e s  o f  a t t a c k  
were low,  3 .3  and  5 . 7  m i l s  p e n e t r a t i o n  
p e r  y e a r ,  r e s p e c t i v e l y ,  b u t  c o r r o s i o n  
a t t a c k  was p r o g r e s s i v e  t o  t h e  e n d  o f  
t h e  t e s t s .  The 400-ppm s a m p l e  showed 
a low i n i t i a l  r a t e  o f  1 . 3  m i l s / y e a r .  
T h e  w e i g h t  l o s s  i n c r e a s e d  s l i g h t l y  
f o r  548 h r  b u t  t h e n  l e v e l e d  o f f  a t  
a f a i r l y  c o n s t a n t  v a l u e  o f  0 . 8 1  
mg/cm2 f o r  t h e  r e m a i n i n g  340 h r .  

T h e  r e s u l t s  f r o m  t h e  1 0 0 - p p m  
t e s t  i n d i c a t e  t h a t  an i n i t i a l  c o n -  
d i t i o n i n g  o f  c a r b o n  s t e e l  s u r f a c e s  
w i t h  t r i s o d i u m  p h o s p h a t e  s o l u t i o n  
a t  200°C w o u l d  b e  b e n e f i c i a l  i n  two 

D1 UM PHOSPHATE CONCENTRATION 

200 ppm 

0 . 4 8  
1 .04  
1 . 6 2  
1 . 9 4  
2 . 2 5  
2.87 
3.30 
3 .26  
3.27 

3.27 
3.57 

1 0 . 3  

8 . 5  
3 .3  
1.8 

300 ppm 

0.83  
0 . 9 1  
1 . 1 7  
1 . 2 5  
2.39 
2 . 1 2  

2.83 
2 . 9 1  
2 . 9 1  

2.92 
3.02 

10 .7  

8 . 8  
5.7 
1 . 5  

-1_1 

400 ppm 

0 .19  
0 . 2 3  

0 . 3 1  
0 . 4 9  
0 .54  
0 . 7 5  
0 . 9 7  
0 . 8 1  

0 . 8 4  
0 . 8 0  
0 . 8 0  

11.0 
9 . 1  
1 . 3  
0 . 4  

ways:  (1 )  T h e  i n i t i a l  c o r r o s i o n  
r e a c t i o n  c o u l d  be  e l i m i n a t e d  b e f o r e  
t h e  i n t r o d u c t i o n  o f  D,O b y  u s i n g  
o r d i n a r y  d i s t i l l e d  w a t e r  a s  t h e  
s o l v e n t  f o r  t h e  i n h i b i t o r ;  a n d  
( 2 )  a f t e r  p r e c o n d i t i o n i n g ,  i t  may be 
p o s s i b l e  t o  o p e r a t e  t h e  D,O s y s t e m  
w i t h  a m i n i m u m  c o n c e n t r a t i o n  o f  
t r i s o d i u m  p h o s p h a t e ,  s a y  100 ppm,  
r a t h e r  t h a n  t h e  400 ppm r e q u i r e d  t o  
i n h i b i t  c o r r o s i o n  a s  d e t e r m i n e d  b y  
t h e s e  t e s t s .  

T h e  c o n d i t i o n  o f  t h e  t e s t  s a m p l e s  
was g o o d  a s  r e m o v e d  f r o m  t h e  s o l u -  
t i o n s .  A l t h o u g h  t h e  c o n t a c t  a r e a s  
with t h e  t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  s t e e l  
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d i s c o l o r e d  and  s t a i n e d  b l a c k ,  t h e r e  
w a s  n o  l o c a l i z e d  c o r r o s i o n  a t t a c k .  
T h e  o u t e r  a r e a s  o f  t h e  s a m p l e s  were 
p r o g r e s s i v e l y  m o r e  l u s t r o u s  i n  a p -  
p e a r a n c e  a s  t h e  t r i s o d i u i u  p h o s p h a t e  
c o n c e n t r a t i o n  i n c r e a s e d  froiii 100 t o  
400  ppm. 

Surni i iar iz ing t h i s  g r o u p  o f  t e s t s ,  
i t  a p p e a r s  t h a t  t h e  m i n i m u m  c o n -  
c e n t r a t i o n  n e c e s s a r y  t o  r e d u c e  c o r -  
r o s i o n  a t t a c k  O I I  S A E  1 0 3 0  c a r b o n  
s t e e l ,  u n c o u p l e d  and  c o u p l e d  t o  t y p e  
347 s t a i n l e s s  s t e e l ,  l i e s  w i t h i n  t h e  
r a n g e  o f  3 0 0  t o  4 0 0  ppni .  T h i s  
c o n c l u s i o n  i s  b a s e d  e n t i r e l y  u p o n  
t h e  e v a l . u a t i o n  o f  d a t a  f rom s t a g n a n t  
l a b o r a t o r y  t e s t s  and  may b e  o n l y  a n  
a p p r o x i m a t i o n  o f  i e s u l  t s  o b t a i n e d  i n  
t h e  o p e r a t i o n  o f  t h e  D,O r e f l e c t o r  
s y s t e m  where two a d d i t i o n a l  v a r i a b l e s  
a r e  i n t r o d u c e d ,  s o l u t i o n  movement and  
c o n t i n u a l  p r o d u c t i o n  o f  D z O z .  

E f f e c t  o f  K,HPO,  O R  t h e  C o r r o s i o n  
B , e h a v i o r  o f  S A E  1030 C a r b o n  S t e e l  i n  
0 . 0 0 5  M H y d r o g e n  P e r o x i d e  a t  2 0 0 ° C .  
A s t a g n a n t  t e s t  was r u n  i n  wh ich  3170 
ppm o f p o t  a s  s i u m  h y d r o g e n  p h o s p h a t e  
w e r e  a d d e d  t o  t h e  0 . 0 0 5  ih' h y d r o g e n  
p e r o x i d e  s o l u t i o n  t o  d e t e r m i n e  i t s  
e f f e c t  a s  a c o r r o s i o n  i n h i b i t o r .  
T h e  i n i t i a l  p M  o f  t h e  t e s t  s o l u t i o n  
was 7 . 6 ;  t h e  a v e r a g e  pH v a l u e  o f  t h e  
f i n a l  s o l u t i o n s  w a s  7 . 3 .  T h e  t e s t  
s o l u t i o n  was r e p l a c e d  t w i c e  w e e k l y .  
A c o r r o s i o n  r a t e  o f  1 . 0  m i l / y e a r  was 
o t t a i n e d  f o r  an  e x p o s u r e  o f  888 h r  
a t  2OO0C, which was c o m p a r a b l e  t o  t h e  
r a t e  o t t a i n e d i n  t h e  200-ppm t r i s o d i u m  
p h o s p h a t e  t e s t  and t h r e e  t imes  g r e a t e r  
t h a n  t h e  c o r r o s i o n  r a t e  o f  c a r b o n  
s t e e l  i n  300-ppni t r i s o d i u m  p h o s p h a t e  
s o l u t i o n .  

The  spec imen  e x h i b i t e d  a s l i g h t l y  
m e t a l l i c  c o l o r  w i t h  b l u e  a n d  r e d  
i n t e r f e r e n c e  t i n t s .  No c o r r o s i o n  

s c a l e  d e p o s i t i o n  was  o b s e r v e d ,  a n d  
l o c a l i z e d  c o r r o s i o n  a t t a c k  w a s  
a b s e n t .  

D Y N A M I C  C O R R O S I O N  STUDIES 

E.  E .  Bohlrnann C .  G. H e i s i g  
J. H.  G r o s s  PI. A .  L o r e n z  

H .  C .  S a u a g e  

T h e  p r e s e n c e  o f  ainrnoniiim s u l f a t e  
i n  t h e  u r a n y l  s u l f a t e ,  which p r o d u c e d  
some u n e x p e c t e d  r e s u l t s  i n  e a r l y  r u n s ,  
h a s  n o w  b e e n  e l i m i n a t e d .  T h i s  
ainrnoniuin s u l f a t e  i m p u r i t y  i n  t h e  
u r a n y l  s u l f a t e  r e s u l t e d  i n  t h e  d i s -  
a p p e a r a n c e  o f  u r a n i u m  w i t h  a l o w e r i n g  
o f  t h e  p H o f  t h e  s o l u t i o n  ( a s  m e a s u r e d  
o n  c o l d  s a m p l e s )  d u r i n g  o p e r a t i o n  a t  
2 5 0 ° C .  Ar! e q u i l i b r i u m  seemed  t o  h e  
r e a c h e d  a t  a 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  s o i n e w h a . t  l o w e r  t h a n  t h e  
s t a r t i n g  c o n c e n  t i a t i o n  a n d  d e p e n d e n t  
on  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 ,  
ammonium s u l f a t e  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 .  I t  seems l i k e l y  t h a t  
t h e  p r e c i p i t a t i o n  o f  a c o m p l e x  
a m m o n i u m  u r a n i u m  s u l f a t e  o n  t h e  
w a l l s  o f  t h e  s y s t e m  was t h e  mechanism 
o f  t h e  u r a n i u m  d i s a p p e a r a n c e .  I t  
w a s  s h o w n  t h a t  t h e  u r a n i u m  d i s -  
a p p e a r a n c e  c o u l d  b e  p r e v e n t e d  b y  
l o w e r i n g  t h e  PI-I o f  t h e  u r a n y l  s u l -  
f aLe s o l u t i o n  t h r o u g h  t h e  a d d i t i o n  
o f  s u l f u r i c  a c i d .  W i t h  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  3 0  g o f  
u r a n i u m  p e r  l i t e r  a pH o f  1 . 6  w a s  
shown t o  b e  a d e q u a t e  f o r  t h i s  p u r p o s e ,  
a n d  s o l u t i o n  s t a b i l i t y  was  q u i t e  
s a t i s f a c t o r y .  C o r r o s i o n  a l s o  d i d  
n o t  s eem t o  b e  u n u s u a l l y  s e v e r e ,  
b a s e d  o n  n i c k e l  c o n c e n t r a t i o n  i n -  
c r e a s e ,  h u t  t h e  r u n  w a s  n o t  l o n g  
enough t o  g i v e  more t h a n  an i n d i c a t i o n .  

S i n c e  t h e  p r e s e n c e  o f  t h e  amnioriiui~ 
s u l f a t e  was a s i d e  i s s u e ,  n o  a t t e m p t  
was made t o  i n v e s t i g a t e  i t s  e f f e c t s  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  1 9 5 1  

f u r t h e r .  I h e  work o f  t h i s  q u a r t e r  
h a s  e m p h a s i z e d  t h e  i n v e s t i g a t i o n  o f  
t h e  e f f e c t  o f  o x y g e n  o n  s o l u t i o n  
s t a b i l i t y  a n d  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 - t y p e  347  
s t a i n l e s s  s t e e l  sys t em.  

L O O P  A ,  Buns A:? a n d  A - 8 .  Ad- 
d i t i o n a l  r u n s  t o t a l i n g  8 5 2  h r  h a v e  
b e e n  m a d e  w i t h  I1O2S0, c o n t a i n i n g  
3 0  t o  4 0  g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  
u n d e r  v a r y i n g  p a r t i a l  p r e s s u r e s  o f  
0 ,  o n  pump l o o p  A .  T h i s  l o o p  h a d  
p r e v i o u s l y  o p e r a t e d  f o r  a t o t a l  o f  
422 h r  w i t h  a s i m i l a r  s o l u t i o n . ( ’ )  

The l o o p  c o n s i s t e d  o f  a W e s t i n g h o u s e  
M o d e l  l O 0 A  c a n n e d - r o t o r  pump c i r -  
c u l a t i n g  a n o m i n a l  1 0 0  gpm t h r o u g h  
a p p r o x i m a t e l y  7 f t  o f  l % - i n .  Scheciulc  
8 0  p i p e  made  o f  t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  
s t e e l .  L o o p  l i n e  t e m p e r a t u r e  w a s  
h e l d  a t  2 5 0 ” C ,  a n d  s u p e r - p r e s s u r e  
f o r  t h e  s y s t e m  w a s  o b t a i n e d  b y  
h o l d i n g  a s i d e  r e s e r v o i r ,  t h e  “ p r e s -  
s u r i z e r , ”  a t  2 8 5 ° C .  A t  t h e  n o m i n a l  
f l o w  r a t e  c a l c u l a t e d  mean v e l o c i t y  
o f  f l u i d  i n  t h e  l o o p  was 1 5  f t / s e c .  
T h e  p u m p  b e a r i n g s  c o n s i s t e d  o f  
S t e l l i t e  j o u r n a l s  r u n n i n g  i n  g r a p h i t a r  
b l o c k s  a t  t e m p e r a t u r e s  w e l l  b e l o w  
t h a t  o f  t h e  s y s t e m .  T o  p r e s e r v e  
p r o p e r  p u m p  l o a d i n g ,  a m a c h i n e d  
f l o w  r e s t r i c t o r  was w e l d e d  i n t o  t h e  
l o o p .  A t  n o  t i m e  h a d  t h i s  l o o p  
b e e n  g i v e n  a n y  p r e t r e a t m e n t ,  T h e  
l a t e s t  r u n s ,  d e s i g n a t e d  A-7 and  8-8, 
a r e  s u m m a r i z e d  s e q u e n t i a l l y  a s  
f 01 lows:  

a .  26 h r :  0, c o l d  p a r t i a l  p r e s -  
s u r e  f e l l  f r o m  5 0 0  t o  2 1 0  
p s i g ;  no p r e c i p i t a t i o n .  

(’”‘ Pump Loop Studies ,”  m’L-1057, o p .  c ~ t . ,  
p.  5 2 .  

b .  2 1  h r :  0, c o l d  p a r t i a l  p r e s -  
s u r e  f e l l  f r o m  1 0 0  t u  7 5  
p s i g ;  no p r e c i p i t a t i o n .  

c .  18 h r :  0, c o l d  p a r t i a l  p r e s -  
s u r e  f e l l  f r o m  1 0 0  t o  !:O 
p s i g ;  n o  p r e c i p i t a t i o n ,  
a l t h o u g h  downward  t r e n d  i n  
c o l d  p H  i n d i c a t , e d  t h a t  
p r e c i p i t a t i o n  was i m m i n e n t .  

d .  D e c r e m e n t  i n  s y s t e m  v o l u m e  
was m a d e  u p  w i t h  f r e s h  
s o  1 11 t i on.  

e .  78 h r :  0, c o l d  p a r t i a l  p r e s -  
s u r e  f e l l  f r o m  S O 0  t o  2 5  
p s i g ;  t i 0  p r e c i p i t a t i o n ,  
a l t h o u g  h p r e c i p i t a t i o n  
a p p e a r e d  imminen t  a s  t h e  0, 
p r e s s u r e  f e l l  b e l o w  2 .50  
p s i g .  D u r i n g  a l l  o f  t h i s  
t i m e ,  u r a n i u m  h a d  shown a 
t e n d e n c y  t o  c o n c e n t r a t e  i n  
t h e  l i n e  s a m p l e s .  A b r i e f  
s e r i e s  o f  s i m u l t a n e o u s  l i n e  
a n  d p r E s s u si  z e r s amp I i n  g s 
showed t h a t  c o n c e n t r a t i o n  0 f 
u r a n i u m  i n  t h e  l i n e  was a t  
t h e  e x p e n s e  o f  t h e  p r e s -  
s u r i  z e r .  A c c o r d i n g l y  a 
b y p a s s  l i n e  f r o m  t h e  p r e s -  
s u r i z e r  v a p o r  s p a c e  t o  t h e  
pump m o t o r  h o u s i n g  was  i n -  
s t a l l e d ,  a n d  a b o u t  1 gph o f  
II ,O w i t h  a c c o m p a n y i n g  0 ,  
w a s  p e r m i t t e d  t o  r e - e n t e r  
t h e  l o o p  by l e a k a g e  t h r o u g h  
t h e  pump b e a r i n g s .  

f .  51 hr: 0, c o l d  p a r t i a l  p r e s -  
s u r e  f e l l  f r o m  2 5 0  t o  X U  
p s i g .  D u r i n g  t h e  l a s t  10 
h r  o n s e t  o f  p r e c i p i t a t i o n  
w a s  i n d i c a t e d  b y  f a l l i n g  
pH a n d  r i s i n g  d i s s o l v e d  
i r o n  v a l u e s .  
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g .  P u m p  w a s  o v e r h a u l e d  a n d  
l e a k s  were r e p a i r e d .  Sam- 
p l i n g  l o s s e s  w e r e  r e s t o r e d  
w i t h  f r e s h  UO,SO,. 

h .  86 h r :  0, c o l d  p a r t i a l  p r e s -  
s u r e  f e l l  f r o m  2 5 0  t o  8 0  
p s i g .  The: C O ,  t e s t  w a s  
a p p l i e d  f o r  t h e  f i r s t  t i m e ;  
p o s i t i v e .  No p r e c i p i t a t i o n ,  

L .  1 9 4  h r :  0, c o l d  p a r t i a l  p r e s -  
s u r e  f e l l  f r o m  5 0  t o  -0 
p s i g ;  n o  p r e ~ i p i t a t ~ i o n ,  
a l t h o u g h  o n s e t  o f  p r e c i p i -  
t i o n  w a s  e v i d e n t  d u r i n g  t h e  
l a s t  1 2  h r .  

j .  114 h i :  0, c o l d  p a r t i a l  p r c s -  
s u r e  f e l l  f r o m  5 0  t o  -20 
p s i g ;  no  i n d i c a t i o n  o f  o n s e t  
o f p r e c i p i t a t i o n .  

588 h r  T o t a l  t ime f o r  run 
A- 7 

k .  R c p l a c e d  e n t i r e  c h a r g e  w i t h  
n e w  UO,sO, s o l u t i o n .  B e g i n -  
n i n g  r u n  A - 8 ;  b e g i n n i n g  
a n a l y s e s  f o r  d i s s o l v e d  0, .  

1 .  264 h r :  0, c o l d  p a r t i a l  p r e s -  
s u r e  f e l l  f r o m  5 0  t o  - 1 5  
p s i g .  D i s s o l v e d  0, v a l u e s  
v a r i e d  e r r a t i c a l l y  b e t w e e n  
1 1 0  a n d  3 0  p p m .  No  i n -  
d i c a t i o n  o f  o n s e t  o f  p r e c i p i -  
t a t i o n  at, any t i m e .  

852 h r  T o t a l  t i m e  f o r  r i i n ~  
A - 7  a n d  A - 8  

1274  h r  T o t a l  t i m e  o n  
uo,so, + 0, 

D u r i n g  r u n s  14-7 and  A-8 t h e  c o n -  
c e n t r a t i o n  o f  n i c k e l  i n  s o l u t i o n  
r o s e  c o n t i n u o u s  1 y w i t h  diiP a l l o w a n c e  

f o r  d i l u t i o n  w i t h  make-up  s o l u t i o n .  
T h e  r a t e  o f  i n c r e a s e  w a s  f a r  f r o m  
c o n s t a n t ,  h u t  a t  n o  t i m e  was  t h e r e  
f i r m  e v i d e n c e  o f  a t e n d e n c y  t o  l e v e l  
o u t .  T h e  t o t a l  amoun t  o f  d i s s o l v e d  
n i c k e l  r e q u i r e d  a b o u t  40 g o f  s t a i n -  
l e s s  s t e e l  i n  a s y s t e m  o f  w h i c h  t h e  
i n s i d e  a r e a  i s  a p p r o x i m a t e l y  8 f t 2 .  

A f t e r  t h e s e  r u n s  t . h e  pump w a s  
d i s m a n t l e d  a n d  t h e  l o o p  p i p i n g  w a s  
s e c t i o n e d  f o r  e x a m i n a t i o n .  R e s u l t s  
o f  t h e s e  e x a m i n a t i o n s  a r e  d i s c u s s e d  
below. 

L O O P  B .  L o o p  B w a s  p l a c e d  i n  
s e r v i c e  a b o u t  May 1 5 .  I t  d i f f e r e d  
f r o m  l o o p  .4 i n  t h a t  t h e  p i p e  w a s  
n o m i n a l  1 - i n .  S c h e d u l e  4 0 ,  a n d  i n  
t h a t  t h e  p u m p  b e a r i n g s  h a d  b o t h  
j o u r n a l s  and b l o c k s  o f  S t e l l i t e  98M2, 
l h e  l o o p  was f i t t e d  w i t h  an 0, b y p a s s  
f r o m  p r e s s u r i z e r  t o  p u m p ,  a s  i n  
l o o p  A .  

T h i s  l o o p  was o p e r a t e d  f o r  380 h r  
o n  w a t e r  f o r  b e n r i n g  t e s t s  a n d  f o r  
527 h r  o n  IJO,SO, s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
30 t o  40 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  u n d e r  
v a r i o u s  p a r t i a l  p r e s s u r e s  o f  0 , .  
P r i o r  t o  t h e s e  t e s t s  t h e  s y s t e m  h a d  
b e e n  c l e a n e d  a n d  r i n s e d  t h o r o u g h l y ,  
b u t  n o  e t c h i n g  o r  p a s s i v a t i o n  was 
u s e d .  A f t e r  t h e  l o n g  p e r i o d  o f  
UO,SO, o p e r a  t i o n  ~ c o r r o s i o n  s p  e c i  - 
mens were i n s t a l l e d  a n d  p a s s i v a t i , n g  
r u n s  w i t h  C r O ,  a n d  w i t h  HNO, were 
m a d e .  T h e  s y s t e m  i s  now o p e r a t i n g  
w i t h  UO,SO,  a g a i n .  A s e q u e n t i a l  
summary f o l l o w s :  

a .  1 2  h r :  C l e a n e d  w i t h  s o d i u m  
c a r b o n a t e ,  c o l d  1% n i t r i c  
a c i d ,  a n d  t r i s o d i u m  p h o s -  
p h a t e ;  r i n s e d  w i t h  w a t e r ;  
l e a k - t e s t e d  w i t h  h e l i u m .  

b .  380 h r :  Wan w i t h  w a t e r  a t  
250°C.  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

10 b r :  B e g i n n i n g  r u n  B - 1  w i t h  
IJO,SO,, 2 0 0  p s i g  0 , ;  p r e -  
c i p i t a t i o n  t o o k  p l a c e  s u d -  
d e n l y  a f t e r  9 h r ;  1 9 0  p s i g  
0, r ema ined .  

C l e a n e d  w i t , h  H,O, - H , S O , ;  
c h a r g e d  new Uo,SO, s o l u t i o n .  

412 h r :  0, c o l d  p a r t i a l  p r e s -  
s u r e  v a r i e d  b e t w e e n  500  a n d  
300 p s i g .  S y s t e m  was s h u t  
down r e g u l a r l y  t o  r e p l a c e  
s a m p l i n g  l o s s e s  i n  t h e  s o l u -  
t i o n  arid t o  r e s t o r e  0, t o  
500 p s i g .  No s i g n  o f p r e c i p i -  
t a t i o n  a t  any  t i n i e .  Two o u t  
o f  t h r e e  q u a l i t a t i v e  t e s t s  
f o r  CO, were p o s i t i v e .  

B e g i n n i n g  r u n  B - 2 ;  new UO,SO, 
s o l u  t i o n  c h a r g e d  , 

1 0 5  h r :  0, c o l d  p a r t i a l  p r e s -  
s u r e  f e l l  f r o m  5 0  t o  4 0  
p s i g ;  n o  i n d i c a t i o n  o f  
p r e c i p i t a t i o n .  A l l  s a m p l e s  
c o n t a i n e d  a b r o w n - b l a c k  
pow d e  r w h i c h s pe I: t r ogr a ph i c 
a n a l y s i s  indicated w a s  
c h i e f l y  i r o n  ( o x i d e )  w i t h  
o n l y  t r a c e s  o f  n i c k e l  a n d  
chromium. 

919 h r  T a t . a l  t i m e  on  a l l  
S t e  11 i t e  b e a r i n g s  

h a d  u n d e r g o n e  s e v e r e  c o r r o s i v e  a t  - 
t a c k ;  i t ,  w a s  r e p l a c e d  w l t h  a new 
i m p e l l e r  . S t e  1 I 1 !,e -Graphitar b e a r  irigs 
w e r e  i n s t a l l e d .  A n e w  f l o w  r e -  
s ~ r i c t o r  w a s  i n s t a l l e d .  R e s d  t s  o f  
i n s p e c t i o n  o f t h e  s y s t e m  a r e  d i s c u s s e d  
be low" 

h .  E t c h e d  w i t h  HNO, - 1 i F ' - H C l  
( e x c e p t  pump).  

i. 12 h r :  R u n  N - 3 .  2 %  C r O ,  
s o l u t i o n ,  3 5 0 ° C .  C o r r o s i o n  
s p e c i m e n s  o f  t y p e s  347 ,  3 1 6 ,  
and 316 E J C  s t a i n l e s s  s t e e l s  
r e m o v e d ;  i m p e l l e r  r e m o v e d ,  
i n s p e c  t e d ,  r e p l a c e d .  S e e  
d i s c u s s i o n  o f  o b s e r v e d  c o r -  
r o s  i o n  be low. 

I .  5 h r *  New c o r r o s i o n  s p e c i -  
m e n s  o f  t y p e s  3 4 7 ,  3 1 6 ,  
316  E L C  s t a i n l e s s  s t e e l s  
i n s t a l l e d  a f t e r  e t c h i n g .  
Han on N,O; cha rged  1% HNO,. 

k ,  48 t rr :  Run B-4. 1% H N O , ,  
2 S D ' C R e m  o v e d c o r r os  i on  
s p e c i m e n s  a n d  i m p e l l e r  f o r  
i n  s pe c t i on . 

1 ,  36 h r :  Run B - 5 .  1% H N O , ,  
2 5 0 ° C .  A n n e a l e d  s p e c i m e n s  
o f  t y p e s  3 4 7 ,  3 3 6 ,  a n d  316  
ELC s t a i n l e s s  s t e e l s .  I n -  
s p e c t e d  s y s t e m  a s  before. 

527  h r  T o t a l  c i m e  o n  m .  6 h r :  B e g i n n i n g  r u n  B - 6 .  
uo,so, + 0, C o r r o s i o n  spec i lnens  from run  

R - 4  r e u s e d .  6 - h r  p r e t r e a t -  
A t  t h i s  t i m e  t h e  pump was t o r n  

down f o r  i n s p e c t i o n ,  t h e  flow r e -  
s t r i c t i n g  o r i f i c e  w a s  cu t ,  o u t  a n d  
s e c t i o n e d ,  a n d  a h o l d e r  for t h r e e  
c o r r o s i o n  s p e c i m e n s  was i n s t a l l e d  a t  
a c o r n e r  o f  t h e  p u m p i n g  c i r c u i t .  
T h e  pump i m p e l l e r  h a d  r u b b e d  t h e  
b a l a n c i n g  p a d s  i n  i t s  h o u s i n g  a n d  

m e n t  w i t h  H N O , ;  r i n s e d ;  
c h a r g e d  UO,SO, s o l u t i o n .  

f l .  20.4 hr :  0, c o l d  p a r t i a l  p r e s -  
s u r e  f e l l  f r o m  5 0  t o  2 5  
p s i g .  I n t e r r u p t e d  by 2 2 - h r  
t o t a l  p o w e r  failure. One 
c o r r o s i o n  s p e c i m e n  b r o k e  
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l o o s e  a n d  l o d g e d  i n  t h e  
pump i m p e l l e r  f o r  a n  u n -  
d e t e r m i n e d  p e r i o d .  T h e  
p u m p  w a s  n o t  d a m a g e d .  
Syst,em i n s p e c t e d  a s  b e f o r e .  

Thermal Loops. One t h e r m a l  l o o p  
h a s  b e e n  r e w o r k e d  t o  i m p r o v e  m i x i n g  
o f  0, w i t h  t h e  s o l u t i o n ,  and  s e v e r a l  
r u n s  h a v e  b e e n  m a d e  w i t h  IJO,SO, .  
R e s u l t s  h a v e  b e e n  e r r a t i c ,  a n d  i t  i s  
a p p a r e n t  t h a t  f u r t h e r  r e w o r k i n g  w i l l  
be  n e c e s s a r y  t o  i m p r o v e  r e l i a b i l i t y  
o f  t h e  i n f o r m a t i o n  o b t a i n e d  f r o m  
t h e s e  d e v i c e s .  

Results and Discussion. T h e  e f -  
f e c t s  o f  oxygen on s o l u t i o n  s t a b i l i t y  
a n d  c o r r o s i o n  a n d  t h e  e f f e c t s  o f  
p r e t r e a t m e n t s  d u r i n g  t h e  r u n s  o f  
l o o p s  A and B a r e  d i s c u s s e d  below.  

E f f e c t  o f  O x y g e n  o n  S o l u t i o n  
S t a b i l i t y .  T h e r e  w a s  o n e  r a p i d  
p r e c i p i t a t i o n  i n  t h e  f i r s t  few h o u r s  
o f  r u n  B - l  u n d e r  a 2 0 0 - p s i g  c o l d  
p a r t i a l  p r e s s u r e  o f  0,. A s i d e  f rom 
t h i s  s i n g l e  f a i l u r e ,  a l l  e v i d e n c e  
i n d i c a t e s  t h a t  t h e  UO,SO, s o l u t i o n  
r e m a i n s  s t a b l e  a t  0, c o l d  p a r t i a l  
p r e s s u r e s  a p p r o a c h i n g  0 .  I n  a l l  
c a s e s  e x c e p t  t h a t  m e n t i o n e d  above  and 
one o t h e r ,  t h e  s y s t e m  was l e a k - t e s t e d  
a t  500 p s i g  o f  0, b e f o r e  p r o c e e d i n g  
a t  t h e  s a m e  o r  l o w e r  0, p r e s s u r e .  
Thk i m p o r t a n c e  o f  t h i s  p o i n t  m u s t  
b e  i n v e s t i g a t e d  f u r t h e r .  

D u r i n g  a l l  s u c c e s s f u l  o p e r a t i o n s  
f r e e  0,  c o n t e n t  o f  t h e  s y s t e m  d e -  
c r e a s e s ,  w h i l e  c o r r o s i o n ,  a s  i n -  
d i c a t e d  by d i s s o l v e d  n i c k e l  v a l u e s ,  
p r o c e e d s  a t  a n  a p p r e c i a b l e  r a t e .  
U r a n i u m  c o n t e n t  m e a n w h i l e  r e m a i n s  
s e n s i b l y  c o n s t a n t  ( e x c e p t  f o r  f l u c -  
t u a t i o n s  d u e  t o  p o o r  m i x i n g ) .  On 
t h e  o t h e r  h a n d ,  i n  e a r l i e r  e x p e r i -  
men t s  w i t h o u t  oxygen, uran ium p r e c i p i -  

t a t e d  a s  o x i d e ,  w i t h  g r e a t l y  a c -  
c e l e r a t e d  g e n e r a t i o n  o f  c o r r o s i o n  
p r o d u c t s ,  a f t e r  b r i e f  p e r i o d s  o f  
o p e r a t i o n .  E v i d e n t l y  o x y g e n  may 
s e r v e  a s  a s u b s t i t u t e  c o r r o s i v e  
a n d / o r  r a p i d l y  r e o x i d i z e  u r a n i u m  
r e d u c e d  i n  c o r r o s i o n .  P o s s i b l y ,  
a l s o ,  t h e  c o r r o s i o n  r e a c t i o n  i n -  
v o l v e s  i r o n ( I I 1 ,  a n d  t h e  o x y g e n  
l i m i t s  c o r r o s i o n  by k e e p i n g  a l l  t h e  
i r o n  o x i d i z e d  t o  i r o n ( I I 1 ) .  T h e  
n e c e s s i t y  o f  m a i n t a i n i n g  some c o n -  
c e n t r a t i o n  o f  0 ,  i n  t h e  d y n a m i c  
s y s t e m  i s  n o w  c o n s i d e r e d  t o  b e  
e s t a b l i s h e d .  L a b o r a t o r y  s t u d i e s  on 
t h e  r e l a t i o n  b e t w e e n  c o r r o s i o n  a n d  
0, u t i l i z a t 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 - t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e  1 
s y s t e m  were d e s c r i b e d  i n  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 .  

Corrosion. By f o l l o w i n g  t h e  r a t e  
o f  i n c r e a s e  o f  n i c k e l  i n  s o l u t i o n ,  i t  
i s  p o s s i b l e  t o  e s t i m a t e  a r a t e  o f  
c o r r o s i o n  i n  t h e  t o t a l  s y s t e m  u n d e r  
s t u d y .  I n  m o s t  o f  t h e  r u n s  m a d e  
t o  dat,t: t h e r e  i s  a n  i n i t i a l  p e r i o d  
o f  a f e w  hour 's  o f  f a i r l y  h i g h  c o r -  
r o s i o n  r a t e ,  f o l l o w e d  by a r e a s o n a b l y  
s t e a d y  s l o w e r  c o r r o s i o n  r a t e .  F i n a l  
r a t e s  have  been  e s t i m a t e d  g r a p h i c a l l y  
for a l l  o f  t h e  r u n s  d e s c r i b e d  i n  t h e  
e x p e r i m e n t a l  s e c t i o n ,  e x c e p t  r u n  A - 7  
(IJO,SO,) and r u n  B - 3  ( C r 0 3 ) .  I n  r u n  
A - 7  t h e  r a t e  w a s  t o o  e r r a t i c  t o  
e s t i m a t e  more  t h a n  a c o n t i n u o u s  u p -  
ward t r e n d ;  i n  r u n  E - 3 ,  t h e  o p e r a t i o n  
l a s t e d  o n l y  12 h r .  In  a l l  o t h e r  r u n s  
t h e  c o r r o s i o n  r a t e  was i n  t h e  r a n g e  
0 . 2  to 0 . 3  m i l s / 1 0 0 0  h r  f o r  t h e  who le  
s y s t e m  w i t h  UO,SO,, a n d  a n  o r d e r  o f  
m a g n i t u d e  h i g h e r  w i t h  1% HNO,. 

T h e s e  g e n e r a l  p e n e t , r a t i o n  r a t e s  
a r e  b a s e d  on a v e r a g e  s y s t e m  v o l u m e s  
a n d  s u b m e r g e d  a r e a s  and  i n c l u d e  t h e  
c o n t r i b u t i o n  o f  l o c a l i z e d  a c c e l e r a t e d  
c o r r o s i o n .  T h e i r  a c c u r a c y ,  t h e r e f o r e ,  
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c a n n o t  b e  h i g h .  However ,  i t  a p p e a r s  
t h a t  t h e  o r d e r  o f  m a g n i t u d e  o f  g e n e r a l  
c o r r o s i o n  r a t e  i s  o n e  t h a t  w i l l  b e  
a c c e p t a b l e  f o r  t h e  m a s s i v e  smooth-  f l o w  
s e c t i o n s  o f  t h e  HRE. 

D e t a i l e d  i n s p e c t i o n  o f  pump p a r t s ,  
c o r r o s i o n  s p e c i m e n s ,  a n d  p i p e  i n t e -  
r i o r s  i n  t h e  pump l o o p s  h a s  s h o w n  
t h e  e x i s t e n c e  o f  r e g i o n s  o f  m o d e r a t e  
t o  s e v e r e  c o r r o s i v e  a t t a c k  a p p a r e n t l y  
a s s o c i a t e d  w i t h  h i g h  l o c a l  f l o w  
r a t e s .  

A t  t h e  e n d  o f  r u n  B - 2 ,  a f t e r  
l o o p  0 h a d  r u n  392 h r  o n  H,O a n d  527 
h r  on UO,SO,, t h e  pump i m p e l l e r  was 
r e m o v e d  f o r  i n s p e c t i o n .  D u r i n g  
o p e r a t i o n  i t  h a d  b e c o m e  s l i g h t l y  
m i s a l i g n e d  and h a d  d r i f t e d  f o r w a r d  
so t h a t  an e x t e n s i v e  p o r t i o n  u f  o n e -  
h a l f  o f  t h e  f r o n t  f a c e  h a d  r u b b e d  
a g a i n s t  t h e  h y d r a u l i c  p o s i t i o n i n g  
p a d s  i n  t h e  i m p e l l e r  h o u s i n g .  The 
o u t e r  p a r t  of t h e  f a c e  was s e v e r e l y  
p i t t e d  a l l  a r o u n d .  W e l d s  w e r e  
p r e f e r e n t i a l l y  a t t a c k e d .  The  i n n e r  
l o w e r  v e l o c i t y  p a r t s  o f  t h e  f a c e  
were  not so h e a v i l y  p i t t e d .  T h i s  
i m p e l l e r  was p h o t o g r a p h e d  a n d  Eec-  

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

T h e  f l o w  r e s t r i c t o r  was  r e m o v e d  
f rom l o o p  B a t  t h i s  t i m e  a l s o .  The 
r e s t r i c t o r  had  c o n s i s t e d o f  a n  ] / b i n .  
t h i c k  o r i f i c e  p l a t e  m a c h i n e d  a s  p a r t  
o f  a s h o r t  l e n g t h  o f  t u b i n g  from b a r  
s t o c k .  The s h o r t  piece c o n t a i n i n g  the 
p l a t e  h a d  t h e n  b e e n  w e l d e d  i n t o  t h e  
s y s t e m .  T h e  u p s t r e a m  e d g e  o f  t h e  
o r i f i c e  was a t t a c k e d  w i t h  t h e  r e -  
m o v a l  o f  a f a i r l y  l a r g e  a m o u n t  o f  
m e t a l  r a t h e r  i r r e g u l a r l y ,  a s  i n  t h e  
i m p e l l e r .  T h i s  a t t a c k  p r o g r e s s e d  a t  
o n e  p o i n t  c o m p l e t e l y  t h r o u g h  t h e  p l a t e  
a s  a s m a l l  c h a n n e l  b a r e l y  c o v e r e d  by 

t h e  b l a c k e n e d  o r i g i n a l  i n n e r  s u r f a c e  
of t h e  o r i f i c e ,  Downstream f rom t h e  
o r i f i c e  p l a t e  p i t t i n g  h a d  b e g u n  i n  
t h e  t o o l  m a r k s  o n  t h e  w a l l  o f  t h e  
m a c h i n e d  s e c t i o n  a n d  was  a l s o  f o u n d  
i n  a n d  o n  e i t , h e r  s i d e  o f  t h e  w e l d  
r e g i o n  w h e r e  t h e  m a c h i n e d  s e c t i o n  
j o i n e d  t h e  s y s t e m  p i p e .  T h e  w e l d  
u p s t r e a m  f rom t h e  o r i f i c e  p l a t e  a l s o  
s h o w e d  p i t t i n g .  In b o t h  o f  t h e s e  
w e l d s ,  c o n s i d e r a b l e  w e l d  m e t a l  
p r o j e c t e d  i n t o  t h e  f l o w  s t r e a m  a s  
b e r r y - l i k e  b l o b s .  P r e c a u t i o n s  
t a k e n  i n  c o n s t r u c t i o n  s h o u l d  p r e c l u d e  
t h e  o c c u r r e n c e  o f  s u c h  w e l d s  i n  t h e  
HRE . 

A few i n c h e s  d o w n s t r e a m  from t h e  
o r i f i c e  p l a t e  i n  l o o p  B ,  a c o o l i n g  
j a c k e t  had  been welded t o  t h e  a u t s i d e  
o f  t h e  p i p e .  A r i n g  o f  p i t s  w a s  
f o u n d  i n s i d e  t h e  p i p e  a t  t h i s  p o i n t .  
T h i s  s e c t i o n  o f  t h e  l o o p  i s  s t i l l  i n  
use. 

O t h e r  s e c t i o n s  o f  t h e  p i p e ,  i n  
which f l e w  was p r e s u m a b l y  r e l a t i v e l y  
s m o o t h ,  d i d  n o t  d i s p l a y  p i t t i n g .  
R a t h e r ,  t h e y  were c o v e r e d  w i t h  a 
f a i r l y  t h i c k  b l a c k  d e p o s i t ,  e a s i l y  
r emoved  i n  f l a k e s ,  a f t e r  d r y i n g ,  t o  
r e v e a l  a t h i n n e r  a n d  m o r e  a d h e r e n t  
f i l m .  

A t  t h e  end o f  r u n  A - 8 ,  a f t e r  l o o p  
A h a d  o p e r a t e d  f o r  a t o t a l  o f  1700 
h r ,  1 3 0 0  h r  o n  IJO,SO, a n d  O , ,  t h e  
e n t i r e  l o o p  w a s  s e c t i o n e d  a n d  t h e  
pump was d i s a s s e m b l e d  f o r  i n s p e c t i o n .  

T h e  i m p e l l e r  h e r e  w a s  more  g e n -  
e r a l l y  a t t a c k e d  t h a n  i n  t h e  c a s e  o f  
l o o p  d, h u t  i t  d i d  n o t  d i s p l a y  t h e  
s m a l l  d e e p  p i t s  found  i n  t h e  l o o p  B 
i rrip e i P e r . t h e a p p e a r an c e 
o f  t h e  f r o n t  f a c e  w a s  s c a l y ,  w i t h  
r andom h i g h  a n d  l o w  a r e a s .  W e l d s  ' 
a p p e a r e d  to b e  soroewhat more  d e e p l y  
p e n e t r a t e d  t h a n  t h e  r e s t  of t h e  m e t a l .  

1 n s t e a d  I 
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p i t t i n g  o f  t h e  w e l d  m e t a l  o f  t h e  
p u s i t i o n i n g  p a d s  W R S  f o u n d .  T h e  
o u t e r  ( h i g h e r  p r e s s u r e )  w a l l  o f  t h e  
e n t r y  o f  t h e  d i s c h a r g e  c h a r i n e l  w a s  
h e a v i l y  a t t a c k e d  i n  a n  i r r e g u l a r  
p a t t e r n  e x t e n d i n g  a s h o r t  d i s t a n c e  
i n t o  t h e  d i s c h a r g e  l i n e .  

T h e  f l o w  r e s t r i c t o r  i n  l o o p  A 
w a s  m a c h i n e d  f r o m  b a r  s t o c k  a n d  
w e l d e d  i n t o  t h e  l o o p  a s  i n  l o o p  B .  
T h e  t h r o a t  w a s  i n .  i n  d i a m e t e r ,  
% i n .  l o n g ,  a n d  h a d  c o n i c a l  a p -  
p r o a c h e s  on e a r h  s i d e .  Thc  u p s t r e a m  
e d g e  was h e a v i l y  attacked: and  t h e  
d o w n s t r e a m  h a 1  f o f  t h e  r e s t r i c t i o n  
was s e v e r e l y  p i t t e d .  

The w e l d s  i n  l o o p  A i n  w 5 i c h  f u l l  
p e n e t r a t i o n  b a d  n o t  b e r n  o b t a i n e d  
s h o w e d  e x t e n s i o n  o f  t h e  r e m a i n i n g  
f i s s u r e s  by p i t t i n g .  

I n  s t r a i g h t  r u n s  o f  p i p e ,  s l i g h t  
p i t t i n g  w a s  f o u n d  i n  a n u m b e r  o f  
a r e a s .  M o d e r a t e  p i t t i n g  o c c u r r e d  a t  
p o i n t s  w h e r e  a p p a r a t u s  h a d  b e e n  
welded  t o  t,he o u t s i d e  o f  t h e  p i p e .  

A new i m p e l l e r  was i n s t a l l e d  f o r  
r u n  B - 3 ,  2 %  c h r o m i c  a c i d  a t  2S0"C.  
A f t e r  1 2  h r  t h i s  r u n  w a s  e n d e d  
b e c a u s e  o f  a l e a k .  T h e  i m p e l l e r  
h a d  b e e n  b a d l y  p i t t e d  a n d  d i m p l e d ,  
p a r t i c u l a r l y  o n  t h e  f r o n t  f a c e ,  
a l t h o u g h  t h e  w e l d  s p o t s  w e r e  n o t  
p i t t e d  a t  a l l  ( c o m p a r e  p r e v i o u s  
i m p e l l e r ,  l o o p  E ) .  C o r r o s i o n  s p e c i -  
mens  o f  s t a i n l e s s  s t e e l s  3 4 1 ,  3 1 6 ,  
and 316  ELC w e r e  a l l  p i t t e d  i n  t h e  
saiiie f a s h i o n  a s  t h e  i m p e l l e r .  

The  i m p e l l e r  w a s  r e i n s t a l l e d  a n d  
r e m a i n s  i n  u s e  f o r  l a c k  o f  a r e -  
p l a c e m e n t .  R u n s  B - 4  a n d  B - 5  w i t h  
1% IINO, w e r e  t h e n  c o n d u c t e d  a s  o u t -  
l i n e d  i n  t h e  o p e r a t i o n a l  summary. 

The a s - m a c h i n e d  s p e c i m e n s  o f  run 
B - 4  e a c h  > u f f e s c d  a w e i g h t  l o s s  o f  
a b o u t  300 m g  ( e x p o s e d  a r e a  a p p r o x i -  
m a t c l y  0 . 8  i n . 2 ) .  T h e  l o s s  w a s  
p a t t e r n e d ,  a p p a r e n t l y  b e i n g  m o s t  
s e v e r e  i n  t h c  h i g h e s t  f l o w  r e g i o n s .  
A f e w  i r r e g u l a r  " i s l a n d . 9 "  o f  r e l -  
a t i v e l y  l i t t , l e  a t t a c k  r e m a i n e d .  
T h e s e  i s l a n d s  w e r e  c o v e r e d  w i t h  a 
b l a c k  d e p o s i t .  R e g i o n s  i n  w h i c h  
a p p r e c i a b l e  a m o u n t s  o f  m e t a l  h a d  
b e e n  r e m o v e d  w e r e  o f  a s a n d y  a p -  
p e a r a n c e ;  some are  a was b l a c k e n e d ,  
a n d  soiire h a ?  n o  v i s i b l e  c o a t i n g .  
In r u n  W-4 t h e  p i t s  i n  t h e  i m p e l l e r  
i n c r e a s e d  i n  uuitiher and  s i z e .  

In r u n  8 - 5  t h e  a n n e a l e d  s p e c i m e n s  
o f  t h e  t h r e e  s t p e l s  were  s t r i p p e d  o f  
i n e t a l  o v e r  t h e i r  e n t i r e  a r e a s ,  e x -  
c e p t  f o r  a v e r y  few s ina l1  b l a c k e n e d  
" i s l a n d s . "  Thc   eight loss h e r e  was 
a b o u t  6 0 0  mg on e a c h  s p e c i m e n .  The 
s t r i p p e d  a r c a s  h a d  n o  b l a c k  c o a t i n g ;  
b a r e  m e t a l  o f  s a n d y  t e x t u r e  a p p e a r e d  
c -ve rywhere  e x c e p t  i n  t h e  s ina l  I p r o -  
t e c t e d  i s l a n d s .  The i n c r e a s e  i n  s i z e  
and number of  i m p e l l e r  p i t s  c o n t i n u e d  
a b o u t  a s  b e f o r e .  

A s  shown i n  t h e  o p e r a t i o n a l  sum- 
m a r y ,  r u n  R - 6  was a 2 0 0 - h r  UO,SO, 
p l u s  0, r u n  f o l l o w i n g  a 6 - h r  1% HNO, 
p r e t r e a t m e n t .  The  c o r r o s i o n  s p e c i -  
mens  w e r e  t h o s e  o f  r u n  B - 4 ,  4 8 - h r  
1% HNO, p r e t r e a t m e n t .  V c r y  d e f i n i t e  
f l o w  p a t t e r n s  o f  a t t a c k  w e r e  f o u n d  
on t h e s e  s p e c i i n e n s .  E x t e n s i v e  b a r e  
m e t a l  a r e a s  w e r e  b o r d e r e d  by s t e e p  
unde rcu t ,  w a l l s  up t o  0 . 0 2 9  i n .  h i g h ;  
p a s t  t h e  b o r d e r s  o f  t h e  b a r e  a r e a s  
c o n s i d e r a b l y  l e s s  m e t a l  h a d  b e e n  
r e m o v e d ,  a n d  t h e  r o u g h  new s u r f a c e  
was b l a c k e n e d .  I n  s t i l l  l c s s  s c v e r e l y  
a t t a c k e d  a r e a s  t o o l  m a r k s  f r o m  t h e  
o r i g i n a l  mRchin ing  were  w e l l  d e f i n e d  
t h r o u g h  t h e  p r o t e c t i n g  b l a c k  l a y e r .  
The  i m p e l  l e r  showed  a c o n s i d e r a b l y  
i n c r e a s e d  number o f  p i t s  a f t e r  t h i s  
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r u n ,  s o m e  o f  t h e  s h a l l o w  s m o o t h  
" d i m p l e s "  of t h e  p r e v i o u s  i n s p e c t i o n  
h a v i n g  b e c o m e  r o u g h  r e d - b o t t o m e d  
" p i t s . "  A t  some t i m e  d u r i n g  t h e  r u n ,  
a t  l e a s t .  50 h r  b e f o r e  t h e  e n d ,  t h e  
s p e c i m e n  o f  316 ELC s t a i n l e s s  s t e e l  
b r o k e  o u t  o f  t h e  p e d e s t a l  and l o d g e d  
i n  t h e  i m p e l l e r  f o r  t h e  r e s t  of  t h e  
r u n .  I t  i s  o f  i n t e r e s t  t o  n o t e  t h a t  
t h e  pump w a s  n o t  d a m a g e d  b y  t h i s  
t r e a t m e n t .  

T h r e e  d e g r e e s  of c o r r o s i v e  a t t a c k  
a p p e a r  on  a l l  o f  t h e s e  s p e c i m e n s .  
E v i d e n t l y  i n  t h e  b e g i n n i n g  a p r o -  
t e c t i v e  f i l m  o f  s o m e  k i n d  i s  l a i d  
down ,  a t  l e a s t  i n  some a r e a s .  T h e  
f i r s t  d e g r e e  of a t t a c k  i s  t h e n  shown 
by t h o s e  a r e a s  ( t h e  " i s l a n d s " )  i n  
w h i c h  t h e  o r i g i n a l  f i l m  is  a b l e  t o  
r e s i s t  removal  b e c a u s e  o f  a l o w  l o c a l  
f l o w  r a t e  or b e c a u s e  of  a n  unknown 
l o c a l  s u r f a c e  c o n d i t i o n ,  w i t h  t h e  
r e s u l t  t h a t  l i t t l e  o r  n o  m e t a l  i s  
r e m o v e d .  The s e c o n d  d e g r e e  o f  a t -  
t a c k  i s  r e p r e s e n t e d  by  t h e  a r e a s  
w h i c h  a r e  b l a c k e n e d ,  a l t h o u g h  c o n -  
s i d e r a b l e  m e t a l  h a s  b e e n  r e m o v e d ,  
A p p a r e n t l y  i n  t h o s e  a r e a s  t h e  b l . ack  
f i l m  i s  r e m o v e d  b y  e r o s i o n  a n d  
r e - e s t a b l i s h e d  by c h e m i c a l  a c t i o n  a t  
c o m p a r a b l e  r a t e s ,  s o  t h a t  m e t a l  i s  
c o n s u m e d  a t  l e s s  t h a n  t h e  maximum 
p o s s i b l e  rate. The t h i r d  degree  o f  
a t t a c k  is u n r e t a r d e d  r emova l  o f  m e t a l  
f r o m  a b a r e  s u r f a c e  o n  w h i c h  n o  
p r o t e c t i v e  f i l m  c a n  b e  m a i n t a i n e d ,  
p r o b a b l y  b e c a u s e  o f  r a p i d  e r o s i o n ,  
o r  p o s s i b l y  b e c a u s e  t h e s e  s e c t i o n s  
o f  t h e  s u r f a c e  become  a n o d i c  i n  a n  
e l e c t r o l y t i c  p r o c e s s .  

F r o m  e x a m i n a t i o n  o f  t h e  p i p e  
i n t e r i o r s  a n d  pumps i t  a p p e a r s  t h a t  
t h e  f i r s t  d e g r e e  o f  a t t a c k  t a k e s  
p l a c e  i n  t h e  s m o o t h  - f low m o d e r a  t e  
v e l o c i t y  s e c t i o n s  o f  s t r a i g h t  p i p e ,  
and t h a t  t h e  s e c o n d  and t h i r d  d e g r e e s  

o f  a t t a c k  t a k e  p l a c e  i n  r e g i o n s  o f  
h i g h  f l u i d  v e l o c i t y  a n d  t u r b u l e n c e ,  
and p e r h a p s  i n  and n e a r  w e l d s .  

P r e t r e a t m e n t .  T h e  l o n g  s u c -  
c e s s f u l  r u n s  w i t h  UO,SO, p l u s  0,  
i n  l o o p s  h a n d  I3 were made w i t h o u t  
b e n e f i t  o f  any  c o n v e n t i o n a l  p r e t r e a t -  
m e n t .  T h e  g e n e r a l  c o r r o s i o n  r a t e  
w a s  n o t  e x c e s s i v e ,  a l t h o u g h  s e v e r e  
l o c a l  c o r r o s i o n  t o o k  p l a c e .  R u n s  
B - 3 ,  8-4, a n d  B - 5  were  made  w i t h  
c o n v e n t i o n a l  p r e t r e a t i n g  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  p r e t r e a t m e n t  
e f  f e e t .  The  g e n e r a l  c o r r o s i o n  r a t e  
( d i s s o l v e d  n i c k e l  i n c r e a s e )  w a s  
a b o u t  1 0  t i m e s  t h e  r a t e  w i t h  UQ,SQ,, 
a n d  r e g i o n s  s u b j e c t  t o  a c c e l e r a t e d  
c o r r o s i o n  were v e r y  b a d l y  a t t a c k e d .  
T h e  r a t e  o f  d i s s o l v e d  n i c k e l  i n -  
c r e a s e  i n  t h e  UO,SO, r u n  i m m e d i a t e l y  
f o l l o w i n g  t h e  p r e t r e a t m e n t  r u n s  was 
s o m e w h a t  l a r g e r  t h a n  i n  p r e v i o u s  
n o n p r e  t r e a  t e d  rui1.s. 

T h e s e  r e s u l t s  s u g g e s t  t h a t  UO,SO, 
s a l u t i o n  b e a r i n g  0, q u i c k l y  e s t a b -  
l i s h e s  a t  l e a s t  a s  good a p r o t e c t i o n  
o f  t h e  s y s t e m  a s  d o  t h e  c o n v e n t i o n a l  
p r e t r e a t m e n t s ,  and w i t h  1 e s s  r e m o v a l  
o f  m e t a l  f r o m  t h e  s y s t e m .  T h u s  t h e  
r e s u l t s  t o  d a t e  i n d i c a t e  t h a t  p r e -  
t r e a t m e n t  i n  t h e  d y n a m i c  s y s t e m  i s  
u s e l e s s .  I t  i s  t o  b e  e m p h a s i z e d ,  
h o w e v e r ,  t b a t  t h i s  d e d u c t i o n  i s  no t .  
y e t  based  upon  s u f f i c i e n t  i n f o r m a t i o n  
t o  h e  c o n c l u s i v e .  

F u t u r e  Work. P r e s e n t  p l a n s  f o r  
d y n a m i c  pump l o o p  o p e r a t i o n  i n c l u d e  
a r u n  w i t h  a new l o o p  a t  150°C.  T h i s  
run w i l l  b e  made w i t h  n o  p r e t r e a t m e n t  
a n d  n o  a d d e d  o x y g e n ,  i f  t h i s  i s  
f e a s i b l e ,  t o  i n v e s t i g a t e  s o l u t i o n  
s t a b i l ~ t y  a n d  c o r r o s i o n  a t  t h i s  
l o w e r  t e m p e r a t u r e .  C o m p a r i s o n  o f  
r e s u l t s  o b t a i n e d  i n  s p e c i f i c  h i g h -  
f l o w  a r e a s  w i l l  a l s o  be o f  i n t e r e s t .  
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A l o o p  i s  b e i n g  p r e p a r e d  f o r  
o p e r a t i o n  i n  t h c  p r e s e n c e  o f  m i x t u r e s  
o f  h y d r o g e n  a n d  o x y g e c .  l h e  e f f e c t  
o f  f i s s i o n  p r o d u ~ t ~ s  ( s i m u l a t e d  b y  
t h e  a d d i t i o i l  o f  a " r e p r e s e n t a t i v e "  
g r o u p  o f  s u l ~ f a t e s )  w i l l  a l s o  b e  
i n v e s t i g a t e d .  U 1  t i m a t e l y  t h e  c ~ m b i ~ i e d  
F f f ec  t s o f s t o  i c h i  ome t r i  c q u a n t i  t i e  s 

o f  h y d r o g e n  a n d  o x y g e n  a n d  f i s s i o n  
p r o d u c t s  w i l l  b e  i n v e s t i g a t e d  i n  a 
s i r i g l c  l o o p  w i t h  t h e  o b j e c t i v e  o f  

-. 

s i m u l a t i n g  HRE c o n d i t i o n s  a s  n e a r l y  
a s  p o s s i b l e .  

I n  v i e w  o f  t h e  f a v o r a b l e  r e s u l t s  
o b t a i n e d  i n  s t a t i c  c o r r o s i o n  t e s t s  
w i t h  t i t a n i u m ,  s p e c i m e n s  o f  t h i s  
m e t a l  w i l l  b e  c o m p a r e d  w i t h  t y p e  
3 4 7  s t a i n l e s s  s t e e l  s p e c i m e n s  i n  
h i g h -  f l o w  a r e a s  w h e r e  t h e  a t t a c k  o n  
t h e  s t a i n l e s s  s t e e l  s p e c i m e n s  h a s  
b e e n  v e r y  g r e a t .  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

4 RADIATION STABILITY 

14" E. McDuf f i e ,  L e a d e r  

J. W. B o y l e  
F. J .  F i t c h  
T. H .  Hand ley  
K.  A .  Nub 

R a d i a t i o n  E x p e r i m e n t s  i n  t h e  
G r a p h i t e  P i l e .  D u r i n g  t h e  p a s t  
q u a r t e r  a s e t  o f  t h r e e  bombs p r e v i -  
o u s l y  i r r a d i a t e d  for a s h o r t  p e r i o d  
( 5  d a y s )  i n  h o l e  12 o f  t h e  g r a p h i t e  
p i l e  w a s  o p e n e d  a n d  t h e  c o n t e n t s  
were a n a l y z e d .  A s e t  o f  f i v e  bombs 
w a s  r e m o v e d  f r o m  h o l e  6 0  o f  t h e  
g r a p h i t e  p i l e  a f t e r  a v e r y  l o n g  
p e r i o d  o f  i r r a d i a t i o n  [ 2 2 8 0  h r  ( 9 5  
d a y s ) ] ,  a l l o w e d  t o  d e c a y  f o r  h w e e k s  
a n d  t h e n  o p e n e d  f o r  a n a l y s e s  of t h e  
s o l u t i o n s .  R e s i d u a l  s o l r i t . i o n s  f r o m  
t w o  u n t r e a t e d  bornhs,  i r r a d i a t e d  i n  
h o l e  1 2  a t  much e a r l i e r  d a t e s  f o r  7 
and 14 d a y s ,  were a n a l y z e d  i'or n i c k e l  
i n  c o n n e c t i o n  w i t h  t h e  c o r r o s i o n  
s i t u a t i o n .  The r e s u l t s  o f  a l l  t h e s e  
a n a l y s e s  a r e  p r e s e n t e d  a s  T a h l e  4 . 1 ,  
t o g e t h e r  w i t h  some i n f o r m a t i o n  c o n -  
c e r n i n g  a s e t  o f  bombs  now u n d e r  
i r r a d i a t i o n  i n  h o l e  6 0 .  

The o u t s  t a n d i n g  c o n c l u s i o n  w h i c h  
m i g h t  be drawn on t h e  b a s i s  o f  t h e s e  
e x p e r i m e n t s  i s  t h a t  t h e  l o n g e r  i r r a d i -  
a t i o n  h a s  a p p a r e n t l y  n o t  p r o d u c e d  
d e t e r i o r a t i o n  o f  t h e  s o l u t i o n .  The 
c l e a r  y e l l o w  s o l u t i o n s  removed f rom 
t h e  b o a b s  c o r r e l a t e  w e 1  1 w i t h  t h e  
o h s e r v e d  n i a in t ena i i ce  of r e s i d u a l  g a s  
p r  e s s u r e e x 1) e r I m e n t 
( e v i d e n c e  f o r  f i s s i o n  f r a g m e n t  d e -  
c o m p o s i t i o n  o f  wa i , e r ,  f r o m  w h i c h  i t  
i s  i n f e r r e d  t h a t  u r a n i u m  w a s  111 

s o l u t i o n ) ,  The r e l a t n v e l y  l o w  c o n -  
c e n t r a t i o n s  o f  n i c k e l  f o u n d  i n  t h e  
s o l u t i o n s  (when compared  w i t h  o t h e r  

d u r i 11 g t h e  

J .  
D.  
J .  
F. 

F I !VI ann e s c hm i d t 
A4- R i c h a r d s o n  

H.  Sweeton 
nu ttl 

s o l u t i o n s  w h i c h  ha? been  h e a t e d  o u t  
ol: r a d i a t i o n  a n d  i n  t h e  a b s e n c e  o f  
o x y g e n ,  t h e  t e s t  g i v e n  t h e s e  bombs 
b e f o r e  t h e y  were s u b j e c t e d  t o  i r r a d i -  
a t i o n )  a r e  e n c o u r a g i r r g  a n d  i n d i c a t e  
t h a t  r a d i a l  ion  IS n o t  I n c r e a s i n g  t h e  
c o r r o s i o n  p r o b l e m .  Fur the r r r io re ,  t h e  
n i c k e l  c o n c e n t r a t i o n s  a r e  riot, h i g h e r  
t h a n  t h o s e  f o u n d  i n  c o r r e s p o n d i n g  
i r r a d i a t i o n  t e s t s  o f  s h o r t  d u r a t i o n .  

W i t h  r e s p e c t  t o  c o r r o s i o i i  i t  

s h o u l d  be einphasi z e d  t h a t  e x p e r i e n c e  
d u r i n g  t he  p a s t  two quarters has l e d  
t o  g r e a t e r  k n o w l e d g e  c o n c e r n i n g  
s o l u t i o n  s t a b i ?  1 t ,yh  A c c o r d i n g l y ,  t h e  
e x p e r x n r c n t s  n o w  i n  p r o g r e s s  a r e  
b e i n g  c a r r i e d  O U L  i n  bombs  w h i c h  
were n o t  h e a t e d  f o r  l o n g  p r r l o d s  o f  
t ime in L ~ P  a b s e n c e  o f  r a d i a t i o n  and  
added oxygen. Moreover ,  t h e  t empera -  
t u r e  o t  t h e  bombs 1s l owered  whenever  
t h e  n e u t r o n  f l u x  o f  t h e  p i l e  g o e s  
d o w n ;  t h u s  t h e  p r e s e n t  t e s t s  a r e  
e f f e c t i v e l y  t e s t s  o f  r a d i a t i o n  
c o r r o s i o n  a n d  ~ a d i a t i o i i  s t a b i l i t y  
r a t h e r  t h a n  t e s t s  o f  b o t h  r a d i a t i o n  
and n o n r a d i a t i o n  c o n d i t i o n s .  

O u t - o f - P i l e  Bomb E x p e r i m e n t s ,  
T h e  e x p e r i m e n t s ,  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 ,  ' 3  d i r e c t . e d  t o  t h e  
u s e  o f  oxygen  bot,h a s  a p r e t r e a t i n g  
a g e n t  a n d  a s  a s t a b i l i z e r  d u r i n g  

___ - ~ I _  

( ' ) I '  O u t - o f - P i l a  S t u . d i e s  of St;pinless Steel 
Bomb- Fi t t i n g - T u b i n g  Assemblies, Homogeneous 
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  f o r  
P e r z n d  Ending May 1.5, 1951 ,  p .  7 3  ( O c t .  10, 
1951 1 
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h e a t i n g  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  h a v e  
been  c a r r i e d  f o r w a r d  d u r i n g  t h e  p a s t  
f e w  m o n t h s .  A r e p e a t  s e t  o f  t y p e  
347 s t a i n l e s s  s t e e l  bombs p r e t r e a t e d  
w i t h  oxygen i n  t h e  p r e s e n c e  o f  w a t e r  
w a s  c o m p a r e d  w i t h  bombs h a v i n g  n o  
p r e t r e a t m e n t ,  110th b e i n g  t e s t e d  w i t h  
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  
40  g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  u n d e r  
v a r y i n g  o x y g e n  p r e s s u r e s .  The r e -  
s u l t s  a r e  p r e s e r i t , e d  a s  T a b l e  4 . 2 .  
T h e r e  i s  n o  e v i d e n c e  f r o m  t h e s e  
r e s u l t s  t h a t  t h e  oxygen p r e t r e a t m e n t  
added s i g n i f i c a n t l y  t o  t h e  p r o t , e c t i o n  
a f f o r d e d  by t h e  u s e  of o x y g e n  d u r i n g  
t h e  t e s t  r u n .  

40 0 

600 

No11 e 

When s o  l u  t 1 on i 11 s t a b  1 1 1 t,y o c c u  rs  
a f t e r  a s h o r t  h e a t i n g  p e r i o d ,  t h e r e  
i s  u s u a l l y  formed a lolack p r e c i p i t a t e  
i n  a w a t e r - w h i t e  s o l u t i o n  o f  Low 
pH. T h i s  s u g g e s t s  p a r t i a l  r e d u c t i o n  
o f  t h e  u r a n y l  i o n  and  h y d r o l y s i s  t o  

U,O,. I n  o r d e r  t o  t e s t  t h e  r e v e r s i -  
b i l i t y  o f  t h i s  s i t u a t i o n ,  bomb num- 
b e r  347 ( r e p o r t e d  i n  p r e v i o u s  q u a r -  
t e r l y ,  OHNL-1057,  p a g e  7 5 ,  a s  b a d  
a f t e r  24 h r  h e a t i n g ;  no  p r e t r e a t m e r i t  
and n o  oxygen p rese r i t  d u r i n g  h e a t i n g )  
w a s  p l a c e d  u n d e r  4 0 0  p s i  o x y g e n  
p r e s s u r e  a n d  h e a t e d  o v e r n i g h t  a t  

400 

60 0 

20 0 

275"C,  a f t e r  wh ich  t h e  s o l i l t i o n  was 
f o u n d  t o  be c l e a r  y e l l o w .  The  u r a -  
n i u m  c o n t e n t  h a d  r i s e n  f r o m  l e s s  
t h a n  2.0 t o  5 2 . 2  m g / m l .  The o x i d a t i o n  
of: r e d u c e d  u ran ium back  t o  t h e  hexa -  
v a l e n t  s t a t e  may h a v e  beeri f o l l o w e d  
o r  acco rnpdn ied  by o x i d a t i o n  o f  t h e  
f e r r o u s  i o n  t o  t h e  f e r r i c  s t a t e ,  
a f t e r  w h i c h  t h e  f e r r i c  s u l f a t e  was 
h y d r o l y z e d  w h i l e  t h e  UO, w a s  r e -  
c o n v e r t e d  i n t o  u r a n y l  s u l f a t e .  T h i s  
c h e m i c a l  r e a c t 1  on p r o c e e d s  w i t h  i r o n  
o r  chromiuin compounds;  n l c k e  1 ~ how- 
e y e r ,  d o e s  n o t  h y d r o l y z e  and r e m a i n s  
i n  s o l u t i o n ,  t y i n g  up  s u l f a t e  i o n s .  
P r e s i i m a b l y  i f  a s t o i c h i o m e t r i c  
amount  o f  n i c l i e l  were removed f r o m  
t,he homb w a l l  by c o r r o s i o n  t h e  S U I  f a t e  
w o u l d  r e m a i n  u n a v a i l a h l t > ,  a n d  t h e  
i i r a n i u m  c o u l d  b e  o x i d i z e c l  t o  UQ,  
w i t h o u t  coming back i n t o  s o l u t i o n .  

E x p e r i m e n t s  a t  H i g h e r  Fluxes. 
D u r i n g  t h e  q u a r t e r  a second e x p l o r a -  
t o r y  e x p e r i m e n t  i n  a v e r t i c a l  h o l e  
i n  t h e  LITE{ was c a r r i e d  o u t .  U s l a g  
u c a r i y l  s u l l ' i t t e  c o n t a i n i n g  40 g o f  
uraii ium pe r  l i t c r  and 93% e n r i r h m c n t ,  
a n  e q u i l i b r i u m  p r e s s u r e  o f  7 5 0 0  psi 
( s t e a m  t 2M, t 0 , )  was r e a c h e d  a t  
2 8 0 ° C  u s i n g  a 5 0 0 - k w  p o w e r  l e v e l  

TABLE 4 , 2  

E f f e c t  o f  Dxygen on stability o f  MRE System 
.............. l__l--- II__ - .. . ____-._ ..... ........ 

OXYGEN PRESSURE ( p s i )  - K N D I T I O N  OF S0LU'I"ION AFTER HEATING AT 275'C 

RUN NO. I PRETREAT?dENT 1 TEST I 7 5  hr I 240 h r  

3 4.9 I 200 I 200 I precipi t n t e d  1 P r e c i p i t a t e d  

350 

351 

352 

353 

354 

None 

None 

40 0 I 600 

C l e a r  y e l l o w  

Clear y e 1  l ow 

Clea1- yellow 

Clear  y e l l o w  

C l e a r  y e l l o w  

Clear y e l l o w  

C l e a r  y e l l o w  

C l e a r  y e l l o w  

Clear y e l l o w  

P r e c i p i t a t e d  

5 3  



T 

TABLE 4 . 3  

G Values f o r  H R E  R e f l e c t o r  s o l u t i o n s  

S O L U T I O N  

500 ppm Na3P0,  

250 ppm Na,PO, 

0 .005  N NaOH 

S a t u r a t e d  Mg(OH), 

. .-. . -____ 
G V A L U E  

0.7 - 0 . 8  

0 . 7  - 0 . 8  

0 . 7  - 0 . 8  

0 .6  - 0.7 

( h a l f  f l u x ) .  D a t a  were  o b t a i n e d  a t  
power l e v e l s  up t o  1000 k w ,  t e m p e r a -  
t u r e s  up t o  280°C,  and  p r e s s u r e s  u p  
t o  8 0 0 0  p s i .  A f t e r  t h e  e x p e r i m e n t  
was t e r m i n a t e d  b e c a u s e  of  m e c h a n i c a l  
d i f f i c u l t i e s  t h e  a p p a r a t u s  w a s  r e  - 
d e s i g n e d  i n  t h e  i n t e r e s t s  o f  g r e a t e r  
s a f e t y  and c o n v e n i e n c e  o f  o p e r a t i o n .  
The  m o d i f i e d  a p p a r a t u s  i s  now b e i n g  
f i n i s h e d  i n  t h e  s h o p s  arid i s  n e a r l y  
r e a d y  f o r  assembly  and t e s t i n g .  

F o r  l o n g - t e r m  i r r a d i a t i o n s  i n  
h o r i z o n t a l  h o l e s  of  t h e  LITR c a r e f u l  
c a l c u l a t i o n s  h a v e  b e e n  c a r r i e d  o u t  
w i t h  r e s p e c t  t o  gamma h e a t i n g ,  h e a t  
t r a n s f e r ,  t e m p e r a t u r e  c o n t r o l ,  and  
s h i e l d i n g .  A p p a r a t u s  f o r  t h e s e  
i r r a d i a t i o n s  h a s  been  d e s i g n e d ,  and  
t h e  c r i t i c a l  p a r t s  a r e  now b e i n g  
t e s t e d  i n  t h e  l a b o r a t o r y .  

R a d i a t i o n  E f f e c t s  o n  t h e  M R E  
R e f l e c t o r  System. An e s t , i m a t i o n  o f  
t h e  g a s  e v o l u t i o n  t o  be e x p e c t e d  i n  
t h e  r e f l e c t o r  h a s  b e e n  m a d e  b y  
i r r a d i a t i n g  q u a r t z  a m p o u l e s  f i l l e d  
w i t h  l i g h t  w a t e r  c o n t a i n i n g  500 ppm 
o f  t r i s o d i u m  p h o s p h a t e  (Na,P04)  , 250 
ppm o f  t r i s o d i u m  p h o s p h a t e ,  0 . 0 0 5  N 
NaOW, o r  s a t u r a t e d  w i t h  Mg(OH) , .  
Bombs made o f  SAE 1030 c a r b o n  s t e e l  

I 

REMARKS 

A l l  d e t e r m i n a t i o n s  were a t  l e s s  
t h a n  a t m o s p h e r i c  p r e s s u r e s  and 
a t  p i l e - a m b i e n t  t e m p e r a t u r e s  

.- 

c o n t a i n i n g  s o l u t i o n s  o f  5 0 0 - p p m  
t r i s o d i u m  p h o s p h a t e  o r  s a t u r a t e d  
M g ( O H ) ,  g a v e  i n d i c a t i o n s  o f  t h e  
s t e a d y - s t a t e  p r e s s u r e s  t o  he e x p e c t e d  
i n  gamma and n e u t r o n  f l u x e s  comparable  
t o  t h o s e  o f  t h e  g r a p h i t e  p i l e  and a t  
t e m p e r a t u r e s  o f  100 t o  140°C. 

E s t i m a t , i o n s  o f  t h e  G v a l u e s  f o r  
t h e  a b o v e  s o l u t i o n s  h a v e  b e e n  made 
on t h e  b a s i s  o f  ampoule  s t u d i e s  and  
a r e  p r e s e n t e d  a s  T a h l e  4 . 3 .  G i s  
c a l c u l a t e d  a s  t h e  number of hydrogen  
m o l e c u l e s  p r o d u c e d  i n  t h e  s o l u t i o n  
p e r  1 0 0  e v  o f  e n e r g y  i n p u t .  T h e  
e n e r g y  i n p u t  was d e t e r m i n e d  f rom t h e  
v a l u e  f o r  w a t e r  g i v e n  b y  D .  M .  
R i c h a r d s o n  i n  O R N L - 1 2 9 . c 2 )  T h e  
e n e r g y  f r o i n  t h e  n - p  r e a c t i o n  on  
phosphorus  was n e g l e c t e d .  

I t  a p p e a r s  t h a t  oxygen  o v e r  t h e  
s o l u t i o n  i n c r e a s e s  t h e  d e c o m p o s i t i o n  
r a t e  s l i g h t l y ,  w h e r e a s  hydrogen  o v e r  
t h e  s o l u t i o n  d e c r e a s e s  t h e  decom-  
p o s i t i o n  r a t e  s l i g h t l y .  

(2)D. M. Richardson, C a l o r i m e t r i c  Measurement 
of R a d i a t i o n  E n e r g y  D i s s i p a t e d  by  V a r i o u s  
M a t e r i a l s  P l a c e d  i n  t h e  Oak R i d g e  P i l e ,  ORNL- 
129 (Oct. 1, 1948). 

54 



FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

I n  s t r urn en t a 1 t r ou b 1 e s h a ve 1 i m i  t e d c o n d i t i o n  as  t h a t  wh ich  w i l l  be  u s e d  
t h e  a c c u r a c y  o f  t h e  d e t e r m i n a t i o n  o f  i n  t h e  HRE. 
t h e  s t e a d y - s t a t e  p r e s s u r e s  i n  m e t a l  
bomb s y s  terns u n d e r  i r r a d i a  t i o n .  The 
f i r s t  3 o r  4 d a y s  o f  t h e  t e s t  showed 
a g r a d u a l  p r e s s u r e  i n c r e a s e  w i t h  a 
t e n d e n c y  t o  l e v e l  o f f .  A f t e r  a n  
i r r a d i a t i o n  o f  3 . 5  weeks  a t  1 0 0  t o  
140°C t h e r e  was 3 0 - p s i  r e s i d u a l  g a s  
p r e s s u r e  (2H, t 0,) o v e r  t h e  Mg(OH), 
s y s t e m  a n d  9 0 - p s i  r e s i d u a l  g a s  
p r e s s u r e  o v e r  t h e  500-ppm Na,PO,  
s y s tern. 

F u r t h e r  work i s  i n  p r o g r e s s  u s i n g  
D,O i n s t e a d  o f  H,O a s  a f i n a l  check  
on t h e  g a s  p r o d u c t i o n  by t h e  r e f l e c t o r  
s y s  tern. 

Plans  €or Next Quarter.  Exarni-  
n a t i o n  o f  t h e  h e a v y - w a t e r  r e f l e c t o r  
s y s t e m  w i l l  be c a r r i e d  t o  a d e f i n i t e  
c o n c l u s i o n ,  u s i n g  h e a v y  w a t e r  f r o m  
t h e  same c o n t a i n e r s  a n d  i n  t h e  same 

L o n g -  t e r m  i r r a d i a t i o n s  i n  h o l e  
6 0  w i l l  b e  c o n t i n u e d ,  arid s h i e l d e d  
f a c i l i t i e s  w i l l  be p r o v i d e d  s o  t h a t  
bombs c a n  b e  o p e n e d  a n d  s o l u t i o n s  
c a n  be a n a l y z e d  w i t h o u t  t h e  n e c e s s i t y  
f o r ’ a l o n g r a d i o a c t i v e  c o o l i n g  p e r i o d .  

A p p a r a t u s  f o r  f u r t h e r  e x p l o r a t o r y  
e x p e r i m e n t s  u s i n g  a v e r t i c a l  h o l e  i n  
t h e  LITR w i l l  be  c o m p l e t e d ,  and t h e  
 experiment,^ w i l l  be  r e s u m e d .  P a r -  
t i c u l a r  a t t e n t i o n  w i l l  b e  g i v e n  t o  
s t u d i e s  o f  u ran ium p e r o x i d e  p r e c i p i -  
t a t i o n  u n d e r  d i f f e r e n t  c o m b i n a t i o n s  
o f  f l u x  and t e m p e r a t u r e .  

A p p a r a t u s  f o r  l o n g - t e r m  i r r a d i -  
a t i o n s  i n  t h e  LTTR u s i n g  h o r i z o n t a l  
beam h o l e s  w i l l  b e  c o m p l e t e d ,  a n d  
e x p e r i m e n t s  w i l l  be i n i t i a t e d .  
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5 .  ENGINEERING COMIC*ONENT STUDIES 

C. R .  Graham, L e a d e r  
J .  0. R r a d f u t e  C. \li. K e l l e r  E. C. S a v a g e  
J .  S. C u l v e r  II. I .  K r a i g  I .  S p i e w a k  
J .  I .  G o n z a l e z  R .  A .  L o r e n z  R. Van W i n k l e  
F. N .  H a u h e n r e i c h  J .  A .  R a n s o h o f f  R .  I I .  W i l s o n  
C .  G. H e i s i g  W .  L. R o s s  C. D. Z e r b y  

if l lECNANICAL ASPECTS OF 
SOUP R E C I R C U L A T I N G  TEST LOOPS 

P.  N .  I l a u b e n r e i c h  C. G. H e i s i g  
PI. I .  K r a i g  R.  A .  L o r e n z  
W .  I., . R o s s  H .  C. S a v a g e  

O p e r a t i o n  o f  t h e  s o u p  r e c i r c u l a t -  
i n g  t e s t  l o o p s  h a s  e s t a b l i s h e d  t h e  
r e  q u  i r e men t s n e c e s s a r y m a  i n  t a i n  
s o l u t i o n  s t a b i l i t y  a n d  m i n i m i z e  c o r -  
r o s i o n  ( s e e  s e c t i o n  on DynamLc C o r ~ o -  
s i o n  S t u d i e s ,  p.  4 2 ) .  T h e  e s s e n t i a l  
r e q u i r e m e n t  a p p e a r s  t o  b e  an a d e q u a t e  
s u p p l y  o f  d i s s o l v e d  o x y g e n  i n  t h e  
r e c i r c u l a t e d  s o l u t i o n .  ,411  o x y g e n  
c o n c e n t r a t i o n  a s  l o w  a s  2 0  ppm h a s  
m a i n t a i n e d  s o l u t i o n  s t a b i l i t y  s a t i s -  
f a c t o r i l y  f o r  p e r i o d s  a s  l o n g  a s  
s e v e r a l  h u n d r e d  bou TS. 

t o  

To m a i n t a i n  t h e  r e q u i r e d  o x y g e n  
c o n c e n t r a t i o n  t h e  f o l l o w i n g  two m e t h -  
o d s  h a v e  b e e n  u s e d .  

1. D i f f u s i o n  o f  o x y g e n  g a s  a t  
300  t o  500 p s i *  f r o m  t h e  p r e s -  
s u r i  z e r  i n  t o  t h e  l o o p ) .  

2 .  Oxygen g a s  a t  S O  p s i  i n  t h e  
p r e s s u r i z e r  a n d  w i t h  a b y p a s s  
o f  a p p r o x i m a t e l y  0 . S  gph o f  
c o n d e n s a t e  f rom t h e  t o p  o f  t h e  
p r e s s u r i z e r  t o  t h e  r e a r  o f  t h e  
pump r o t o r  c a v i t y  a n d  i n t o  t h e  
l o o p  t h r o u g h  t h e  pump. 

* A l l  He a n d / o r  0, p r e s s u r e s  a r e  t h o s e  
measured w i t h  t h e  sys tem a t  room temperature. 

' rest  l o o p  A h a s  b e e n  r u n  -800 h r  
( r u n s  A - 7  a n d  A - 8 )  w i t h  u r a n y l  s u l -  
f a t e ,  a n d  s o l u t i o n  s t a b i l i t y  h a s  b e e n  
s a t i s f a c t o r i l y  m a i n t a i n e d  u s i n g  an 
o x y g e n  p a r t i a l  p r e s s u r e  i n  t h e  s t e a m  
p r e s s u r i z e r .  In r u n  A - 7  a t o t a l  g a s  
p r e s s u r e  ( o x y g e n  + h e l i u m  or o x y g e n )  
o f  300 tQ 500 p s i '  was  n e c e s s a r y  t o  
m a i n t a i n  s o l u t i o n  s t a b i l i t y .  T h e  
s y s t e m  c o n s i s t e d  o f  a v a p o r  s p a c e  o f  
a p p r o x i m a t e l y  4 l i t e r s  a b o v e  9 l i t e r s  
o f  s o l u t i o n .  Wi th  lower  g a s  p r e s s u r e s  
i t  was n e c e s s a r y  t o  o p e r a t e  t h e  p r e s -  
s u r i z e r  a t  s u b s t a n t i a l l y  2 8 5 O C  t o  
m a i n t a i n  t h e  s y s t e m  p r e s s l l r e  o f  1000  
p s i .  U n d e r  t h e s e  c o n d i t i o n s  t h e  
p r e s s u r i z e r  v e r y  e f f e c t i v e l y  s t r i p p e d  
t h e  o x y g e n  o u t  o f  s o l u t i o n .  W i t h  
o x y g e n  p r e s s u r e s  o f  300 t o  500 p s i ,  
t h e  p r e s s u r i z e r  c o u l d  b e  o p e r a t e d  a t  
l o w e r  t e m p e r a t u r e s  (-250°C) a n d  s t i l l  
m a i n t a i n  t h e  r e q u i r e d  s y s t e m  p r e s -  
s u r e .  U n d e r  t h e s e  c o n d i t i o n s  a n  
a d e q u a t e  amotrrlt o f  oxygen was p r e s e n t  
i n  t h e  s o l u t i o n  t o  p r e v e n t  u r a n i u m  
r e d u c t i o n .  T h i s  c o n d i t i o n  h a d  o n e  
d i s a d v a n t a g e  i n  t h a t  a l l  u n d i s s o l v e d  
g a s  a c c u m u l a t e d  i n  t h e  r e a r  o f  t h e  
W e s t i n g h o u s e  pump a n d  p e r i o d i c  v e n t -  
i n g  w a s  r e q u i r e d .  I n  a d d i t i o n  t o  
e n d a n g e r i n g  t h e  pump b e a r i n g s ,  t h e  
g a s  w a s  s o o n  v e n t e d  o f f  s o  t h a t  t h e  
r e q u i r e d  p r e s s u r e  was l o s t  a n d  f r e -  
q u e n ' t  s h u t d o w n s  were  r e q u i r e d  f o r  
o x y g e n  a d d i t i o n s .  O n e  a d d i t i o n a l  
f a c t  w h i c h  e m e r g e d  f r o m  t h e  a b o v e  
t e s t s  w a s  t h a t  t h e  o x y g e n  a n d / o r  
h e l i u m  g a s  a n d  s t e a m  s t r a t i f i e d ,  i. e . ,  
t h e  o x y g e n  a n d / o r  h e l i u m  r e m a i n e d  i n  
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t h e  t o p m o s t  p a r t  o f  t h e  p r e s s u r i z e r  
vapor  s p a c e  and t h e  s t eam i n  t h e  lower  
p a r t .  T h i s  was v e r i f i e d  b y  p r e s s u r e  
m e a s u r e m e n t s  a n d  b y  a t e m p e r a t u r e  
s u r v e y  t h r o u g h  t h e  vapor  s p a c e .  T h i s  
same e f f e c t  i s  f o u n d  by t h e  Argonne  
g roup  i n  t h e i r  work w i t h  a l o o p  i n  t h e  
X-10 p i l e  and by o t h e r s .  

These  o b s e r v a t i o n s  l e d  t o  t h e  i n -  
s t a l l a t i o n  o f  a b y p a s s  l i n e  c o n n e c t i n g  
t h e  t o p  o f  t h e  p r e s s u r i z e r  t o  t h e  
r e a r  o f  t h e  pump r o t o r  c a v i t y .  With 
t h e  pump i n  o p e r a t i o n ,  t h e  p r e s s u r e  
d i f f e r e n c e  b e t w e e n  t h e s e  two p o i n t s  
w i l l  m a i n t a i n  a f l o w  o f  c o n d e n s a t e  
and gas t o  t h e  r e a r  o f  t h e  pump c a v i t y  
and  t h u s  t o  t h e  r e c i r c u l a t i n g  l i n e .  
A c o n d e n s e r  i n  t h i s  b y p a s s  k e e p s  t h e  
f:uid c o o l .  A f l o w  r a t e  i n  t h e  o r d e r  
o f  0 . 5  g p h  o r  l e s s  w i l l  r e s u l t  i n  
s o l u t i o n  s t a b i l i t y .  Oxygen p r e s s u r e  
i n  t h e  p r e s s u r i z e r  (measu red  c o l d )  i s  
n o t  o v e r  50  p s i .  I n  o r d e r  t o  d e -  
t e r m i n e  or e s t i m a t e  t h e  amount o f  oxy-  
gen  i n  s o l u t i o n  r e q u i r e d  t o  m a i n t a i n  
s t a b i l i t y ,  s a m p l e s  o f  soup f o r  a n a l y -  
s i s  o f  d i s s o l v e d  g a s e s  a r e  t a k e n  a t  
o p e r a t i n g  c o n d i t i o n s .  B a s e d  on t h e  
method o f  s a m p l i n g  and  a n a l y s i s  now 
i n  u s e ,  o x y g e n  c o n c e n t r a t i o n  a s  low 
a s  2 0  ppm w i l l  m a i n t a i n  s o l u t i o n  
s t a b i l i t y .  U s i n g t h e s a m e  p r o c e d u r e s ,  
a s a m p l e  t a k e n  f rom a t h e r m a l  l o o p  
i n  which p r e c i p i t a t i o n  of t h e  u ran ium 
h a d  s t a r t e d  showed zero oxygen  c o n -  
c e n t r a t i o n  i n  t h e  s o l u t i o n .  

Examination o f  Loop A f t e r  Opera- 
t i o n .  A t  t h e  c o n c l u s i o n  o f  r u n  A-8 
on pump r e c i r c u l a t i n g  l o o p  A ,  t h e  p i p e  
was removed and  c u t  u p  f o r  i n s p e c t i o n  
and  e v a l u a t i o n  o f  c o r r o s i o n  and e r o -  
s i o n  i n  t h e  l o o p .  The l o o p  o p e r a t i n g  
t i m e  w a s  1750 h r .  C o r r o s i o n  i n  t h e  
form o f  p i t t i n g  was e v i d e n t  a t  s e c -  
t i o n s  of t h e  l o o p  w i t h  r e d u c e d  c r o s s -  
s e c t i o n a l  a r e a  and i n  h i g h l y  t u r b u l e n t  
a r e a s  ( a r o u n d  welded  pads  i n  i m p e l l e r  

h o u s i n g ) .  M o s t  o f  t h e  i n t e r i o r  o f  
t h e  1 % - i n .  S c h e d u l e  8 0  p i p e  ( t y p e  
347 s t a i n l e s s  s t e e l )  was i n  very good 
c o n d i t i o n  and  h a d  a s m o o t h ,  t i g h t l y  
a d h e  r i n  g ,  Co r r o s i  on 
was a l s o  n o t e d  a t  welded j o i n t s  where 
e x c e s s  m e t a l  had  p e n e t r a t e d  t h e  j o i n t .  
T h i s  l o o p  h a d  been  s u b j e c t e d  t o  n u -  
m e r o u s  p r e c i p i t a t i o n s ,  e t c h e s ,  a n d  
p a s s i v a t i o n s  a n d  was  i n  r e l a t i v e l y  
good c o n d i t i o n  c o n s i d e r i n g  t h e s e  f a c -  
t o r s .  The l o o p  i s  now b e i n g  r e b u i l t  
u s i n g  1 - i n .  p i p e  and m a i n t a i n i n g  t h e  
same s t a n d a r d  o f  w e l d i n g  i n  u s e  on  
t h e  HRE. 

A s e c o n d  pump l o o p ,  d e s i g n a t e d  a s  
l o o p  R ,  was c o m p l e t e d  and i s  now r u n -  
n i n g .  An o p e r a t i o n  t i m e  o f  1400  h r  
h a s  h e e n  a c c u m u l a t e d  on l o o p  B ,  a p -  
p r o x i m a t e l y  1000 h r  w i t h  u r a n y l  s u l -  
f a t e ,  D p e r a t i n g  c o n d i t i o n s  have  been 
2 5 0 ° C  i n  t h e  r e c i r c u l a t i n g  l i n e ,  
2 8 5 ° C  arid IO00 p s i  p r e s s u r e  i n  t h e  
p r e s s u r i z e r .  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 of  u ran ium p e r  l i t e r  
h a s  been  u s e d  e n t i r e l y .  The p i p e  i n  
l o o p  B i s  1 - i n .  p i p e  w i t h  a v e r a g e  
v e l o c i t i e s  o f  -30 f t / s e c .  

b 1 a ck c o a  t i n  g. 

A s e c t i o n  o f  t h e  p i p e  i n  l oop  S w a s  
renioved a f t e r - 1 0 0 0  h r  o p e r a t i o n  (-500 
h r  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e ) .  The c o r r o -  
s i o n  e f f e c t s  were  a p p r o x i m a t e l y  t h e  
same a s  in l o o p  A .  P i t t i n g  was o b -  
s e r v e d  a t  r e s t r i c t e d  s e c t i o n s  and  a t  
welded  j o i n t s  where  excess weld m e t a l  
had p e n e t r a t e d  t h e  j o i n t s .  T h i s  s y s -  
t e n  h a d  n o t  b e e n  s u b j e c t e d  t o  a s  
w ide  a v a r i e t y  o f  c a n d i t i o n s  a s  l o o p  
A b u t  had been a t t a c k e d  by 2% chromic  
a c i d  d u r i n g  a p a s s i v a t i o n .  Chromic  
a c i d  i s  t o o  c o r r o s i v e  f o r  u s e  i n  t h e  
l o o p s  and c a u s e s  e x c e s s i v e  p i t t i n g .  

Pretreatfflent of the  Loope;. In  r e -  
g a r d  t o  t h e  p r e t r e a t m e n t s  n e c e s s a r y  
i n  t h e  HRE s y s t e m  f o r  s o l u t i o n  s t a -  
b i l i t y  a n d / o r  r e d u c e d c o r r o s i o n  r a t e s ,  
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t h e  f o l l o w i n g  o b s e r v a t i o n s  h a v c  b e e n  
made i n  t h e  pump l o o p s :  
I 

1. P a s s i v a t i o n  w i t h  1% HNO, o r  2 %  
CrQ, d o e s  n o t  a p p e a r  t o  e n h a n c e  
s o 1 u t i on s t a b i L i t y . S o  1 u t i o n  
s t a b i l i t y  i s  m a i n t a i n e d  o n l y  by 
a s u f f i c i e n t  c o n c e n t r a t i o n  o f  
oxygen  i n  s o l u t i o n .  

2 ,  P a s s i v a t i o n  d o e s  n o t  appear t o  
r e d u c e  c o r r o s i o n  r a t e s  a s  meas-  
u r e d  by n i c k e l  c o n c e n t r a t i o n  i n  
s a m p l e s  o f  s o l u t i o n s  t a k e n  d u r -  
i n g  o p e r a t i o n .  

I n  g e n e r a l  t h e  o n l y  r e ¶ ‘ - ’  A i 1” e men t 
seems t o  h e  t h a t  t h e  l o o p s  b e  c l e a n  
a n d  f r e e  o f  g r e a s e .  T h i s  i s  o n l y  
d e s i r a b l e  t o  t h e  e x t e n t  o f  s o l u t i o n  
c o n t a m i n a t i o n  a n d  p r o t e c t i o n  o f  pump 
b e a r i n g s ,  I n  o t h e r  w o r d s ,  n o  d i f -  
f e r e n c e s  i n  s o l u t i o n  s t a b i l i t y  o r  c o r -  
r o s i o n  r a t e s  ( a l t h o u g h  v e r y  l i t t l e  
i n f o r i l i a t i o n  i s  a v a i l a b l e  a s  y e t )  i s  
n o t e d ,  whethei-  t h e  l o o p  i s  r u n  w i t h  a 
minimum c l e a n i n g  ( s u c h  a s  c i r c u l a t i n g  
a 3% s o l u t i o n  o f  t r i s o d i u m  p h o s p h a t e  
a t  “ 1 5 0 ° C  i n  t h e  l o o p  f o l l o w e d  b y  
t h o r o u g h  r i n s i n g  w i t h  d i s t i l l e d  w a t e r )  
o r  w h e t h e r  t h e  s y s t e m  i s  c a r e f u l l y  
e t c h e d  w i t h  a c i d  f o l l o w e d  by p a s s i r a -  
t i o n  w i t h  1% n i t r i c  a c i d  a t  250°C. 

The a b o v e  p o i n t s  a r e  b e i n g  i n v e s -  
t i g a t e d  a s  t h o r o u g h l y  a s  p o s s i b l e ,  
a n d  j u s t  r e c e n t l y  a l l  loops were p r o -  
v i d e d  w i t h  o p e n i n g s  a n d  h o l d e r s  f o r  
c o r r o s i o n  s a m p l e s .  

A t h i r d  pump r c c i r c u l a t i n g  l o o p ,  
l o o p  C ,  h a s  b e e n  u s e d  o n l y  t o  t e s t  8. 

M o d e l  30A R e s t i n g h o u s e  pump. T h i s  
pump w a s  r u n  -300 h r  r e c i r c u l a t i n g  
w a t e r  a n d  was s e n t  t o  t h e  HRE s i t e  
f o r  i n s t a l l a t i o n  i n  t h e  D,O s y s t e ~ .  
A mode l  l O O A  piimp h a s  been  i n s t a l l e d  
i n  l o o p  C. a n d  t e s t  w o r k  w i l l  b e g i n  

i n  a f ew  d a y s .  P r e s e n t  p l a n s  a r e  f o r  
t h i s  l o o p ,  w i t h  c o r r o s i o n  s a m p l e s ,  
t o  be  r u n  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  a t  150°C 
t o  d e t e r m i n e  d i f f e r e n c e s  i n  s o l u t i o n  
s t a b i l i t y  a n d  c o r r o s i o n  r a t e s  a s  com- 
p a r e d  t o  250°C. 

Long  r a n g e  p l a n s  i n c l u d e  t h e  c o n -  
s t r u c t i o n  o f  -12 a d d i t i o n a l  pump r e -  
c i r c u l a t i n g  t e s t  l o o p s .  I Iowever ,  two 
o r  t h r e e  a d d i t i o n a l  l o o p s  w i l l  b e  
c o n s t r u c t e d  a s  s o o n  a s  p o s s i b l e  t o  
be used  as f o l l o w s :  

1. Onc l o o p  t o  hi- u s e d  f o r  mechan-  
i c a l  t e s t  w o r k  o n  Mode l  100.9 
pu1nps. 

h 

2 %  Onc  l o o p  t o  be  c o n s t r u e t e d  w i t h  
a l e t d o w n  s y s t e m  ( h e a t  e x -  
c h a n g e r ,  v a l v e ,  r t c . )  a n d  a 
P t l l s a f z e d e r  piinrp. This s y s t e m  
will be  u s e d  t n  t e s t  c o r r o s i o n  
r a t e s  a n d  s o l u t i o n  s t a b i l i t y  i n  
t h i s  p a r t  o f  t h e  NRE. I t  may 
be p o s s i b l e  t o  d o  some o f  t h i s  
work i n  t h e  mock-up on t h e  f i r s t  

Area.  
f l o o r  o f  B l d g .  9 2 0 4 - 1 ,  Y - 1 2  

3. One l o o p  w i l l  b e  c o n s t r u c t e d  
o f  s t e e l  a n d  w i l l  h a v e  a Mode l  
30.4 pump i n s t a l l e d  t o  c h e c k  
c o r r o s i o n  r a t e s  o f  t h e  D,O s y s -  
t e m .  

\ \ ’ C ? S d i t l g h O U S e  PMOIp, I S  

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

A t  t h e  p r e s e n t  t ime t h e  Model l O O A  
W e s t i n g h o u s e  pump a s  m o d i f i e d  w i t h  
S t e l l i t e  98M2 j o i i r n a l s  ( a n d  p o s s i b l y  
S t e l l i t e  98M2 h e a r i n g s ) ,  i m p r o v e d  
t h r u s t  p a d s ,  and t a r i t a l u m  s e a l  r i n g s  
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i s  b e l i e v e d  r e l i a b l e  e n o u g h  f o r  
i n s t a l l a t i o n  i n  t h e  HHE. I t  i s  h e -  
l i e v e d  t h a t  a min imum o f  3 0 0 0  1 . 0  

4 0 0 0  h r  o f  t r o u b l e - f r e e  o p e r a t i o n  
w o u l d  be e x p e c t e d ,  p r o v i d i n g  t h e  
s e a l  r i n g s  c o n t i n u e  t o  o p e r a t e  s a t i s -  
f a c t o r i l y .  The m e t a l  b e a r i n g s  a p p e a r  
t o  be j u s t  a s  s a t i s f a c t o r y  b u t  l e s s  
o p e r a t i n g  e x p e r i e n c e  h a s  been  accnmu- 
l a t e d .  A new b e a r i n g  d e s i g n  w o u l d  
p o s s i b l y  i n c r e a s e  t h e  l i f e  e x p e c t a n c y  
o f  t h e  b e a r i n g s  and  a l l o w  t h e  e l i m i n a -  
t i o n  o f  t h e  t h r u s t  p a d s .  T h e  p a d s  
a r e  a s o u r c e  o f  c o n c e r , u  f r o m  t h e  
c o r r o s i o n  s t a n d p o i n t .  

FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

Searings. S e v e r a l  o f  t h e  S t e l l i t , e  
m a t e r i a l s  h a v e  b e e n  t r i e d  w i t h  e x -  
c e l l e n t  r e s u l t s .  T h e  pump i n  t e s t  
l o o p  A i s  e q u i p p e d  w i t h  S t e l l i t e  No. 
6 j o u r n a l s  and G r a p l i i t a r  No. 14 b e a r -  
i n g s .  A f t e r  1750  h r  o p e r a t i o n ,  wear  
was  n o t  m e a s u r a b l e  Ly t h e  m e t h o d s  
u s e d  ( < 0 . 0 0 0 5  i n . ) ,  e x c e p t  f o r  a n  
i n i t i a l  wear  o f  -0 .001  i n .  r e s u l t i n g  
f r o m  o x i d e  p a r t i c l e s  d u r i n g  a p r e -  
c i p i t a t i o n .  

S i n c e  c h e m i c a l  r e s u l t s  i n d i c a t e d  
t h a t  c a r b o n  was d e t e r i r t i e n t a l  t o  s o l u -  
t i o n  s t a b i l i t y ,  a m e t a l  t o  m e t a l  
b e a r i n g  was i n s t a l l e d  i n  t h e  pump i n  
t e s t  l o o p  B .  S t e l l i t e  98M2 was used  
a n d  i s  now c o n s i d e r e d  t h e  b e s t  ma- 
t e r i a l  t r i e d  t o  d a t e .  These  b e a r i n g s  
were o p e r a t e d  for -1000 h r .  A t  t h i s  
p o i n t  a r o u t i n e  shutdown r e v e a l e d  t h a t  
w e a r  o n  t h e  t h r u s t  s u r f a c e  o f  t h e  
f r o n t  b e a r i n g  was e x c e s s i v e .  T h i s  
wea r  r e s u l t e d  from e x c e s s i v e  t h r u s t  
l o a d  wh ich  d e v e l o p e d  when t h e  s t a i n -  
l e s s  s t e e l  s e a l  r i n g s  c o r r o d e d  e x -  
c e s s i v e l y .  No w e a r  o f  t h e  r a d i a l  
s u r f a c e  c o u l d  b e  d e t e c t e d .  T h i s  
pump i s  now o p e r a t i n g  w i t h  S t e l l i t e  
98h12 j o u r n a l s  a n d  G r a p h i t a r  N o .  14 
b e a r i n g s .  A t  t h e  p r e s e n t  s t a g e ,  t h e  
S t e l l i t e  98M2 j o u r n a l  a g a i n s t  G r a p h i t a r  

No. l i l b e a r i n g s  a p p e a r s  t o  be t h e  most 
r e  1 1 a b l e  7 'hi  s comb i - 
n a t i o n  seems t o  g i v e  b e t t e r  s e r v i c e  
on t h e  t h r u s t  s u r f a c e s  a s  compared t o  
t h e  m e t a l  t o  m e t a l  b e a r i n g  a s  p r e s -  
e n t l y  d e s i g n e d .  O p e r a t i n g  t i m e  on 
S t e l i i t e  98M2 a n d  G r a p h i t a r  No. 14 
i s  -500 h r  i n  t h e  pump. 

c om t) i n  a 1, i o n  . 

Rased  on t h e  a p p r o x i m a t e  e x p e r i -  
m e n t a l  e v i d e n c e  a c c u m u l a t e d  t h e r e  i s  
n o  a p p a r e n t  d i f f e r e n c e  i n  s o l u t i o n  
s t a b i l i t y  o r  t h e  a m o u n t  o f  o x y g e n  
r e q u i r e d  i n  l o o p s  w i t h  a n d  w i t h o u t  
t h e  G r a y h i t a r  pump b e a r i n g s .  

I n v e s t i g a t i o n  h a s  shown t h a t  t h e  
b e a r i n g s  a s  d e s i g n e d  a r e  n o t  c a p a b l e  
o f  w i t h s t a n d i n g  p o s s ~ h l e  t h r u s t  l o a d s  
d e v e l o p e d  by t h e  pump. The p r e s e n t  
s o l u ~ i o n  d e v e l o p e d  b y  West inghouse  i s  
t h e  a d d i t i o n  o f  w e l d e d  p a d s  on t h e  
f r o n t  and r e a r  s u r f a c e s  of t h e  i m p e l -  
l e r  h o u s i n g .  W i t h  t h e s e  p a d s  i t  i s  
p o s s i b l e  t o  e l i m i n a t e  t h e  t h r u s t  l o a d  
011 t h e  h e a r i n g s  by p r o p e r  l o c a t i o n  
o f  t h e  i m p e l l e r ,  However ,  t h e r e  a r e  
two d i s E i n c t  d i s a d v a n t a g e s  t o  t h i s  
m e t h o d :  ( 1 )  T h e  t h r u s t  p a d s  a r e  
c l o s e  t o  t h e  i m p e l l e r  a n d  a r e a s  o f  
h i g h  v e l o c i t y  a n d  t u r b u l e n c e  a r e  
c r e a t e d  w i t h  a r e s u l t i n g  i n c r e a s e  i n  
t h e  c o r r o s i o n  r a t e ,  and  ( 2 )  t h e r e  i s  
no  g u a r a n t e e  tha t ;  t h e  t h r u s t  l o a d  i s  
pe rmanen t ly  e l i m i n a t e d .  Wear or c o r -  
rosion a r o u n d  t h e  i m p e l l e r  s e a l  r i n g s  
changes  t h e  h y d r a u l i c  t h r u s t  b a l a n c e .  
T h u s ,  a pump i n i t i a l l y  b a l a n c e d  w i t h  
r e s p e c t  t o  t h s u s t  may become u n b a l -  
a n c e d  e n o u g h  t o  c a u s e  b e a r i n g  w e a r  
a f t e r  a p e r i o d  o f  o p e r a t i o n .  

A b e a r i n g  h a s  b e e n  d e s i g n e d  w i t h  
an area  l a r g e  enough t o  t a k e  t h e  max- 
imum e x p e c t e d  t h r u s t  l o a d s .  T h e  
d e s i g n  a l s o  f e a t u r e s  a s e l f - a l i g n i n g  
b e a r i n g  f a c e .  T h i s  d e s i g n  is e x p e c t e d  
t o  p e r m i t  e l i m i n a t i o n  o f  t h e  t h r u s t  
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p a d s .  Whcn t h e  p a d s  h a v e  b e e n  r e -  
m o v e d ,  t h e  pump will b e  t e s t e d  f o r  
t h r u s t  l . oad ,  a n d ,  i f  e x c e s s i v e  , t h e  
d i a m e t e r  o f  t h e  s e a l  r i n g s  will  b e  
c h a n g e d .  I n  t h i s  way ,  t h e  m a g n i t u d e  
o f  t h e  t h r u s t  l o a d  may be  r e d u c e d  t o  
a s a t i s f a c t o r y  v a l u e .  

One m e t h o d  o f  c o r r e c t i n g  t h e  d i f -  
f i c u l t i e s  r e s u l t i n g  f r o m  t h e  t h r u s t  
p a d s  i s  t o  r e f i n e   he p a d s  a n d  i n s t a l l  
more r e l i a b l e  s e a l  r i n g s .  S i n c e  t h e  
p a d s  o n  t h e  pumps  r e c e i v e d  a r e  u n -  
f i n i s h e d  w e l d  m e t a l  a p p l i e d  w i t h  t h e  
e l e c t r i c  a r c  w e l d e r  a n d  a r e  o f  n o n -  
u n i f o r m  h e i g h t ,  a r e w o r k  i s  m a n d a t o r y  
t o  m i n i m i z e  c o r r o s i o n  i f  t h e  p a d s  are 
r e t a i n e d .  On o n e  pump, t h e  o r i g i n a l  
p a d s  h a v e  b e e n  r e m o v e d  a n d  new p a d s  
a p p l i e d  w i t h  t h e  H e l i a r c  w e l d e r .  T h e s e  
new p a d s  we ie  c a r e f u l l y  m a c h i n e d  t o  
a u n i f o r m  h e i g h t  a n d  p o l i s h e d .  No 
o p e r a t i n g  d a t a  o n  t h e s e  p a d s  a r e  
a v a i l a b l e  t o  d a t e .  W i t h  r e s p e c t  t o  
t h e  s e a l  r i n g s ,  s e v e r a l  d i f f e r e n t  
t y p e s  a r e  u n d e r  t r i a l .  H o w e v e r ,  n o  
c o n c l u s i v e  r e s u l t s  h a v e  b e e n  o b t a i n e d .  
A t  p r e s e n t ,  r i n g s  o f  t a n t a l u m  s h o w  
t h e  b e s t  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e .  

Double-Dischnrgc pump. To m i n i m i z e  
t h e  r a d i a l  l o a d  on  t h e  b e a r i n g s  a 
d o u b l e - d i s c h a r g e  pump was t e s t e d  on  
t h e  r a d i a l  l o a d  t e s t e r .  T e s t s  showed 
t h e  r a d i a l  l o a d  w i t h  o p e n  d i s c h a r g e  
t o  b e  1 / 2  t o  1/3 t h a t  o f  t h e  s i n g l e -  
d i s c ha  1- g e  pump. t h i s 
s a v i n g  i s  n e g a t e d  by  a v i b r a t i o n  c o n -  
d i t i o n  w h i c h  i s  i n d u c a d  i n  t h e  puiiip 
by t h e n e w  f l o w  c o n d i t i o n s .  T h e r e  i s ,  
h o w e v e r ,  some optirnuin o p e r a t i n g  p o i n t  
w h e r e  t h r o t t l i n g  o f  one d i s c h a r g e  will 
p r e s e n t  t h e  m o s t  m u t u a l l y  d e s i r a b l e  
c o n d i t i o n  o f  r a d i a l  l o a d  a n d  v i b r a -  
t i o n .  T h e  v i b r a t i o n  may a l s o  be r e -  
d u c e d  o r  e l i m i n a t e d  by r e d u c i n g  t h e  
d i a m e t e r  o f  b o t h  d i s c h a r g e  t h r o a t s .  
T h i s  was n o t  t e s t e d ,  a n d  n o  f u r t h e r  
w o r k  i s  c o n t e m p l a t e d  o n  t h e  d o u b l e -  

UA f o r  t u n  a t e  1 y , 

d i s c h a r g e  pump s i r i c e  o t h e r  c o r r e c -  
t i o n s  h a v e  r e d u c e d  t h e  w e a r  on t h e  
r a d i a l  b e a r i n g  f a c e s  t o  a s a t i s f a c t o r y  
v a l u e .  

Pnlsafeeder Pueips.  A Model 5-100 
Lapp  P u l s a f e e d e r  pump h a s  b e e n  u n d e r  
t e s t  f o r  s o m e  t i m e .  T h i s  pump i s  
r a t e d  a t  1 gpm a t  1 0 0 0  p s i .  A s  r e -  
c e i v e d ,  t h i s  pump c o n t a i n e d  s t a i n l e s s  
s t e e l  d i a p h r a g m s  i n  b o l t e d  h e a d s .  
U i a p l i r a g m  f a i l u r e  w a s  n o t e d  a f t e r  
1 0 0 0  h r  o f  o p e r a t i o n  w i t h  u r a n y l  
s u l f a t e  a t  -8O0C: a n d  pumping  a t  r a t e d  
h e a d  a n d  f l o w .  C a u s e  o f  t h e  f a i l u r e  
i s  unknown. S t u d i e s  o f  t h e  d i a p h r a g m  
a r e  u n d e r  way,  but, n o  s p e c i f i c  r e a s o n  
f o r  f a i l u r e  h a s  been  f o u n d  a s  o f  now, 

The d i a p h r a g m  i n  t h e  i n t e r m e d i a t e  
h e a d  was r e p l a c e d ,  a n d  a new r e m o t e  
h e a d  o f  a l l  w e l d e d  c o n s t r u c t i o n  w a s  
i n s t a l l e d .  To  d a t e  t h e s e  two h e a d s  
h a v e  brcn i n  o p e r a t i o n  -1700 hi- (-1300 
h r  on s o u p )  w i t h  n o  a p p a r e n t  f a i l u r e .  
A s a m p l e  o f  w a t e r  i s  t a k e n  f r o m  b e -  
t w e e n  t h e  h e a d s  a t  r e g u l a r  i n t e r v a l s  
t o  c h e c k  f o r  a n y  l e a k a g e  o f  e i t h e r  
o i l  o r  s o u p .  

OPERATION OF TEE 

J .  S. C u l v e r  C.  W. Kel l e r  
J .  A .  Ramsohof f  R .  Van W i n k l e  
n.  H.  W i l s o n  C.  D. Zerby 

T h e  p r o b l e m  o f  r e m o v i n g  g a s  from 
t h e  c o r e  o f  t h e  HRE h a s  b e e n  s t u d i e d  
i n  t w o  s t e p s .  E a r l y  w o r k  c e n t e r e d  
arolnnd d e v e l o p m e n t  o f  a g e o m e t r y  f o r  
t h e  c ~ r e  i t s e l f  t o  p r o v i d e  a m e a n s  
o f  r e m o v i n g  t h e  g a s  a s  r a p i d l y  a s  
p o s s i h l c  f r o m  t h e  c r i t i c a l  v o l u m e .  
O n c e  t h e  g a s  w a s  r e m o v e d  f r o m  t h e  
c r i t i c a l  v o l u m e .  O n c e  t h e  g a s  w a s  
r c - ~ i i o v e d  f r o m  t h e  c o r e  t h e r e  s t i l l  
r e m a i n e d  t h e  p r o b l e m  o f  r e d u c i n g  i t s  
p r e s s u r e  t o  e s s e n t i a l  l y  a t m o s p h e r i c  



where  i t  c o u l d  be  h a n d l e d  by t h e  r e -  
combine r  s y s t e m .  'The l a t t e r  p rob lem 
h a s  o c c u p i e d  a good p o r t i o n  o f  t h e  
e f f o r t  expended  on t h e  HRE mock-up. 

The  c a p a c i t y  o f  t h e  P u l s a f e e d e r  
pump h a s  been  i n c r e a s e d  r e s u l t i n g  i n  
improvement  i n  t h e  p e r f o r m a n c e  o f  t h e  
l e t d o w n  s y s t e m .  T h e  1 0 -  a n d  40-kw 
b o i l e r 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 ,  
a l t h o u g h  some  i m p r o v e m e n t  i n  <:on-  
t r o l s  i s  d e s i r a b l e .  

T h e  r e c o m b i n e r  s y s t e m  i s  b e i n g  
t e s t e d  a n d  i s  f u n d a m e n t a l l y  s a t i s -  
f a c t o r y .  Anumber of improvements  are 
r e q u i r e d ,  and a n  o p e r a t i n g  t e c h n i q u e  
i s  b e i n g  d e v e l o p e d .  

L e t d o ~ f i  System. P r e v i o u s  q u a r t e r l y  
r e p o r t s  h a v e  c o v e r e d  e a r l y  t l e v e l o p -  
m e n t s  o f  t h e  g a s  a n d  l i q u i d  l e t d o w n  
s y s t e m  i n  some d e t a i l ,  s o  t h i s  r e p o r t  
w i l l  be c o n f i n e d  t o  t h e  s y s t e m  w h i c h  
i s  now p roposed  f o r  t h e  r e a c t o r .  

T h e  s y s t e m  a s  t e s t e d  w i t h  w a t e r  
a n d  h e l i u m  o p e r a t e s  s a t  is f a c  cor i f y  
w i t h  t h e  l i m i t a t i o n  t h a t  t h e  l i q u i d  
f l o w  f r o m  t h e  P u l s a f a e d e r  m u s t  be 
k e p t  g r e a t e r  t h a n  0 . 8  gym. S i n c e  
t h e  n o r m a l  o u t p u i  i s  1.5 t o  1 . 6  gpni, 
t h e  c o n d i t i o n  i s  met e x c e p t  i n  c a s e  
o f  g a s  b i n d i n g  of t h e  pump. S e v e r a l  
r e l a t i v e l y  m i n o r  d e t a i l s  m u s t  b e  
c h e c k e d  b e f o r e  t h e  l e t , down  s y s t e m  
c a n  be  c o n s i d e r e d  to be c o m p l e t e l y  
s a t i s f a c t o r y .  These  i n c l u d e :  (1) the 
e f f e c t  o f  recommended c h a n g e s  i n  t h e  
i n l e t  a n d  d i s c h a r g e  c o n n e c t i o n s  t o  
t h e  e x c h a n g e r ,  ( 2 )  f i n a l  a d j u s t m e n t .  
o f  t h e  p r e s s u r i z e r  l e v e l  c o n t r o l  
( d i s c u s s e d  e l s e w h e r e  i n  t h i s  r e p o r t ) ,  
a n d  ( 3 )  t h e  s e v e r i t y  o f  c o r r o s i o n  
unde r  o p e r a t i n g  c o n d i t i o n s .  

S i n c e  a p p r o x i m a t e l y  1 gprn o f  l i q u i d  
i s  removed w i t h  t h e  g a s ,  t h e  p r i n c i -  
p a l  p rob lem s t u d i e d  was t h e  i n h e r e n t  

t e n d e n c y  f o r  s l u g g i n g  f o u n d  i n  two-  
p h a s e  f l o w  s y s t e m s .  Under  c e r t a i n  
c o n d i t i o n s ,  t h i s  s l u g g i n g  would i n i -  
t i a t e  a c o n t i n u o c s  s e r i e s  o f  l a r g e  
r h y t h m i c  p r e s s u r e  s u r g e s  o r  o s c i l l a -  
t i o n s  a t ,  t h e  l e t d o w n  v a l v e .  T h e  
e f f e c t  o f  t h e s e  s u r g e s  w a s  t r a n s -  
m i t t e d  h a c k  t o  t h e  c a r e  a n d  p r e s -  
s u r i z e r ,  c a u s i n g  a c h a n g e  i n  vo lume  
of  the v o r t e x  v o i d  a n d  a c o n t i n u a l l y  
c h a n g i n g  p r e s s u r i z e r  l e v e l .  S i n c e  
t,he l e t d o w n  v a l v e  i s  c o n t r o l l e d  by 
t h e  p r e s s u r i z e r  l e v e l ,  suc:h s u r g e s  
wou ld  make s m o o t h  a u t o m a t i c  c o n t r o l  
impossible. 

A s a t i s f a c t o r y  s y s t e m  i s  o n e  i n  
which  t h e  l e tdown  s y s t e m  i s  d i s c h a r g e d  
s u s g ~  f r e e  u n d e r  a l l  n o r m a l  c o n d i -  
t i o n s  of gas  f l o w  and  t e m p e r a t u r e  t o  
be e n c o u n t e r e d  i n  r e a c t o r  o p e r a t i o n .  
A l l  e f f o r t s  h a v e  been d i r e c t e d  t o  t h i s  
e n d ,  a n d  t h e  ~ e s ~ l t , ~ n g  s y s t e m  a n d  
i t s  l i m i t a t i o n s  are d e s c r i b e d  be low.  

p a r a t u s ,  R e f e r r i n g  t o  F i g .  5 . 1 ,  
it. 1 s  s e e n  t h a t  t h e  e n t i r e  mock-up  
flow s h e e t  d u p l i c a t e s  t h e  r e a c t o r  
:;cpup s y s t e m  i x i  a l l  d e t a i l s  e x c e p t  f o r  
the  main s o u p  h e a t  e x c h a n g e r  w h i c h  
h a s  a l r e a d y  b e e n  i n s  t r t l l e d  a t  t h e  
r e a c t o r  s i t e .  T h e  c r i t i c a l  i t e m s  
s u r h  as &he pressuriAerp l e tdown h e a t  
e x c h a n g e r ,  anti l e t d o w n  v a l v e  a r e  a 3 1  
i d e n t i c a l  t o  t h o s e  t o  he used  i n  t h e  
r e a c t o r .  T h e  c o r e  i t s e l f  i s  g e o -  
r r i e t r i ca  I l y  i d e n t i c a l  t o  t h e  r e a c t o r  
core, a n d  GI I O O A  W e s t r n g h o u s e  pump 
E S  i i s ed  1.0 p r o v i d e  c i r c u l a t i o n  o f  
the main soup stream. Water  was u s e d  
i n  a l l  t e s t s ,  and h e l i u m  was i n j e c t e d  
i n t o  t h e  s o u p  i n l e t  p o r t  t o  s i m u l a t e  
t h e  fl, a n d  0, e x p e c t e d  t o  be g e n e r a t e d  
1 n  t h e  r e a r  t I l l - .  

A s m a l l  c o n s L r i c t i o n i  i n  t h e  l e t -  
down s t r e a m  c l o s e  t o  t h e  c o r e  and  a 
s u r g e  canli  i n  t h e  sys t .em a d j a c e n t  t o  

6 1. 
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F i g .  5.1 - Flow Diagram of  t h e  %RE Mock-ups. 



~~~~~D ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

t h e  l e t d o w n  v a l v e  w e r e  removed f rom 
t h e  o r i g i n a l  s y s t e m  t o  p r o v i d e  a s  
c l e a n  a s y s t e m  a s  p o s s i b l e  w i t h  a 
minimum o f  h i g h - v e l o c i t y  p a s s a g e s  
w h i c h  m i g h t  p r o m o t e  c a v i t a t i o n  o r  
c o r r o s i o n .  A l t h o u g h  t h i s  s i m p l i f i e d  
s y s t e m  i s  r io t  s t a b l e  o v e r  a s  w i d e  a 
r a n g e  o f  c o n d i t i o n s  a s  t he  o r i g i n a l ,  
i t  is deemed s a t i s f a c t o r y  f o r  a l l  e x -  
p e c t e d  o p e r a t i n g  c o n d i t i o n s .  

Performance of t h e  L e t d o w n  System. 
A l l  t e s t s  s h o w  t h a t  when t h e  s o u p  
o u t p u t  o f  t h e  P u l s a f e e d e r  pump ( 1 - b  
gpm) i s  f l o w i n g  t h r o u g h  t h e  l e t d o w n  
v a l v e  w i t h  t h e  g a s  s t r e a m ,  t h e  s y s t e m  
w i l l  n o t  o s c i l l a t e  a t  o p e r a t i n g  tem- 
p e r a t u r e s  between 100 and 250°C.  Gas 
f l o w  was v a r i e d  f r o m  0 t o  1 0 0 0  c f h ,  
w h i c h  i s  e q u i v a l e n t  to t h e  e x p e c t e d  
g a s  f l o w  a t  1000 k w  b a s e d  a n  50 e v  
p e r  m o l e c u l e  o f  H,Q d i s s o c i a t e d .  

I n  an  e f f o r t  t o  u n d e r s t a n d  b e t t e r  
t h e  n a t u r e  o f  t h e  c o n d i t i o n s  p r s d u c -  
i n g  t h e  o s c i l l a t i o n ,  t h e  l i q u i d  f l o w  
r a t e  w a s  p r o g r e s s i v e l y  r e d u c e d  a n d  
t h e  g a s  r a t e  was  c o n t i n u a l l y  v a r i e d  
o v e r  a w i d e  range .  T h i s  i n v e s t i g a t i o n  
r e v e a l e d  a minimum l i q u i d  f l o w  which  
will g i v e  s t e a d y  o p e r a t i o n .  T h i s  
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F i g .  5 . 2  - L i q u i d  Flow Rate Y B ,  
Temperature E n t e r i n g  L e t d o w n  Weak 
Exchanger,  

minimum l i q u i d  f l o w  v a r i e s  w i t h  t h e  
t e m p e r a t u r e  o f  t h e  s y s t e m  e n t e r i n g  
t h e  l c t d o w u  h e a t  e x c h a n g e r .  T h e  
r e s u l t s  a r e  shown i n  F i g .  5 . 2 .  

From t h e  s t a n d p o i n t  o f  t h e  r e a c t o r  
d e s i g n ,  one c a n  f e e i  r e a s o n a b l y  sure 
t h a t  i f  L ~ F  s y s t e m  i s  i d e n t i c a l  t o  
t h e  o n e  r e s t e d  a n d  t h e  l i q u i d  f l o w  
exceeds  t h e  minimum i n d i c a t e d  on t h e  
c u r v e s  no  o s c i l l a t i o n  w i l l  o c c u r .  
Any sinall  change  i n  geomet ry  m u s t  be 
t h o r o u g h l y  t e s t e d  s i n c e  s u c h  s e e m i n g l y  
u n i m p o r t a n t  d e t a i l s  a s   he s m a l l  con-  
s t r i c ~ i o n  i n  c h e  l e t d o w n  s t r e a m ,  
d i r e c t i o n  o f  a p p r o a c h  t o  t h e  l e t d o w n  
v a l s i e ,  a n d  a c c i d e n t a l  c o n s t r i c t i o n s  
i n  t h e  l e t d o w n  h e a t  e x c h a n g e r  h a v e  
p r o f o u n d  e f f e c t  on t h e  s t a b l e  r a n g e  
of  t h e  h y s t e r n .  G d e v i c e  w i l l  be d e -  
v e l o p e d  t o  m e a s u r e  t,te flow t o  t h e  
P u l s a f e e d e r  pump and t o  g i v e  a s i g n a l  
i f  x t  d r o p s  to 1 gpm. 

~~~~~~Q~~~~~ o f  P u a s u P e e d e r  Pump. 
T e s t s  o f  t h e  P u l s a f e e d e r  pump a s  r e -  
c e i v e d ,  b u t  i n s t a l l e d  w i t h  p i p i n g  t o  
s i m u l a t e  t h e  r e a c t o r  a r r a n g e m e n t  
{ i * e . ,  d i s t a n c e  o f  o i l  a n d  w a t e r  
p i p i n g  a n d  l o c a t i o n  o f  w a t e r  a n d  
s o u p  h e a d s )  showed t h e  maximum r e -  
.liable o u t p u t  t o  be 0 . 6  gpm a t  1000 
p s i .  B a s e d  on e x p e r i e n c e  w i t h  t h e  
letdown s y s t e m ,  t h i s  was known t o  be 
i n s u f f i c i e n t  t o  p r e v e n t  oscillation 
o f  t h e  h i g h - p r e s s u r e  s y s t e m .  Con-  
s u l t a t i o n  w i t h  t h e  m a n u f a c t u r e r  o f  
the  pump e s t a b l i s h e d  a maximum s a f e  
d i s p l a c e m e n t  i n  t h e  heads  for  r e a s o n -  
a b l e  d i a p h r a g m  l i f e .  T h i s  maximum 
d i s p l a c e m e n t  w a s  m Q r e  t h a n  t h e  d i s -  
p l a c e m e n t  r e q u i r e d  t o  pump 1 . 6  gpm. 
A l a r g e r  d i a m e t e r  p i s t o n  and  c y l i n d e r  
f o r  t he  o i l  pump w a s  o r d e r e d  from 
Vxckart; Company. 

To a l l o w  irnmediat ,e  t e s t i n g  w i t h  
t h e  Pulsaferder pump, ii b r a s s  c y l i n d e r  
a n d  s t e e l  p s s t o r i  i ' i t t e d  w i t h  c u p  
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l e a t h e r s  was d e s i g n e d  and b u i l t .  I t  
h a s  o p e r a t e d  q u i t e  s u c c e s s f u l l y ,  b u t  
i t  h a s  an e x p e c t e d  l i f e  o f  o n l y  a few 
mont l i s .  T h i s  o i l  c y l i n d e r  h a s  t h e  
same d i s p l a c e m e n t  a s  t h e  one  o r d e r e d  
f r o m  V i c k e r s  a n d  d e l i v e r s  1 . 5  t o  
1 . 6  gpm a t  1000 p s i .  

The  e f f e c t  o f  h e a t i n g  t h e  i n l e t  
w a t e r  i s  s m a l l  a n d  t h e  pump i s  a p -  
p a r e n t l y  c a p a b l e  of h a n d l i n g  a r e l a -  
t i v e l y  l a r g e  v o l u m e  o f  g a s  i n  t h e  
w a t e r .  Q u a n t i t a t i v e  s t u d i e s  o f  t h e  
a b i l i t y  o f  t h e  pump t o  h a n d l e  l i q u i d  
w i t h  gas a r e  p l a n n e d  f o r  t h e  immedia te  
f u t u r e .  

4 0 -  allid 1 0 - k w  B o i l e r s .  T h e  two 
e l e c t r i c a l l y  h e a t c d  b a i l e r s  h a v e  
o p e r a t e d  q u i t e  s a t i s f a c t o r i l y .  'The 
10-kw b o i l e r  h e a t s  t h c  p r e s s u r i z e r  
a n d  i s  c o n t r o l l e d  b y  a p r e s s u r e  
s w i t c h  on  t h e  s o u p  p r e s s u r e .  I n  
g e n e r a l ,  t h e  p r e s s u r e  i n  t h e  p r e s -  
s u r i z e r  c a n  h e  h e l d  a t  1000 p s i t 2 0  
p s i  by t h i s  d e v i c e .  The b o i l e r  o p -  
e r a t i n g  p r e s s u r e  i s  f r o m  1000 t o  
1300 p s i .  

The  40-kw b o i l e r  s e r v e s  t o  h e a t  
t h e  s o u p  s t r e a m  a n d  g i v e s  good c o n -  
t r o l  o f  t h e  s o u p  t e m p e r a t u r e  c o n -  
s i d e r i n g  t h e  l a r g e  c h a n g e s  i n  l o a d  
when l i q u i d  f l o w  a n d  g a s  f l a w  i n t o  
t h e  s y s ~ e m  a r e  c h a n g e d .  -4 maxiniutn 
t e m p e r a t u r e  o f  260°C has  b r e n  o b t a i n e d  
i n  t h e  c i r c u l a t i n g  s y s t e m .  T h i s  i s  
l i m i t e d  by t h e  7 5 0  p s i  s a f e t y  v a l v e  
on t h e  b o i l e r  w h i c h  s t a r t s  t o  l e a k  
s l i g h t l y  a t  6 7 5  p s i  or  a b o v e .  S i n c e  
n o  means  o f  f i l l i n g  t h e  b o i l e r  a t  
h i g h  p r t - s s u r e  h a s  been  p r o v i d e d ,  t h e  
l e v e l  d r o p s  a s  s o o n  R S  t h e  s a f e t y  
v a l v e  l e a k s ,  c a u s i n g  shutdown o f  t h e  
b o i l e r  rn 

S S U ~  P f f e ~ s ~ r l ~ e r .  The p r e s s u r i z e r  
i n  t h e  m o c k - u p  i s  a d u p l i c a t e  o f  
t h e  one t o  be u s e d  i n  i h e  i e a c t o r  and 
o p e r a t e s  q u i t e  w e l l .  C o n s i d e r a b l e  

p r e s s u r e  v a r i a t i o n  h a s  been  o b s e r v e d  
with l e v e l  c h a n g e s  c o r r e s p o n d i n g  t o  
t h e  c o m p r e s s i o n  o f  t h e  s t e a m  ( a n d  
g a s ,  i f  p r e s e n t ) .  L e v e l  c h a n g e s  may 
b e  p r o d u c e d  by c l o s i n g  t h e  l e t d o w n  
v a l v e  o r  by t h e  i n t r o d u c t i o n  of g a s  
i n t o  t h e  c o r e .  P r e s s u r e  c h a n g e s  a s  
h i g h  a s  300  p s i  h a v e  been  n o t e d  o v e r  
a p e r i o d  of  s e v e r a l  m i n u t e s .  No i l l  
e f f e c t s  a r e  a n t i c i p a t e d  o r  o b s e r v e d  
a s  a r e s u l t  o f  t h e s e  c h a n g e s ,  p a r -  
t i c u l a r l y  s i n c e  t h e y  a r e  b e l i e v e d  t o  
be n e g l i g i b l e  u n d e r  normal  o p e r a t i o n .  

Some d i f f i c u l t y  h a s  been  e x p e r i -  
e n c e d  i n  m a i n t a i n i n g  smooth  p r e s s u r e  
c o n t r o l  i n  t h e  p r e s s u r i z e r .  T h i s  
i s  b e l i e v e d  t o  be due  t o t h e  s l u g g i s h ,  
s l o w  r e s p o n s e  o f  t h e  s t e a m  g e n e r a t o r  
t o  c h a n g e s  o f  p r e s s u r e  i n  t h e  p r e s -  
s u r i z e r .  

Re~ombdraes System. The  NtiE f l o w  
s h e e t  f o r  t h e  soup  o f f - g a s  r ecombine r  
s y s t c m  o p e r a t e s  s a t i s f a c t o r i l y  a t  
s t e a d y  f l o w s  b e t w e e n  1 a n d  15  s c f m ;  
however ,  when t h e  g a s  f low i s  r a p i d l y  
r e d u c e d  f r o m  t h e  maximum f l o w  r a t e  
o f  1 5  t o  1 s c f m ,  g a s  a n d  s t e a m  f l o w  
f rom t h e  f i r s t  c o n d e n s e r  t o  t h e  b u r n e r  
chamber  i s  s t o p p e d  m o m e n t a r i l y ,  l o n g  
enough  t o  c a u s e  f l a s h b a c k s  f rom t h e  
b u r n e r  n o z z l e  t o  t h e  f i r s t  c o n d e n s e r .  
S e v e r a l  m i n u t e s  a r e  r e q u i r e d  t o  h e a t  
t h e  f i r s t  c o n d e n s e r  enough  t o  a l l o w  
s u f f i c i e n t  s t e a m  a n d  g a s  t o  f l o w  
t h r o u g h  t h e  b u r n e r  n o z z l e  t o  p r e v e n t  
f l a s h b a c k s .  A l l  f l a s h b a c k s  h a v e  
been quenched  i n  t h e  f i r s t  c o n d e n s e r  , 
f o r  t h e  g a s  and s t e a m  m i x t u r e  e n t e r i n g  
t h e  f i r s t  c o n d e n s e r  is n o n c o m b u s t i b l e  
a t  a l l  t i m e s ,  T h e  s o u p  e v a p o r a t o r  
p r o d u c e s  e n o u g h  s t e a m  hy i t s e l f  t o  
d i l u t e  t h e  g a s  e n t e r i n g  t h e  f i r s t  
condenses  t o  28% gas and 72% s t e a m  a t  
a f l o w  o f  15 s r f m  of  d r y  g a s .  T h i s  
d i l u t i o n  h a s  Seen  found by t h e  p i l o t  
p l a n t  g r o u p  t o  c a u s e  a l l  f l a s h b a c k s  
t o  be quenched  i n  t h e  c o n d e n s e r .  
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i n  t h e  r e g i o n s  w h i c h  n o r m a l l y  a r e  
p a r t i a l l y  s t a g n a n t ,  T h i s  work  h a s  
b e e n  c a r r i e d  on i n  a t r a n s p a r e n t ,  
f u l l - s c a l e  p l a s t i c  s p h e r e .  D a t a  a r e  
o b t a i n e d  by i n t r o d u c i n g  dye  i n t o  t h e  
model and  m e a s u r i n g  v a r i a t i o n  of  con-  
c e n t r a t i o n  w i t h  t i m e .  O b s e r v a t i o n s  
a r e  made ar, v a r i o u s  p o i n t s  i n  t h e  
v e s s e l  by means o f  movable p r o b e s .  

T t  h a s  b e e n  f o u n d  t h a t  l i q u i d  
r o t a t e s  i n  a r e l a t i v e l y  s t a b l e  o r b i t  
i n  t h e  body o f  t h e  s p h e r e  and  m i x e s  
w i t h  l i q u i d  b y p a s s i n g  a l o n g  t h e  w a l l s  
of t h e  vesse l .  I n  t h e  n o r t h e r n  hemi- 
s p h e r e ,  which  i n c l u d e s  t h e  i n l e t  and 
ou r  l e t  c o n n e c t i o n s  t h i s  b y p a s s  g o e s  

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

Some c h a n g e s  i n  t h e  f l o w  s h e e t  
h a v e  been  p r o p o s e d  i n  a n  a t t e m p t  t o  
e l i m i n a t e  t h e  f l a s h b a c k ;  when g a s  
f l o w  i s  r a p i d l y  r e d u c e d  a n d  t o  a l l o w  
t h e  b u r n e r  t o  r e c o m b i n e  a l l  t h e  g a s  
down t o  f l o w s  a s  low a s  4 . 0 3  s c f m .  
By i n j e c t i n g  a b o u t  5 l b / h r  o f  s t e a m  
i n t o  t h e  g a s  l i n e  from t h e  f i r s t  con -  
d e n s e r  t o  t h e  b u r n e r ,  a n d  i n t o  t h e  
l i n e  be tween  t h e  b u r n e r  and t h e  c a t -  
a l y t i c  r e c o m b i n e r  , t h e  p i l o t  p l a n t  
g r o u p  h a s  been  a b l e  t o  a f f e c t  smoo th  
b u r n i n g  a t  t h e  n o z z l e  a t  g a s  f l o w s  
a s  low as 0 . 0 2 5  sc fm.  Equipmen t  h a s  
been  i n s t a l l e d  t o  t e s t  t h e s e  c h a n g e s  
and  t es t s  a r e  u n d e r  way. 

E x c e s s i v e  e r o s i o n  h a s  b e e n  o b -  
s e r v e d  on t h e  s p a r k  p l u g  e l e c t r o d e  
u s e d  i n  t h e  p i l o t  p l a n t  t e s t s .  I t  
h a s  b e e n  recommended t h a t  a m a g n e t o  
d r i v e n  by  a v a r i a b l e  s p e e d  m o t o r  
( t o  g e t  5 t o  1 0  s p a r k s  p e r  second) 
be used i n  p l a c e  o f  t h e  1 0 , 0 0 0 - v o l t  
6 0 - c y c l e  a - c  i g n i t i a n  t r a n s f o r m e r  I 

a n d  t h a t  a p l a t i n u m  e l e c t r o d e  b e  
a t i b s t i t u t e d  f o r  t h e  t a n t a l u m  e l e c .  
t r o d e  t o  minimize electrcrde e r o s i o n .  

P r e l i m i n a r y  t e s t s  u s i n g  a n  a i r p l a r i e  
m a g n e t o ,  o b t a i n e d  f r o m  t h e  P o w e r  
P l a n t  L a b o r a t o r y  a t  W r i g h t  F i e l d ,  
i n d i c a t e  t h a t  f r e q u e n c y  o f  s p a r k i n g  
i n  f l u e n  c e s t h e  s moo t h n e  s s of‘ i)u r n i n  g 
a t  t h e  n o z z l e  a t  l o w  f l o w s  o f  g a s  
(H, f (I2). T h i s  m a t t e r  i s  b e i n g  i n -  
v e s t i g a t e d  i n  c o n j u n c t i o n  w i t h  t h e  
t e s t s  on bur r ie r  o p e r a t i o n  a t  low g a s  
f l o w s  ( r a n g e s  b e t w e e n  “ - 4 . 3  a n d  0 . 5  
scfrn) .  

J .  0.  B r a d f u t e  J .  I. Gonzaiez  
I .  Spiewak  

A s t u d y  k k a s  b e e n  made t o  e v a l u a t e  
t h e  m i x i n g  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  t h e  
HRE c o r e  and  t o  i m p r o v e  t h e  m i x i n g  

As a r c s u l  t o f  t h e  f low mechanism, 
t h e r e  i s  a r a g i o n  w h i c h  i s  m i x e d  
poorly pith r e s p e c t  L O  t h e  average:  
i n  t h e s p h e r e .  T h i s  r e g r a n  i s  l o c a t e d  
i n  is c y l i n d e r  O F  a b o u t  6-cm i n s i d e  
r a d i u ~  and 11-cm a u t s i d e  r a d i u s .  The 
s p h e r e  r a d i u s  is 2 2 . 9  cm. A m o r e  
r o m p l e t e  d e s c r i p t i o n  of t h e  f l o w  
p a c t e r n  i s  i‘ouritj i n  O H M E - S ~ ~ O .  ( ) 

Q u a n t i t a t i v e l y ,  t r i i x i n g  i n  t h e  
s t a g n a n t  a r e a  r a q u i r e s  a b o u t  s i x  
times a s  l o n g  t i s  t,he a v e r a g e  f o r  t h e  
e n t i r e  v e s s e l ,  w i t h  n o  d e n s i t y  g r a d i -  
e n t s  i n  t h e  l i q u i d .  T h i s  r e l a t i o n  
d o e s  n o t ,  c h a r i g e  a p p r e c i a b l y  w i t h  
c h a n g e s  i n   he R e y n o l d s  number  i n  
t h e  s p h e r e .  The Heyriolds  number was 
v a r i e d  by a f a c t o r  o f  8 b y  means o f  
ehaiiges i n  f low r a t e  and v i s c o s i t y .  

.. .. .._. -... _._.I II_ 

( ’ ) I ,  Spiewak and J. 0. I W a d f u t e ,  “ M i x i n g  
in the HRE Core ,” Nonogeneous R e s c t o r  E x p e r r a e n t  
O i i a r t e r l y  P r o g r e s s  R e p o r t  f o r  P e r i o d  Ending 

28 ,  $ 9 5 1 ,  W8L-990,  p .  3 1  (May 18, k.? b r u n r y ”  
1951) 1 
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P r e s e n c e  of d e n s i t y  v a r i a t i o n s  i n  
t h e  s p h e r e  i m p i o v e s  t h e  m i x i n g  o f  t h e  
s t a g n a n t  r e g i o n  by v i r t u e  o f  c e n t r i f -  
u g a l  e f f e c t s .  I n t r o d u c t i o n  o f  c o l d  
w a t e r  i n t o  a s p h e r e  c o n t a i n i n g  h o t  
water  w i t h  a c c o m p a n y i n g  d e n s i t y  v a r i -  
a n c e  u p t o  0 . 9 %  p r o d u c e d  n o  o b s e r v a b l e  
d i f f e r e n c e  i n  t h e  r a t e  o f  m i x i n g .  
I-Io-wever, i i i t r o d u c  t i o n  o f  m e t h a n o l  
s o l u t i o n ,  w i t h  d e n s i t y  d i f f e r e n c e s  
o f  u p  t o  6%,  s h o w e d  t h e r e  w a s  c o n -  
s i d e r a b l e  i m p r o v e m e n t  i n  t h e  m i x i n g  
r a t e .  

T h e  d c n s i t y  v a r i a t i o n  o f  t h e  s o u p  
f l o w i n g  o u t  t o  t h e  soup f l o w i n g  i n t o  
t h e  r e a c t o r  o p e r a t i n g  a t  1000  kw w i l l  
p r o h a b l y  amount  t o  a b o u t  5%. If t h i s  
d e n s i t y  v a r i a t i o n  a l o n g  i s  r e l i e d  
u p o n  t o  c o o l  t i i t !  s t a g n a n t  a r e a ,  
i n d i c a t i o n s  a r e  t h a t  t h e  e f f e c t i v e  ~ 

n e s s  o f  t h e  m i x i n g  may h e  m a r g i n a l  
a t  250°C a n d  1000-kw o p e r a t i o n .  O v e r -  
h e a t i n g  c o u l d  b e  a v o i d e d  a t  l o w e r  
t e m p e r a t u r e s  o r  l o w e r  power l e v e l s .  

S h o u l d  HWE o p e r a t i n g  e x p e r i e n c e  
s h o w  t h a t  s t a g n a n t ,  r e g i o n s  i n  t h e  
c o r e  will p r e v e n t  s a t i s f a c t o r y  o p e r a -  
t i o n  up  t o  2 5 0 ° C  and  1000  kw, i t  will 
become n e c e s s a r y  t o  employ  m e c h a n i c a l  
o b s t r u c t i o n s  w h i c h  d i s t r i b u t e  t h e  
f l o w  p r o p e r l y .  T h e s e  c o r e  b a f f l e s  
will be r e q u i r e d  t o  s t r i k e  t h e  p r o p e r  
b a l a n c e  b e t w e e n :  ( 1 )  e f f e c t  on m i x -  
i n g ,  ( 2 )  e f f e c t  on g a s  r e m o v a l ,  ( 3 )  
e f f e c t  on r e a c t i v i t y ,  a n d  (4) s t r u c -  
t u r a l  s t r e n g t h  a n d  r e s i s t a n c e  t o  
f a  t i gue . 

O R i V L - 1 0 5 7 ' 2 '  d e s c r i b e s  t h e  p r e -  
l i m i n a r y  d e v e l o p m e n t  o n  b a f f l e s .  
C y l i n d r i c a l  c a n t i l e v e r  r o d s  were  
f o u n d  t o  h e  t h e  n o s t ,  p r o m i s i n g  t y p e  

( 2 ) "  Mixing  i n  t h e  IIRE C o r 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  f o r  
P e r i o d  Ending Ma 15, 1951, OWL-1057, P.  104 
( O c t .  1 0 ,  1 9 d .  

o f  b a f f l e  'wi th  r e s p e c t  t o  t h e  c r i t e r i a  
i n d i c a t e d  i n  t h e  p r e v i o u s  p a r a g r a p h .  
T h e s e  r o d s  w e r e  m o u n t e d  a l o n g  r a d i i  
i n  t h e  h o r i z o n t a l  e q u a t o r i a l  p l a n e  
o f  t h e  s p h e r e .  T h e  o p t i m u m  l e n g t h  
w a s  7 i n . ,  b r i n g i n g  t h e  r o d s  o u t  
f r o m  t h e  s p h e r e  w a l l ,  t h r o u g h  t h e  
s t a g n a n t  l a y e r ,  a n d  j u s t  i n t o  t h e  
u p d r a f t  g o i n g  t o  t h e  o u t l e t .  T h e  
r o t a t i o n a l  f l o w  i s  n o r m a l  t o  t h e s e  
r o d s ,  p r o d u c i n g  a t u r b u l e n t  p r e s s u r e  
l o s s  b e h i n d  t h e m .  L i q u i d  f l o w s  
t o w a r d  t h e  c e n t e r  i n  t h i s  l o w - p r e s s u r e  
a r e a  a n d  g r e a t l y  i m p r o v e s  t h e  m i x i n g  
i n  t h e  s t a g n a n t  r e g i o n .  

F u r t h e r  work h a s  s i n c e  b e e l i c a r r i e d  
011 t o  o p t i m i z e  t h e  r o d  d e s i g n .  I f  
b a f f l e s  a r e  n e c p s s a r y  f o r  t h e  IIRE,  
t h e  f o l l o w i - n g  a r r a n g e m e n t  i s  p r o p o s e d :  

1. A s t a i n l e s s  r o d  7 i n .  l o u g ,  
t a p e r e d  f rom 1 /8  i n .  a t  t h e  t i p  
t o  1 / 4  i n .  a t  t h e  b a s e ,  i s  
wxel-ded t o  t h e  s p h e r e  w a l l  i n  a 
r a d i a l  p o s i t i o n  i n  t h e  h o r i -  
z o n t a l  e q u a t o r i a l  p l a n e .  T h i s  
r o d  i s  d i s p l a c e d  90" f r o m  t h e  
i n l e t  c o n n e c t  i o n .  

2 .  A s i m i l a r  r o d  i s  w e l d e d  t o  t h e  
w d l l  i n  a r a d i a l  p o s i t i o n  i n  
a h o r i z o n t a l  p l a n e  4 i c .  b e l o w  
t h e  e q u a t o r .  T h i s  r o d  i s  d i s -  
p l a c e d  210' f r o m  t h e  i n l e t .  

3 .  A r o d  4 i n .  l o n g ,  t a p e r e d  f r o m  
3 / 1 6  i n .  a t  t h e  t i p  t o  1 / 4  i n .  
a t  t h e  b a s e ,  i s  w e l d e d  i n  a 
r a d i a l .  p o s i t i o i i  i n  a h o r i z o n t a l  
p l a n e  4 i n .  a b o v e  t h e  e q u a t o r .  
'This  r o d  i s  a l s o  d i s p l a c e d  2 7 0 "  
f rom t h e  i n l e t .  

P 

l h e  t a p e r  h a s  b e e n  i n t r o d u c e d  t o  
make t h e  r o d s  l e s s  s u s c e p t i b l e  t o  
i i e s ~ n a n c c  v i b r a t i o n s  and t o  i n c r e a s e  
t h e  s t r e n g t h  o f  t h e  r o d s  a t  t h e  b a s e ,  
where t h e  maximum s t r e s s  o c c u r s .  The  
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number o f  rods s p e c i f i e d  i s  b e l i e v e d  
t o  b e  t h e  m i n i m u m  t o  b r i n g  a h o u t  
e f f e c t i v e  d e s t r u c t i o n  of  t h e  s t a g n a n t  
r e g i o n ,  and  t h e i r  a r r a n g e m e n t  was t h e  
m o s t  e f f e c t i v e  o b t a i n a h l e  b y  t r i a l  
and e r r o r  i n  t h e  p l a s t i c  model.  

U s i n g  t h e s e  r o d s  t h e  maximum o b -  
s e r v e d  r e s i d e n c e  t i m e  i n  t h e  s p h e r e  
was 15% above  t h e  t h e o r e t i c a l  a v e r a g e .  
The r a t e  o f  b u b b l e  r e m o v a l  i n t o  t h e  
c e n t r a l  v o r t e x  i s  c l o s e  t o  the r a t e  
w i t h o u t  b a f f l e s .  However,  t h e  v o r t e x  
s u f f e r s  from i n c r e a s e d  p r e c e s s i o n  and 
i r r e g u l a r i t i e s .  T h e s e  a r e  n o t  g r e a t  
enough  t o  i n t r o d u c e  s e r i o u s  f l u c t i i a -  
t i o n s  i n  r e a c t i v i t y ,  b u t  t h e y  w i l l  
c o n t r i b u t e  s l i g h t l y  t o  t h e  g a s h o l d u p .  

T h e r e  i s  n o  r e s o n a n c e  v i b r a t i o n  i n  
t h e  b a f f l e s  b e t w e e n  SO a n d  1 4 0  gptx] 
which  m i g h t  be c o n s i d e r e d  t h e  e x t r e m e  
l i m i t s  of f low i n  the 141% r e c i r c u l a t -  
i n g  syst,em. T h e r e  is a c o n d i t i o n  o f  
r e s o n a n c e  s o m e w h e r e  b e l a w  50  gpm, 
b u t  t h e  a m p l i t u d e  o f  t h e  VibrtmtiQnS 
a t  v e r y  l o w  f l o w s  is q u i t e  small. 

T h e r e  is p r e s e n L  a t  a l l  f l ow s a t e s  a 
f o r c e d  v i b r a t i o n  s temming f rom t u r b u -  
ia r ice  i n  t h e  f l o w  t h r o u g h  t h e  s p h e r e ,  
T h e  niaxirnurn o b s e r v e d  a m p l i t u d e  o f  
t h i s  v i b r a t i o n  h a s  b e e n  1 /32  i n .  a t  
t h e  t i p  o f  t h e  r o d s .  T h i s  l e a d s  t o  
a r e p e a t e d  b e n d i n g  s t r e s s  o f  5400 p s i  
n e a r  t h e  r o o t  o f  r he r o d s .  T h e  
d y n a m i c  b e n d i n g  s t r e s s  i s  a t  r i g h t  
a n g l e s  t o  a s t a t i c  b e n d i n g  s t r e s s  of  
4 7 0 0  p s i  p r o d u c e d  by t h e  v e l o c i t y  
p r e s s u r e  of  t h e  r o t a t i n g  f l u i d ,  

F o r  p u r p o s e s  o f  e v a l u a t i n g  t h e  
p o s s i b i l i t y  o f  f a t i g u e ,  o n l y  t h e  
d y n a m i c  s t r e s s  n e e d  b e  c o n s i d e r e d .  
The e n d u r a n c e  limit, o f  t y p e  347 s t a i n -  
l e s s  s t e e l  a t  2S0"C i s  a p p r o x i m a t e l y  
3 0 , 0 0 0  ( ) S I .  d h u s  t h e  s a f e t y  f a c t o r  
on t h e  r o d s  i s  5 . 5 .  B e c a u s e  o f  Lhe 
p ~ s s i b i l t t y  o f  c o r r o s i o n  f a t i g u e ,  t h i s  
s a f e t y  f a c t o r  i s  n o t  n e c e s s a r i l y  
a d e q u a t e .  Dynamic t e s t s  w i l l  be made 
o €  t a p e r e d  r a d s  i n  t h e  t e s t  l o o p s  
anti i n  the mock-up  t o  examine  f u r t h e r  
t h e  p o s s i b i l ~ t y  o f  f a i l u r e  when o p -  
e r a t i n g  i n  snmp. 

? .  
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6 .  RECOMBINATLON OF HYDROGEN AND QXYGEN 

H. M. McJ,ead, T,eadei 
D. W .  Kuhn M. J. F o r t e n b e r r y  
A .  D. Ryon D. P h i l l i p s  
A. A.  P a l k o  T. S. Mackey 

Work d i i r i n g  t h e  p a s t  q u a r t e r  WZ*S 

c o n c e n t r a t e d  on a c o n t i n u a t i o n  o f  
t h e  p i l o t  p l a n t  t e s t i n g  o f  t h e  UiiE 
r e c o m b i n e r  s y s t e m  arid rJn s m a l l - s c a l e  
t e s t s  t o  ( 1 )  i n v e s t , i g a t e  t h e  f e a s i -  
b i l i t y  o f  r e c o m b i n i n g  u n d i l u t e d  
e l e c t r o l y t i c  g a s  by means  o f  m a s s i v e  
m e t a l  c a t a l y s t s ,  (2) c o m p l e t e  t h e  
d e v e l o p m e n t  o f  a h i g h - p r e s s u r e  r e -  
c o m b i n a t i o n  m e t h o d  f o r  t h e  HRE r e -  
f l e c t o r  s y s t e m ,  a n d  ( 3 )  c o m p l e t e  t h e  
s t u d i e s  o f  r e m o v a l  o f  i o d i n e  from t h e  
g a s  streatti p r i o r  t o  i t s  i n t r o d u c t i o n  

w o o l d  be c o o l e d  t o  c o n d e n s e  a n d  r e -  
move s t e a m ;  t h i s  w o u l d  g r e a t l y  r e -  
d u c e  t h e  g a s  v o l u n i e  L O  b e  h a n d l e d  
a n d  a l s o  a l l o w  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  
h y d r o g e n - o x y g e n  t o  b e  i r i c r e a s e d  t o  
any  d e s i r e d  l e v e l .  T h i s  s m a l l  volume 
of g a s  m i x t u r e  c o n t a i n i n g  p e r h a p s  2 
t o  1 0 %  e l e c t r o l y t i c  g a s  i n  s t e a m  
c o u l d  b e  p a s s e d  t h r o u g h  a s m a l l  
s e c o n d a r y  c a t a l y s t  b e d  a n d  r e a c t  t o  
t h e  e x t e n t  o f  g s c a t e r  t h a n  99%,  g i v i n g  
a n  o v e r - a l l  c o n v e r s i o n  o f  g r e a t e r  
t h a n  99.9976. S u c h  p e r f o r m a n c e  i s  t o  

t o  t h r  c a t a l y t i c  r e c o m b i n ~ r .  b -  e x p e c t e d  b a s e d  o n  s i n g l e - s t a g e  
c a t a l y t i c  t e s t s .  I n  o r d e r  t o  demon- 

LABORATOBY S C A L E  STUDIES s t r a t e  t h a t  t h i s  c o u l d  a c t u a l l y  be  
c a r r i e d  o u t ,  a n  e x p e r i i n e n t a l  t w o -  

D .  W .  Kuhn A .  A .  P a l k o  s t a g e  c a t a l y t i c  r e c o m b i n e r  h a s  b e e n  
A .  D .  Ryon M. J .  F o r t e n b e r y  o p e r a t e d  i n  t h e  l a b o r a t o r y .  T h e  

100% C o n v e r s i o n .  Upon p a s s i n s  it 

m i x t u r e  o f  h y d r o g e n ,  o x y g e n ,  a n d  
s t e a m  t h r o u g h  a p l d t i n u m  c a t a l y s t ,  
o n e  n a y  r e a d i l y  c o n v e r t  g r e a t e r  t h a n  
9 9 %  o f  t h e  h y d r o g e n  t o  w a t e r .  I f  
c o n v e r s i o n s  g r e a t e r  t h a n  9 9 . 9 9 %  a r c  
d e s i r e d ,  h o w e v e r ,  i t  w o u l d  a p p e a r  
t h a t  a t w o - s t a g e  c a t a l y t i c  u n i t  would 
b e  m o s t  a d v a n t a g e o u s .  T h a t  i s ,  t h e  
o f f - g a s  from t h c  f i r s t  c a t a l y t , i c  u n i t  

r e s u l t s ,  a s  g i v e n  i n  'Tab le  6 . 1 ,  show 
t h a t  1 0 0 %  c o n v e r s i o n  i s  c l o s e l y  a p -  
p r o x i m a t e d  i n  a t w o - s t a g e  c a t a l y t i c  
u n i t .  

I t  s h o u l d  b e  p o i n t e d  o u t  t h a t  t h e  
g a s  p a s s i n g  o u t  o f  t h e  s e c o n d  c a t a -  
l y t i c  u n i t  w a s  n o t  e l e c t r o l y t i c  gas, 
s i n c e  i t  c o n t a i n e d  e x c e s s  h y d r o g e n  
a n d  c a r b o n  d i o x i d e  a n d  v e r y  l i t t l e  

.I... . .. 
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250 ' 4 . 7  

300 3 2  

28 5 17 

o x y g e n .  Hence  i t  was n e c e s s a r y  t o  
h a v e  g a s  s a m p l e s  a n a l y z e d  and t o  b a s e  
t h e  c o n v e r s i o n  d a t a  on t h e  amount  o f  
r e c o m b i n a b l e  m i x t u r e  p a s s i n g  through 
uncombined.  

61 

a 2  

Convers ion I n s i d e  Tubes. The i n -  
t e r e s t i n g  p o s s i b i l i t y  o f  r e c o m b i n i n g  
e l e c t r o l y t i c  g a s  c a t a l y t i c a l l y  on  
m e t a l  s u r f a c e s  w i t h o u t  t h e  n e c e s s i t y  
€ o r  d i l u t i n g  t h e  r e a c t a n t s  h a s  b e e n  
c o n s i d e r e d .  The  p r i n c i p a l  r e q u i r e -  
m e n t  t o  h e  m e t  i n  s u c h  e x p e r i m e n t s  
i s  t h a t  means  m u s t  b e  p r o v i d e d  f o r  
t h e  r e m o v a l  o f  t h e  h e a t  o f  r e a c t i o n  
a t  a r a t e  s u f f i c i e n t  t o  m a i n t a i n  
e v e r y  p a r t  o f  t h e  s y s t e m  b e l o w  t h e  
i g n i t i o n  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  g a s  m i x -  
t u r e .  T h i s  h a s  b e e n  a c c o m p l i s h e d  by 
c o m p l e t e l y  i m m e r s i n g  m e t a l  t u b i n g  i n  
a f u s e d  KNO, -NaN02 s a l t  b a t h .  Copper ,  
s i l v e r ,  a n d  n i c k e l  h a v e  e a c h  b e e n  

O F F I C I A L  i J S E  O N L (  
D'NG 12992 

G A S  F L O W  RATE ? E a  UNIT OF INTESNAL 
TUBE SURFACE (cc /mln /cm2i  

Fig. 6 . 1  - Becumbination of  U n -  
d i l u t e d E l e c t r o l y t i c  Gas i n  Metal 
Tubes 

fout id  t o  e x h i b i t  c a t a l y t i c  a c t i v i t y  
which improves  markedly  w i t h  i n c r e a s -  
i n g  t e m p e r a t u r e .  A l l  o f  t h e  e x p e r i -  
ments e x c e p t  o n e  were r u n  u s i n g  u n -  
p a c k e d  t u b e s .  1 0  o n e  c a s e ,  a 5 - f t  
l e n g t h  o f  % - i n .  c o p p e r  t u b i n g  ( 0 . 4 1 -  
i n .  i . d . )  w a s  p a c k e d  w i t h  c o p p e r  
p e l l e t s .  The r e s u l t s  o f  t h i s  work 
a r e  shown i n  F i g .  6 . 1  a n d  i n  T a b l e  
6 2 .  

The r e s u l t s  o f  t h i s  work show t h a t  
a l a r g e - s c a l e  c a t a l y t i c  c o n v e r s i o n  o f  
II, f 0 ,  on c o p p e r  may b e  e n t i r e l y  
f e a s i b l e .  F o r  e x a m p l e ,  a s u r f a c e  
a r e a  o f  a p p r o x i m a t e l y  1 5  s q  f t  o f  
copper i s  c a p a b l e  o f  c o n v e r t i n g  1 cfm 
o f  e l e c t r o l y t i c  g a s  a t  a n  o p e r a t i n g  
t e a r p e r a t u r e  o f  44"ir"c. I t  i s  p l a n n e d  
t o  c o n t i n u e  t h e s e  s t u d i e s ,  c o v e r i n g  
a w i d e r  r a n g e  o f  f l o w  r a t e s ,  t empera-  
t u r e s ,  and t u b e  d i a m e t e r s  i n  o r d e r  t o  

TABLE 6 .  2 
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p r o v i d e  s u f f i c i e n t  d a t a  t o  p e r m i t  
d e s i g n  o f  l a r g e - s c a l e  u n i t s  o f  t h i s  

t y p e .  

C a t a l S s t s  Other  than Platinum. A 
c a t a l y s t  c o n t a i n i n g  3 5 %  V , 0 5 - 6 5 %  
A l , O ,  w a s  t r i e d  o u t  w i t h  m i x t u r e s  o f  
e l e c t r o l y t i c  g a s  a n d  steam a n d  a l s o  
w i t h  u n d i l u t e d  e l e c t r o l y t i c  g a s .  
Usirig 7 . 9 %  e l e c t r o l y t i c  g a s  i n  steam 
a t  430"C, t h e  c o n v e r s i o n  was 2 2 %  com- 
p l e t e .  T h e  s t e n m  f l o w  r a t e  w a s  5. 5 
l i t e r s / m i n ,  a n d  t h o  s p a c e  v e l o c i t y  
was a b o u t  7000  h r - ' .  ' I h u s  t h e  p e r -  
f o r m a n c e  o f  t h i s  c a t a l y s t  is r a t h e r  
p o o r .  Hhen u s e d  w i t h  u n d i l u t e d  e l e c -  
t r o l y t i c  g a s ,  t h e  p e r c e n t a g e  c o n -  
v e r s i o n  w a s  b r t t e r ,  b u t  f l a s h b a c k s  
wcrc e n c o u n t e r e d  a t  a p p a r e n t  c a t a l y s t  
t e m p e r a t u r e s  o f  350 t o  360°C.  A t  a 
f l o w  s a t e  o f  3 6 0  c c  o f  u n d i l u t e d  
e l e c t r o l y t i c  g a s  p e r  m i n u t e ,  t h p  p e r -  
c e n t a g e  c o n v e r s i o n  was 62% at 325°C.  

P r e s s u r i z e r  T e s t s .  A t y p i c a l  t e s t  
l o o p  p r e s s u r i z e r  ( 3 -  i n .  S c h e d u l e  80 
s t a i n l e s s  s t e e l  p i p e ,  36  i n .  l o n g )  

h a s  b e e n  s u b j e c t e d  t o  a s e r i e s  o f  
f o u r  e x p l o s i o n s  i n  o r d e r  t o  d e t e r m i n e  
h o w  w e l l  a l o o p  c o m p o n e n t  w o u l d  
w i t h s t a n d  e x p l o s i o n s  a t  v a r i o u s  i n i -  
t i a l  p r e s s u r e s  and  g a s  c o m p o s i t i o n s .  
I n  a l l  o f  t h e  t e s t s ,  w a t e r  w a s  c o n -  
t a i n e d  i n  t h e  b o t t o m  o f  t h e  p r e s -  
s u r i z e r  t o  a d e p t h  o f  a b o u t  1 2  i n .  , 
l e a v i n g  3% l i t e r s  o f  f r e e  space  w i t h -  
i n  t h e  p r e s s u r i z e r .  A summary o f  t h e  
d a t a  f o r  t h e  f i r s t  t h r e e  t e s t s  i s  
g i v e n  i n  Tab le  6 . 3 .  

I n  t h e  f o u r t h  t e s t ,  w i t h  t h e  p r e s -  
s u r i z e r  a t  room t e m p e r a t u r e ,  e l e c t r o -  
l y t i c  g a s  was a d i r i i t t e d  t o  t h e  s y s t e m  
u n t i l  t h e  p r e s s u r e  r e a d  3 0 0  p s i .  
T h e  s y s t e m  w a s  t h e n  c l o s e d  o f f  a n d  
h e a t e d  u n t i l  t h e  t o t a l  p r e s s u r e  ( s t e a m  
+ 11, + 0 , )  r e a d  1 0 0 0  p s i .  I t  was 
e v i d e n t  f rom t e m p e r a t u r e  1neasurernent)s 
t h a t  s t e a m  d i d  n o t  m i x  w i t h  t h e  h y -  
d r o g e n  a n d  o x y g e n  i n  t h e  t o p  s e c t i o n  
o f  t h e  p r e s s u r i z e r ,  s o  t h a t  p a r t i a l  
p r e s s u r e s  a n d  p e r c e n t  c o m p o s i t i o n  i n  
a n y  g i v e n  s e c t i o n  o f  t h e  p r e s s u r i z e r  
were unknown.  Upon i g n i t i o n  o f  t h i s  

T E S T  NO. 

PARTIAL PHESSURES 

(psis) 

% I 0 2  

20 

60 

20 4 

10 

30 

10 2 

-_- 
He 

0 

0 

678 

RESULT UPON EXPLOSION 

No damage 

Mo damage 

A s e c t i o n  o f  1 / 4 - i n .  0.d.  

s t a i n l e s s  steel t u b i n g  

( 0 . 0 3 2  i n .  w a l l )  was 

ruptured  and t w i s t e d ;  

t w o  s m a l l ,  jagged fragments 
o f  t o r n  steel t u b i n g  were 

found 
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m i x t u r e  b y  a h o t  w i r e  a t  t h e  t o p  o f  
t h e  p r e s s u r i z e r ,  a v i o l e n t  e x p l o s i o n  
o c c u r r e d  which r i p p e d  open  t h e  bo t tom 
o f  t h e  p r e s s u r i z e r  a n d  s lammed t h e  
l o w e r  e n d  o f  t h e  p i p e  t h r o u g h  a 3 j 4 -  
i n .  t h i c k  plywood w a l l .  

I t  i s  e v i d e n t  t h a t  b o t h  t h e  p r e s -  
s u r i z e r  p i p e  a n d  c o n n e c t i n g  t u b i n g  
a r e  v u l n e r a b l e  t o  e x p l o s i o n s  w h i c h  
m i g h t  o c c u r  i f  m i x t u r e s  o f  h y d r o g e n  
a n d  o x y g e n  a r e  i n t r o d u c e d  i n t o  a 
t e s t  l o o p .  Such i n s t a l l a t i o n s  s h o u l d  
b e  e n c l o s e d  by s a n d  b a g s ,  s h e e t s  o f  
b o i l e r  p l a t e ,  o r  o t h e r  means t o  p r e -  
v e n t  i n j u r y  t o  p e r s o n n e l .  S m a l l  
t u b e s  u s e d  a s  p r e s s u r e  t a p s  from t h e  
s y s t e m  t o  i n s t r u m e n t  p a n e l s  may a l s o  
b e  h a z a r d o u s  s h o u l d  t h e y  b e c o m e  
f i l l e d  w i t h  a n  e x p l o s i v e  g a s  m i x -  
t u r e ,  s i n c e  e x p l o s i o n s  c a n  t r a v e l  
t h r o u g h  s u c h  t u b e s  and b u r s t  a p r e s -  
s u r e  g a u g e ,  f o r  example .  

H i g h - P r e s s u r e  R e c o m b i n a t i o n - R e -  
f l ec tor  System. Two e x p e r i m e n t s  have  
b e e n  c o m p l e t e d  i n  w h i c h  t h e  h i g h -  
p r e s s u r 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  m i x e d  w i t h  h e l i u m  a n d  
s t e a m  h a 5  b e e n  c a r r i e d  o u t  u s i n g  a 
p l a t i n u m -  o n -  a l u m i n a  c a t a l y s t .  Gon- 
d i t i o n s  o f  t e m p e r a t i l r e ,  p r e s s u r e ,  and  
c o m p o s i t i o n  c o r r e s p o n d i n g  t o  t h o s e  
e x p e c t e d  i n  t h e  r e f l e c t o r  s y s t e m  
w e r e  e m p l o y e d .  T h e  c a t a l y s t  w a s  
s u s p e n d e d  above  w a t e r  i n  a h e a t e d  
p i p e  w i t h  t h e  w a t e r  t e m p e r a t u r e  a b o u t  
2 0 0 ° C  a n d  t h e  p a r t i a l  p r e s s u r e  o f  
s team abou t  2 2 5  p s i .  The t o t a l  pres- 
s u r e  was t h e n  b r o u g h t  t o  1 0 0 0  psi b y  
a d d i t i o n  o f  h e l i u m ,  a f t e r  which e l e c -  
t r o l y t i c  g a s  was  b u b b l e d  i n t o  t h e  
r e a c t o r  t h r o u g h  t h e  w a t e r  i n  t h e  
b o t t o m  s e c t i o n .  D u r i n g  a 4 s - m i n  
p e r i o d ,  10  l i t e r s  (STPI  o f  e l e c t r o -  
l y t i c  g a s  was a d m i t t e d  t o  t h e  r e a c t o r .  
I f  n o  r e c o m b i n a t i o n  h a d  o c c u r r e d ,  
t h e  f i n a l  p r e s s u r e  wou ld  h a v e  b e e n  

a b o u t  1450  p s i .  A c t u a l l y  t h e r e  was 
n o  p r e s s u r e  r i s e  a t  a n y  t i m e ,  i n -  
d i c a t i n g  t h a t  t h e  r e a c t i o n  p r o c e e d e d  
a s  r a p i d l y  a s  t h e  e l e c t r o l y t i c  g a s  
was a d m i t t e d .  The n e c e s s a r y  i n f o r m a -  
t i o n  t o  p e r m i t  d e s i g n  o f  a recornbiner  
f o r  t h e  D,O s y s t e m  was t r a n s m i t t e d  
t o  t h e  Reactor E x p e r i m e n t a l  E n g i n e e r -  
i n g  D i v i s i o n .  

Removal o f  I o d i n e  from t h e  C a s  
S t r e a m .  An e x p l o r a t o r y  t e s t  i n d i -  
c a t e d  t h a t  i o d i n e  c o u l d  b e  q u a n t i t a -  
t i v e l y  r emoved  f r o m  t h e  g a s  s t r e a m  
b y  p a s s i n g  t h e  vapor -  t h r o u g h  a t u b e  
packed  w i t h  t y p e  316 s t a i n l e s s  s t e e l  
t u r n i n g s  p r i o r  t o  i t s  i n t r o d u c t i o n  
i n t o  t h e  c a t a l y t i c  r e c o m b i n e r .  A 
s e c o n d  t e s t  was c a r r i e d  o u t  i n  which  
t h e  l e n g t h  o f  t h e  r u n  was  9 0 0  h r  
i n s t e a d  o f  480 h r ,  a n d  t h e  r a t e  o f  
f l a w  o f  i o d i n e  w a s  4 3  m g / h r  i n s t e a d  
o f  19 mg/hr. Means  f o r  p e r i o d i c  r e -  
m o v a l  o f  t h e  l i q u i d  f r o m  t h e  t r a p  
a l s o  were p r o v i d e d .  The  c o n d i t i o n s  
u n d e r  which t h e  t e s t  was c a r r i e d  o u t  
a r e  as f o l l o w s :  

Flow R a t e s  
S team i l  l i t e r s , / m i n  
E l e c t r o l y t i c  g a s  0 . 2 7  l i  t e r / m i n  
P a d i n e  t o  s t e e l  

t r a p  43 mg/hr 

Tempera tu re  o f  
Ca t a1 y s  t 240°C 

Space  V e l o c i t y  1 2 , 0 0 0  h r - l  
P e r c e n t  C o n v e r s i o n  

A t  s t a r t  9 7 , 8 %  
A f t e r  340 hr  93 2% 
A f t e r  900 h r  9 2 . 6 %  

A f t e r  9 0 0  h r ,  i t  was f o u n d  t h a t  
9 . 4  g o f  s t . a i n l e s s  s t e e l  h a d  b e e n  
d i s s o l v e d .  C h e m i c a l  a n a l y s i s  o f  t h e  
t r a p  l i q u i d  showed i t  t o  b e  a m i x t u r e  
o f  Fe‘l,, N i Z , ,  CrP , ,  and  w a t e r .  
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To p o i n t  o u t  t h e  e f f e c t i v e n e s s  o f  
t h e  s t a i n l e s s  s t e e l  a s  a t r a p  f o r  
i o d i n e ,  a n o t h e r  t e s t  was inadc? i d e n l i -  
c a l  t o  t h e  o n e  a b o v e  i n  a l l  r e s p e c t s  
e x c e p t  t h a t  n o  s t a i n l e s s  s t e e l  t r a p  
w a s  i n c l u d e d .  I n  t h i s  c a s e ,  t h e  
i o d i n e  v e r y  r a p i d l y  r e a c h e d  t h e  c a t -  
a l y s t  a n d  p o i s o n e d  i t .  A f t e r  2 h r  
t h e  p e r c e n t a g e  c o n v e r s i o n  f o r  t h e  
r e a c t i o n  w a s  4570, a n d  a f t e r  7 %  h r  
t h e  c o n v e r s i o n  h a d  f a l l e n  t o  18%. 

PILOT P L A X T  TESTS 

Don P h i l l i p s  T. S. Mackey 
M.  J .  Fc t e n b c r r y  

P i l o t  P l a n t  R u n s  .nuBtii Low Bas F l o w  
Rates. F o l l o w i n g  t h e  i n i t i a l  o p e r a -  
t i o n  o f  t h e  p i l o t  p l a n t  a s  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 ,  ( l )  t h e  f o l l o w -  
up  c a t a l y t i c  r e c o m b i n e r  w e s  i n s t a l l e d  
a n d  r u n s  w e r e  ifiade w i t h  g a s  f l o w  
r a t e s  ( e l e c t r o l y t i c )  o f  0 . 5  t o  0 . 0 2 5  
efm.  T h e s e  r u n s  were f o r  t h e  p u r p o s e  
o f  d e t e r m i n i n g  t h e  e f f i c i e n c y  o f  
r e c o m b i n a t i o n  a n d  t h e  t e m p e r  a t a  r e  
d i s t r i b u t i o n  o v e r  t h e  c a t a l y s t  b e d  
w i t h  a n d  w i t h o u t  s t e a m  i n  t h e  i n l e t  
s t r e a m .  I n  c a r r y i n g  o u t  t h e  t e s t s ,  
t h e  e l e c t r o l y t i c  g a s  f l o w  was s t a r t e d  
a t  0 . 4  t o  0 .  5 c f m ;  a f t e r  a b o u t ,  1 5  
min  t h e  g a s  f l o w  was a d j u s t e d  t o  t h e  
d e s i r e d  r a t e  a n d  f r o m  30 t o  6 0  m i n  
a d d i t i o n a l  t i i i i e ,  d e p e n d i n g  on  t h e  
f l o w  r a t e ,  w a s  a l l o w e d  t o  p e r m i t  t h e  
s y s t e m  t o  r e a c h  s r p i l i b i - i n m  p r i o r  t o  
t h e  s t a r t  o f  t h e  r i i n .  O t h e r  c o n d i -  
t i o n s  w e r e :  1 . 5  c f m  s t e z i r !  t o  t h e  
b u r n e r  o r i f i c e  i n l e t  a n d  e i t h e r  f d ! .  
o r  n o  f l o w  o f  c o o l i n g  witter t o  t h e  
b u r n e r  c h a m b e r  j a c k e t . .  T h e  g a s e s  
e n t e r i n g  t h e  b u r n e r  chamber  were p r e -  
h e a t e d  t o  abou t ,  1 1 0 ° C  arid t h e  c a t a -  

I - I 

( ' ) ' '  P i l o t  P l a n t  l ' e s t s ,  " Homogeneous R e a c t o r  

( O c t .  10, lor P r o j e c t  Q u a r t e r l y  P r o  r e s s  R e p o r t  
Ending 3fo.y 1 5 ,  1951, Ol&$E-1057, p .  8 
1951). 

l y t . i c  r e c o m b i n e s  j a c k e t  w a s  h e a t e d  
;wi th  s t e a m  a t  a b o u t  75  l b .  Tempera- 
t u r e s  a t  t h e  i n l e t ,  m i d p o i n t ,  a n d  e x i t  
o f  t h e  c a t a l y s t  b e d  a s  we l l  a s  t h e  
m a g n i t u d e  o f  t h e  p r e s s u r e  surges  were 
a v e r a g e d  o v e r  a 3 0 - m i n  i n t e r v a l .  
P r o d u c t  w a t e r  f r o m  t h e  s e c o n d  c o n -  
d e n s e r  w a s  w i t h d r a w n  a t  3 0 - m i n  i n -  
t e r v a l s  a n d  e x a m i n e d  f o r  e v i d e n c e  o f  
c a t a l y s t  b reakdown ( m i l k y  a p p e a r a n c e ) .  
F o r  p u r p o s e s  o f  c o m p a r i s o n ,  a 4 - h r  
rtiip w a s  m a d e  u n d e r  t h e  c o n d i t i o n s  
p r e v i o u s l y  u s e d  e x c e p t  t h a t  f o r  t h e  
f i r s t  2 h r  t h e r e  w a s  a g a s  f l o w  o f  
0 . 1  cfm o f  N ,  i n s t e a d  o f  e l e c t r o l y t i c  
g a s  a n d  t h e r e  was n o  g a s  f l o w  d u r i n g  
t h e  !.ast 2 h r ,  a n d  a s e c o n d  r u n  o f  
2 . 5 - h r  d u r a t i o n  was  made w i t h  . 0 5  cfm 
g a s  w h i c h  w a s  n o t  p e r m i t t e d  t o  b u r n  
i n  t h e  c o m b u s t i o n  c h a m b e r .  T h e  d a t a  
a r c  g i v e n  i n  T a b l e  6 . 4 .  

'The r e s u l t s  show t h a t  t h e  e f f e c t  
o f  v a r i a b l e s  O A  r e c o m b i n a t i o n  i n  t h e  
b u r n e r  c h a m b e r  a n d  f o l l o w - u p  r e -  
c o m b i n e r  a t  l ow gas  f l o w  ra t ,es  i s  a s  
f o l l o w s :  

1. W i t h  t h e  f u l l  f l o w  o f  c o o l i n g  
w a t e r  o n  t h e  b u r n e r  c h a m b e r  
s h e l l ,  r e c o m b i n a t i o n  by b u r n i n g  
was  c o m p l e t e  a t  a l l  o f  t h e  gas  
f l o w s  e m p l o y e d .  T h i s  i s  shown 
b y  a c o m p a r i s o n  o f  r u n s  3 8 ,  3 6 ,  
a n d  3 1 ,  e m p l o y i n g  a f u l l  f l o w  
o f  c o o l a n t ,  w i t h  r u n s  2 8 b ,  27,  
a n d  2 6 ,  us ir ig  n o  f l o w ;  i n  r u n s  
3 8 ,  3 6 ,  a n d  3 1  t h e r e  w a s  n o  
i n e a s m r a b l e  o f f - g a s ,  a n d  t h e  
maximum t e m p e r a t u r e  i n  t h e  c a t -  
a l y s t  b e d  r e m a i n e d  c o n s t a n t  a t  
a b o u t  165°C ( t h e  a m b i e n t  v a l u e ) ,  
w h i l e  i n  r u n s  2 8 b ,  2 7 ,  a n d  2 6  
t h e  o f f - g a s  a v e r a g e d  a b o u t  . 0 0 4  
c f m ,  a n d  t h e  maxirnuni t e m p e r a -  
t u r e  i n  t h e  c a t a l y s t  b e d  i n -  
c r e a s e d  f r o m  1 1 8 ° C  a t  a g a s  
f l o w  o f  . O S  t o  3 8 2 ° C  a t  . 2 5  
CfKi. 
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RUN 
NO. 

38 
29(') 
36 
3 1  

37 
37 
37 

35  
34 
3 4  

39 
28 
33 
33 
32 
39 

2 8 b ( C )  
.TI(') 
2 t W  

FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  1 9 5 1  

TABLE 6 - 4  

Effect  o f  Variables 011 R ~ C O J ~ l ~ t l f I i 4 ~ l h l l a  i n  t h e  ~ u r r r e r  Chamber 
and F Q ~ ~ o w - u ~  Recumbifier at Low Gas F l o w  Rates 

<LEC'ITROLYTIC 
GAS FLOW 

( c f m )  

. 0 2 5  

. o s  

.os 

. 3 5  

. o s  

.10  

. 1 5  

. o s  

. 10 

. 1 5  

0 
. 0 5  
.10 
. 3 5  
. 50 

. 1 ( N , )  

.05 
. 1 5  
. 2 5  

STEM TO 
CATALYTIC 
RECOMBINER 

(cfm) 

0 

0 
0 
0 

. 5 5  

. 5 5  

. 5 5  

1.0 
1.0 
1.0 

1. 5 
1 . 5  
1 .5  
1 . 5  
1. 5 
1. 5 

1 . 5  
1 . 5  
1.5 

16 5 
270-450 

16 4 
16 4 

124 
112 
102 

10 3 
98 

100 

102 
108 
10 3 
100 
4 18 
112 

I18 
235 
38 2 

_-I_- 

OFF- GAS 
( c f m )  

0 

. 0 17 
0 
0 

0 
0 

0 

0 
0 
0 

0 
0 
0 

0 
9 
. 1  

= 007 
, 0 0 3  
. 0 0 4  

MAXIMUM 
PitESSUKE 

SURGE 
( I b )  

. 50 
6 
1 . 5  
1 

1 
2.5 
3 . 0  

1 . 5  
2 
2 

1.25 
3 
4 
1 

. 5  

. 2 5  

2.5 
4 
4 

EVIDLXCE 
OF 

CATALYST 
BREAKDOW 

N O  

Yes 

No 
N o  

N O  

N 1-1 
No 

No 

N O  

No 

NO 

No 
No 

NCI 
No 
NO 

No 
NQ 
S l i g h t  

F'I .ASH - 
nAMS 

No 

Yes 
No 
No 

N O  

N O  

No 

No 
NO 

No 

No 

NO 
N O  

N O  

N O  

No 

No 

No 
Yes 

(')Ambient temperature inside recombrner about 165'C. 

Ib)No combustion i n  burner chamber Ispork o f f ) .  

("No cooling water through burner chamber Jacke t .  

2. The a d d i t i o n  o f  s t e a m  t o  t h e  c a r r i e d  o u t  i n  t h e  c a t a l y t i c  
c a t a l y t i c  r e c o m b i n e r  s e r v e d  r e c o m b i n e r  ( b y  s t o p p i n g  t h e  
o n l y  t o  r e d u c e  t h e  temperature s p a r k  c o i l ) ,  a n d  r u n  2 6 .  I n  
i n  t h e  c a t a l y s t  bed.  r u n  2 9 ,  t h e  f u l l  flow o f  c o o l a n t  

w a s  e m p l o y e d  i n  t h e  b u r n e r  
3 .  The  o n l y  e v i d e n c e  o f  c a t a l y s t  chamber  s h e l l  arid no s t e a m  was 

breakdown o c c u r r e d  d u r i n g  run added t o  t h e  f o l l o w - u p  ca ta1yr i .c  
2 9 ,  i n  w h i c h  recoinbir ia t , ion was r e c o m b i n e r  ~ c o n d i t i o n s  w h i c h  
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QUARTERLY PWOG 

i n s u r e d  a l o w  p e r c e n t a g e  o f  
w a t e r  v a p o r  i n  t h e  g a s  e n t e r -  
i n g  t h e  c a t a l y s t  b e d ;  i n  r u n  
2 6  t h e r e  was n o  c o o l a n t  f l o w  
a n d  s t e a m  was a d d e d  t o  t h e  c a t -  
a 1  y t i c r e  com b i  n e r  ; n e v e r  t h e 1  e s s ,  
t h e  c a t a l y s t  b e d  t e m p e r a t u r e  
i n d i c a t e d  t h a t  t h e  i n l e t  m i x t u r e  
w a s  r i c h  i n  g a s .  T h e  r e s u l t s  
i n d i c a t e ,  t h e  r e f  o r  e ,  t h a t  t h e  
c a t a l y s t  b r e a k d o w n  ~wss d u e  t o  

e x p l o s i o n s  o r i g i n a t i n g  i n  t h e  
c a t a l y s t  b e d  w h i l e  r e c o m b i n a t i o n  
i n  t h e  b e d  was i n  p r o g i c s s .  I t  
a p p e a r s  d e s i r a b l e  t o  a d d  a 
s m a l l  f l o w  o f  s t e a m  t o  t h e  gas  
e n t e r i n g  L h e  c a t a l y t i c  recom-  
b i n e r  t o  m i n i m i z e  t h e  p o s s i -  
b i l i t y  o f  f l a s h b a c k s  a t  t h a t  
p o i n t .  

C o n c l u s i o n s  were t h a t  t h e  f u l l  
f l o w  o f  c o o l i n g  w a t e r  t o  t h e  b u r n e l -  
chamber  s h e l l  s h o u l d  be  m a i n t a i n e d  a t  
a 1.1. g a s  f l o w  r a t e s  and t h a t  a b o u t  0 . 5  
cfln o f  s t e n i n  a t  a c o n s t a n t  r a t e  s h o u l d  
b e  a d d e d  o n  t h e  i n l e t  s i d e  o f  t h e  
c a t a l y t i c  r e c o m b i n e r .  U n d e r  t h e s e  
c o n d i t i o n s  b r e a k d o w n  o f  t h e  c a t a l y s t  
s h o u l d  n o  l o n g e r  o c c u r .  

P i l o t  P l a n t  R u n s  w i t h  t ! i e ; l i  Gas 
F l o w  Rates, ' I 'he p i l o t  p l a n t  t e s t  
r u n s  were  c o m p l c t e d  w i t h  t h r e e  r u n s  
i n  w h i c h  t h e  g a s  f l o w  r a t e  w a s  a p -  
p r o x i m a t e l y  1 6 ,  1 9 ,  and  28 cfm.  

T h e  r u n  a t  1 6  cf in  w a s  m a d e  t o  
d e t e r m i n e  t h e  p r e s s u r e  d r o p s  a n d  
t e m p e r a t u r e s  a t  v a r i o u s  i m p o r t a n t  
p o i n t s  i n  t h e  s y s t e m ,  i n c l u d i n g  t h e  
C A ~  a l y t i c  r e c o m b i n e r .  T h e  rims a t  
1 9  a n d  28 cfiii w e r e  l a a d z  w i t h  t h e  
f o l l o w - u p  rt .-colIibiner and  RPcond c o n -  
d e n s e r  r e r n o v r d  f r o m  t h ?  s y s t e m  a n d  
were c a r r i e d  o u t  f o r  t h e  p u r p o s e  o f  
d e t e r m i n i n g  i f  t h e  f l a m c  r e c o m b i n e r  
was c a p p b l e  o f  o p e r a t i n g  i n  a s a t i s -  
f a r t o r y  m a n n c r  w i t h  t h c  h i g h r r  g a s  

f l o w  r a t e s .  O t h e r  c o n d i t i o n s  a n d  
p r o c e d u r e s  w e r e  t h e  s a m e  a s  t h o s e  
d e s c r i b e d  i n  t h e  p r e v i o u s  s e c t i o n .  
T h e  d a t a  a r e  s u m m a r i z e d  i n  T a b l e  6 . 5 .  

'Ihe r e s u l t s  show t h a t  t h e  p e r f o r m -  
a n c e  o f  t h e  r e c o m b i n e r  s y s t e m  w i t h  a 

g a s  f l o w  r a t e  o f  1 6  cfm w a s  s a t i s -  
f a c t o r y  i n  a l l  r e s p e c t s ; .  w i t h  g a s  
f l o w  r a t e s  o f  19  arid 28 c f m ,  o p e r a -  
t i o n  o f  t h e  f l a m e  r e c o m b i n e r  w a s  
s a t i s f a c t o r y  a l t h o i i g b  t h e  v a p o r  t e m -  
p e r a t u ~ e  i n  t h e  o f f - g a s  l i n e  w a s  
7 7 4 ° C  a t  t h e  h i g h e r  f low.  

A f i n a l  r e p o r t  o n  t h i s  p h a s e  o f  
t h e  w o r k  i s  now i n  p r o g r e s s  and  a f t e r  
i t s  c o m p l e t i o n  work w i l l  be s t a r t e d  
on t h e  d e s i g n  o f  a r e c o m b i n e r  p i l o t  
p l a n t  u s i n g  t h e  d a t a  o b t a i n e d  i n  t h e  
s i i i a l l - s c e l e  worX w i t h  c o p p e r  t u b e s ,  

TABLE 6.5 

S u m n a ~ y  o f  ~essllts o f  P i l o t  P l a n t  
Runs w i t h  Gas plow Rates o f  118, 

Gas f l o w  r a t e s  ( c f m )  

D u r a t i o n  o f  r u n s  ( h r )  

P r e s s u r e  a t  t o p  o f  

f i r s t  condenser  ( l b )  

P r e s s u r e  drop a c r o s s  

burner o r i f i c e  ( l b )  

P r e s s u r e  drop a c r o s s  

c a t a l y s t  rccom- 

b i n e r  ( I b )  

Teinyera t u r e  o f  v a p o r  

1 I B v i n g bu r n e r 

chamber ( " C )  

Maxiintin t m p e r a  t u r e  

i n  c a t a l y s t  bed ( " 2 )  

16 

3 

3 . 8  

2 . 2  

0 .  56 

3 40 

20 6 

19 

0 . 6  

4 . 9  

1 . 5  

5 58 

28 

1 

9 . 2 5  

3 . 5  

774  
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7 a CHEMICAL CONTROL 

W .  H. Davenpor t ,  L e a d e r  

R .  H .  Powel l  

The d e t e r m i n a t i o n  o f  d e n s i t y  u s i n g  
t h e  e l e c t r o m a g n e t i c  d e n s i t o m e t e r ,  
a l t h o u g h  t i m e  c o n s u m i n g ,  a p p e a r s  t o  
b e  f e a s i b l e  on t h e  b a s i s  o f  l a b o r a -  
t o r y  t e s t i n &  w h i c h  was c o n c l u d e d  i n  
t h e  p a s t  q u a r t e r .  A v a r i a t i o n  o f  
t h i s  m e t h o d ,  w h e r e b y  t h e  e l e c t r o -  
magnet  i s  e l i m i n a t e d  and  f l o a t  move- 
m e n t  i s  e f f e c t e d  by c o n t r o l  o f  t h e  
t e m p e r a t u r e  o f  t h e  s o l u t i o n ,  shows  
s o m e  p r o m i s e .  N e i t h e r  o f  t h e s e  
me thods  g i v e  c o n t i n u o u s  measu remen t  
o f  t h e  d e n s i t y  a n d  b o t h  r e q u i r e  a 

s t a t i c  s o l u t i o n .  

The f i r s t  o f  t h r e e  P r i n c o  I l e n s i t r o l  
i n s t r u m e n t s  h a s  been  r e c e i v e d .  S i n c e  
t h e s e  i n s t r u m e n t s  r e c o r d  c o n t i n u o u s l y  
and  t h e i r  deve lopment  i s  more advanced  
t h a n  t h e  work on o t h e r  me thods ,  most  
o f  t h e  e f f o r t  i s  now b e i n g  d i r e c t e d  
towards  t h e  c o m p l e t i o n  of  t h e  t e s t i n g  
o f  t h e  P r i n c o  U e n s i t r o l  u n i t s  s o  t h a t  
t h e y  may be i n c l u d e d  i n  t h e  p r e s e r i t  
d e s i g n  program f o r  t h e  HRE. 

D e v e l o p m e n t a l  w o r k  on  Q c o i l  
c e r a m i c s ,  g l a z e s ,  a n d  g a s k e t i n g  i s  
c o n t i n u i n g .  K .  K l i n e  of' t h e  ORNL 
I n s t r u m e n t  D e p a r t m e n t  i s  d e v e l o p i n g  
a r e m o t e  c o n t r o l  m e a s u r i n g  i n s t r u -  
me 11 t . 

O p t i c a l  s p e c t r a  o f  s l o w - n e u t r o n  
a b s o r b i n g  o p t i c a l  g l a s s e s  h a v e  been  
m e a s u r e d  b e f o r e  a n $  a f t e r  O R N L  
g r a p h i t e  r e a c t o r  e x p o s u r e .  A r a d i -  
a t i o n  a n d  c h e m i c a l l y  s t a b l e  g l a s s  
c o u l d  be  v e r y  u s e f u l  a s  a window t o  
v i e w  s o u p  s o l i l t i o n  i n  t h e  HRE a n d  
t o  f o l l o w  c e r t a i n  p h y s i c a l  p r o p e r t i e s  
o f  t h e  soup.  

W .  H .  Brand 

ELECTROMAGNETIC DENSITOMETER 

W .  H.  Davenpor t  and H. H. Powel l  

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 ( '  ) 
a d e s c r i p t i o n  o f  t h e  e l e c t r o m a g n e t i c  
d e n s i t o m e t e r  and  t h e  p r o c e d u r e  u s e d  
i n  c a l i b r a t i n g  t h e  i n s t r u m e n t  w e r e  
g i v e n .  I t  was  r e p o r t e d  t h a t  p o o r  
r e p r o d u c i b i l i t y  was o b t a i n e d  be tween 
c a l i b r a t i o n  c u r v e s  made on s e p a r a t e  
d a y s  and a l s o  t h a t  t h e  Hverage d e v i -  
a t i o n  o f  t h e  p o i n t s  f r o m  a g i v e n  
c a l i b r a t i o n  c u r v e  w a s  a s  h i g h  a s  
f 0 . 0 0 1  g / c c .  O n  a l l  o f  t h e  r u n s  
r e p o r t e d ,  b o t h  c o i l  c u r r e n t  a n d  
t e m p e r a t u r e  w e r e  c h a n g i n g  w h l l e  
measurements  were  b e i n g  made. 

I t  h a s  been  found t h a t  b y  h o l d i n g  
t h e  c u r r e n t  c o n s t a n t  a t  t h e  a p p r o p r i -  
a t e  s e t t i n g s  a n d  i n c r e a s i n g  t h e  
t e m p e r a t u r e  u n t i l  movement  o f  t h e  
f l o a t  i s  i n d i c a t e d  o n  t h e  oscillo- 
s cope re  pr od u c i b 1 e c a 1 I b r a t i o t i  c u r v e  s 
may be o b t a i n e d .  The a v e r a g e  d e v i -  
a t i o n  o f  a n y  p o i n t  f r o m  Lhe c a l i -  
b r a t i o n  c u r v e  o b t a i n e d  i n  t h i s  
mannerwas  t 0 . 0 0 0 4  g / cc  ove r  a d e n s i t y  
r ange  0 . 8 6 4  t o  0.924 g / c c .  

E x p e r i m e n t a l  r u n s  were  made u s i n g  
u r a n y l  S U I  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 . 9 1 5  mg o f  u r a n i u m  p e r  m i l l i l i t e r  
i n s t e a d  o f  w a t e r .  T h e  d a t a  w e r e  
p l o t t e d  a s  t e m p e r a t u r e  v s .  c o i l  c u r -  
r e n t .  The d e n s i t y  of  u r a n y l  s u l f a t e  

( I ) W .  H. Davenport, Jr., and H. H. Powel l ,  
" A n a l y t i c a l  Chemical Control of the Homogeneous 
Heactor S o l u t i o n ,  " Homogeneous 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  r e s s  R e p o r t  o r  P e r i o d  E n d r n g  
May 2.5, 1951, C%Nf.-1057, p .  l 6  (Ort. 10, 1951). 
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a t  a i l y  t e m p e r a t u r e  o n  t h e  c u r v e  
c o u l d  t h e n  b e  d e t e r m i n e d  f r o m  a n  
e x p r e s s i o n  w h l c h  w a s  s e t  f o r t h  b y  
A .  11. R i c h a r d s ( 2 )  a n d  g i v e s  t h e  
r e l a t i o n s h i p  o f  c o i l  c u r r e n t  L O  t h e  
d e n s i t y  o f  t h e  f l o a t  and  t h e  s o l u t i o n  
a s  p = R L ~  i P .  

I n  R i c h a r d s '  e x p r e s s i o n ,  p i s  t h e  
d e n s i t y  ( g / c c )  o f  t h e  s o l u t i o n ,  L i s  
t h e  c o i l  c u r r e n t  ( a m p ) ,  P i s  t h e  
f l o a t  d e n s i t y  ( g / c c ) ,  a n d  R i s  a 

c o n s t a n t  w h i c h  i s  a f u i i c t i o n  o f  t h e  
c o n f i g u r a t i o n  o f  t h e  s y s t e m ,  s i z e  and  
s h a p e  o f  w a g n e t ,  s u s c e p t i b i l i t y  o f  
a r m a t u r e ,  e t c .  

J n  t h i s  c a s e  H was d e t e r m i n e d  from 
t h e  da t , a  o b t a i n e d  on t h e  w a t e r  r u n s ,  
i n  w h i c h  t h e  d - n s i t y  o f  w a t e r  a t  t h e  
t e m p e r a t u r e s  m e a s u r e d  was t a k e n  a s  a 
s i a n d a r d .  

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

a v e r a g e  0 . 0 4 2 1  g / c c  h i g h e r  t h a n  t h e  
d e n s i t y  o f  water  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 u r e s  o v e r  t h e  r a n g e  1 8 3  t o  
2 3 2 . 5 " C .  T h e  d e n s i t y  o f  a n o t h e r  
a l i q u o t  o f  t h e  s a m e  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n  ( 3 9 . 9 1 5  mg o f  u r a n i u m  p e r  
m i l l i l i t e r )  h a d  b e e n  d e t e r m i n e d  
p r e v i o u s l y  a t  2S"C u s i n g  a pycnometer 
a n d  was a l s o  f o u n d  t o  be 0 . 0 4 2 1  g / c c  
h i g h e r  t h a n  t h a t  o f  w a t e r .  

Due t o  t h e  c o r r e c t i o n s  w h i c h  are 
r e q u i r e d ,  t h e  p r e s e n t  a p p a r a t u s  i s  
 no^ c o n s i d e r r d  r e l i a b l e  f o r  a c c u r a t e  
d e n s i t y  d e t e r m i n a t , i o n s ,  b u t ,  w h e n  
c a l i b r a t e d ,  i s  r e p r o d u c i b l e  a n d  

( * ) A .  H .  R , i c h a r d s ,  " An E l e c t r o r n a g o c t i c  
D e n s i t o m e t e r ,  I n d .  Eng. C h e m ,  , A n a l .  E d .  14, 
595 (1942) .  

s h o u l d  p e r m i t  m e a s u r e m e n t s  o f  u r a n i u m  
c o n c e n t r a t i o n  w i t h  a n  a c c u r a c y  o f  1%. 

T h e  a p p a r a t u s  h a s  s e v e r a . 1  d i s -  
advantages. I t  i s  d i f f i c u l t  t o  
t h e r m o s t a t  u n i f o r m l y  s i n c e  t h e  p r i n -  
c i p l e  r e q u i r e s  t h a t  t h e  l a r g e  m a g n e t  
h e  p l a c e d  i m m e d i a t e l y  be low t h e  s a m p l e  
c h a m b e r .  I n  a d d i t i o n ,  t h e  c h a r n b e r  
h a s  a s m a l l  r e s e r v o i r  a t  t h e  b a s e  
i n t o  w h i c h  t h e  i r o n  c o r e  o f  t h e  f l o a t  
e x t e n d s .  I t  w o u l d  h e  i m p o s s i b l e  t o  
d r a i n  t h e  l i q u i d  f r o m  t h i s  t r a p  o r  
t o  g e t  s a t i s f a c t o r y  c i r c u l a t i o n  i n t o  
t h i s  s e c t i o n .  
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A n o t h e r  d i f f i c u l t y  may b e  e n -  
c o u n t e r e d  when t h e  i r o n  c o r e s  o f  t h e  
e l e c t r o m a g n e t  a n d  t h e  f l o a t  a r e  
p l a c e d  i n  a r a d i a t i o n  f i e l d .  C h a n g e s  
i n  p e r m e a h i - l i t y  o f  t h e  c o r e s  d u e  t o  
r a d i a t i o n  w o u l d  c h a n g e  t h e  c a l i -  
b r a t i o n  o f  t h e  i n s t r u m e n t .  

A m o d i f i e d  d e n s i t o m e t e r  i.n w h i c h  
f l o a t  movemerit i s  a c h i e v e d  by t e m p e r -  
a t u r e  c o n t r o l  o f  t h e  d e n s i t y  o f  t h e  
s o l u t i o n  wou ld  e l i m i n a t e  some o f  t h e  
d i s a d v a n t a g e s  o f  t h e  e l e c t r o m a g n e t i c  
me thod  s u c h  a s  u n e v e n  t h c r m o s t a t i n g ,  
d r a i n i n g  d i f f i c u l t i e s ,  a n d  l o s s  o f  
s u s c e p t i b i l i t y  o f  i r o n  c o r e s  i f  t h e  
l a t t e r  s h o u l d  o c c u r .  T h e  m o d i f i e d  
d e n s i t o m e t e r  w o u l d  be c a l i b r a t e d  f o r  
u r a n i u m  col icen t r a  t i o n  v s  . ternpe r a  t u r e  
r e q u i r e d  t o  s i n k  t h e  f l o a t .  

T h e  e l e c t r o m a g n e ' t i c  d e n s i t o m e t e r  
a p p a r a t u s ,  m i n u s  t h e  e l e c t r o m a g n e t ,  
w a s  i r sed  t o  i n v e s t i g a t e  t h e  p o s s i -  
b i l i t i e s  o f  t h i s  m o d i f i e d  m e t h o d .  
F o r  d i s t i l l e d  w a t e r  t h e  a p p a r e n t  
s i n k i n g  t e m p e r a t u r e  was 2 0 5 . 3 " C  a n d  
f o r  a 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  
e q u a l  t o  30 irig o f  u r a n i u m  p e r  m i l l i -  
l i t e r  t h e  t e m p e r a t u r e  was 240 .9OC.  
A c h e c k  u s i n g  a s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  
1 5  mg o f  u r a n i u m  p e r  m i l l i l i t e r  o f  



s o l u t i o n  i n d i c a t e d  t h a t ,  a l i n e a r  
i n t e r p o l a t , i o n  of t e m p e r a t u r e  may be 
made f o r  s i n k i n g  p o i n t s  b e t w e e n  t h e  
s i n k i n g  p o i n t s  f o r  0 a n d  3 0  rng o f  
u ran ium p e r  m i l l i l i t e r .  

S i n c e  a 35.6OC s p a n  i n  t e m p e r a t u r e  
i s  r e q u i r e d  t o  c o v e r  t h e  u r a n i u m  
c o n c e n t r a t i o n  r a n g e  0 t o  30 mg o f  
u r a n i u m  per  m i l l i l i t e r ,  a c h a n g e  o f  
0 .'1"C ' i n  s ' i n k i n g  t e m p e r a t u r e .  r e p r e -  
s e n t s  a b o u t  0 . 1  mg o f  urariiurri  p e r  
m i l l i l i t e r  i n  u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n .  
W i t h  p r o p e r  t h e r m o s t a t i n g  t h e  tem- 
p e r a t u r e  c o u l d  p r o b a b l y  be d e t e r m i n e d  
t.0 0.2"C. 

I t  w a s  a l s o  f o u n d  t h , 3 t  s a t i s -  
f a c t o r y  s i n k i n g  p o i n t s  c o u l d  h e  
o b t a i n e d  when t h e  r a t e  o f  c h a n g e  o f  
t e m p e r a t u r e  was a s  g r e a t  a s  2 ° C  p e r  
m i n u t e .  T h i s  w o u l d  mean t h a t  t,he 
maximum t i m e  c o n s u m e d  i n  a d j u s t i n g  
t e m p e r a t u r e  ( c o n c e n t r a t i o n  change  of 
3 0 ' m g  o f  u r a n i u m  p e r  m i l l i l x t e r )  
w o u l d b e  20  min .  

P R I N C O  DENSITKUL 

W. 11. D a v e n p o r t  and  R .  H. FowelJ 

The P r i n c o  D e r i s i t r o l  i n s t r u m e n t s  
o r d e  r e d  f r o m  P r e c i s  i o n  Thermome t e  r 
a n d  I n s t r u m e n t  C o . ,  P h i l a d e l p h i a ,  
P a . ,  a r e  a l l  o f  the  d e s i g n  shown i n  
F i g .  7 . 1  w i t h  t h e  e x c e p t i o n  t h a t  t h e  
6 0 0 - l b  r i n g  , j o i n t  f l a n g e  f a c i n g s  and  
l a p  j o i n t  b a c k i n g  f l a n g e s  h a v e  b e e n  
r e p l a c e d  w i t h  900- I b  members. 

The plummet i n  t h e  c e n t e r  o f  t h e  
s a m p l i n g  c h a m b e r  c o n t a i n s  a n  i r o n  
c o r e  ( n o t  s h o w n ) .  T h e  p o s i t i o n  o f  
t h e  p lummet ,  d e t e r m i n e d  by t h e  d e n -  
s i t y  o f  t h e  s o l u t i o n  b e i n g  m e a s u r e d ,  
i s  t r a n s l a t e d  i n t o  a n  i n d i c a t i o n  o f  
s p e c i f i c  g r a v i t y  on a Brown R e c o r d e r  
b y  m e a n s  o f  a d i f f e r e n t i a l  t r a n s -  

FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1 9 5 1  

f o r m e r  ( s h o w n  <Is a c o i l  i n  t n e  
d r a w i n g )  wound o n  a n  i n s u l a t o r  on 
t h e  o u t s i d e  o f  t h e  satnpl irig chamber .  
The t r a v e l  of t h e  plurr imet  I S  d e -  
c r r a s e d ,  a n d  t h e  s p e c i f i c  g r a v i t , y  
r a n g e  i s  i n c r ~ a s r d  b y  t h e  c h a i n s  
a t , t a c h e c i  t o  t h e  p l u r n r e t  a n d  L O  a 
f i x e d  r e f e r e n c e  p o i n i  on t h e  w a l l  
o f  t h e  chamber .  AS t h e  plummet r i s e s  
w i t h  a n  i n c r e a s e  i n  de r i s i t , y  i t  mus t  
s u p p o r t  a g I e a t e r  w e i g h t  o f  c h a i n s ;  
a s  i t  s i n k s ,  t h e  w a l l s  s u p p o r t  a 
g r e a t e r  w e i g h t  o f  c h a i n s .  The plurn- 
met a s s e m b l y  a n d  t h e  d i f f e r e n t i a l  
t r a n s f o r r n e r  a r e  s o  d e s i g n e d  t h a t  t h e  
measu red  e l e c t r i c a l  o u t p u t  i s  l i n e a r  
w i t h  r e s p e i t  t o  d e n s i l y .  

The i n s t r u m t i i t  d s u  r u n t a i r i s  a n  
a u  toma t i c ( oinpe n s  a t o r .  
T h e  t e m p e x  A I  u r e  1 s  m c a s u r c t l  by a 
resistancr thermorrietrr dnd c o r r e c t e d  
t o  t h e  h a s e  t e u i p e r a t u r e  f o r  w l i i r f l  
t h e  ins t rumer~t  L S  c a l i b r d t e d  by means 
o f  b a l a n c e d  b r i d g e  c i ~ c u i t  w h i c h  
a p p l i e s  a f a c t o r  d e t e r m i n e d  Ly t h e  
t e m p e r a t u r e  d e n s i t y  r o e f f  i c i e r i t  o f  
t h e  s o l r i t  i on  b e i n g  measurr3d. 

t e m p e  r R t 11 C'P 

T h e  first. i n s t r u m e n t  w h i c h  w a s  
r e c e i v e d  m e a s u r e s  s p e c i f i c  g r a v i t y  
i n  t h e  r a n g e  1 . 0 3 3  t o  1 . 0 5 3 ,  t / 4 " C .  
S e v e r a J  c o m p o n e n t s  a r e  r io t  s u i t a b l e  
f o r  u s e  i n  t h e  h i g h - r a d i a t t o n  f i e l d  
o f  t h e  H R E ,  e . $ .  t h e  c o i l  i s  wound 
o n  a B a k e l i t e  form,  b u t  t h e  n e x t  two 
i n s t r u m e n t s  w i l l  c o n t a i n  w h a t  a r e  
l s e l i c v e d  t o  be s a t i s f a c t o r y  r e p l a c e -  
m e n t s .  I n  t h e  c a 5 e  o f  t h e  c o i l  t h e  
B a k e l i t e  i n s u l a t i o n  w i l l  Le r e p l a c e d  
w i t h  L a v a .  

The c h o i c e  o f  a a u i t a b l e  plummet 
m a t e r i a l  f o r  a l l  HRE c o n d i t i a n s  i s  
s t i l l  i n  q u e s t i o n .  T h r e e  m a t e r i a l s  
a r e  b e i n g  c o n s i d e r e d ,  p y r e x ,  t y p e  
347  s t a i n l e s s  s t e e l ,  arid t i t a n i u m .  
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NOT C L A S S I F I E D  
OWG I2993 

M O D I F I E D  N O V  N A L  b2 in  I P S - 6 0 0 - l b *  O U T L E T  
T Y P E  347 S T A I Z L C S S  S T E E L  c 
RING JOINT F L A N G F  F A C I N G -  - i O P  

NOMINAL $2 in  I P S - 6 0 0 - l b *  
CARBON S T E E L  L 4 P  J O I N T  

BACKING rl A N G E  \ 9 E S I S T,& N C E T K E RM 0. SOCK E T  

ZERO ADJUSTING 
SCREW ASSEMBLY -- 

COIL- 

I ...... 
F- \? 
. . . . . . . -. 

E L E C T R I C A L  CONNECTION 

' I  
P L U M M E T  I -- 
RFzktKkNCE P L A T E  

A S S E M B I  Y 

2 - i n  IPS T Y P t  347 S T A I N L E S S  S T E E L  
RING JOINT G A S K E T  ~ 

M O D I F I E D  N O M I N A L  2-1n I P S - 6 0 0 - l b X  
T Y P E  347 STA N L E S S  S T E E L  

RING JOINT F L A N G E  FACING 

NOMNAL 2 - i n  IBS-GOO I ~ X  

NOMINAL 1/2-11 IPS-600- lb* 
CARBON S T E E L  L A P  J O I N T  

BACKING F L A N G E  

C4RBON S T E E L  L A P  JOINT 
BACKING F L A N G E  

MODIFIED N O N N A L  '/2-m IPS 600- lbF ~ ~ _ _  
T Y P E  317 S T A I N L E S S  S T E E L  - *- - 

SING JOINT F L A N 4 C  FACING -* 
I N L E T  

X600-lb rlnq joh: tla4iyr: facings and lap joint backing flangts 
hovs been replnccd ' I i th 900-IS msmbcrs; 
A l l  piping t o  bo !/2-in and 2- in IPS t y p e  347 s!ainIet$ steel Scheld le  PO pip? 



FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

Py r e x .  P y r e x  h a s  s h o w n  g o o d  
r a d i a t i o n  r e s i s t a n c e ( 3 )  and p r e s s u r e  
s t a b i l i t y .  F o u r  plummets  r e p r e s e n t -  
a t i v e  o f  t h o s e  u n d e r  c o n s i d e r a t i o n  
f o r  t h e  P r i n c o  D e n s i t r o l  were f o u n d  
t o  be p r e s s u r e  s t a b l e  t o  h y d r a u l i c  
p r e s s u r e s  o f  4 1 0 0  p s i  o r  b e t t e r .  
The  c o r r o s i o n  s t a b i l i t y  o f  p y r e x  i n  
u r a n y l  s u l f a t e  a t  250°C i s  n o t  good,  
h o w e v e r ,  a n d  f o r  t h i s  r e a s o n  p y r e x  
i s  o n l y  b e i n g  c o n s i d e r e d  f o r  a plum- 
m e t  wh ich  w i l l  be i n  a l o w - t e m p e r a -  
t u r e  HRE l i n e .  

stainless steel. The s t a i n l e s s  
s t e e l  p l u m m e t s  w i l l  h a v e  r a d i a t i o n  
a n d  c o r r o s i o n  s t a b i l i t y  e q u a l  to 
t h e  r e s t  o f  t h e  r e a c t o r ,  h u t ,  d u e  
t o  t h e  f a c t  t h a t  t h e  w a l l  t h i c k n e s s  
i s  l i m i t e d  b y  p e r m i s s i b l e  f l o a t  
w e i g h t  t o  0 . 0 1 5  i n . ,  t h e  p r e s s u r e  
s t a b i l i t y  i s  b o r d e r l i n e ,  The  P r e -  
c i s i o n  T h e r m o m e t e r  arid I n s t r u m e n t  
C o .  is s u b m i t t i n g  s t a i n l e s s  s t e e l  
p l u m m e t s  w h i c h ,  ~t i s  b e l i e v e d  b y  
t h e i r  Mr. B o o n s c h a f t ,  w i l l  w i t h s t a n d  
150 p s i  ex terna l  and  1100 p s i  ixrt,sr.nali 
w o r k i n g  p r e s s u r e a .  These pi urn met.^ 
are t o  be p r e s s u r i z e d  i n c e r n n l l y  to 
900  p s i  w i t h  n i t r o g e n .  T h i s  s h o u l d  
p e r m i t  t h e i r  u s e  a t  normal o p e r a t i n g  
c o n d i t i o n s  o f  t h e  HRE b u t  would g i v e  
n o  m a r g i n  o f  s a f e t y  i n  t h e  e v e n t  o f  
e x t e r n a l  p r e s s u r e  i n c r e a s e s  w i  t h o u t  
a cc omp any i n  g t empe r a t u r e  i r i  c re a s  e s . 

Titanium. A d e s i g n  f o r  a t i t a n i u m  
plummet h a s  b e e n  d e c i d e d  upon w h i c h  
p r o v i d e s  f o r  a 0 . 0 2 5 - i n .  w a l l  t h i c k -  
n e s s  a n d  a l s o  p e r m i t s  f i n a l  ad.just ,-  
m e n t  t o  t h e  r e q u i r e d  w e i g h t  by t h e  
a d d i t i o n  o f  a known v o l u m e  o f  two  
c o l l a r s  o f  d i f f e r e n t  s p e c i f i c  g r a v i t y  
m a t e r i a l s ,  namely t y p e  347 s t a i n l e s s  
s t e e l  and t i t a n i u m .  

13)J.  C. Hvrsman, Summary of NHX k ' z le  I r r a d i -  
attoras, NP-1922, p .  6 (Dee. 8,  1 9 5 0 ) .  

The c o n s t r u c t i o n  o f  s u c h  a plum- 
met  i s  d e p e n d e n t  upon i.he s u c c e s s f u l  
w e l d i n g  o f  two s e t s  o f  t h r e e  t i t a n i u m  
rims. The  H e l i a r c  w e l d i n g  o f  t h r e e  
such  r ims  has  h e n  u n d e r t a k e n  e x p e r i -  
m e n t a l l y  b y  H e  J .  Fox o f  H e s e a r c h i  
S h o p s .  A l l  m a t e r i a l s  f o r  c o n s t r u c t i o n  
a r e  on h a n d .  The p lummet  i s  t o  be 
i n t e r n a l l y  p r e s s u r i z e d  t o  900 p s i  a t  
2 5 ° C  w i t h  a r g o n .  A f i n a l  s m a l l  
H e l l a r c  w e l l  i s  t o  be  matie a t  t h e  
g a s  f i l l  p a i r i t  a f t e r  t h e  p l u m m e t  
a n d  a r g o n  g a s  h a v e  b e e n  f r o z e n  i n  
l i q u i d  h e l i u m .  T h e  f i r s t  o f  s u c h  
t i t a n i u m   plummet,^ i s  d e s i g n e d  f o r  
1 ow - temper a t u  r e  u s  e,  

I t  i s  hoped  t h a t  i f  orie o r  more  
o f  t h e  p l u m m e t  m a t e r i a l s  p r o v e s  
s a t n s f a c t o r y  P r i n c o  l l e n s i t r o l  i n s t r u -  
ments  c a n  be p r o v i d e d  f o r  measurement 
o f  s o u p  s o l u t i o n s  a t  250°C a s  w e l l  
a s  a t  lower  t e m p e r a t u r e s ,  I n  e i t h e r  
c a s e  a b y p a s s  l i n e ;  f rom either t h e  
1.4-gym l i n e  o r  t h e  lOO-gpm l i n e  w i l l  
be n e c e s s a r y  s i n c e  r;he f l o w  t h r o u g h  
t h e  D r ; n s i t , r n l  m u s t  b e  c o n t r o l l e d  
w i t ' h i n  t h e  r a n g e  0 . 1  t o  0 , s  gpm. 
S u s p e n d e d  s o l i d s  smal l e r  t h a n  1/32 
i n .  i n  mean d i a m e t e r  may be p a s s e d ,  
b u t  s o l i d  p a r t i c l e s  a s  w e l l  a s  
b u O h l e s  w i l l  a S f c c t  t h e  d e n s i t y  o f  
t h e  s o l u t i o n  b e i n g  m e a s u r e d ,  S i n c e  
t h e  D e n s i t r o l  m e a s u r e s  t h e  a v e r a g e  
d e n s i t y  o f  a l l  m a t e r i a l  i n  t h e  
s a m p l i n g  chamber ,  t h e  e x t e n t  of  e r r o r  
i n t r o d u c e d  by  s o l i d s  o r  b u b b l e s  i s  
c q t i a l  t o  t h e  d i f f e r e n c e  be tween  t h e  
a v e r a g e  d e n s i t y  a n d  t h e  d e n s i t y  o f  
t h e  l i q u i d  a l o n e .  T h e  i n s t r u m e n t  
cannor ,  o p e r a t , e  s a t i s f a c t o r i l y  when 
v i o l e n t  i n t e r m i t t e n t  g a s  s u r g e s  a r e  
p r e s e n t  i n  t h e  measu r ing  l i n e .  

R i g i d  t e m p e r a t u r e  c o n t r o l  w i l l  
r i o t  b e  n e c e s s a r y .  T e m p e r a t u r e  
f l u c t u a t i o n s  t o  t h e  e x t e n t  o f  t-3'C 
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HRP QUARTERLY PROG 

a t  2 5 0 ° C  o r  - 1 0 ° C  a t  5 0 ° C  a r e  com- 
p e n s a t e d  f o r  by means  o f  t h e  a u t o -  
m a t i c  compensa tor .  

T h e  t e s t i n g  p r o g r a m  f o r  t h e s e  
i n s t r u m e n t s  i n c l u d e s  a s t u d y  i n  t h e  
l a b o r a t o r y  o f  t h e  v a r i a b l e s  t e m p e r a -  
t u r e ,  p r e s s u r e ,  c o n c e n t r a t i o n ,  a n d  
f l o w  r a t e ,  a n d  i n s t a l l a t i o n  f o r  
f u r t h e r  s t u d i e s  o f  o n e  u n i t  i n  a 
t e s t  l o o p  now b e i n g  c o n s t r u c t e d  by 
C.  I i e i s i g  a t  Y-12. 

W .  Ii. Davenpor t  and R .  I I .  P o w e l l  

A major problein i n  t h e  measurement 
o f  t h e  Q o f  a h i g h - f r e q u e n c y  c o i l  a s  
a f f e c t e d  by c h a n g e s  i n  c o n c e n t r a t i o n  
o f  u r a n i u m  s o u p  s o l u t i o n  i s  t h e  
i n t r o d u c t i o n  o f  a n  e l e c t r i c a l l y  
i n s u l a t e d  c o i l  d i r e c t l y  i n t o  t h e  
h i g h -  p r e s  s u  r e  h i g h -  ternpe r a t u r e  s o u p  
s o l u t  i on .  

R e c e n t  1 y con  si .  d e  r a t i on h a s  be e n  
d i r e c t e d  t o  t h e  f a b r i c a t i o n  o f  
p o w d e r e d ,  c o m p r e s s e d ,  f i r e d  L a v a  
g r a d e  1 1 3 7  c e r a m i c s ,  w h i c h  e n c a s e  
c o p p e r  c o i l s  , f o l l o w i n g  t b c  g e n e r a l  
p r o c e d u r e  of  E .  S. C a n t r e 1 1  and A. J .  

b u t  f i r e d  w i t h  t h e  a d d e d  
p r e c a u t i o n  o f  p r o t e c t i n g  t h e  c o p p e r  
l e a d s  by  u s e  o f  p o w d e r e d  g r a p h i t e  
a n d  a h y d r o g e n  a t m o s p h e r e .  S u c h  
c o p p e r  0 c o i l  c e r a m i c s  h a v e  b e e n  
g l a z e d  u s i n g  t h e  American Lava Gorp .  
g l a z e  a n d  a g l a z e  d e v i s e d  by E .  S .  
C a n t r e l l .  B o t h  g l . a t e s  have  c r a c k e d  
when t h e  c e r a m i c  was g a s k e t  t e s t e d  

(4) ' f f .  H .  Da ienport ,  J r . ,  and R .  H. Poaell, 
" Analytical Chemical Control of  the Homogenrous 
Reactor S o l u t i o n ,  ' I  f ioaogenrous R e a c t o r  E x p e r r -  
n r n t  
N o v e r n t r  30 1950, OWL-925, p .  260, esp. p .  268 
(Jan. 30, l d 5 l ) .  

arterly P r o g r e s s  R e p o r t  f o r  P e r i o d  E n d i n  

i n  a bomb. However, t h e s e  c e r a m i c s  
and  g l a z e s  h a v e  n o t  been  e l i m i n a t e d  
€ o r  u s e ,  s i n c e  good g a s k e t i n g  t e s t s  
have  n o t  y e t  been  a c h i e v e d .  I r r e g u -  
l a r  s u r f a c e s  a n d  o v e r l o a d i n g  f r o m  
t h e  p r e s s u r e  o f  t h e  g o l d  g a s k e t s  
c o n t r i b u t e d  t o  e a c h  o f  t h e  t w o  
f a i l u r e s  o f  g l a z e d  c o p p e r  Q c o i l  
c e r a m i c s .  

E .  S .  C a n t r e l l  o f  C h e m i s t r y  R e -  
s e a r c h  S h o p  i s  c u r r e n t l y  a t t e m p t i n g  
t o  b u i l d  up a t h i c k e r  g l a z e ,  c a p a b l e  
o f  b e i n g  machined a n d  p o l i s h e d ,  T h i s  
a t t e m p t  i s  b e i n g  c o n f i n e d  t o  L a v a  
g r a d e  113'7 c o l l a r s .  

D i s k s  o f  p y r e s ,  f i r e  p o l i s h e d  and 
c a r e f u l l y  a n n e a l e d ,  a r e  b e i n g  p r e -  
p a r e d  f o r  g a s k e t  t e s t i n g  i n  t h e  bomb. 

I f  s u c h  c e r a m i c  f o r m s  o r  p y r e x  
canno t  he g a s k e t e d  i n  t h e  c o n v e n t i o n a l  
m a n n e r ,  u s e  o f  a p r e s s u r i z e d  a i r  or 
gas l o c k  w i l l  be a t t e m p t e d .  

One  o f  t h e  t w o  p o w d e r e d ,  com- 
p r e s s e d ,  f i r e d  L a v a  g r a d e  1 1 3 7  
c e r a m i c s  c r a c k e d  on t h e  c o l l a r  d u r i n g  
g a s k e t i n g .  I t  i s  n o t e d  t h a t  t h e  
r u p t u r e  s t r e n g t h  o f  t h e  c e r a m i c  
c o l l a r  c o u l d  b e  i n c r e a s e d  a b o u t  
t h r e e  t i m e s  by u s e  o f  n a t u r a l  g r a d e  
1137 Lava €or t h e  c o l l a r ,  i n t o  which  
c o l l a r  a p l u g  h o l e  f o r  t h e  t h i m b l e  
c o u l d  be  m a c h i n e d .  The  c o l l a r  a n d  
t h i m b l e  c o u l d  t h e n  be  bonded by t h e  
g l a z e .  

S p e c i f i c  nieasurement o f  t h e  e f f e c t  
o f  t e m p e r a t u r e  and  p r e s s u r e  on Q o f  
v a r i o u s  c o n c e n t r a t i o n s  o f  HRE s o u p  
s o l u t i o n s  have: n o t  been  a c c o m p l i s h e d  
y e t  d u e  t o  g a s k c t i n g  d i f f i c u l t i e s .  

The  i n s t r u m e n t a l  work  n e c e s s a r y  
f o r  r e m o t e l y  m e a s u r i n g  Q o f  t h e  
u r a n y l  s u l f a t e  f u e l  s o l u t i o n  is 
p r o g r e s s i n g  s a t i s f a c t o r i l y .  



ELEMENT 

A 1  

B 

B i  

Ca 

Cd 

C U  

Fe 

Mg 
Mn 

Na 

N i  

Pb 

S i  

FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

TABLE 7 .  I 

Very s t r o n g  

Modera te  

Very weak 

Weak 

Very weak 

T r a c e  

Mode r a t e  

F a i n t  t r a c e  

Very weak 

Very s t r o n g  

GLASS SAMPLE NUMBEH 

2-M - 
Mode r a t e  

T r a c e  

F a i n t  t r a c e  

Very s t r o n g  

S t r o n g  

Very weak 

Weak 

V e r y  weak 

T r a c e  

l e a k  

F a i n t  t r a c e  

Very weak 

Very s t r o n g  

R A D I A T I O N  RESISTANT GLASSES 

W. H .  D a v e n p o r t  and  R .  M. P o w e l l  

T h e  n e u t r o n  a b s o r b i n g  g l a s s e s  
f r o m  A .  ~ i l v e r m a n ( ~ )  w e r e  r e m o v e d  
from t h e  ORNL g r a p h i t e  r e a c t o r  a f t e r  
e x p o s u r e  i n  h o l e  6 0  a t  2 5 0 ° C  a t  a n  
a v e r a g e  f l u x  o f  7 . 3  x 10" f o r  a 
t o t a l  e x p o s u r e  of 5.4 x 10'' n v t .  

The  o p t i c a l  s p e c t r u m  o f  t h e  p r e -  

--- 
3 - hZ 

Modera te  

S t r o n g  

F a i n t  t r a c e  

Very s t r o n g  

S t r o n g  

Very weak 

- Weak 

Very weak 

Trace  

Mode r a t e 

F a i n t  t r a c e  

V e r y  weak 

Very s t r o n g  

4 - M  

Modera te  

Modera te  

F a i n t  t r a c e  

Very s t r o n g  

S t r o n g  

Very weak 

Weak 

Very weak 

T r a c e  

Modera te  

F a i n t  t . race 

Very weak 

Very s t r o n g  

F i lm 3171: 2 / 1 / 5 1  

e x a r n i n a  t n o r i  a n d  d u r i n g  o p  t i c a  1 
m e a s u r e m e n t .  O p t i c a l  m e a s u r e m e n t s  
w e r e  made 'l d a y s  a f t e r  r emova l  f r o m  

. t h e  p i l e .  

T h e  OfSNI, A n a l y t i c a l  C h e m i s t r y  
S p e c t r o g r a p h i c  L a b o r a t o r y  i d e n t i f i e s  
t h e  c o m p o s i t i o n  o f  e a c h  g l a s s  a s  
d i s i e d  i n  T a b l e  7 . 1 .  Graphs  showing  
t h e  s p e c t r u m  b e f o r e  a n d  a f t e r  r a d i -  
a t i o n  a r e  g i v e n  i n  F i g s ,  7 . 2  - 7 . 5 .  

p o l i s h e d  1 x 1 x 0 . 5  cm s p e c i m e n s  
w a s  m e a s u r e d  by a Model  ab Beckman 
Q u a r t z  S p e c t r o p h o t o m e t e r  b e f o r e  a n d  
a f t e r  i r r a d i a t i o n .  The g l a s s e s  were 
k e p t  i n  t h e  d a r k  a t  a l l  times e x c e p t  
d u r i n g  s h o r t  p e r i o d s  o f  v i s u a l  

I t  is  t o  be e s p e c i a l l y  n o t e d  t h a t  
t h e s e  g l a s s e s  were made u s i n g  c o m m o n  

b o r o n  a n d  t h a t  t h e  d a m a g e  t o  t h e  
g l a s s  i s  g r e a t e s t  when t h e  b o r o n  
c o n t e n t  i s  g r e a t e s t .  A p o s s i b l e  
e x p l a n a t i o n  i s  t h a t  the l a r g e  B ' *  
( n a )  t h e r m a l  - n e u t r o n  c a p t u r e  c c o s s -  

(5)0RNL-925, o p .  e r t . ,  p .  275. s e c t i o n  r e s u l t s  i n  t h e  g r e a t e s t  

- 
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d a m a g e  t o  t h e  g l a s s  w h e n  t h e  B'O 
c o n t e n t  i s  g r e a t e s t , .  

H o w e v e r ,  d a m a g e  t o  a n y  o f  t h e  
s l o w - n e u t r o n  a b s o r b i n g  g l a s s e s  i s  
o n l y  m o d e r a t e  i n  t h e  5 8 5 - m p  r e g i o n ,  
a n d  u s e  o f  t h e  g l a s s e s  i n  t h i s  r e g i o n  
o f f e r s  s o m e  p o s s i b i l i t y  i f  t h e  
g l a s s e s  p r o v e  t o  b e  c h e m i c a l l y  
s t a b l e ,  a n d  p r o v i d i n g  a s a t u r a t i o n  
p o i n t  h a s  b e e n  r e a c h e d  i n  d a m a g e .  
To  e x p l o r e  t h e  l a t t e r  q u e s t i o n  t h e  
g l a s s e s  h a v e  b e e n  r e t u r n e d  t o  h o l e  
6 0  t o  2 5 0 ° C  f o r  f u r t h e r  p i l e  r a d i -  
a t i o n .  

GLASS SAMPLE NO I-k' 

C0IV;POSITION: 
BORON-- - -  - L'ERY STRONG 
CADM!IJM--- MODERATE 

AFTER SUDIATION AT 250°C 

.4 new a p p r o a c h  t o  t h e  p r o b l e m  o f  
o b t a i n i n g  a s u i t a b l e  g l a s s  f o r  HRE 
u s e ,  t h e  p o s s i b i l i t y  o f  a g l a s s  
r e l a t i v e l y  t r a n s p a r e n t  t o  gainma a n d  
n e u t r o n  r a d i a t i o n ,  i s  b e i n g  c o n -  
s i d e r e d  i n  c o o p e r a t i o n  w i t h  P e n b e r t h y  
I n s t r u m e n t  C o .  ( ' ) S e a t t l e ,  W a s h i n g t o n .  
I t  will a t t e m p t  t o  d e v e l o p  a g l a s s  
o f  s u c h  p r o p e r t i e s  b y  u s i n g  c o m -  
p o n e n t s  o f  l o w  a t o m i c  number a n d  l o w  
c r o s s - s e c t i o n  f o r  n e u t r o n  c a p t u r e .  

T h i s  a p p r o a c h  i s  o p p o s i t e  t o  t h a t  
o f  d e v e l o p i n g  a n e u t r o n  a n d  gainma 
a b s o r b i n g  g l a s s .  

COZlPOSlTlON 
BORON -- - - TRACE 
CADMIUM-- STRONG 

UNCLASSlFlrD 
DWG 12995 

1 
r r r  vri I 

i GI ASS SAVPLE NO 2-M 

AFTFR R4DlATION AT 250°C 

__ 

04 - 
c 

O e  k 
O L L  
340 

Fig. 7.3 - I r r a d i a t e d  Glass Sample 
No. 2 - M ,  
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P i g .  7 . 4  - Irrad ia ted  Glass Sample 
NO. 3-1. 

~ f g ,  T , 5  - Irradiated Glass  Sample 
we. 4 - 1 ,  

8 3  



HWP QUARTERLY PROGRESS 

L .  H .  
H .  T. 
P .  M. 
G. T. 

8 .  PHYSICS 

T. A .  W e l t o n ,  L e a d e r  
Th a c k  e r W. C. S a n g r e n  
Wi 1 li arns R.  E. Aven 
Wood P. €3. K a s t e n  
Tramme 11 L. C .  R i e d e n h a r n  

CRITICALITY CALCULATIONS 

T. A. W e l t o n  L. I I .  T h a c k e r  
H .  T.  W i l l i a m s  P. 111. Wood 

.4 n u m b e r  o f  m o r e  o r  l e s s  r o u t i n e  
n e u  t r  on -d  i f f u s  i o n  c a  l c u  l a  t i  o n s  w e  r e  
made t o  a n s w e r  s a f e t y  q u e s t i o n s  a n d  
q u e s t i o n s  c o n c e r n i n g  o p e r a t i n g  p r o -  
c e d u r e s ,  a n d  t o  g i v e  some c h e c k  o f  
numbers  p r e v i o u s l y  o b t a i n e d  by o t h e r s .  
T h e  m e t h o d  u s e d  w a s  t h e  s t a n d a r d  
t w o - g r o u p  a p p r o x i m a t i o n .  The a n s w e r s  
a r e  s o m e w h a t  u n d e p e n d a b l e ,  b u t  i t  i s  
f e l t  t h a t  v a l i d  c o m p a r i s o n s  o f  v a r i o u s  
c o n f i g u r a t i o n s  c a n  o f t e n  be made i n  
t h i s  way. A l l  p r e d i c t i o n s  o f  c r i t i c a l  
c o n  c e n  t r a t i o n s  t enip e r a  t u r e  c o e  f f i  - 
c i c n t s ,  e t c .  m u s t  be r e g a r d e d  m e r e l y  
a s  p l a u s i b l e  e s t i m a t e s .  L i m i t s  o f  
e r r g r  a r e  now b e i n g  e s t a b l i s h e d  by  
f u r t h e r  w o r h ,  a n d  some r e f i n e m e n t s  o f  
t h e  v a l u e s  h e r e  g i v e n  p r o b a b l y  w i l l  
be  a v a i l a b l e  b e f o r e  a n y  c r i t i c a l  e x -  
p e r i m e n t s  a r e  d o n e .  

E v e n  t h e  f u l l  t w o - g r o u p  m e t h o d  i s  
somewhat  cumbersome,  a n d  a v e r y  l a r g e  
a m o u n t  o f  t i m e  w a s  s a v e d  ( w i t h  a p -  
p a r e n t l y  n e g l i g i b l e  s a c r i f i c e  on a n  
a l r e a d y  d o u b t f u l  a c c u r a c y )  by  t h e  
u s e  o f  a n  a p p r o x i m a t e  m e t h o d  f o r  t h e  
s o l u t i o n  o f  the t w o - g r o u p  e q u a t i o n s .  
T h i s  m e t h o d  w a s  d e v e l o p e d  a n d  t h o r  - 
o u g h l y  t e s t e d  a t  I,os A l a m o s  i n  c o n -  
n e c t i o n  w i t h  o t h e r  t y p e s  o f  p r o b -  
l e m s . ( ' )  I t s  a p p l i c a t i o n  is  s t r a i g h t -  

_-_-- 
(')LA- 524.  

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

C o n s t a n t s .  T h e  m a c r o s c o p i c  t W Q -  

g r o u p  c o n s t a n t s  u s e d  f o r  l i g h t  w a t e r  
were t h o s e  g i v e n  inORNLA-9331(2 )  w h i l e  
t h o s e  u s e d  f o r  h e a v y  w a t e r  a r e  f r o m  
ORNL C F - 5 0 - 1 0 - 9 7 . ( ' )  I f  To r e f e r s  t o  
room t e m p e r a t u r e  (293°K) t h e c o n s t a n t s  
f o r  a b s o l u t e  t e m p e r a t u r e  T were ob -  
t a i n e d  f r o m  

a n d  

( ' )F .  J .  Sisk,  Transpor t  Parameters f o r  Thermal 

( 3 ) J .  M. S t e i n ,  C o n s t a n t s  f o r  Two Crors c a l -  

Neutrons i n  IYater, (XZNL-933 (Mar. 15,  1951).  

Reac tors ,  CRNLCF-58-10-97 
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

where  b i l i t y  o f  u s i n g  a l i g h t - w a t e r  r e -  
f l e c t o r  f o r  t h e  HRE. A s o l u t i o n  o f  
93 .4% e n r i c h e d  U0,SO; was assumed f o r  
cha  c o r e .  C r i t i c a l i t y  c a l c u l a t i o n s  L t h e r m a l  d i f f u s i o n  l e i l g t h ,  

T- = age  from f i s s i o n  t o  t h e r m a l ,  were  made  f o r  a c o l d  r e a c t o r  w i t h  
c o r e  and c e f l e c t o r  b o t h  a t  2 0 ° C  a n d  
f o r  a h o t  r e a c t o r  w i t h  t h e  co re  a t  
2 5 0 ° C  a n d  t h e  r e f l e c t o r  a t  175 'C .  

P = d e n s i t y  o f  w a t e r ,  and (This c o r e  t e m p e r a t u r e  is a c t u a l l y  
y s ( T )  = m i c r o s c o p i c  s c a t t e r i n g  c r o s s -  h i g h e r  t h a n  t h e  a v e r a g e  c o r e  t e m p e r a -  

s e c t i o n  of w a t e r  a t  e n e r g y  kl'. t u r c  f o r  2 5 0 O C  a u t a e t  t e m p e r a t u r e .  
A f i g u r e  of  230°C would be b e t t e r .  1 

The v a l u e s  u s e d  f o r  t h e s e  c o n -  
s t a n t s  ere g i v e n  f o r  H,O a n d  D,O a t  The c o n c e n t r a t i o n s  r e q u i r e d  f o r  
v a r i o u s  t e m p e r a t u r e s  i n  T a b l e  8 , l .  c r i t i c a l i t y  u n d e r  v a r i o u s  c o n d i t i o n s  

The m i c r o s c o p i c  c a p t u r e  c r o s s - s e c t i a n s  
u s e d  a r e  g i v e n  i n  T a b l e  8 . 2  f o r  a 

I n  F i g .  8 . 1  i s  p l o t t e d  the  e f f e c -  
n e u t r o n  e n e r g y  o f  0 .025  e v .  

~ i v e  m u l t i p l i c a t i o n  ( c a l l e d  k be low,  
The  t y p e  34.7 s t a i n l e s s  s t e e l  c o r e  i t  i s  e q u a l  t o  u n i t y  f o r  c r i t i c a l i t y  

t a n k  w a s  assumed t o  d i s t u r b  o n l y  a r i d  i s  t h e  n u m h e r  o f  f i s s i o n s  p r o -  
t h e r m a l  f l u x .  A m o d i f i e d  1,oundary d ~ c e d  d i r e c t l y  by  one f i s s i o n )  a s  a 
c o n d i t i o n  a t  t h e  c o r e - r e f l e c t o r  i n -  f u n ( :  t i o n  of c . ~ n c : e n t r a t i o r i  f o r  the 
t e r f a c e  was u s e d  t o  t a k e  i n t o  a c c o u n t  f o u r  c o n d i t i o n s  o f  T a b l e  8 . 3 .  It: 
t h i s  a b s o r p t i o n .  E s s e n t i a l l y ,  t h e  s h o u l d  be n o t i c e d  t h a t  a r e f l e c t o r  
c u r r e n ~  w a s  made d i s c o n t i n u o u s  by dump a t  o p e r a t i n g  t e m p e r a t u r e  d r o p s  
t h e  amoun t  r e q u i r e d  t o  a c c o u n t  f o r  k h y  a b o u t  0 . 2 0 .  s u c h  a dunrp, i f  no t  
t h e  t a n k  a b s o r p t i o n .  The m a c r o s c o p i c  $ 0 1  l o w e d  b y  S o m e  o t h e r  o ~ e r a t i o n ,  
c a p t u r e  c r o s s - s e c t i o n  o f  t y p e  347  i u ~ u l d  r e s u l t  i n  c r i t i c a l i t y  a g a i n  
s t a i n l e s s  s t e e l  was take11 t o  be 0 . 2 4  b e i n g  r e a c h e d  s o m e w h a t  a b o v e  roam 
cm- ' t e m p e r a t u r e  ( a b o u t  4 5 ° C ) .  T f ,  h o w -  

e v e r ,  a b o u t  3 k g  o f  w a t e r  were t o  be 
Light-Water Reflector,  An i n v e s t -  added  t o  t h e  s o u p  d u r i n g  t h e  c o o l i n g  

D, f a s t  d i f f u s i o n  c o n s t a n t ,  
D, = t h e r m a l  d i f f u s i o n  c o n s t a n t ,  

a r e  g iven  in T a b l e  8 . 3 .  

i g a t i o n  h a s  b e e n  made o f  t h e  f e a s i -  p r o c e s s ,  n o  t r o u b l e  would a r i s e .  

TABLE 8.  1 

Values of Macroscopic Two-Group Constants  

D, ( c m )  

0 . 1 6 1 1  
0 . 2 1 0 4  
0.2502 

0.910 
1 .103  

-I--- 

-. 
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TABLE 8 . 2  

Microscopic  Capture C r o s s - s e c t i o n s  

_.___I_ 

ELEMENT 

H20 (per  molecule) 

D,D (per m o l e c u l e )  

0 

S 
u235 

"238 

__ ......... ~~ .... __ __l... 
CAPRJRE CWDSS- SECTION 

(barns) 

0.69 

0.00 182 

0.001 

0. 40 

644 (Of = 546) 
2.9 

Co nc elit t r a t  i on8 %Re qn i red f s  r 
C r i t i c a l i t y  Ut~stier v a r i o u s  

Condi  t i u n s  

TEMPERATURE 

C o l d  

Hot 

Cold  

H o t  

REFLECTOR 
LEVEL 

F u l l  

F u l l  

EmP tY 

EmP tY 

3 4 . 1  

59.6 

5 6 . 7  
>300 

For  t h e  p u r p o s e  o f  c a l c u l a t i n g  r e -  
a c t o r  k i n e t i c s ,  t h r e e  d e r i v a t i v e s  o f  
k were o b t a i n e d .  These  were 

The f i r s t  i s  c a l c u l a t e d  w i t h  r e s p e c t  
t o  c o r e  d e n s i t y ,  h o l d i n g  c o r e  t e m -  
p e r a t u r e ,  r e f l e c t o r  t e m p c r a t u r e ,  a n d  
d e n s i t y  c o n s t a n t .  T h e  s e c o n d  i s  
c a l c u l a t e d  w i t h  r e s p e c t  t o  c o r e  t e m -  
p e r a t u r e ,  h o l d i n g  t h e  o t h e r  q u a n t i t i e s  
c o n s t a n t .  The t h i r d  i s  t h e  v a r i a t i o n  

o f  k w i t h  m a c r o s c o p i c  t h e r m a l  c a p t u r e  
c r o s s - s e c t i o n  a d d e d  u n i f o r m l y  o v e r  
t h e  c o r e  and  r e f l e c t o r .  A l l  d e r i v a -  
t i v e s  a r e  t a k e n  a r o u n d  t h e  o p e r a t i n g  
c o n d i t i o n .  The v a l u e s  a r e  

0.82 cm3/g, E1 T 

and 

ak 
- 12.33 c m .  az 

From t h e s e  q u a n t i t i e s  c a n  be c a l -  
c u l a t e d  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  

U NC L ASS1 Fl ED 
~ - - . ~  ........ DWG ~- 1305 

,20aC CORE 

25OoC CORE 
175°C H20 REFLECTOR 

'/ 
BARE 250'C 
REACTOR-, 

GRAMS URANIUM PER KILOGRAM H,O 

F i g -  8 . 1  - E f f e c t i v e  Multiplica- 
t i o n  Constall it  o f  BRE wi th  Light-Water 
Kef lector, 9 3 . 4 %  Enriched Uranium. 
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o f  r e a c t i v i t y  a t  c o n s t a n t  p r e s s u r e  
and the  prompt g e n e r a t i o n  t i m e .  These  
a r e  

FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

where  ( a p / a l ) ,  i s  a v a i l a b l e  f rom t h e  
s t e a m  t a b l e s ,  and  is  t h e  mean t h e r -  
mal n e u t r o n  v e l o 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  = 3 . 2 2  XIO'  c m / s e c .  
The r e s u l t s  a r e  

(ak/STlp = -0 .00130 /o@ 

and 

7 = 0 . 3 7 2  X sec .  

( g r e a t e r  t h a n  5 k g  f o r  t h e  c o m p l e t e  
s y s t e m ) .  The  m a r g i n  of  o n l y  20% i n  
K a v a i l a b l e  f r o m  r e f l e c t o r  c h a n g e s  
seems t o  b e  a d e q u a t e  s i n c e ,  a t  t h e  
w o x s t ,  s m a l l  c o n c e n t r a t i o n  c h a n g e s  
c a n  be  made e a s i l y .  A b e t t e r  a r g u -  
ment p r o b a b l y  i s  t h a t  p a s s a g e  from a 
mean r e a c t o r  t e m p e r a t u r e  o f  2 3 0  t o  
20°C c a n  b e  m o r e  t h a n  c o m p e n s a t e d  
f o r  by d r o p p i n g  t h e  r e f l e c t o r .  The  
mos t  o b v i o u s  a d v a n t a g e  o f  t h e  l i g h t -  
w a t e r  r e f l e c t o r  i s  t h e  g r e a t  s a v i n g  
o f  c o m p l i c a t i o n  i n  h a n d l i n g  s u c h  a 
cheap  m a t e r i a l -  P r o b a b l y  t h e  s t r o n g -  
e s t  d i s a d v a n t a g e  of t h e  s y s t e m  l i e s  
i n  t h e  h i g h  v a l u e  o f  c " ' ~ ~ ,  w h i c h  i s  
a h o u t  f o u r  t i m e s  t h e  c o r r e s p o n d i n g  
q u a n t i t y  fur a h e a v y - w a t e r  r e f l e c t o r  
at. thesame r e a c t o r  p o w e r .  T h i s  means 
e s s e n t i a l l y  t h a t ,  i f  t h e  IiRE w i t h  D,O 
r e f l e c t o r  i s  s o  d e s i g n e d  t h a t  a l l  
~ n s t a b i  l i t i e s  o f  t h e  t y p e  d i s c u s s e d  
l a t e r  a r e  removed a t  a l l  power l e v e l s  
be low l m w ,  t h e n  w i t h  a n  H,O r e f l e c t o r  
so iouth  o p e r a t i o n  w i l l  b e  p o s s i b l e  
o n l y  t~ % niw. 

F i n a l l y ,  t h e  c o m p o s i t e  r e s u l t  which  
i s  of d i r e c t  i n t e r e s t  f o r  t h e  k i n e t i c s  
is t h e  q u a n t i t y  w N 2 ,  g i v e n  by 

Oper 8 t i o n  w i tir Low - En r ic hme n t Fue 1. 
W i t h  300  g of  u r a n i u m  p e r  l i t e r  o f  
H,Q a t  250°C a n d  a D,C r e f l e c t o r  a t  
l ? S " C ,  t h e  HRE s h o u l d  b e  c r i t i c a l  

T w i t h  a n e n r i c h m e n t  o f  13.6%. A t  20"C, 
a u ran ium c o n c e n t r a t i o n  o f  223 g p e r  

w h e r e  E is t h e  r ec iproca l  h e a t  c a -  l i t e r  is  r e q u i r e d ,  s o  t h a t  a d i l u t i o n  
p a c i t y  o f  t h e  r e a c t o r  c o r e  and  P o  i s  r a t i o  o f  300/223 1.345 i s  needed  t o  
t h e  r e a c t o r  power.  T a k i n g  k e e p  t h e  s y s t e m  c r i t i c a l  i n  g o i n g  

f r o m  h o t  t o  c o l d .  The  f i g u r e  i s  i n  
terms o f g r a m s  p e r  l i t e r .  A more con-  
v e n i e n t  f i g u r e  i s  t h e  r a t i o  a n  t h e  
b a s i s  o f  grams o f  uran ium p e r  k i l o g r a m  
o f  water. T h i s  ratio i s  1 .761 .  

UN 2 -  - - 5 E] , 
P 

E = 0 .00571  OC/kw-sec 

a n d  

Po  = l o 3  kw, ~ N 2 b c c o m e s  200  

T h e r e  seems t o  be no  s t r o n g  r e a s o n  KINETICS OF THE WRE 
why a l i g h t - w a t e r  r e f l e c t o r  s h o u l d  
n o t  be u s e d .  The  m o s t  o b v i o u s  d i s -  Further  work h a s  been  d o n e  on  t h e  
a d v a n t a g e  is t h e  h i g h e r  c r i t i c a l  mass kinetic b e h a v i o r  of  t h e  HRE.  P r e v i o u s  
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w o r k  h a s  c o n s i s t e d  l a r g e l y  o f  e x -  
t e n s i v e  s t u d y  o f  a s o m e w h a t  s i m -  
p l i f i e d  m o d e l  i n  w h i c h  t h e r m a l  e x -  
p a n s i o n  o f  t h e  c o r e  was  a s s u m e d  t o  
t a k e  p l a c e  a t  c o n s t a n t  p r e s s u r e .  
I t  was f u r t h e r  a s sumed  t h a t  h e a t  i s  
r e m o v e d  f r o m  t h e  c o r e  a t  a s t e a d y  
r a t e .  I n  t h e  a b s e n c e  o f  d e l a y e d  
n e u t r o n s ,  t h i s  model e x h i b i t e d  s t e a d y  
o s c i 1 1 a t  i o 11 s a bou t t h e e q u  i 1 i b r  i urn 
power ,  w h i l e  t h e  p r e s e n c e  o f  d e l a y e d  
n e u t r o n s  g a v e  r i s e  t o  a s t r o n g  
d a m p i n g  e f f e c t .  C a l c u l a t i o n  o f  t h e  
power  s u r g e s  p r o d u c e d  by  s t e p s  i n  k 
o f  v a r i o u s  s i z e s  h a s  g i v e n  r e a s o n a b l e  
a s s u r a n c e  t h a t  a v i o l e n t  n u c l e a r  
a c c i d e n t  i s  i m p o s s i b l e  i n  t h e  HRE. 

B e f o r e  t h e  a c t u a l  o p e r a t i o n  o f  
t h e  HHE i s .  b e g u n ,  i t  i s  p l a n n e d  t o  
i n v e s t i g a t e ,  w i t h  s o m e  c a r e ,  t h e  
k i n e t i c s  o f  a r e a c t o r  which  i n c l i i d e s  
a l l  t h e  e s s e n t i a l  f e a t u r e s  o f  t h e  
H R E .  Some p r e l i m i n a r y  w o r k  O R  t h i s  
p r o g r a m  h a s  b e e n  s t a r t e d  and  i s  r e -  
p o r t e d  i n  a l a t e r  s e c t i o n ,  b u t  t h e  
m a i n  work  o n  k i n e t , i c s  o f  t h e  l a s t  
q u a r t e r  h a 3  s t i l l  b e e n  c o n c e r n e d  
w i t h  a m o r e o r  l e s s  i d e a l i z e d  r e a c t o r .  
O n l y  t h e  a s s u m p t i o n  o f  e x p a n s i o n  a t  
c o n s t a n t  p r e s s u r e  h a s  been  i m p r o v e d ,  
b u t  a c o n s i d e r a b l e  number o f  r e s u l t s  
h a v e  been  o b t a i n e d ,  some i n t e r e s t i n g  
f rom t h e  p r a c t i c a l  p o i n t  o f  v i e w  and 
o t h e r s  from t h e  t h e o r e t i c a l  p o i n t  o f  
v i e w  o n l y .  

The s i m p l e s t  k i n e t i c  c a l c u l a t i o n s  
a r e  t h o s e  i n  w h i c h  t h e  c h a n g e  w i t h  
t i m e  o f  s m a l l  d e v i a t i o n s  f r o m  e q u i -  
l i b r i u m  c o n d i t i o n s  i s  c a l c u l a t e d  b y  
l i n e a r i z i n g  t h e  e q u a t i o n s  o f  m o t i o n .  
T h e s e  c a l c u l a t i o n s  a r e  v e r y  u s e f u l  
f o r  o b t a i n i n g  i n f o r r i i a t i o n  o n  t h e  
s t a b i l i t y  of t h e  s y s t e m ,  a n d  have ,  i n  
f a c t ,  r e v e a l e d  t h a t  t h e  p r o p o s e d  €IRE;: 
d e s i g n  c o n t a i n e d  some u n s u s p e c t e d  
i n s  t a b i  1 i t  i es .  

F o r  t h e  s t u d y  o f  l a r g e  p o w e r  
v a r i a t i o n s ,  i t  i s  e s s e n t i a l  t h a t  t h e  

t r u e  n o n l i n e a r  e q u a t i o n s  b e  s o l v e d .  
Soroe e x p  1 o r  a t o  r y  a n d  a p p r o x  i n 1  a t e  
work o f  t h i s  t y p e  h a s  been  p e r f o r m e d  
( a n d  i s  d e s c r i b e d  f o l l o w i n g  t h e  
r e p o r t  o f  t h e  work on t h e  l i n e a r i z e d  
e q u a t i o n s ) .  Two i m p o r t a n t  c o n c l u s i o n s  
r e s u l t  from t h i s  work: 

1. The  s i m p l e  a s s u m p t i o n  o f  e x -  
p a n s i o n  a t  c o n s t a n t  p r e s s u r e  i s  
i n  f a c t  v e r y  good  f o r  t h e  c a l -  
c u l a t i o n  o f  a n y  a c h i e v a b l e  
power s u r g e s .  

2.  T h e  d e l a y e d  n e u t r o n s  e x e r t  a 
t r emendous  damping e f f e c t  which 
a p p a r e n t l y  r e m o v e s  a l l  d a n g e r  
o f  s u s t a i n e d  v i o l e n t  o s c i l l a -  
t i o n .  Some i n s t a b i l i t i e s ,  o f  a 
r e l a t i v e l y  n o n v i o l e n t  n a t u r e ,  
e n t e r  a s  n o t e d  p r e v i o u s l y  u n d e r  
t h e  1 i n e a r i z e d  c a l c u l a t i o n s .  

Linearized ~~~~t~~~~ o f  H 
Pressurizer (G. T. T r a m m e l l ) .  I n  t h e  
p r e s e n t  t r e a t m e n t  t h e  i n f l u e n c e  o f  
g a s  i s  n o t  c o n s i d e r e d ;  n o r  i s  c o r r e c t  
a c c o u n t  t a k e n  o f  t h e  h e a t  e x c h a n g e r  
a s  t h e  c o o l i n g  a g e n t ,  b u t  i n s t e a d  a 
c o n s t a n t  r a t e  o f  c o o l i n g  w i t h  n o  
d e l a y  i s  assumed.  A t r e a t m e n t  d e a l i n g  
w i t h  t h e s e  t w o  a d d i t i o n a l  f a c t o r s  
w i l l  a p p e a r  s h o r t l y .  W i t h  t h e s e  
assiimp t i o n s  t h e  l i n e a r i z e d  e q u a t i o n s  
o f  mot ion  of  t h e  s y s t e m  a r e :  

( 1 )  
.. WB2 
p i- ad t - p  = o , 

C2 

J 
Q 
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and 

FOR PERIOD ENDING AUGUST 5 5 ,  1951 

s = E!' . (4) 

T h e s e  e q u a t i o n s  a r e  i d e n t i c a l  w i t h  
t h o s e  d e r i v e d  i n  ORNL-630 c 4 )  when 
t h e  l a t t e r  h a v e  b e e n  l i n e a r i z e d ,  
e x c e p t  f o r  n o t a t i o n  a n d  t r i v i a l  
c h a n g e s  of form.  

p ,  p ,  P ,  a n d  S a r e  d e v i a t i o n s  
f r o m  t h e  e q u i l i b r i u m  v a l u e s  o f  
d e n s i t y ,  p r e s s u r e ,  f i s s i o n  power ,  and 
r e a c t o r  e n t r o p y .  T h e s e  s y m b o l s  w i t h  
subscript 0 i e . g . ,  P o )  r e f e r  t o  t h e  
e q u i l i b r i u m  v a l u e s  o f  d e n s i t y ,  p r e s -  
s u r e ,  etc. K ( s )  is t h e  n o r m a l i z e d  
d e l a y e d  n e u t r o n  k e r n e l .  The q u a n t i t y  
c i s  t h e  v e l o c i t y  of s o u n d  in t h e  
s o u p .  w B / 2 n  i s  t h e  f r e q u e n c y  o f  t h e  
H e l m h o l t z  r e s o n a t o r  ( c o m p o s e d  o f  
c o r e  v e s s e l  p l u s  p r e s s u r i z e r  p i p e )  
a t  z e r o  p o w e r ,  a n d  a i s  t h e  d a m p i n g  
c o e f f i c i e n t  f o r  t h i s  r e s o n a t o r .  

A s i m p l i f i c a t i o n  w h i c h  h a s  b e e n  
made  i n  t h e  p a s t  t o  s t u d y  c e r t a i n  
a s p e c t s  o f  t h e  s y s t e m  i s  L O  n e g l e c t  
t h e  i n e r t i a  o f  t h e  f l u i d  in t h e  p r e s -  
s u r i z e r  and  t h e r e b y  t o  assume t h a t  a s  
t h e  f l u i d  i s  h e a t e d  t h e  d e n s i t y  o f  
t h e  f l u i d  d e c r e a s e s  i m m e d i a t e l y  i n  
a c c o r d a n c e  w i t h  E q .  ( 3 ) ,  w i t h  p s e t  
e q u a l  t o  z e r o .  The r e s u l t i n g  m o t i o n ,  
i n  r e s p o n s e  t o  a 8 k  a d d e d  s a y ,  i s  
t h e n  g i v e n  b y  E q s .  ( 2 1 ,  ( 3 1 ,  a n d  
(4), w i t h  p = 0 i n  E q .  ( 3 ) .  T h e  
r e s u l t ;  i s  a n  o s c i l l a t i o n  w i t h  f r e -  
quency  g i v e n  by 

w h x c h  ( a s  h a s  bepn shown p r e v i o u s l y )  
i s  s t r o n g l y  damped b e c a u s e  o f  t h e  
p r e s e n c e  o f  d e l a y e d  n e u t , r o n s  ( p  0 
would r e s u l t  i n  p u r e  undamped oscrl- 
lat iomi w i t h  a n g u l a r  f r e q u e n c y  oN) I 

T h e  a c t u a l  Incitron i n  r e s p o n s e  t o  an 
a d d e d  S k ,  a s  g i v e n  b y  t h e  f u l l  set 
o f  E c i s .  ( 1 )  t h r o u g h  (4), d i f f e r s  
from t h e  a b o v e  s i m p l i f i e d  r n a ~ i o n  b y  
t h e  s u p e r p o s i t i o n  o f  a r a p i d  o s c i l -  
l a t i o n  c o r r e s p o n d i n g  to t h e  frequency 
o f  t h e  p r e s s u r i z e r  w h i c h  h a s  b e e n  
s h o c k e d  i n t o  o s c i l l a t i o n ,  t h e  a m p l i -  
t u d e  o f  t h i s  " p r e s s u r i z e r "  o s c i l -  
l a t i o n  d i v e r g i n g  e x p o n e n t x a l l y  w i t h  
tinie unless ( a s  shown below) 

i s  l e s s  t h a n  a c ~ r t a i i i  n u m b e r .  The  
m a i n  p u r p o s e  o f  t h n s  l i n e a r i z e d  
t r e a t m e n t  o f  t h e  IlHE motion i s  t o  
u n c o ~ e  r t h e  s E: p 0 3 s  i b l  e d i v e r g i n g  
o s c i l l a t i o n s  a n d  t o  d e t e r m i n e  t h e  
c o r i d i t i a n s  n e c e s s a r y  t o  e l i m i n a t e  
t h e m .  I f  E g s ,  6 3 )  a n d  ( 4 )  a r e  

f o l  I o w i n g  are obr,:-iinerd: 
sabs t i r , l l t ea  l r t t o  E ~ ~ .  (11 ( 2 )  , the 

and 

where 

(')" Physics,'' Homogeneous R e a c t o r  Exper iment  
R e p o r t  for t h e  Q u a r t e r  Ending F e b r u a r j  28, 
1950, ORm-630, p. 21 (Apr. 21, 1950). 
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h a s  b e e n  t a k e n  a s  a c o n v e n i e n t  new 
v a r i a b l e ,  and 

P 

The g e n e r a l  s o l u t i o n  o f  E q s .  ( 5 )  and  
( 6 )  w i l l  b e  a sum o f  t e r m s  o f  t h e  
form e y t  (y c o n s t a n t ) .  S u b s t i t u t i n g  
y c l e Y Z  and P c 2 e Y t  i n t o  Eqs .  ( 5 )  
a n d  ( 6 1 ,  t h e  €01  l o w i n g  e q u a t i o n  f o r  
y i s  o b t a i n e d :  

y2 [y2 + ay -+ wH2 3 [y -t A + (,B/T) I 

, ( 7 )  + w N 2 w H 2 ( y  + A  1 - Poiy 2 W H  2 y " 0  

w h e r e  i n  I;' ( 6 )  the.  a p p r o x i m a t i o n  
K ( s )  I heUTS h a s  b e e n  m a d e ,  t ~ h i c h  
a m o u n t s  t o  r e p l a c i n g  a l l  o f  t h e  
d e l a y  g r o u p s  b y  o n e  g r o u p  w i t h  
decay  p e r i o d  = A ;  t h i s  a p p r o x i m a t i o n  
w i t h  A = . 1  w i l l  n o t  a f f e c t  t h e  
v a l i d i t y  o f  t h e  r e s u l t s .  

Fo r  t h e  c a s e  t h a t  a 0 ( n o  damping 
o f  t h e  h y d r o d y n a m i c a l  s y s t e m )  a n d  
/? = 0 ( n o  d a m p i n g  o f  t h e  n u c l e a r  
s y s t e m )  Eq .  ( 7 )  becomes 

T h i s  means t h a t  for  t h e  c a s e  >> wN 
i f  an i m p u l s e  i s  g i v e n  t o  t h e  f l u i d  
i n  t h e  p r e s s u r i  z e r ,  t h e  r e s u l t i n g  
d e n s i t y  v i b r a t i o n s  i n  t h e  c o r e  w i l l  
b e  o f  s u c h  h i g h  f r e q u e n c y  a s  t o  make 
n e g l i g i b l e  t h e  e f f e c t  on t h e  p r e s s u r e  
o f  t h e  r e s u l t i n g  h e a t i n g  d u e  t o  t h e  
induced-power  v i b r a t i o n .  And i n  c a s e  
o f  an a d d e d  6 k ,  t h e  t e m p e r a t u r e  
r i s e s  s o  s l o w l y  t h a t  t h e  i n e r t i a  
e f f e c t  o f  t h e  f l u i d  i n  t h e  p r e s -  
s u r i z e r  i s  n e g l i g i b l e  and t h e  d e n s i t y  
o f  t h e  f l u i d  i s  t h a t  a p p r o p r i a t e  t o  
t h e  t e m p e r a t u r e  w i t h  p = 0 .  A s  
w /aN becomes- s m a l l e r ,  t h e  e f f e c t  o f  
t f e  n u c l e a r  power  p r o d u c t i o n  on  t h e  
p r e s s u r i z e r  m o t i o n  a n d  p r e s s u r i z e r  
i n e r t i a  on t h e  n u c l e a r  power  m o t i o n  
become l a r g e r ,  making t h e  f r e q u e n c i e s  
o f  t h e s e  t w ~  m o t i o n s  d e p a r t  f r o m  
E ¶ .  ( 1 0 )  i n  a c c o r d a n c e  w i t h  E q .  ( 9 ) .  
F i n a l l y ,  a s  h a s  been  p o i n t e d  o u t  i n  
t h e  H .  K.  F e r g u s o n  R e p o r t  1 0 9 , ( 5 )  i f  
w ' 40:"N2 i t  i s  s e e n  f r o m  Eq.  ( 9 )  
t E a t  t h e r e  a r e  s o l u t i o n s  o f  Eq.  ( 1 0 )  
c o r r e s p o n d i n g  t o  7 ' s  w i t h  a p o s i t i v e  
r e a l  p a r t  wh ich  r e p r e s e n t  d i v e r g i n g  
o s c i l l a t i o n s .  

F o r  t h e  I-IRE o p e r a t i n g  a t  a power  
P o  1000 kw, T = 25OoC, and p 1000 
ps i lwp2 = 48 ~ e c ' ~  and  wH2 = 2.5 x lo4 
set- ( s e e  e n d  o f  t h i s  s e c t i o n  f o r  
t h e  d e r i v a t i o n  o f  t h e s e  numbers ) .  

t h i s  h a s  t h e  s o l u t i o n s  T h e r e f o r e ,  i n  t h e  absence  o f  f l u i d  
f r i c t i o n  and d e l a y e d  n e u t r o n s ,  p u r e  
s i n u s o i d a l  o s c i l l a t i o n s  w i t h  f r e -  
q u e n c i e s  2 wH a n d  aN a r e  o b t a i n e d .  
T h e  p o s s i b i l i t y  o f  d i v e r g i n g  o s c i l -  

y 2  = *j , ( 9 )  l a t i o n s  a r i s e s  w h e n  t h e  d e l a y e d  
n e u t r o n  a n d  f l u i d  f r i c t i o n  e f f e c t s  
a r e  r e t a i n e d  i n  Eq .  ( 7 ) .  The d e l a y e d  
n e u t r o n  terms t e n d  t o  make t h e  lower  
r o o t  (2 fiwN f o r  p a 0 )  move t o  

_ _ _ I _ . ~  

2 

and f o r  << aH2 t h i s  becomes 

y 2  z -uH 2 , -aN'; y = + i w H ,  +iwlV . (5)H. K ,  Fe.rguson C o . ,  Homo e n e o u s  R e a c t o r  
f o r  Subsonic A t r c r a f t ,  HKF-109 h c .  15, 1950).  ( l o )  
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t h e  l e f t  i n  t h e  c o m p l e x  p l a n e ,  i n -  
d i c a t i n g  a damped  o s c i l l a t i o n ,  a 5  
m i g h t  b e  e x p e c t e d .  On t h e  o t h e r  
h a n d ,  t h e  d e l a y e d  n e u t r o n  t e r m s  i n  
E q .  ( 7 )  t e n d  t o  make t h e  u p p e r  r o o t  
(2 t i w H  f o r  ,6 (1 0 )  move t o  t h e  
right i n  t h e  complex p l a n e ,  i n d i c a t i n g  
an antidompad o s c i l l a t i o n .  The f l u i d  
f r i c t i o n  te rms  i n  E y .  ( 7 )  t e n d  L O  

damp t h e  h i g h e r  f r e q u e n c y  m o t i o n  and 
a n t i d a m p  t h e  l o w e r  f r e q u e n c y .  T h i s  
w i l l  b e  f o u n d  t o  b e  g e n e r a l :  An 
e f f e c t  ( e . g . ,  t h e  d e l a y e d  b u b b l e  
p r o d u c t i o n  e f f e c t )  w h i c h   ends t o  
damp one  of  t h e  m o t i o n s  w i l l  tend to 
ant idamp t h e  o t h e r .  

I n  o r d e r  t o  d e m o n s t , r a t e  t h e  
v a l i d i t v  o f  t h e s e  s t a t e m e n t s ,  r ewr i t e  
Eq.  ('i'), s e p a r a t i n g  o u t  t h e  t e r m s  i n  
,b and  a:  

T o  e x h i b i t  s e m i q u a n t i t a t i v e l y  t h e  
b e h a v i o r  o f  t h e  r o o t s  f o r  a # 0 ,  
fi f 0 ,  c a l l  t h e  l e f t  s i d e  o f  Eq. (11) 
F ( y ,  p, a ) ,  L e t  Y1 s a t i s f y  

F ( y , ,  0 ,  0 )  = 0 

a n d  l e t  6y s a t i s f y  

Then 

FOR PERIOD ENDING AUGUST 315, 3.951 

Now from Ey.  (11) 

f o r  t h e  u p p e r  r o o t  (7 ,  2: ~LW,,), w h e r e  
s m a l l  terms have b e e n  d r o p p e d ,  a n d  

( 1 4 )  
/s' 

8 y ,  (/!9 2 - - 
27 

f o r  the lower  r o o t  ( y I  2; LZ<dN) ,  where 
a g a i n  s m a l l  terms h a y e  b e e n  d r o p p e d .  
P r o c e e d i n g  i n  t h e  s a m e  m a n i i e r  t o  
f i n d  t h e  e I f e c t  o n  t h e  r o o t , s  f o r  

t' 0 ,  

c 91 

... 



I n  t h e  a b o v e  f o r m u l a s  6 7  h a s  b e e n  
a s s u i i i e d  s m a l l ,  a n d  t h e  f o r m u l a s  
h a v e  b e e n  s i r r i p l i f i e d  b y  d r o p p i n g  
s m a l l  t e r m s .  I t  i s  t o  b e  n o t i c e d  
t h a t  a n  e f f e c t  w h i c h  c a u s e s  d a m p i n g  
o f  o n e  o f  t h e  o s c i l l a t i o n s  c a u s e s  
a n t i d a m p i n g  o f  t h e  o t h e r  a n d  t h a t  
t h i s  " t r a n s f e r  e f f e c t ' '  i s  6jN2/mH2 a s  
l a r g e  a s  t h e  " d i r e c t "  e f f e c t .  F rom 
E q s .  ( 1 3 )  a n d  ( 1 6 )  i t  i s  s e e n  t h a t  
t h e  c o n d i t i o n  t h a t  t h e  u p p e r  r o o t  
h a v e  a n e g a t i v e  r e a l  p a r t  i s  

. --, 
27- fig 

a n d  t h a t  t h e  l o w e r  r o o t  h a v e  n e g a t i v e  
r e a l  p a r t  i s  

2 
F a "'N 

...... >-- . 
27- 2 2 

"'H 

( 1 9 )  

A c t u a l l y  p / r  2 l o 2  i s  t o o  l a r g e  t o  
make t h e  r e s u l t s  o f  E q s .  ( 1 2 )  t h r o u g h  
( 1 9 )  m o r e  t h a n  s u g g e s t i v e .  I n  
p a r t i c u l a r  E q .  ( 1 4 )  d o e s  n o t  h o l d  
f o r  t h i s  l a r g e  p / r .  T h e s e  r o o t s  
( k i m N  f o r  p 0) g o  o v e r  i n t o  t w o  
n e g a t i v e  r e a l  P O O ~ S  c o r r e s p o n d i n g  
t o  o v e r d a m p e d  " o s c i l l a t i o n . "  T h e  
a n t i d a m p i n g  o f  t h e  f l u i d  f r i c t i o n  
will n o t  a f f e c t  a p p r e c i a b l y  t h i s  
c o n d i t i o n  f o r  t h e  l o w e l  r o o t .  A t  
t h e  u p p e r  r o o t  t h e  a p p r o x i m a t i o n  i s  
b e t t e r ,  b u t  s i n c e  t h i s  w i l l  t u r n  o u t  
t o  be a f a i r l y  c r u c i a l  p o i n t  a m u r e  
p r e c i s e  s t a b i l i t y  c o n d i t i o n  t h a n  
E q .  ( 1 8 )  i i i u s t  b e  o b t a i n e d .  T h e  
N y q u i s t  s t a b i l i t y  c r i t e r i o n  g i v e s  
f o r  s t a b i l i t y ,  i n s t e a d  o f  E q .  ( 1 8 1 ,  

.......... .......... > __- , (20 )  
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which s i m p l i f i e s  ( t a k i n g  A 2 0 . 1 )  t o  

P 

For the HRE (P  = 1000 kw, _f 25OoC, 
p o  = 1000 psi!, 

P L J  

- 104 . U O l l  
-1000 X (.0057l) X- 
. a 3 7  1,56 

I 

- 2  = 48 sec . 
These numbers a r e  g i v e n  i n  ORNL-630,(') 
e x c e p t  t h a t   is t a k e n  a s  0 . 8 3 1  X 

s e c  f roman  e a r l i e r  s e c t i o n o f  t h i s  r e -  
p o r t .  Take p = . 0 0 7  and wH2 = 2 . 5 6  x lo4 
s e c  , a s  g i v e n  i n  a l a t e r  s e c c i o n .  
T h i s  l a t t e r  f i g u r e  r e f e r s  t o  t h e  HHE 
d e s i g n  w i t h  s e p a r a t e d  main a n d  p r e s -  
s u r i z e r  f l o w s .  

- 2  

To a g r e e  w i t h  o t h e r  w o r k ( 6 )  i n  
n o t a t i o n ,  m u l t i p l y  b o t h  s i d e s  o f  
Eq.  ( 2 1 )  by 2Trr/wH, 

( 6 ) ~ ,  A. Welton t o  C. E .  Hinters ,  P r e s s u r L z e r  
D e s i g n ,  O W L  C F - 5 1 - 8 - 3 1  (At ig.  6 ,  1951) ;  N .  H. 
Woodruff t o  C. E. L a r s o n ,  R e v i e w  o f  I d a h o  
0 erations 'Offcce A s s t s t a n c e  P r o g r a m  a t  ORNL, 
O h L  CF-51-4- 114 (Apr . 2 4 ,  1951) .  

FOR PERIOD ENDING AWUST 15, 1951 

= 4 . 0 5  x 1 0 - 3 .  

I n  E q .  ( 2 2 )  p r e p r e s e n t s  t h e  f r a c -  
t i o n a l  l o s s  o l  o s c i l l a t i o n  e n e r g y  p e r  
c y c l e  d u e  t o  f l u i d  f r i c t i o n ,  and p 
r e p r e s e n t s  t h e  f r a c t i o n a l  g a i n  p e r  
c y c l e  due t o  t h e  a n t i d a m p i n g  a r i s i n g  
f r o m  t h e  d e l a y e d  n e u t r o n s .  I n  a 
l a t e r  s e c t Z i o n  p L f  i s  c a l c u l a t e d  f o r  
t h e  p r e s e n t  d e s i g n ,  arid i t  i s  f o u n d  
t h a t  f o r  l a m i n a r  f l o w  i n  t h e  p r e s -  
s u r i z e r  ( w h i c h  c o r r e s p o n d s  t o  f l u c -  
t u a t i r i g  p r e s s u r e  c-2.5 p s i )  p L f ;  
9 l o m 5 .  F o r  l a r g e r  a m p l i t u d e s  
t h e  f l o w  becomes  t u r b u l e n t  and  pf 
i n c r e a s e s  a b o u t  l i n e a r l y  w i t h  am- 
p l i t u d e ,  pUf = 4 X 1 0 ' '  w i l l  b e  
r e a c h e d  at; Ap % 6 5  p s i .  This t h e n  
w i l l  b e  t h e  l i m i t i n g  a m p l i t u d e  of 
t h e s e  o s c i l l a t i o n s .  O t h e r  e f f e c t s  
s u c h  a s  b u b b l e s ,  e x p a n s i b i l i t y  o f  
t h e  c o r e  t a n k  a n d  h e a t  e x c h a n g e r ,  
e t c .  may ch,ange t h i s  r e s u l t  a p p r e c i a b l y  
s o  t h a t  n o  f i n a l  c o n c l u s i o n  on t h e  
m a g n i t u d e  o f  l i m i t i n g  o s c i l l a t i o n  
c a n  be made y e t .  

-. 

Some w o r k  ( n o t ,  y e t  f i n a l )  h a s  
b e e n  d o n e  a t t e m p t i n g  t o  s p e c i f y  a 
p r e s s u r i z e r  a r r a n g e m e n t  w h i c h  w i l l  
be s t a b l e  a g a i n s t  s m a l l  o s c i l l a t i o n s .  

Nonlinear Mechanics o f  HRE w i t h  
P f e s s u r i ~ e r  (G. T. T r a m m a l l  a n d  T. 
A .  W e l t o n ) .  C a n s i d e r  f i r s t  t h e  
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HRP QUARTERLY PROGRESS REPORT 

m o d e l  r e p r e s e n t e d  by t h e  f o l l o w i n g  
s i m p l i  f i e d  s e t  o f  e q u a t i o n s :  - 0  1 dk 

T r d p  
Q = --+ -- 

' ( 2 )  

"1, as s I 

1 .. 
P f P "  - 

9 f 2  
= €Po[%] 

P 

( e Q  - 

where  A l i t t l e  f u r t h e r  work y i e l d s  

P = r e a c t o r  power ,  

r = prompt g e n e r a t i o n  t ime,  

6 = e x c e s s  r e a c t i v i  t y  u n d e r  e x t e r n a l  
c o n t r o l  , 

S = e x c e s s  e n t r o p y  o f  c o r e ,  

p = excess  d e n s i t y  o f  c o r e ,  

P o  = h e a t  removed p e r  s econd ,  

E = f a c t o r  f a r  c o n v e r s i o n  f r o m  
e x c e s s  power  t o  r a t e  o f  c h a n g e  
o f  e n t r o p y ,  

wH = f r e q u e n c y  ( r a d i a n s  p e r  s e c o n d )  
o f  o s c i l l a t i o n  o f  f l u i d  i n t o  
and o u t  o f  t h e  c o r e ,  and 

p = c o r e  p r e s s u r e .  

A c o n v e n i e n t  t r e a t m e n t  o f  t h e s e  
e q u a t i o n s  i s  o b t a i n e d  by t h e  i n t r o -  
d u c t i o n  o f  a l o g a r i t h m i c  power v a r i -  
a b l e ,  Q log P I P , .  E q u a t i o n s  ( 1 )  
t h e n  become 
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wi th 

FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951. 

I n  t h i s  m o d e l  d e l a y e d  n e u t r o n s  
a r e  i g n o r e d ,  w h i c h  a s s u m p t i o n  w i l l  
b e  s e e n  to be c o m p l e t e l y  u n r e a l i s  t i c  
i n  some r e s p e c t s ,  h u t  is r e a s o n a b l e  
for t h e  s t u d y  o f  power s u r g e s .  I n  
t h i s  c a s e ,  6 i s  t h e  e x c e s s  p r o m p t  
reac ti v i  t y .  

C a n s i d e s  f i r s t  t h e  c a ~ e  8 L 0. 
B q w a t i a n  (4) i s  then e q u i v a l e n t  t o  
an energy @quat ion ,  

F 

J 

I f  1 / w H 2  = 0 ,  t h e  p r e v i o u s l y  e x -  
t e n s i v e l y  s t u d i e d  c a s e  i s  o b t a i n e d ,  
I n  t h i s  c a s e ,  e v a l u a t i o n  o f  t h e  
e n e r g y  cons  t an  t yi e l d s  a n  e x p r e s s i o n  
f o r  (3 a s  a f u n c t i o n  o f  Q,  a n d  t h e  
m o t i o n  i s  t h e r e f o r e  p e r i o d i c ,  a s  h a s  
b e e n  p r e v i o u s l y  p o i n t e d  o u t  by  , 5 .  
M .  Stei ,n .  I t  is f u r t h e r  o b v i o u s  t h a t  
s i n c e  Q2 i n c r e a s e s  m o n o t o n i c a i l y  a s  

1 Q 1  i n c r e a s e s  a n d  s i n c e  ( e Q  - Q ,  
l i k e w i s e  i n c r e a s e s  mono t o n i c a l l y  a s  
1 0 1  i n c r e a s e s ,  a n y  m o t i o n  m u s t  b e  
c o n $ a i n e d  i n  a f i n i t e  reg ion  o f  t h e  
Q,  Q s p a c e -  

I f 1/wH2 i s  n o t  z e r o ,  t h e n  i t  i s  
n o t  p o s s i b l e  t o  show r i g o r o u s l y  t h a t  

t h e  s o l u t i o n  o f  E q -  ( 5 )  r e m a i n s  
f i n i t e  f o r  a l l  t i m e .  T h e  t r o u b l e  
a r i s e s  from t h e  term 

w h i c h  i s  n o t  p o s i t i v e  d e f i n i t e  a n d  
? a  y * * a c  t u  a+I. y tie c r e  a s  e s t r o r i  gl y a s 

Q, Q 1  o r  Q become l a r g e  i n  m a g n i -  
t u d e .  I t  i s  t h e r e f o r e  t o  be  s u s -  
p e c t e d  t h a t  t h e  motion d e s c r i b e d  by 
Eq. ( 5 )  g o e s  a r b i t r a r i l y  f a r  f rom 
Q * 0 a f t e r  s u f f i c i e n t l y  long t imes .  
T h i s  p o s s i b i l i t y  i s  d i f f i c u l t  to 
v e r i f y  f o r m a l l y ,  b u t  a simple exam- 
i n a t i o n  e f  p o s s i b l e  m e c h a n i s m s  
s u f f i c e s  t o  make i t  k l s s ~  t h a t  this 

o c cur- 
d i Y e r g i r r g  m a l t i o n  w s u l d  a c t l l s l l y  

Q u a l i  t a t i  v e l  y ,  t h e  m o t i o n  de- 
e r i b e d  b y  E q .  ( 5 )  c a n  b e  r e g a r d e d  
as n s u p e r p o s i t i o n  o f  two n e a r l y  
i n d e p e n d e n t  mot ions .  T h i s  i s  s t r i c t l y  
t r u e  f o r  s m a l l  a t n p l i t u d e s ,  i n  which 
case ( i E  wH .:* c A a E ,  a s  i s  a c t u a l l y  
t h e  c a s e )  o n e  m o t i o n  i s  a r a p i d  
s i n u s o i d a l  v a r i a t i o n  w i t h  f r e q u e n c y  
n e a r l y  e q u a l  t o  w H ,  and  t h e  o t h e r  
mot ion  j s  a S ~ O W  s i n u s o i d a l  v a r i a t i o n  
w i t h  frec7uerrcy n e a r l y  e c r u a l  t o  uN. 
No d i v e r g e n c e  o c c u r s  i n  t h e  l i n e a r  
a p p r o x i m a t i o n .  

2 

Assume ,  h o w e v e r ,  t h a t  B s u d d e n  
v a r i a t i o n  i n  k i s  m a d e ,  s o  t h a t  a 
l a r g e  power s u r g e  i s  i n i t i a t e d .  If 
t h e  i n i t i a l  r i s e  r a t e  o f  t h e  p o w e r  
i s  compnrab lc  w i t h  <dH, t h e p r e s s u r i z e r  
f l o w  1 a g s  i n i  t i a l l  y b e h i n d  t h a t  
r e q u i r e d  f o r  e x p a n s i o n  a t  c o n s t a n t  
p E ~ S S U  re .  T h i s  1 ag  p e r s i s t s  u n t i l  
t h e  r a p i d  i n c r e a s e  o f  p r e s s u r e  h a s  
s t o p p e d ,  and  t h e  p r e s s u r i z e r  f l o w  
t h e n  o v e r s h o o t s .  The n e t  r e s u l t  i s  
t,hat, because o f  t h e  n o n l i n e a r i  t y  o f  
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t h e  sys t em,  o n e  t y p e  o f  mot ion  gener -  
a t e s  t h e  o t h e r  t y p e .  T h a t  i s ,  a 
s i n g l e  p o w e r  s u r g e  g e n e r a t e s  a n  
undamped t r a i n  o f  d e n s i t y  o s c i l l a t i o n s  
( f r e q u e n c y  w H ) .  These  p e r s i s t  d u r i n g  
t h e  r e c o v e r y  ( o r  c o o l i n g )  p e r i o d ,  
a n d ,  a s  t h e  r e a c t o r  a g a i n  r i s e s  
t h r o u g h  .prompt c r i t i c a l ,  t h e  d e n s i t y  
v a r i a t i o n  may have  s u c h  a p h a s e  t h a t  
t h e  r a t e  o f  rise o f  r e a c t i v i t y  from 
c o o l i n g  i s  a u g m e n t e d  by  t h a t  due t o  
f l u i d  r u s h i n g  i n  from t h e  p r e s s u r i z e r .  
The n e x t  p o w e r  s u r g e  w i l l  t h e n  b e  
more  v i o l e n t  t h a n  t h e  f i r s t .  I t  i s  
a p p a r e n t l y  p o s s i b l e  t o  f i n d  o n e  o r  
m o r e  s t a t i o n a r y  mo t i o i i s  ( " l i m i t  
c y c l e s , ' q  i n  n o t  q u i t e  t h e  c o r r e c t  
s e n s e )  i n  w h i c h  t h e  t h e r m a l  o s c i l -  
l a t i o n  r e p e a t s ,  s h i f t i n g  ;he p h a s e  
o f  t he  mechan ica l  o s c i l l a t i o n  p r o p e r l y  
e a c h  t i m e  a power  s u r g e  o c c u r s .  A 
m o r e  u s u a l  t y p e  o f  m o t i o n  w o u l d  
i n v o l v e  a s t e a d y  i n c r e a s e  o f  t h e  
ave rage  l e v e l  o f  t h e  m e c h a n i c a l  o s c i  1- 
l a t i o n s ,  wi. th  a c o r r e s p o n d i n g  i n c r e a s e  
i n  the  a m p l i t u d e  o f  t h e  power s u r g e s .  

I t  i s  c l e a r  t h a t  a s m a l l  amoun t  
o f  f r i c t i o n a l  d a m p i n g  o f  t h e  m e -  
c h a n i c a l  o s c i l l a t i o n s ,  combined w i t h  
some h e a t  t r a n s  f e r  o r  d e l a y e d  n e u t r o n  
damping  o f  t h e  t h e r m a l  o s c i l l a t i o n s  
w i l l  p r e v e n t  a t r u e  d i v e r g e n t  mot ion ,  
b u t  may make  p o s s i b l e  o n e  o r  more 
s t a b l e  o r  u n s t a b l e  l i m i t  c y c l e s  
i n v o l v i n g  a p e r i o d i c  s e q u e n c e  o f  
1 a r g e  power s u r g e s .  

T h e  p r e c i s e  r e s t r i c t i o n s  w h i c h  
m u s t  be  made o n  t h e  o p e r a t i n g  p r o -  
c e d u r e s  t o  a v o i d  t h e  i n i t i a t i o n  o f  
s u c h  l i m i t  c y c l e s  a r e  very  d i f f i c u l t  
t o  d e t e r m i n e ,  a l t h o u g h  t h e r e  i s  some 
r e a s o n  to  b e l i e v e  t h a t  t h e  e x i s t e n c e  
o f  t h e  a c t u a l  d e l a y e d  neut , ron f r a c t i o n  
may r e n d e r  t h i s  t y p e  o f  m o t i o n  i m -  
p o s s i b l e .  Some n u m e r i c a l  c a l c u l a t i o n s  
on  t h i s  p o i n t  a r e  i n  p r o g r e s s .  

E f f e c t  o f  P r e s s u r i z e r  QZI Limiting 
Power Surges ( T .  A. W e l t o n ) .  T h e  
s i m p l e s t  a p p l i c a t i o n  o f  t h e  f o r e g o i n g  
i s  to  t h e  q u e s t i o n  o f  c a l c u l a t i n g  t h e  
m a g n i t u d e  o f  t h e  power and p r e s s u r e  
s u r g e  r e s u l t i n g  from a sudden  c h a n g e  
i n  k .  F o r  t h e  s i m p l e  ( c o n s t a n t  
p r e s s u  r e )  model ,  t h e  power c a l  c u l  a ti on 
i s  e x t r e m e l y  s i m p l e  and h a s  been g iven  
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  
(OWL 6 3 0 ) . ( "  T h e  p r e s s u r e  c a l c u -  
l a t i o n  ( a l s o  g i v e n  t h e r e )  i s  m o r e  
comp 1 i c a  t e d  s i n  c e  t h e  p r e s  s u  r i  z e r  
mechanism m u s t  be t a k e n  i n t o  a c c o u n t  
i n  e s t i m a t i n g  t h e  d e v i a t i o n  f r o m  
t h e  c o n s t a n t  p r e s s u r e  c o n d i t i o n .  The 
i n f l u e n c e  o f  t h e  p r e s s u r i z e r  s y s t e m  
on t h e  maximum p o w e r  h a s ,  o n  t h e  
o t h e r  h a n d ,  n o t  p r e v i o u s l y  b e e n  
g i v e n ,  and  t h i s  i s  o f  c o n s i d e r a b l e  
i n t e r e s t  i n  t h e  d e s i g n  o f  a s u i t a b l e  
p r e s s u r i z e r .  

T h e  r e s u l t  f o r  t h e  c o n s t a n t  
p r e s s u r e  m o d e l  i s  o b t a i n e d  by t h e  
u s e  o f  t h e  p r e v i o u s l y  g i v e n  e n e r g y  
e x p r e s s i o n  = 0 )  and i s  

where  Q i s  t h e  v a l u e  o f  l o g a r i t h m i c  
power r a t i o  a t  maximum and S i s  t h e  
i n i  t i a l  e x c e s s  r e a c t i  v i  t y .  
F o r  l a r g e  6 ,  eJY:'," a n d  E q .  (1) 
b e com e s 

A s t a n d a r d  method f o r  s o l v i n g  s u c h  
p r o b l e m s  a p p r o x i m a L e l y  i s  t o  a s sume  
t h a t  t h e  s y s t e m  e x p o n e n t i a t e s  a t  t h e  
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i n i t i a l  r a t e  ( 8 / r )  u n t i l  t h e  r a t e  
s u d d e n l y  d r o p s  t o  z e r o  a time A a f t e r  
t h e  b e g i n n i n g  o f  t h e  " a c c i d e n t .  '' This 
t i m e  A i s  d e t e r m i n e d  by c a l c u l a t i n g  
t h e  e x p a n s i o n  on t h e  a s s u m p t i o n  o f  a 
s t e a d y  e x p o n e n t i a t i o n .  On t h e  c o n -  
s t a n t  p r e s s u r e  model  

I f  ( ~ / T ) A  i s  s o m e w h a t  l a r g e r  t h a n  
u n i t y ,  o n l y  t h e  e x p o n e n t i a l  t e r m  
i s  i m p o r t a n t ,  s o  t h a t  

A c c o r d i n g  t o  t h e  s i m p l e  p r o c e d u r e  
o u t l i n e d ,  I t  i s  S e e n  t h a t  t h e  p e a k  p o w e r  i s  

o v e r e s t i m a t e d  b y  a f a c t o r  o f  two 
o n 1  y "  

6 

7 The s a m e  p r o c e d u r e  c a n  b e  u s e d  
i n  t h e  m o d e l  w i t h  p r e s s u r i z e r  a n d  
m a y  t h e n  b e  e x p e c t e d  t o  b e  o f  cam- 
p a r a b l e  a c c u r a c y .  C o n s i d e r  E q s .  ( 1 )  

8 

T o f  t h e  p r e v i o u s  s e c t i o n ,  

i, e- 

Q = - t  

( 4 )  s = E P 0 (  p / 7 ) t  - 1) 

* 1  
Q =--I 7 8 + ----- ;; P 

--I 1 . .  p f p 
= [?] &' 

- 

, ( S / 7 ) f  * 9 )  [ v r  
s * €PO 

( 7 )  
F i n a l l y ,  s e t  t = A a n d  e q u a t e  t h e  
t o t a l  r e a c t i v i t y  t o  z e r o .  An e q u a -  
t i o n  i s  t h e r e b y  o b t a i n e d  f o r  A, 

s = EYoleQ - 1) 

E P O r  
WH * s = -  [q as P p - / . ' A  P 

- 1 - - A  
r U s i n g  a s i m i l a r  p r o c e d u r e  and  making  

s i m i l a r  n e g l e c t i o n s ,  
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* b  
Q = _ _ _ _ _  

7 

(8/7.) t s = d o e  t 

......................... - P =  
6 2  

1 t 

( 8 )  

T h i s  i s  i d e n t i c a l  w i  t h  t h e  c o r r e -  
s p o n d i n g  r e s u l t  f o r  t h e  c o n s t a n t  
p r e s s u r e  model e x c e p t  f o r  an i n c r e a s e  
by a f a c t o r  

T h i s  f a c t o r .  o b v i o u s l y  t a k e s  i n  t o  
I n  o b t a i n i n g  t h e  f i n a l  l i n e  o f  a c c o u n t  t h e  f a c t  t h a t  t h e  react ion 
Eq.  ( 8 ) ,  o n l y  t h e  d o m i n a n t  e x p o n e n t i a l  n o w  p r o g r e s s e s  f u r t h e r  b e f o r e  t h e  
d e p e n d e n c e  h a s  b e e n  k e p t .  a c c e l e r a t i o n  o f  t h e  p r e s s u r i z e r  f l o w  

a l l o w s  c r i t i c a l i t y  t o  b e  r e a c h e d .  
I t  i s  c l e a r  t h a ' t  t h e  s i z e  o f  t h e  
p a r a m e t e r  8 / w H r  d e t , e r m i n e s  t h e  s i z e  

The  a n a l o g  o f  E q .  ( 5 )  i s  o f  t h e  d e p a r t u r e  from t h e  p r e v i o u s l y  
o b t a i n e d  c o n s t a n t  p r e s s u r e  r e s u l  ts. 

F o r  o r i e n t a t i o n ,  t a k e  wH = 1 6 0  
s e c "  a n d  7 = 1 0 ' '  s e c .  T h e n  t h e  
co r r e c  t i o n  f a c t o r  i s a p p r o x i m a t e l y  

I 
dk 

- -  f [g] dP 

8 1 + (606)2 , (11) 
p o e W v A  . ( 9 )  

P 6 = 

- 

w h i c h  is s e r i o u s l y  g r e a t e r  t h a n  u n i t y  
f o r  a l l  v a l u e s  o f  8 l a r g e r  t h a n  0 .01 .  
I t  i s  t h e r e f o r e  c l e a r  t h a t  p r e v i o u s  
c a l c u l  a t i o n s  s e r i o u s 1  y u n d e r e s t i m a t e  

T h e  niaxirnuiii p o w e r  P i s  t h e n  g i v e n  by t h e  maximum p o w e r  a n d  p r e s s u r e  t o  be  

7- i' + 
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e x p e c t e d  from v a r i o u s  s t e p s  i n  k ,  f o r  
a l l  s t e p s  l a r g e r  t h a n  1%. ?'his 
s t a t e m e r i t  h o l d s  o n l y  for t h e  p r e s e n t  
p r e s s u r i z e r  d e s i g n ,  a n d  v a r i o u s  
s i m p l e  modi  f i  c a  t i o n s  a r e  u n d e r  con-  
s i d e r a t i o n  w h i c h  would  i n c r e a s e  uH 
b y  a f a c t o r  o f  a s  much a s  t e n  a n d  
t h e r e b y  g r e a t 1  y a l l e v i a t e  t , h e  
s i t u  a ti o n . 

2 

D a m p i n g  P r o d u c e d  b y  D e l a y e d  
Neutrons  ( T .  A .  W e l t o n ) .  As n o t e d  
i n  t h e  t r e a t m e n t  o f  t h e  s y s t e m  w i t h  
p r e s s u r i z e r  a n d  c o n s t a n t  power  r e -  
m o v a l ,  b u t  n o  d e l a y e d  n e u t r o n s ,  
d a  n g e  r Q U S  p o w  e r 
o s c i l l a t i o n s  c a n  be s e t  up wheneve r  
i n f o r m a t i o n  c o n c e r n i n g  t h e  p a s t  o f  
t h e  r e a c t o r  i s  f e d  b a c k  into t h e  
r e a c t i v i t y .  T h e s e  ~ s c i l l a t i o n s  d o  
n o t  have  t h e  c h a r a c t e r  o f  a n t i d a m p e d  
s o l u t i o n s  of t h e  l i n e a r i z e d  e q u a t i o n s ,  
b u t  a r e  r a t h e r  P ' l i m i t - c y c l e "  t y p e s  
o f  m o t i o n .  I n  t h e  s i m p l e  c a s e s  
s t u d i e d  t h e  e x i s t e n c e  of a reasonable  
d e l a y e d  n e u t r o n  f r a c t i o n  seems to 
i n s u r e  t h a t  s u c h  l i m i t  c y c l e s  w i l l  
be v e r y  d i f f i c u l t  t o  s e t  u p .  Some 
work h a s  b e e n  done i n  a t t e m p t i n g  t o  

u n d e r s t a n d  the mechanisms i n v o l v e d ,  
so t h a t  f a i r l y  g e n e r a l  c r i t e r i a  f o r  
sjtable operation can be f o r m u l a t e d .  

s e 1 f - s u s t a i  n e d 

I n  these e q u a t i o n s  a s l i g h t  modi-  
f i c a t i o n  h a s  been  made o f  t h e  u s u a l  
d e f i n i t i o n  o f  p r o m p t  g e n e r a t , i o n  
t i m e ,  and t h i s  m o d i f i e d  q u a n t i t y  i s  
a s s u m e d  t o  b e  i n d e p e n d e n t ,  o f  t h e  
s ~ a t , e  of the S C B C . L O ~  !.r i n d e p e n d e n t ,  
o f  S ) .  The k e r n e l  K ( s )  1s t h e  t i m e  
d i s t r i b u t i o n  o i  d e l a y e d  n e u t r o n  
e m i s s i o n  f o l l o w i n g  f i s s i o n  a t  s - 0 
[ ~ ( s )  h a s  u n i t  i n L e g r a l l ,  arid j3 i s  
t h e  f r a c t i o n  o f  d e l a y e d  n e u t , r o n s .  
I n t r o d u c i n g  t h e  l o g a r i  thmic: p o w e r  
v a r i a b l e  ( Q  = l o g  P / l p 0 )  p r e v i o u s l y  
de f i r 1  ed  , 

C o n s i d e r  t h e  model w i t h  e x p a n s i o n  8 = € P o ( e Q  - 1) , 
a t  c o n s t a n t  p r e s s u r e  a n d  c o n s t a n t  
power  r e m o v a l .  The e q u a t i o n s  a r e  o r  

s i m i l a r  t o  t h o s e  g i v e n  p r e v i o u s l y  I t  i s  d e s i r e d  to  show t . h a t  solu- 
w i t h  l / w H 2  = 0 a n d  a "memory" term t i o n s  o f  t h i s  e q u a t i o n  a r e  always 
i n s e r t e d  t o  a c c o u n t  f o r  d e l a y e d  Jarnp-ed. F o r  t h i s  p u r p o s e ,  m u l t i p l y  
n e u t r o n s .  by Q a n d  r e w r i t e  t h e  e q u a t i o n  a s  
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T h e  t e r m  o n  t h e  l e f t  i s  t h e  r a t e  
o f  c h a n g e  o f  a p o s i t i v e  d e f i n i t e  
! 'energy."  The f i r s t  t e r m  ( i n v o l v i n g  
6 )  on t h e  r i g h t  i s  t h e  w o r k  d o n e  
p e r  u n i t ,  t ime by an e x t e r n a l  " f o r c e , "  
w h i l e  t h e  s e c o n d  t e r m  ( p r o p o r t i o n a l  
t o  p )  i s  t h e  w o r k  d o n e  p e r  u n i t  
t i m e  by t h e  d a m p i n g  " f o r c e "  d u e  t o  
t h e  d e l a y e d  n e u t r o n s .  C o n s i d e r  t h e  
l i n e a r i z e d  e q u a t i o n  ( s m a l l  m o t i o n  
a b o u t  Q = 0 ) .  T h e  a b o v e  e q u a t i o n  
becomes 

T h e r e  e x i s t s  a n  o b v i o u s  t h e o r e m  
t h a t  f o r  any p e r i o d i c  f u n c t i o n  

s o  t h a t  t h e  f u n c t i o n  K ( s )  i n  t h e  
i n t e g r a n d  i s  m u l t i p l i e d  by R p o s i t i v e  
f u n c t i o n  o f  s .  S i n c e  K ( s )  mus t  a l s o  
b e  p o s i t i v e  ( f r o m  i t s  m e a n i n g ) ,  t h e  
a v e r a g e  work done  on t h e  s y s t e m  p e r  
u n i t  t i m e  by t h e  e x t e r n a l  f o r c e  i s  

JO 

W i t h  t h i s  e q u a t i o n  t h e  d e l a y e d  
n e u t r o n s  a lways  c a u s e  damping .  T h i s  
c a n  b e  shown by i m a g i n i n g  t h a t  t h e  
" f o r c e "  6 / r  i s  s u c h  a s  t o  m a i n t a i n  
any  s t e a d y  mot ion  o f  Q. Under  t h e s e  
c o n d i t i o n s ,  t h e  a v e r a g e  v a l u e  o f  
t h e  l e f t - h a n d  s i d e  i s  z e r o ,  and  t h e  
a v e r a g e  work d o n e  p e r  u n i t  t i m e  on 
t h e  s y s t e m  by t h e  e x t e r n a l  " f o r c e "  
i s  

p o s i t i v e .  W i t h o u t  t h e  f o r c e ,  t h e  
e n e r g y  o f  t h e  s y s t e m  would t h e r e f o r e  
d e c r e a s e  w i t h  t i m e ,  a n d  d a m p i n g  i s  
a s s u r e d .  

S u c h  a t h e o r e m  c a n n o t  b e  p r o v e n  
when t h e  l i n e a r i z e d  e q u a t i o n  i s  
i n v a l i d .  I t  i s  i n  f a c t  a s i m p l e  
m a t t e r  t o  o b t a i n  a c o u n t e r - e x a m p l e .  
S u p p o s e  a l l  t h e  d e l a y e d  n e u t r o n s  
a r e  e m i t t e d  a d e f i n i t e  t i m e  a f t e r  
f i s s i o n  and  t h a t  t h i s  t ime  i s  o f  t h e  
o r d e r  o f  m a g n i t u d e  o f  t h e  c o o l i n g  
t i m e  r e q u i r e d  b y  t h e  r e a c t o r  f o r  
some p a r t i c u l a r  s i z e  power  p u l s e .  
I t  w i l l  t h e n  c l e a r l y  be p o s s i b l e  € o r  
a s t e a d y  m o t i o n  t o  o c c u r  w h i c h  
c o n s i s t s  o f  a r e g u l a r  s u c c e s s i o n  
o f  power s u r g e s  s e p a r a t e d  by c o o l i n g  
p e r i o d s .  T h e  f i s s i o n  f r a g m e n t s  
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g e n e r a t e d  i n  e a c h  s u r g e  r e l e a s e  
t h e i r  n e u t r o n s  d u r i n g  t h e  l a s t  
p o r t i o n  o f  t h e  h e a t i n g  p h a s e  o f  
t h e  f o l l o w i n g  s u r g e .  I n  t h i s  way, 
e a c h  s u r g e  c a n  r e i a f o r c e  t h e  n e x t ,  
a n d  t h e  l o s s e s  i n  t h e  s y s t e m  c a n  
b e  c a n c e l e d .  

S u c h  a p a t h o l o g i c a l  d e l a y e d  
n e u t r o n  l a w  d o e s  n o t  a c t u a l l y  h o l d ,  
a n d  a s i m p l e  c o n s i d e r a t i o n  o f  t h e  
mechanism o f  damping  i n d i c a t e s  t h a t  
p r o b a b l y  f o r  a l a w  w i t h  K ( s )  d e -  
c r e a s i n g  m o n o t o n i c a l l y ,  n o  r e a l  
t r o u b l e  can  o c c u r .  S y s t e m s  o f  t h i s  
t y p e  h a v e  b e e n  s o l v e d  n u m e r i c a l l y  
i n  s e v e r a l  i n s t a n c e s  ( o n e  s u c h  
s o l u t i o n  i s  d e s c r i b e d  i n  a l a t e r  
s e c t i o n  o f  t h i s  r e p o r t ) ,  a n d  t h e  
H R E  s i m u l a t o r  h a s ,  o f  c o u r s e ,  g i v e n  
malty s u c h  s o l u t i o n s  d u r i n g  i t s  u s e ,  
With a d e l a y e d  n e u t r o n  law r e s e m b l i n g  
t h e  c o r r e c t  o n e  e v e n  i n  a r o u g h  
way, n o t h i n g  b u t  a s i n g l e  overdamped 
p o w e r  s u r g e  h a s  e v e r  b e e n  f o u n d  t o  
r e s u l t  f rom a s i n g l e  d i s t u r b a n c e  o f  
r e a c t i v i t y .  The  p r e s e n c e  of a d e l a y  
f r a c t i o n  l a r g e r  t h a n  1 / 2 %  w i t h  a 
mean d e l a y  t i m e  i n  t h e  range  f r o m  1 
s e c  u p w a r d  t h e n  seems a b s o l u t e l y  
c e r t a i n  t o  r e n d e r  a l l  power  s u r g e s  
o ve r d am j) ed  

I t  i s  o f  some i n t e r e s e  t h a t  t h e  
a s s u m p t i o n  o f  a l a r g e  mean  d e l a y  
t i m e  makes i t  p o s s i b l e  t o  p r o v e  t h e  
damping  p r o p e r t y  r i g o r o u s l y .  Under  
t h i s  c o n d i t i o n ,  t h e  memory t e r m  i n  
E q s .  ( 1 )  can  o b v i o u s l y  b e  c a l c u l a t e d  
by  s e t t i n g  P ( t  - S >  e q u a l  t o  i t s  
a v e r a g e  v a l u e  P o .  T h i s  i s  a c L u a J l y  
a f a i r  a p p r o x i m a t i o n  t o  t h e  t r u e  
s i t u a t i o n  when i t  i s  remembered t h a t  
uN 2 7 s e c - ' ,  w h i l e  a mean d e c a y  
c o n s  t a rn t  f o r  t h e  d e l a y e d  n e u t r a n s  
m i g h t  h e  0 . 1  sec-I. T h e  f i r s t  o f  
t h e  two E q s .  (2) t h e n  becomes 

and Eq. ( 3 )  becomes 

The a n a l o g  o f  E q .  (4) is 

I f  8 0 ( n o  a p p l i e d  " f o r c e " ( ) ,  
t ,hen t h e  r a t e  o f  c h a n g e  o f  t h e  
p o s i t i v e  d e f i s i i t e  "ene rgy? '  i s  e q u a l  
t o  t h e  n e g a t i v e  d e f i n i t e  " d i s s i p a t i o n  
f u n  c L i  on 'lp 

and any mot,iori mus t  t h e r e f o r e  become 
s m a l l e r  arid e v e n t u a l l y  c e a s e .  

A s i m i l a r  s i t . u n t i o n  h o l d s  when a 
s i m p l e  h e a t  t r a n s f e r  l a g  ( N e w t o n '  5 

law fo r  c o o l i n g ,  r a t h e r  t han  c o n s t a n t  
h e a t  r e m o v a l )  i s  a s s u m e d .  Fo r  t h e  
second  of  E q s .  (I), s u b s t i t u t e  

w h e r e  a s h i f t  i n  t h e  o r i g i n  o f  S 
( a n d  h e n c e  o f  r e a c t i v i t y )  h a s  been  
made.  Combined w i t h  t h e  a s s u m p t i o n  
of a n  a v e r a g e  d e l a y e d  n e u t r o n  l e v e l ,  
E q .  ( 1 1 )  l e a d s  t o  
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H e r e  a g a i n  E q .  ( 1 2 )  g i v e s  t h e  t i m e  
d e r i v a t i v e  o f  a p o s i t i v e  d e f i n i t e  
e n e r g y  e q u a l  t o  a n e g a t i v e  d e f i n i t e  
f u n c t i o n ,  and  d a m p i n g  i s  a s s u r e d .  
Such  s i m p l e  c a l c u l a t i o n s  g i v e  some 
r e a s o n  t o  b e l i e v e  t h a t  t h e  much more 
c o m p l i c a t e d  h e a t  t r a n s f e r  e f f e c t s  
i n  t h e  IiHE w i l l  l i k e w i s e  c o n t r i h u t e  
t o  t h e  d a m p i n g  o f  p o w e r  s u r g e s .  
U n f o r t u n a t e l y ,  i t  i s  f a i r l y  c e r t a i n  
( f r o m  a p r e c e d i n g  s e c t i o n )  t h a t  s u c h  
d a m p i n g  i s  n e c e s s a r i l y  a c c o m p a n i e d  
by a t e n d e n c y  t o  a i l t i damp  t h e  p r e s -  
s u r i z e r  mot ion .  

Numerical  C a l c u l a t i o n  o f  a Power 
Surge  ( W .  C. S a n g r e n ,  I,. N. T h a c k e r ,  
H .  T.  W i l l i a m s ,  a n d  P .  M .  W o o d ) .  
The r e s u l t s  o f  some n u m e r i c a l  c a l c u -  
l a t , i o n s  a r e  g i v e n  i n  ORNL-925.(7) 
S i m i l a r  c a l c u l a t i o n s  h a v e  b e e n  
c a r r i e d  o u t  f o r  a s i m p l i f i e d  s e t  o f  
e q u a t i o n s  w i t h  a 6 k  e q u a l  t o  0 . 0 1 .  
T h e  c a l c u l a t i o n s  were  p e r f o r m e d  i n  
o r d e r  t o  o b t a i n  a b e t t e r  c o n c e p t  o f  
t h e  r o l e  t h a t  d e l a y e d  n e u t r o n s  p l a y  
i n  t h e  damping o f  l a r g e  power o s c i l -  
l a t i o n s  and  i n  o r d e r  t o  o b t a i n  d a t a  
f o r  c o m p a r i s o n  w i t h  a n a l y t i c a l  
r e s u l t s .  The  e q u a t i o n s  o f  m o t i o n  
unde r  c o n s i d e r a t i o n  a r e  

(7)6s Dynamics," Honogeneous  R e a c t o r  E r p e r i -  
n e n t  u a r t e r l y  P r o g r e s s  R e p o r t  for P e r i o d  Ending 
N o v e m t c r  3 0 ,  1 9 5 0 ,  O l W L - 9 2 5 ,  p .  78  (Jan. 3 0 ,  
1951). 

P 
( 3 )  c = - Ac t--P , 

r 

where 

P 1 p o w e r  l e v e l  o f  r e a c t o r ,  P o  
IO3 kw, 

T = t e m p e r a t u r e ,  To = 25OoC, 

C = lumped c o n c e n t r a t i o n  o f  d e l a y e d  
n e u t r o n  e m i t t e r s ,  

r = prompt  g e n e r a t i o n  t i m e  = 1 0 ' ~  
s e c ,  

a = 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  = 10- 3 / 0 ~ ,  

h = d e c a y  c o n s t a n t  f o r  a s s u m e d  
s i n g l e  group o f  d e l a y e d  n e u t r o n  
emi t t e r s  = .08 s e c - ' ,  

p = f r a c t i o n  o f  d e l a y e d  n e u t r o n s  
= 7 .S  x IOm4,  and 

S = r e c i p r o c a l  h e a t  c a p a c i t y  o f  
r e a c t o r  = 5.73 x OC/kw- 
s e c .  

The same r e s u l t s  a r e  o b t a i n e d  whe the r  
one  assumes a g i v e n  8 k  and t h e  i n i t i a l  
t e m p e r a t u r e  e q u a l  t o  t h e  e q u i l i b r i u m  
t e m p e r a t u r e  or  o n e  a s s u m e s  6 k  = O 
a n d  t h e  i n i t i a l  t e m p e r a t u r e  e q u a l  
t o  t h e  e q u i l i b r i u m  t e m p e r a t u r e  minus 
8k/a. T h e  R u n g e - K u t t a  m e t h o d  o f  
n u m e r i c a l  i n t e g r a t , i o n  was u s e d .  

The  r e s u l t s  o f  t h e  c a l c u l a t i o n s  
a r e  d i s p l a y e d  i n  F i g s .  8 . 2  - 8 . 4 .  
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1 

These 

ENDING AUGUST 1 5 ,  1 9 5 1  

li ,.- results a g r e e  f a i r l y  weld w i t h  
t h o s e  obtained in e>HNL-92.5( when  
allowance is made for the d i f f e r e r a c e s  
i n  t h e  c o n s t a n t s  used, 1% 1 s  a p -  
p a r e n t  f r o m  t h e  g r a p h s  t h a t  t h e  
power is o v e r d a m p e d .  A s s ? i m i n g  at, 
t 7 . 2 9  that the power is p r o p o s t i o n a i  
t o  t h e  c o n c e n t r a t , i o n  o f  d e l a y e d  
neutron emitters, i . t : .  

GONzICFRIT A t  
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P e Z g d  = 1 . 6 5  x l o 3  kw , 

- 1  
T h i s  may b e  c o m p a r e d  t o  t h e  c a l c u -  
l a t e d  v a l u e  

= 1 . 7 0  x IO3 kw , 

w h i c h  p e r h a p s  m a k c s  i t  c l e a r  t h a t  
t h e  r o l e  o f  t h e  d e l a y e d  n e u t r o n s  i s  
t o  p r o v i d e  a s l o w l y  d e c a y i n g  power  
l e v e l .  T h i s  s l o w  d e c a y  i n t e r f e r e s  
w i t h  t h e  r e c o v e r y  p i o c e s s ,  w h i c h ,  
i n  t h e  a b s e n c e  o f  d e l a y e d  n e u t r o n s ,  
w o u l d  b e g i n  a t  a b o u t  t = 0 . 1 6  s e c .  
I n  t h i s  c a s e ,  t h e  t e m p e r a t u r e  i i s e s  
m o n o t o n i c a l l y  t o  t h e  e q u i  l i b r i u r n  
v a l u e .  I f  p w e r e  s m a l l e r ,  t h e  
t e m p e r a t u r e  c o u l d  r i s e  a b o v e  c q u i -  
l i b r i u r n ,  b u t  o n l y  a t  a s l o w e r  rate 
t h a n  t h e  f i r s t  t i a l e ,  s o  t h a t  damping 
o f  a p r o m p t  power  s u r g e  seems i n -  
e v i t a b l e  i n  any e v e n t .  

I I 

Possibility of  S l o w ,  Undamped Power 
E X C M ~ S ~ O X I S  ( . C .  Sangre r i  and  T. A .  
W e l t o n ) .  A l t h o u g h  i t  seems u n l i k e l y  
t h a t  any  r a p i d ,  undamped p o w e r  v a r i a -  
a t i o n s  ( w i t h  r e a c t i v i t y  a t  t i~nes c x -  

c e e d i n g  p r o m p t  c r i t i c a l )  c a n  o c c u r  
when a r e a s o n a b l e  d e l a y e d  n e u t r o n  
f r a c t i o n  i s  p r e s e n t ,  t h e  a b s e n c e  o f  
a r i g o r o u s  t h e o r e m  on  t h i s  p o i n t  
r a i s e s  t h e  p o s s i b i l i t y  t h a t  s l o w  
power v a r i a t i o n s  may e x i s t  wh ich  can  
b e  s t e a d y  a n d  w h i c h  n e v e r  i n v o l v e  
p a s s a g e  above  promp,t c r i t i c a l .  T h i s  
p o s s i b i l i t y  c a n  be  r u l e d  o u t ,  o r  a t  
l e a s t  r e n d e r e d  v e r y  u n l i k e l y ,  by u s e  
of t h e  method o f  i s o c l i n e s .  C o n s i d e r  
t h e  niodel w i t h  c o n s t a n t  p r e s s u r e  e x -  
p a n s i o n ,  c o n s t a n t  power r e m o v a l ,  and  
one  g r o u p  o f  d e l a y e d  n e u t r o n s .  The 
e q u a t i o n s  a r e  

- 1  P = - (as f P I P  -t AC 
r 

r 

s = E ( P  - f o )  . 

r ( 1 )  

I f  n o  e x c u r s i o n s  above prompt  c r i t -  
i c a l  are  made and a l l  v a r i a t i o n s  w i t h  
t i n e  a r e  s m a l l  i n  a t i m e  T / P  ("lo- '  
s e d ) ,  an e x c e l l e n t  a p p r o x i m a t i o n  i o  
E q s .  ( 1 )  i s  o b t a i n e d  by  d r o p p i n g  P.  
T h i s  c o r r e s p o n d s  t o  c a l c u l a t i n g  t h e  
power l e v e l  by s i m p l e  i n s t a n t a n e o u s  
m u l t i p l i c a t i o n  of  t h e  d e l a y e d  n e u t r o n  
S O U T C i 2 .  

Choose 1 / X  a s  t h e  u n i t  o f  t i m e  and 
d e f i n e  

I 

- P  
P - _  

A r  

I 

Wit) t h e s e  d e f i n i t i o n s  a n d  n e g l e c t  
o f  P t h e  E q s .  ( 1 )  are  e q u i v a l e n t  t o  
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F i n a l l y ,  s u b s t i t u ~ i o n  o f  t h e  s e c o n d  
i n t o  t h e  f i r s t  y i e l d s  

x 2  v x3 

(4) 

y = x - y ,  

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

T a k i n g  z E P ~ / T  = 50 s e c - *  f o r  t h e  
H R E ,  P = 0 . 0 1 ,  x = 0 .1 s e c - I ,  t h e  
c o n s t a n t s  become 

= 5 x i o 3 ,  

p = l o 3 ,  

F i g u r e  8 . 5  r e p r e s e n t s  t he  s o l u t i o n s  
i n  t h e  p h a s e  p l a n e  o f  t h e  e q u a t i o n  

The e q u a t i o n  h a s  t h r e e  s i n g u l a r  p o i n t s :  
y z 0 ,  x = 0 ;  y = 1, x = 1 ; a n d  y = 0, 
x = (1  f K ) / K .  The  s i n g u l a r  p o i n t  
y = 1, x = 1 i s  a s t a b l e  n o d e  w h i l e  
t h e  s i n g u l a r  p o i n t  y = O ,  z = (I. f K ) / K  
i s  a s a d d l e  p o i n t .  The  u s u a l  p l o t  
i n  t h e  p h a s e  p l a n e  i s  somewhat  com- 
p l i c a t e d  by t h e  f a c t  t h a t  t h e  i s o c l i n e  
c u r v e s  a r e  n o t  e a s i l y  d rawn .  I t  i s  
c l e a r  from t h e  g r a p h  t h a t  a s t a b l e  
s i t u a t i o n  e x i s t s ,  i.e., s t a r t i n g  from 
a n y  p o i n t  e x c e p t  y = 0 ,  x = 0 t h e  
mot ion  w i l l  a lways  end  a t  y 3 1 ,  x = 1. 
T h i s  b e h a v i o r  i s  a s s u r e d  by t h e  “ i m -  

p e n e ~ r a b l e ’ ~  l i n e  e x b e n d i n g  f rom t h e  
s t a b l e  node t o  t h e  saddle p o i n t .  

A M e t h o d  f o r  T r e a t i n g  C e r t a i n  
Second-Order Nonl inear  D i f f e r e n t i a l  
Equations ( W .  C .  S a n g r e n ) .  Many 
s e c o n d - o r d e r  n o n l i n e a r  d i f f e r e n t i a l  
e q u a t i o n s ,  i n c l u d i n g  some o f  i n t e r e s t  
i n  t h e  t r e a t m e n t  o f  r e a c t o r  k i n e t i c s ,  
f a l l  i n t o  one  o f  t h e  f o l l o w i n g  t h r e e  
c las s e a :  

I- -1 

w h e r e  x l j  x 2 ,  x 3  r e p r e s e n t  t ,  y ,  
d y / d t  i n  a n y  o r d e r ,  E q u a t i o n s  i n  
c l a s s e s  (1) and ( 2 )  may be  s o l v e d  by  
s o l v i n g  i n  s e q u e n c e  two f i r s t - o r d e r  
e q u a t i o n s  , w h i l e  e q u a t i o n s  i n  c l a s s  
( 3 )  maybe s o l v e d  hy s o l v i n g  a s i m p l e r  
s e c o n d - o r d e r  e q u a t i o n .  F u r t h e r  
d e t a i  Is c o n c e r n i n g  t h e  t e c h n i q u e  
o f  o b t a i n i n g  t h e  s o l u t i o n s  w i l l  
a p p e a r  i n  t h e  n e x t  q u a r t e r l y  p r o g r e s s  
r e p o r t  o f  t h e  Mathemat i c s  P a n e l . ( ’ )  

(*)W. C. S s n g r e n ,  ‘ I  A Method f o r  T r e a t i n g  
Cerca. in  S e c o n d - O r d e r  N o n l i r i e a r  D i f f e r e n t i a l  
E q u a t i o n s , ’ ’  fiathemutics Pane l  Q u a r t e r l y  P r o g r e s s  
R e p o r t  for P e r i o d  E n d i n g  O c t o b e r ,  3 1 ,  195f, 
OWltL-llSL (to be issued). 
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F i g .  8 . 5  - P a t h s  i n  a Phase Plane G i v e n  by 

U ( %  - u )  
... , 2  = 5 .  

d n  - _  
d z  z 2  - u z  - CLZJ + t l z 2  

I '  
An e l e m e n t a r y  a p p l i c a t i o n  may b e  Y .' - - -Y ' 2  f a.SP,y(y " 1) = 0 . 

Y made t o  t h e  e q u a t i o n  

-- .. . T h i s  e q u a t i o n  t a k e s  t h e  f a c t o r e d  
fo rm 

I I 

w h i c h  r e s u l t s  f r o m  t h e  e l i m i n a t i o n  

-t aSPoyZ(y - l o g  y) 
o f  T b e t w e e n  t h e  e q u a t i o n s T =  S ( P  - Po) 
a n d  = - ( a T  f S I P .  1 2 e t  P / P o  y 
a n d  m u l t i p l y  by  y .  One t h e n  o b t a i n s  
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C o n s e q u e n t l y ,  

FOR PERIOD EHDING AUGUST 1 5 ,  1951 

w h e r e  K i s  an i n t e g r a t i a n  constant. 
T h i s  r e s u l t  c a n  a l s o  b e  o b t a i n e d  
b y  u s i n g  E q s .  ( 3 )  rand (4) I p a g e  2 4 ,  
0RNL-630.(4) From t h e  l a s t  e q u a t i o n  
i t  f o l l o w s  t h a t  

J 

Y ( 0 )  

The equations 

and 

c a n  b e  r e p l a c e d  by two  f i r s t - o r d e r  
e q u a t i o n s  w h i c h  may b e  i n t e g r a t e d  
b y  q u a d r a t u r e  i n  t h e  p h a s e  p l a n e  
s i n c e  t h e  v a r i a b l e s  a r e  s e p a r a b l e .  
The  above  two e q u a t i o n s  p r o v e  t u  be  
t h e  m o s t  g e n e r a l .  e q u a t i o n s  o f  t h e  
t y p e  ;' H ( y ,  y ) ,  w h i c h  c a n  b e  
i n t e g r a t e d  i n  s u c h  a f a s h i o n .  T h i s  
r e s u l t  i s  o f  i n t e r e s t  a s  d e m o n s t k a t i n g  
e x p l i c i t l y  when many s e c o n d - o r d e r  
e q u a t i o n s  c a n  b e  ~ r a n s f o r m e d  b y  
c h a n g e  o f  d e p e n d e n t  v a r i a b l e s  t o  a 
f o r m  w h e r e  a n  " e n e r g y "  c o n s t a n t  
o f  t h e  mot ion  e x i s t s .  

FLUlD F R I C T I O N  C O E F F I C I E N T S  I N  THE 

ON THE R E A C T I V I T Y  OF THE 
CORE MATEKPALS 

H. E .  Aven 

PRESSURIZER TUBE AND T ~ E ~ ~  E F F E C T S  

Changes i n  t h e  r e a c t o r  core d e n s i t y  
a r e  c a u s e d  by r e a c t o r  t e m p e r a t u r e  

changes  and  a r e  e s s e n t i a l  f o r  s t a b i l -  
i t y .  T h e s e  c h n n g e s  a r e  a c t u a l l y  
a f f e c t e d  b y  t h e  f l o w  o f  c o r e  liquid 
i n t o  o r  o u t  o f  t h e  p r e s s u r i z e r ,  and  
i r  i s  n e c e s s a r y  t o  know t h e  n a t u r a l  
f r e q u e n c y  and damping  c o e f f i c i e n t  o f  
t h e  r e s u l f i n ~  p r e s s u r i z e r  o s c i l l a -  
t i o n s ,  The  f r e q u e n c y  i a  2 4  c y c l e s  
p e r  second  a t  SQO'F and 31 c y c l e s  p e r  
second a t  4OO'F. By u s i n g  a m o d i f i e d  
fo rm o f  t h e  F a n n i n g  e q u a t i o n  f o r  t h e  
t u r b u l e n t  f l o w  r e g i o n  a n d  a m o d i f i -  
c a t i o n  o f  P o i t 3 e u i l 1 e ' a  l a w  f o r  t h e  
s t r e a m l i n e  flow r e g i o n ,  and by assum- 
i n g  t h a t  t h e  flaw in the p r e s s u r i z e r  
Lube i s  e s s e n t i a l l y  t h a t  d u e  t o  t h e  
c o r e  a c t i n g  as  a HePmhola r e s o n a t o r ,  
i t  i s  p o s s i b l e  t o  d e r i v e  t h e  e q u a t i o n  
f a r  t h e  f r i c t i o n  decay  c o e f f i c i e n t  o f  
m e c h a n i c a l  o s c i l  l a t i a n .  

,P, = [16/31FB = f r a c t i o n  o f  e n e r g y  
o f  o s c i l l a t i o n  l o s t  per c y c l e ,  

where  

,'L f r i c t i o n  decay  c o e f f i c i e n t ,  

7 2 

8 1: 11/. t e x c e s s  d e n s i t y  o f  s o l u t i o n ,  

f 7 f r i c t i o n  f a c t o r ,  

L 'Length o f  p r e s s u r i z e r  t u b e  stc- 
t i o n  , 

D e  = e q u i v a l e n t  d i a m e t e r  of t u b e ,  

V z volume o f  r e a c t o r  c o r e ,  

A = c r o s s - s e c t i o n a l  a r e a  o f t h e p r e s -  
s u r i z e r  t u b e  a v a i l a b l e  t o  f low,  

P = densi t y  o f  liquid i n  r e a c t o r ,  
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c = v e l o c i t y  o f  sound t h r o u g h  t h e  
l i q u i d ,  

C 
:I., = - - f r e q u e n c y  of o s c i l l a -  

t i o n ,  

A 0 

& 
and 

x = d i s t a n c e  
m e  a s u r e  d 

The r e l a t i o n  

a l o n g  p r e s s u r i z e r ,  
from c o r e  e d g e .  

be tween  t h e  p r e s s u r e  
a m p l i t u d e  i n  t h e  c o r e  and  t h e  c h a n g e  
i n  r e a c t i v i t y  i s  g i v e n  by 

[hkl m a x  = 2 . 4 6  X @ 500'F 

or 

w h e r e  [ & I  m B I  i s  t h e  maximlrm c h a n g e  
of r e a c t i v i t y  and  bp i s  t h e  p r e s s u r e  
a m p l i t u d e  i n  p s i .  

____ - ~- 

F i g u r e  8 .6  shows t h e  decay  f a c t o r ,  
p, p l o t t e d  vs . .  t h e  change  o f  r e a c t i v -  
i t y  and t h e  p r e s s u r e  a m p l i t u d e .  Fo r  
f u r t h e r  i n f o r m a t i o n  on t h i s  s u b j e c t  
s e e  QRNL C F - 5 1 - 7 - 1 1 4 . ( ' '  

HEAT TRANSFER C O E F F I C I E N T S  FOR THE 
STEAM GENERATQ 

R. E. Aven 

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

(')R. E .  Aven, Calculation of F l u i d  Friction 
Coefficients in the Pressurizer Tube and Their 

ects on the Reactivit the Core M a t e r i a l s ,  
%I. CF-51-7-114 (Ju ly  2{,'f951). 

t o  d e l i v e r  s t eam a t  t h e  d e s i r e d ' p o w e r  
l e v e l :  To make an a n a l y t i c a l  s t u d y  
o f  t h e  r e a c t o r  v e s s e l - h e a t  exchange r  
s y s t e m ,  p a r t i c u l a r  f l u i d  a n d  h e a t  
t r a n s f e r  c o e f f i c i e n t s  o f  t h e  h e a t  
e x c h a n g e r  a r e  needed:  The c o e f f i -  
c i e n t ,  I(, w h i c h  d e t e r m i n e s  t h e  tem- 
p e r a t u r e  d r o p  p e r  u n i t  t i m e  o f  a 
s l u g  o f  f l u i d  p a s s i n g  t h r o u g h  t h e  
h e a t  e x c h a n g e r  t u b e ,  i s  d e f i n e d  a s  I I 

UA 
K r -  

cP ' ~ _ _  ~- 

where 
~ _ _  

K = t h e r m a l  c o e f f i c i e n t  i n  l b / h r ,  

t 

P i g .  8 . 6  - Fractional Energy Lass 
Per C y c l e  of Pressurizer Oscillation 
as a Funct ion  of Amplitude. 
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ERXBD ENDIRG AUGUST 1 5 ,  1951 

A area  o f  h e a t  t r a n s f e r  i n  f t ' ,  i s  f o u n d  f r o m  t h e  s t e a m  t a b l e s :  a n d  
t h e  v a r i a t i o n  o f  t h e  w e i g h t  o f  s t a r e d  
s t e a m  wxth  t e m p e r a t u r e  i s  found from C, = h e a t  c a p a c i t y  o f  f l u i d  f l o w a n g  

i n  t h e  t u b e s  i n  Btu/lb-'F, arld t h e  e q u a t i o n  

U = o v e r - a l l  h e a t  t r a n s f e r  c o e f f i -  
c i e n t  o f  t h e  h e a t  e x c h a n g e r  i n  
B t u l h r -  f t a -  O F .  

1 

By u s i n g  t h e  e q u a t i o n  

l_l__ - where 
1 

1 l 9  + - +  k 
I/ = 

t 
1 

hi (Di / D o  b X I p D o v  ,/Do /to e hf W = w e i g h t  o f  s t o r e d  steam i n  t h e  
steam g e n e r a t o r ,  

where  

h i  = i n s i d e  f l u i d  f i l m  c o e f f i -  
ci e n t  o f h e a t  t r a n s  f e r ,  

ho = o u t s i d e  f l u i d  f i l m  c o e f f i -  
c i e n t  o f  h e a t  t r a n s f e r ,  

h f  = f o u l i n g  c o e f f i c i e n t  ( a s sumad  

k = t h e r m a l  c o n d u c t i v i t y  s fn ie ta l  

5000), 

i n  t u  hes  

x w  = t h i c k n e s s  o f  t u b e  wall, 

Do = o u t s i d e  d i a m e t e r o f  t h e  tube%,  

D P V g  a r i t h m e t i c  a v e r a g e  d i a m e t e r  

D i  = i n s i d e  d i a m e t e r  o f  the t u b e s ,  

o f  t h e  t u b e s ,  a n d  

Y = v o l u m e  o f  s t e a m  i n  t h e  steam 
gen e r a  to r ,  

A! = m o l e c u l a r  w e i g h t  o f  the  s t e a m ,  

R = g a s  c o n s t a n t ,  

T .  = t e m p e r a t u r e  i n  atmo1ut.e u n i t s ,  
and 

v a r i a t x o n  O S   he v a p o r  p r e s -  
s u r e  o f  s t e a m  w i t h  t e i n p e r a -  
t u r e ,  w h i c h  i s  f o u n d  f r o m  
t h e  s t e a m  t a b l e s ,  

h --- _._ 

*'s 

3% e co e f f i  c i en  ts 

a r e  p l o t t e d  v s .  t h e  p o w e r  l e v e l  i n  t h e  v a l u e  o f  the h e a t  t r a n s f e r  c o d -  
f i c i e n t  can b e  c a l c u l a t e d .  

F i g s .  8..7 and 8. 8, 

I t  i s  n e c e s s a r y  a l s o  to know the  
v a l u e  o f  t h e  c o e f f i c i e n t  

dW 
L--- 

a t  var ious  power l e v e l s  o f  o p e r a t i o n .  
The  l a t e n t  h e a t  o f  v a p o r i z a t i o n ,  ! A ,  

d*s 

T h e  t i m e  r e q u i r e d  f o r  a p a r t i c l e  
o f  f l u i d  t o  p a s s  t h r o u g h  e a c h  t u b e  
Y a r i e s  d u e  t o  t h e  v a r y i n g  l e n g t h  o f  
t h e  tubes a n d  the r e s u l t i n g  v a r i a t i o n  
o f  t h e  v e l o c i t y  i n  e n c h  t u b e .  By 
;3ssuni ing  an equal p r e s s u r e  drop a c r o s s  
ench t u b e ,  t h e  v e l o c i t y  i n  each  t r ibe 
t a n  be c a l c u l  a t e d  a n d  c o n s e q u e n t l y  
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F i g .  8 .  7 - Heat T r a n s f e r  C o e f f i -  
c i e n t s  for the H R E  B o i l e r .  

I, I 
t h e  t i m e  o f  p a s s a g e  t h r o u g h  e a c h  t u b e  
m a y  b e  f o u n d .  T a b l e  8 . 4  s h o w s  t h e  
r e s u l t s  o f  such c a l c u l a t i o n s .  

F o r  f u r t h e r  i n  f o r m a t i o n  on t h e  
h e a t  t r a n s f e r  c o e f f i c i e n t s  s e e  ORNL 
CF-51-8-116. ( l o )  

SAFETY CALCULATIONS FOR THE W R E  

R. E. Aven and P. C. Z m o l a  

T h e  g e n e r a t i o n  o f  h y d r o g e n  a n d  
o x y g e n  f r o m  t h e  d e c o m p o s i  t i o n  o f 
w a t e r  b y  f i s s i o n  f r a g m e n t s  i n  t h e  
c o r e  t a n k  o f  t h e  H R E  p r e s e n t s  a 

('O)R. E.  Aven,  H e a t  T r a n s f e r  C o e f f i c i e n t s  
f o r  t h e  H e a t  E x c h a n g e r ,  ORNI, C F - 5 1 - 8 - 1 1 6  
(AUK. 17, 1951). 

22 

POWER LEVEL (kw) 

'I I 
F i g .  8 . 8  - H e a t  Required  t o  Change 

t h e  S team Temperature i n  t h e  B o i l e r  
b y  U n i t  Amount w i t h  No E f f l u x  o f  
S t e a m .  

I -  - _-I -- - 1 
p o s s i b l e  h a z a r d  f r o m  a chemic;-1 
e x p l o s i o n  s h o u l d  t h e  g a s  m i x t u r e  
become i g n i t e d .  A s i m i l a r  h a z a r d  
e x i  s t s f lr 0111 t h  e po s s i b l  e ac  cumu 1 a ti o n 
o f  d e u t e r i u m  and o x y g e n  i n  t h e  g a s  
s p a c e  above t h e  r e f l e c t o r  as a r e s u l t  
o f  r 4 d i a t i o n  d e c o m p o s i t i o n  o f  t h e  
r e  f l  e c t o  r. 

C a l c u l a t i o n s  f o r  t h e  c o r e  t a n k  
e x p l o s i o n  were p e r f o r m e d  f o r  a mean 
c o r e  t e m p e r a t u r e  a n d  p r e s s u r e  o f  
250 O C  and 1000 p s i ,  r e s p e c t i v e l y .  ( * 
The g a s  volume g e o m e t r y  i n  t h e  c o r e  
may b e  i d e a l i z e d  i n  a number o f  ways. 

1 
d ("'P. C. Zmola and T. A. Welton, E f e c t s  o 

P o s s i b l e  C h e m i c a l  B x  losions i n  t h e  f! ore Tan 
o f  t h e  H R E ,  ORNI. CFp-51-7-3 ( J u l y  3 ,  1 9 5 1 ) .  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

TABLE 8 .4  

Calculated Values o f  V e l o c i t y  and T i m e  
o f  Passage Through Steam 

GeneratQr Tubee 

ROW 

1 
2 
3 
4 
5 
6 
7 
8 
9 

- 

MJMBER 
OF 

TUBES 

1 4  
16  
15 
16 
15 
12 
11 
8 
5 

TIME IN 
EACH ROW 

(sec )  

0 .619  
0.629 
0.639 
0 . 6 5 1  
0 .660  
0 . 6 7 1  
0 .683  
0 . 6 9 1  
0. 70 1 

FRACTION OF FLUID 
THROUGH EACH ROW 

OF TUBES 

0 . 1 2 7  
0. 143 
0.135 
Q. 143 
0 .134  
0, 107 
0 . 0 9 7  
0 (. 070  
0 . 0 4 4  

The i d e a l i z a t i o n s  which a p p e a r e d  mos t  
r e a l i  s ti c w e  re: 

1. The  e x p l o s i v e  m i x t u r e  o c c u p i e s  
a 2 0 0 - c c  s p h e r i c a l  vo lume c o n -  
c e n t r i c  w i t h  t h e  c o r e  s h e l l .  

2. The e x p l o s i v e  m i x t u r e  o c c u p i e s  
a 2 0 0 - c c  c y l i n d r i c a l  volume a t  
t h e  a x i s  o f  t h e  c o r e  v o r t e x  and 
e x t e n d s  a c r o s s  t h e  e n t i  re  d i -  
ameter o f  t h e  c o r e .  F o r  t h i s  
geometry t h e  c o r e  v e s s e l  c o u l d  
f a i l  i n  t w o  ways, 

a. F a i l u r e  i r i  t e n s i o n  a s  a 
r e s u l t  o f  a r a d i a l  shock 
wave, 

b. F a i l u r e  i n  s h e a r  a s a  r e s u l t  
o f  l o c a l i z e d  shock a t  e i  ther 
end o f  t h e  g a s  co re .  

Hesul  ts o f  t h e  c a l c u l a t i o n s  i n d i c a t e d  
t h a t  an e x p l o s i o n  i n  t h e  g a s  c o r e  
would  n o t  b e  o f  s u f f i c i e n t  v i o l e n c e  
t o  r u p t u r e  o r  defo rm t h e  c o r e  t a n k .  

A s i m i L a s  c a l c u l a t i o n ( " )  w a s  
c a r r i e d  a u t  f a r  t h e  r e f l e c t o r  t a n k  
a t  anumber  o f  t e m p e r a t u r e s .  Deu te r ium 
and  oxygen r e s u l t i n g  from decomposi -  
t i o n  o f  t h e  r e f l e c t o r  m a t e r i a l  by 
r a d i a t i o n  c a n  c o l l e c t  i n  t h e  g a s  
s p a c e  a b o v e  t h e  r e f l e c t o r .  S h o u l d  
i g n i t i o n  t a k e  p l a c e ,  an e x p l o s i o n  
c o u l d  r e s u l t  wh ich  m i g h t  ( 1 )  r u p t u r e  
t h e  r e f l e c t o r  t a n k ,  ( 2 )  b low o f f  t h e  
r e f l e c t o r  t a n k  c o v e r ,  ( 3 )  crush o r  
b u c k l e  t h e  core t a n k ,  and  (4) c r u s h  
o r  b u c k l e  t h e  p r e s s u r i z e r  t ube .  

R e s u l t s  i n d i c a t e  t h a t  t h e  r e f l e c t o r  
tank and c o v e r  would n o t  f a i l  i n  t h i s  
type  o f  e x p l o s i o n ,  On t h e  o t h e r  hand ,  
t h e  core t a n k  and  p r e s s u r i z e r  p i p e  
m i g h t  b e  c r u s h e d .  However ,  i n e r t i a  
e f f e c t s ,  which  were i i e g l e c t e d ,  would 
p r o b a b l y  e n a b l e  t h e  l i q u i d -  f i l l e d  
c o r e  t a n k  t o  r r i t h s t a n d  s o m e w h a t  
g r e a t e r  p r e s s u r e s  t h a n  i n d i c a t e d  b y  
t h  e c a1 cu 1 a ti o ri s 

The  r a t e s  ~ l :  d i l u e n t  a d d i t i o n  
r e q u i r e d  t o  k e e p  c o m b u s t i b l e s  a t  
n o n e x p l o s i v e  c o n c e n t r a t i o n s  a r e  
g i v e n  i n  T a b l e  8.5.  The  g a s  g e n e r -  
a t i o n  was c a l c u l a t e d  o n  t h e  b a s i s  o f  
o n e  molecule o f  €1, p e r  100 e v  a b s o r b e d  
i n  t h e  r e f l e c t o r .  A p p r o x i m a t e l y  5% 
o f  t h e  t o t a l  p o w e r  w a s  t a k e n  a s  
a b s o r b e d  i n  t h e  r e f l e c t o r  o n  t h e  
b a s i s  o f  a c a l C u l a t i o n  made by e s t i -  
m a t i n g  t h e  q u a n t i t y  o f  p r i m a r y  gamma 
r a d i a t i o n ,  n e u t r o n s ,  a n d  s e c o n d a r y  
gamma r a d i a t i o n  a b s o r b e d  i n  t h e  
r e f l e c t o r .  C o n v e n i e n t  d i l u e n t  g a s e s  
m i g h t  be h y d r o g e n ,  d e u t e r i u m ,  o r  
h el i urn, 



TABLE 8 . 5  

%at&: o f  U i P u e n t  A d d i t i o n  To Keep 28, t 0 ,  A t o v e  Reflector a t  
Fdonexplosive C o n c c n t r a t i o o  (15%) f o r  a Reeflector Pressure 

o f  1000 psi and Reactor Power o f  100 

1. 7 

1 . 6  

1 .6  

100 

1 SO 
200 
2 50 

27 4 

4. 7 

4 . 3  

4 . 3  

G4S 
GEiVEllL47IOh 

EAT$ 

( f t 3 / h r )  
_ _ ~  

0. 38 
0 . 4 3  

0. 48 
0 . 5 4  

0.  56 - -  

~ ...... ._-____ .... ~.____ ........ __ ____ ~ ......... 

TIME WQUiRED l - - R  
ATXU:r'I &AT1 ON 

OF EXPLOSIVE MIXTURE 

REE'i,F.C;TOR AT REFI.$C?YIR A 1  
HIGH LEVEL LOW LEVEL 

- ....... ____ ...... I . ( h r )  - ( h r )  
..._.___ .......... 

1.9  j 5 . 4  

m ( a  

DTLUENT REQU1HET: 

OPERATION (76) 
FOR STEADY- STAI'E 

a 4  
7s  

6 2  

2'9 
0 

2. 1 2  

0.97  

0.0 
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L .  R .  Q u a r l e s ,  Leade r  

D. G.  Dav i s  
J e  R .  H a r t  
L .  P .  I Iowland 
L. 1’. Trtglis 
E. H .  Mann 

R. I’. 

M o r e  c o m p l e t e  c a l r u l a t i o n s  o n  
h e a t  g e n e r a t i o n  a n d  l o s s  i n  t h e  
r e a c t o r  i n d i c a t e  t h a t  t h e  s h u t d o w n  
o p e r a t i o n  m u s t  b e  m o d i f i e d .  A c -  
c o r d i n g l y ,  t h e  s o u p  c i r c u l a t i n g  
pump m u s t  b e  l e f t  r u n n i n g  o r  t h e  
s o u p  must  be dumped on any  shutdown.  
Any s i g n a l  i n d i c a t i n g  ii soup l e a k  
must , ,  o f  c o u r s e ,  dump t h e  s o u p ,  b u t  
o t h e r  e m e r g e n c y  s i g n a l s  o r  m a n u a l  
o p e r a t i o n  w i l l  n o t  d u m p  t h e  s t a t i p  

u n l e s s  t h e  c i r c u l a ~ i n g  pump s t o p s .  

The p r e s s u r r z e r  c o n t r o l  has beerr 
c h a n g e d  t o  p e r m i t  p a r t i a l  o x y g e n  
p r e s s u r i z a t i o n .  The  f l o w  s h e e t  f o r  
t h i s  i s  s h o w n  i n  F i g ,  9 . 1 .  ‘]The 
v a p o r  p r e s s u r e  is o i a i n t a i n e d  a t  t h e  
d e s i r e d  v a l u e  by t e m p e r a t u r e  c o n t r o l  
o f  t h e  1 0 - k w  b o i l e r .  T h e  t o t a l  
p r e s s u r e  i s  m a i n t a i n e d  a t  t h e  d e s i r e d  
v a l u e  b y  a d m i t t i n g  oxygert u r i d e r  
c o n t r o l  of  t h e  t o t a l  p r e s s u r e  ~ n s t r u -  
r n e n t .  T h e  d o u b l e  v a l v i r i g  s y s t e l i i  

shown i s  u s e d  to p r e v e n t  any  possi- 
b i l i t y  ot a c t i v e  g a s  b a c k i n g  u p  i n  
a l i n e  t o  the ou t , s ide  o f  t h e  s h i e l d .  
Oxygen p r e s s u r e  i s  m a i n t a i n e d  i n  t h e  
i n t e r m e d i a t e  r e s e r v o i r  a t  a v a l u e  
above  t h a t  i n  t h e  p r e s s u r i z e r  s p a c e .  
I n t e r l o c k s  p r e v e n t .  b o t h  v a l v e s  
o p e n i n g  a t  t h e  same tirne. 

T h e  s o u p  circulating s y s t e m  i n -  
s t r u m e n t a t i o n  h a s  b e e n  char tged.  The  
i n s t r u m e n t  w h i c h  f o r m e r l y  g a v e  s o u p  
a v e r a g e  t e m p e r a t u r e  h a s  b e e n  r e c o n -  

6 .  E ,  Mason 
C .  A .  Mossrnan 
J .  F. Owens 
Y .  K .  Parr: 
W .  P. Walker 

White  

n e c t c d  t o  measure  t e m p e r a t u r e  d r o p  
B C  F O L S   he h e a t  e x c h a n g e r  a n d  w 111 
b e  c a l i b r a t e d  3-n t e rms  o f  e x t r a c t e d  
p o w e r .  T h i s  1.11s t r u m e n t  a n d  t h e  
n e u t , r o n  l e v e l  r n r s t r u r n e n t  w i l l  b e  
s u p p l i e d  w i t h  i n L e g r a t o r s  L O  p r o v i d e  
a d i r e c t  i n d a c a ~ i n n  of t o t a l  e n e r g y .  

OFFICIAL. 

J 
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D e v e l o p m e n t  w o r k  o n  a d e u t e r i u m  
d e t e c t o r  h a s  g i v e n  p r o m i s i n g  r e s u l t s .  
T h i s  d e v i c e  i s  i n t e n d e d  f o r  u s e  i n  
t h e  D,O o f f - g a s  s y s t e m  ( a n d  p o s s i b l y  
e l s e w h e r e ' )  t o  d e t e c t  a n y  d e c r e a s e  
i n  e f f i c i e n c y  o f  t h e  r e c o m b i n e r s .  
T h e  s p e c i f i c a t i o n s  c a l l  f o r  o p e r a t i o n  
o v e r  a w i d e  r a n g e  o f  f l o w  r a t e s  a n d  
f o r  t h e  d e t e c t , o r  t o  b e  a s  s e n s i t i v e  
a s  i s  c o n s i s t e n t  w i t h  r e l i a b l e  
o p e r a t i o n .  A s u r v e y  o f  a v a i l a b l e  
m e t h o d s  o f  d e t e c t i n g  h y d r o g e n  w i t h  a 
s i m p l e  i n s t r u m e n t  f a i l e d  t o  s h o w  
a n y t h i n g  w h i c h  was s u i t a b l e  b u t  d i d  
s h o w  a p - r o m i s i n g  a p p r o a c h .  T h e  
work t h e r e f o r e  h a s  b e e n  c o n c e n t r a t e d  
on  m o d i f y i n g  a c o m m e r c i a l l y  a v a i l a b l e  
d e v i c e ,  t h e  D a v i s  H y d r o g e n  D e t e c t o r ,  
f o r  t h i s  p u r p o s e .  T h i s  d e t e c t o r  
u s e s  a n  a c t i v a t e d  p l a t i n u m  f i l a m e n t ,  
e l e c t r i c a l l y  h e a t e d ,  w i t h  a n  a t t a c h e d  
t h e r m o c o u p l e .  H y d r o g e n  a n d  o x y g e n  
p a s s e d  o v e r  t h e  f i l a m e n t  r e c o m b i n e  
a n d  h e a t  t h e  f i l a m e n t  s t i l l  m o r e ,  t h e  
i n c r e a s e  o f  t e m p e r a t , u r e  b e i n g  d e t e r -  
m i n e d  w i t h  t h e  t h e r m o c o u p l e .  To 
c o m p e n s a t e  f o r  v a r i a t i o n s  i n  c o o l i n g  
by  c h a n g i n g  f l o w  r a t e s ,  a s e c o n d  
u n i t ,  s i m i l a r  i n  c o n s t r u c t i o n  b u t  
u s i n g  a n o n c a t a l y t i c  f i l a m e n t ,  i s  
i n s e r t e d  i n  t h e  g a s  s t r e a m  a n d  t h e  
t h e r m o c o u p l e s  o f  t h e  two a r e  c o n n e c t e d  
i n  o p p o s i t i o n .  T u n g s t e n  a n d  c h r o m e 1  
h a v e  b e e n  u s e d  f o r  t h i s  s e c o n d  
f i l a m e n t ,  t h e  l a t t e r  b e i n g  s o m e w h a t  
t h e  b e t t e r .  An o u t p u t ,  w h i c h  i s  
a p p r o x i m a t e l y  2 . 5  t i m e s  t h e  n o i s e  
l e v e l  s i g n a l  c a n  b e  o b t a i n e d  f o r  a 
0 . 2 5 %  s t o i c h i o m e t r i c  m i x t u r e  o f  
h y d r o g e n  a n d  o x y g e n  i n  h e l i u m  w i t h  
f l o w  r a t e s  f rom 1 0  t o  5000 c c / m i n .  

A 1 i q u i d -  l e v e  1 t r a n s i n i  t t e r  h a s  
b e e n  d e v e l o p e d  f o r  u s e  on  t h e  p r e s -  
s u r i z e r .  ' T h i s  c o n s i s t s  e s s e n t i a l l y  
o f  a r e s t r a i n e d  f l o a t  and  i n d u c t a n c e  
- t r a n s m i t t e r  a s  s h o w n  i n  F i g .  9 . 2 .  

T h e  f l o a t  i s  S c h e d u l e  P O  p i p e  s u p -  
p o r t e d  by a d o u b l e  c a n t i l e v e r  s t r u c -  
t u r e  o f  s t a i n l e s s  s t e e l  r o d s .  T h e s e  
a r e  p l a c e d  a t  t h e  t o p  o f  t h e  c h a m b e r  
s o  t h e y  a r e  i n  a g a s  b o u n d  s p a c e  
a n d  h e n c e  n o t  s u b j e c t  t o  l a r g e  
t e m p e r a t u r e  v a r i a t i o n s  a n d  r e s u l t i n g  
e r r o r s .  A m o t i o n  o f  t h e  m a g n e t i c  
c o r e  o f  a p p r o x i m a t e l y  0 .03  i n .  f o r  a 

1 I 
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DWG 12999 

Fig. 9 . 2  - Pressurizer L i q u i d -  
Level F l o a t ,  
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10-in. change of l e v e l  produces f u l l -  
s c a l e  d e f l e c t i o n  o n  t h e  r e c o r d e r .  
P r e s e n t  w o r k  i s  d i r e c t e d  t o w a r d  
s u i t a b l e  d a m p i n g  means t o  remove 

* 

FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

h i g h - f r e q u e n c y  f l u c t u a t i o n s  w h i l e  
s t i l l  p e r m i t t i n g  t h e  i n s t r u m e n t  t o  
f o l l o w  l e v e l  c h a n g e s  d u e  t o  power 
changes.  
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FQR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

1 0 .  SOLUTION CHEMIITRV 

W .  L. M a r s h a l l ,  L e a d e r  
W.  B. Bunger  
H.  0. Day, J r .  

H .  w. 

THE URANIUM T R I O X I D E - P H O S P H O & I C  
A C I D - W A T E R  SYSTEM 

J .  S .  G i l l  W .  L. M a r s h a l l  
H. W. W r i g h t  

D u r i n g  t h e  p a s t  f o u r  m o n t h s  a 
s t u d y  h a s  b e e n  made o f  t h e  u r a n i u m  
t* r i o x i d e -  p h o s p h o r i c  a c i d  -w a t e r  
s y s t e m  t o d e t e r m i n e  i t s  p o t e n t i a l i t i e s  
a s  a r e a c t o r  f u e l .  A s  a r e s u l t ,  t h e  
p h a s e  s o l u b i l i t y  r e l a t i o n s h i p s  o f  
u r a n i u m  t r i o x i d e  i n  p h o s p h o r i c  a c i d  
h a v e  b e e n  d e t e r m i n e d  a t  250°C f rom 
d i l u t e  c o n c e n t r a t i o n s  t o  3 5 0  g o f  
uranium per  l i t e r  o f  s o l u t i o n .  T h e s e  
d a t a  have  been c o u p l e d  w i t h  t h e  p r e -  
l i m i n a r y  w o r k ( ' )  i n  o r d e r  t o  p r e s e n t  
a more comple t e  p i c t u r e  o f  t h e  s y s t e m .  

Much u n c e r t a i n t y  h a s  e x i s t e d  i n  
u s i n g  t h e  s y n t h e t i c  m e t h o d  f o r  t h e  
s t u d y  o f  t h i s  p a r t i c u l a r  s y s t e m  b e -  
c a u s e  o f  t h e  a p p a r e n t  slow a p p r o a c h  
t o  e q u i l i b r i u m .  C o n s e q u e n t l y ,  e f f o r t  
h a s  b e e n  c o n c e n t r a t e d  i n  d e v i s i n g  
methods  wh ich  r e l y  on f i n a l  a n a l y s e s  
o f  the s o l u t i o n s  a f t e r  e q u i l i b r i u m  
is  a t t a i n e d .  

E x p e r i m e n t a l .  A r o t a t o r  was de- -  
v i s e d  w h i c h  c o u l d  h o l d  t e n  s i l i c a  
t u b e s  ( 4 - i n .  l e n g t h ,  4-rnm 1 . d . )  c o n -  
t a i n i n g  a p p r o p r i a t e  s o l u t i o n s  a n d  
s o l i d s  and  wh ich  o p e r a t e d  i n  a s m a l l  
oven e q u i p p e d  w i t h  q u a r t z  windows f o r  

" The Ur;niuni Trioxlde-Phospl~ortJs Acld-  
Water System, Homogeneous  R e a c t o r  P r o j e c t  
@ z a r t e r l y  P r o  r e s s  R e p o r t  f o r  P e r t o d  Endtng 
May 1 5 ,  1952, &L-lG57, p .  112 ( O c t .  10, 1951j. 

J .  S. G i l l  
E .  v. ,Jones 

Mir i gh t 

o b s e r v a t i o n .  However,  t h e  t e m p e r a t u r e  
c o n t r o l  w a s  n o t  b e t t e r  t h a n  +Sac; 
t h e r e f o r e ,  a s e c o n d  r o t a t o r  was  d e -  
v i s e d  w h i c h  o p e r a t e d  i n  a l i q u i d  
s a l t  b a t h  t h e r m o s t a t e d  t o  2 5 0  + 0 .5"C .  
A l l  r e p o r t e d  a n a l y t i c a l  d a t a  were  
o b t a i n e d  u s i n g  t h e  l i q u i d  s a l t  r o t a -  
t o r ;  t h e  o v e n  r o t a t o r  was u s e d  o n l y  
f o r  e x p l o r a t o r y  p u r p o s e s .  

A p p r o p r i a t e  c o n c e n t r a t i o n s  o f  
M a l l i n c k r o d t  w a t e r - w a s h e d  u r a n i u m  
t r i o x i d e  a n d  c . p .  B a k e r  a n d  Adamvon 
o r t h o p h o s p h o r i c  a c i d  were  s e a l e d  i n  
4-mm-i .  d .  s i l i c a  t u b i n g .  D i s s o l v e d  
a i r  was n o t  removed b e f o r e  s e a l i n g .  
These t u h e s  were p l a c e d  i n  t h e  liquid 
s a l t  u n i t  a n d  r o t a t e d  a t  2 5 0 ° C  for 
72 h r .  E a c h  t u b e  was removed,  cooled 
r a p i d l y  i n  a n  i c e  mush,  c e n t r i f u g e d ,  
a n d  b r o k c n ,  a n d  t h e  s o l u t i o n  w a s  
p i p c t e d  from t,he s o l i d  p h a s e .  Approx- 
i m a t e l y  1% min e l a p s e d  from t h e  time 
o f  r emova l  t o  f i n a l  s e p a r a t i o n .  ? h e  
a s s u m p t i o n ,  b a s e d  on  p r e v i o u s  o b s e r -  
v a t i o n ~ , ( ~ )  i s  t h a t  s o l u b i l i t y  e q u i -  
l i b r i u m  i s  n o t  s u f f i c i e n t l y  a l t e r e d  
d u r i n g  t h i s  o p e r a t i o n  t o  a f f e c t  t h e  
aria l y s e s .  

B o t h  p h o s p h a t e  and  u r a n i u m  w e r e  
a n a l y z e d  by c o l o r i m e t r i c  me thods ( " ' )  
a c c u r a t e  t o  k3%.  

_l__l__l__ 

").I. E.  Currah and F. E. Beamish, " C o l o r i -  
metric; UeLerminat ion o f  Uranium w i t h  Thiocya- 
nate," A n a l  (%ern. 19, 609 (1947). 

<;sk e t  a i . ,  " M*crodeterrnination 
o* Phosphate, Chein tca i  R e s e a r c h  - Analytical, 
Metal  lur5ical Project, A. 11. Compton, Director, 
CIV-1792, p .  16 (June 1, 1944). 

' 3 ) P .  B 
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The s o l u b i l i t y  o f  u r a n i u m  t r i o x i d e  
a t  250°C a s  a f u n c t i o n  o f  p h o s p h o r i c  
a c i d  c o n c e n t r a t i o n  i s  g i v e n  i n  T a b l e  
1 0 . 1  and  F i g .  1 0 . 1 .  Two of  t h e  p o i n t s  
o b t a i n e d  p r e v i o u s l y ( ' )  by  t h e  s y n -  
t h e t i c  me thod  a r e  shown on t h e  f i g u r e  
a n d  a g r e e  a p p r o x i m a t e l y  w i t h  t h e  
a n a l y t i c a l  v a l u e s .  

TABLE 10. 1 

Solubility of Uranitirn T r i o x i d e  i n  
Orthophosphoric Ac i ;1 
Solutions at 250'1: 

SAMPLE 
NO. 

_____ ... 
MOLAR1 TY 
OF H,PO, 

2 .77  

3 . 5 7  

4 . 8 6  

5 . 0 5  

5 . 9 5  

6 . 0 5  

6 . 6 9  

6 .  9 5  

._._._____ 

MOLAR1 TY 
OF UO, 

0 . 2 3  

0 . 4 2  

0 . 7 8  

0 . 8 4  

1 . 2 6  ( ? )  

1. 1 3  

1 . 3 0  

1 . 4 3  

MOLE SOLUBILITY 

R A I I O ,  PO,/U 

1 2 .  

8 .  5 

6 . 2  

6 . 0  

5 . 3 5  

5 .  1 5  

4 . 8 6  

From t h e s e  d a t a ,  t h e n ,  a t  300 g o f  
u r a n i u m  p e r  l i t e r ,  a m o l e  r a t i o ,  
PO,/U = 5 . 2 ,  w i l l  b e  n e c e s s a r y  f o r  
t h i s  s o l u b i l i t y .  A t  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 i o  i s  1 3 .  

~ o n c l u s i o n ~ .  A t  2 5 0 ° C  a q u e o u s  
p h o s p h o r i c  a c i d  s o l u t i o n s  o f  a p p r o x -  
i m a t e l y  3 0 0  g o f  u r a n i u n i  p r r  l i t e r  
o r  inore a p p a r e n t l y  a r c  f e a s i b l e  f a r  
r e a c t o r  f u e l s  f rom a p h a s e  s o l u b i l i t y  
a n d  n e u t r o n  economy s t a n d p o i n t .  

No a d d i t i o n a l  work will be d o n e  on  
t h i s  s y s t e m  u n l e s s  f u t u r e  d e v e l o p -  
m e n t s  w a r r a n t  a more e x t e n s i v e  s t u d y .  

THE E F F E C T  OF CARBON D I O X I D E  ON 
THE S O D X U b  U R A N Y L  CARRONATE- 

WATER SYSTEM 

H. W .  W r i g h t  and  J .  S. G i l l  

T h i s  s t u d y  w a s  u n d e r t a k e n  t o  a s -  
c e r t a i n  t h e  f e a s i b i l i t y  o f  s o d i u m  
u r a n y l  c a r b o n a t e  i n  w a t e r  a n d  u n d e r  
c a r b o n  d i o x i d e  p r e s s u r e  a s  a n  a l t e r -  
n a t e  f u e l  f o r  a h o m o g e n e o u s  r e a c t o r .  
P r e v i o u s  s t u d i e s ( 4 )  a t  t e m p e r a t u r e s  
u p  t o  90°C: i n d i c a t e d  t h a t  t h i s  s a l t  
m i g h t  p r o v e  a n  a c c e p t a b l e  f u e l  f o r  
o p e r a t i o n  a t  2 5 0 ° C  i f  t h e  f o r w a r d  
h y d r o l y s i s  e q u i l i b r i u m  c o u l d  be s u f -  
f i c i e n t l y  i n h i b i l e d  by c a r b o n  d i o x i d e  
p r e s s u r e  a c c o r d i n g  t o  t h e  f o l l o w i n g  
r e  ac t i on : 

f- 
Na,UO,(CO,), t H,O+UO, t I-I,CO, t 2Na,CO, 

f 
CO, P r e s s u r e  

A l i q u o t s  o f  a p p r o x i m a t e l y  1 c c  o f  
a s a t u r a t e d  ( 0 . 2 4  r M )  Na,UO,(CO,) ,  
s o l u t i o n  p r e p a r e d  f r o m  a n  a q u e o u s  
r e a c t i o n  o f  u r a n i u m  t r i o x i d e  a n d  
s o d i u m  L i c a r h o n a t e  w e r e  s e a l e d  i n  
s i l i c a  t u b e s ,  h e a t e d  t o  2 5 0 ° C  a n d  
o b s e r v ' e d .  A  blank"^ c o n t a i n i n g  a 
s a t u r a t e d  s o l u t i o n  o f  s o d i u m  b i c a r -  
b o n a t e  was r u n  a t  250°C i n  o r d e r  t o  
n o t e  a n y  r e a c t i o n  w h i c h  m i g h t  he d u e  
t o  s o d i u m  o r  b i c a r b o n a t e ,  I n  a d -  
d i t i o n ,  t u b e s  w i t h  t h e  Na4U0,(C0,), 
s o l u t i o n  s a t u r a t e d  w i t h  c a r b o n  d i o x i d e  
a n d  o t h e r  t u b e s  c o n t a i n i n g  s o l u t i o n  
i n  w h i c h  s m a l l  a m o u n t s  o f  d r y  i c e  
w e r e  a d d e d  b e f o r e  s e a l i n g  were r u n .  

No p r e c i p i t a t i o n  w a s  o b s e r v e d  i n  
t h e  '"b1.ank" a f t e r  2 4  h r  a t  2 5 0 ° C .  

( , ) \ V .  E. Biince,  N. H. F'urrnan, and H .  J. 
Mundy, 'The Solubility of Sodium Urcrnyl C a r b o n a t e  
in W a t e r  and in Solutions o f  V a r i o u s  S a l t s ,  
M-4238 (May 1947).  
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UNCLASSIFIED 
DWG. 13000 

CONCENTRATION OF H,PQ,  ( M I  

I 

F l y .  10.1. - The Solubility o f  Uranium Trioxide i n  Phossphoric A c i d  a t  250'C. 

However ,  upon c o o l i n g ,  a c l o u d i n e s s  
d i d  a p p e a r  a n d  r e m a i n  on t h e  w a l l s  
o f  t h e  t u b e  i n d i c a t i n g  t h a t  a d e f i n i t e  
h u t  s l o w  d e c o m p o s i t i o n  had o c c u r r e d .  
I n  a l l  r u n s  i n v o l v i n g  t h e  Na,UO, (CO, ) 3  

s o l u t i o n s ,  u r a n i u m  cornpounds ( e v l -  
d e n t l y  h y d r o l y s i s  p r o d u c t s )  p r e -  
c i p i t a t e d  from s o l u t i o n .  These  y e l l o w  
p r e c i p i t a t e s  were f i r s t  o b s e r v e d  a t  
1 9 0 ° C  i n  t h e  t u b e s  c o n t a i n i n g  ( I O  

c a r b o n  d i o x i d e .  P r e c i p i t a t i o r a  o c c u r r e d  
L O  a l e s s e r  d e g r e e  and  a t  a s l o w e r  

rat,e i n  t h o s e  t u b e s  c o n t a i n i n g  ca rbon  
d i o x i d e  h u t  o n l y  a f t e r  r e r n a i n i n g  a t  
2 0 0 ° C  For P hr.  

A s o d i u r r .  u r a n y l  c a r b o n a t e - c a r b o n  
d ~ o x i d e - w a t e r , s ~ s t e n i ,  t h e r e f o r e ,  
d p p e a r s  u n i e a s i b l e  a t  2 5 0 ° C  b o t h  
f r o m  a h y d r o l y t i L  i n s t a b i l i ~ y  a n d  
l o w - s o l u b n l i  t y  s t a n d p o i n t ,  F u r t h e r  

b r l n t y  i f  h i g h  c a r b o n  dioxide p r e s s u r e  
# e r e  a p p l i e d  t o  t l  e s y s t e m ;  h o w e v e r ,  

s t u d y  c o u l d  I n d l C a t P  hydrolytic s t a -  
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i t  i s  d o u b t f u l  w h e t h e r  t h e  u r a n i u m  
s o l u h i l i t y  c o u l d  b e  i n c r e a s e d  s u f f i -  
c i e n  t l y .  

VAPOR PRESSURES OF URANYL 
SA Id ‘IT SOL U T I O  XS 

H .  0.  Day ,  J r .  

T h e  c o m p o u n d  m a n o m e t e r  s y s t e m  
w h i c h  h a d  b e e n  d e s i g n e d  f o r  m e a s u r e -  
m e n t  o f  v a p o r  p r e s s u r e s  h e l o w  1 0  a t m  
h a s  b e e n  c o m p l e t e d .  The u t i l i z a t i o n  
o f  t h i s  a p p a r a t u s  h a s  b e e n  p o s t p o n e d  
t e m p o r a r i l y  i n  f a v o r  o f  m e a s u r e m e n t s  
o f  v a p o r  p r e s s u r e s  a t  t h e  h i g h e r  
t e m p e r a t u r e s  ( 1 5 0  t o  3 5 0 ° C )  a n d  c o r -  
r e s p o n d i n g  h i g h e r  p r e s s u r e s .  

I n  p r e p a r a t i o n  f o r  t h e  m e a s u r e -  
m e n t  o f  t h e s e  p r e s s u r e s  a L e e d s  a n d  
N o r t h r u p  t h e r m o h r n  u n i t  w i t h  a r e -  
s i s t a n c e  o f  2 5  ohms was  s e l e c t e d  t o  
m e a s u r e  t h e  t e m p e r a t , u r e .  T h i s  p l a t i -  
num r e s i s t a n c e  t h e r m o m e t e r  was  c a r e -  
f u l l y  c a l i b r a t e d  a g a i n s t  a B u r e a u  o f  
S t a n d a r d s  c a l i b r a t e d  p l a t i n u m  r c -  
s i s t a n c e  t h e r m o m e t e r  a t  1 0 0 ,  1 3 0 ,  a n d  
1 6 0 ° C .  The v a l u e s  o b t a i n e d  t o g e t h e r  
w i t h  t h e  i c e  p o i n t  p r o v i d e d  s u f f i -  
c i e n t  d a i a  t o  a s s i g n  v a l u e s  t o  t h e  
c o n s t a n t s  i n  t h e  C a l l e n d a r  e q u a t i o n .  

An a - c  t y p e  Brown  r e c o r d e r  a n d  
H a l d w i n  p r e s s u r e  g a g e  ( s t r a i n  g a g e )  
was o b t a i n e d  a n d  v e r y  c a r e f u l l y  c a l i -  
b r a t e d  a g a i n s t  a d e a d  w e i g h t  p i s t o n  
g a g e .  l h e  p r e s s u r e s  w e r e  m e a s u r e d  a t  
t e m p e r a t u r e s  f r o m  25  t o  3 5 ° C  a t  5 0 -  
p s i  i n t e r v a l s  f rom 35  t o  200 p s i  and  
a t  1 0 0 - p s i  i n t e r v a l s  f rom 200  t o  5000  
p s i .  H e p r o d u c i b i l i t y  s e e m s  t o  b e  
w i t h i n  1 t o  2 l b / s q  i n .  a t  a n y  p a r -  
t i c u l a r  t e m p e r a t u r e  and  p r e s s u r e .  

,. 

A t h e r m o s t a t  c o n t a i n i n g  t h e  m o l t e n  
e u t e c t i c  m i x t u r e  o f  K N O , ,  L i N O , ,  a n d  
NaNO, was b u i l t  f o r  u s e  a t  t h e  h i g h e r  

t e m p e r a t u r e s .  A p p a r a t u s  f o r  g e n t l y  
s h a k i n g  t h e  p r e s s u r e  bomb m o u n t e d  
i n s i d e  t h e  t h e r m o s t a t  was c o n s t r u c t e d .  
T e m p e r a t u r e  c o n t r o l  i s  a t t a i n e d  by  
u s e  o f  a n i c k e l  r e s i s t a n c e  t h e r -  
momcter i n  c o n j u n c t i o n  w i t h  a L e e d s  
a n d  N o r t h r u p  D u r a t i o n  A d j u s t i n g  Type  
C o n t r o l l e r .  T h e  t h e r m o s t a t  f l u i d  
i s  s t i r r e d  by means  o f  a c e n t r i f u g a l  
p II t 1 1 p  ” 

T h e  f i r s t  m e a s u r e m e n t s  o f  v a p o r  
p r e s s u r e  w i l l  b e  made o n  s o l u t i o n s  
o f  u r a n y l  s u l f a t e  w i t h  c o n c e n t r a t i o n s  
o f  a p p r o x i m a t e l y  30  g o f  u r a n i u m  p e r  
l i t e r  a n d  3 0 0  g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r .  
T h e  s o l u t i o n s  w i l l  n o t  b e  d e g a s s e d  
b u t  w i l l  c o n t a i n  p r a c t i c a l l y  e q u i l i b -  
r i u m  q u a n t i t i e s  o f  d i s s o l v e d  a i r .  
L a t e r  m e a s u r e m e n t s  o f  v a p o r  p r e s s u r e  
w i l l  b e  made on p u r e  d i s t i l l e d  w a t e r  
b o t h  d e g a s s e d  a n d  s a t u r a t e d  w i t h  
a i r .  T h i s  w i l l  d e t e r m i n e  w h e t h e r  
d e g a s s i n g  o f  t h e  u r e n y l  s a l t  s o l u t i o n s  
i s  a n e c e s s a r y  s t e p  a n d  w i l l  a l s o  
c h e c k  t h e  o v e r - a l l  a c c u r a c y  o f  tem- 
p e r a t u r e  a n d  p r e s s u r e  m e a s u r e m e n t s .  
‘It i s , o f  c o u r s e ,  r e a l i z e d  t h a t  a i r  
i n t r o d u c e s  a n  e r r o r  i n  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 ,  b u t  i f  i t  i s  
l e s s  t h a n  1 t o  2 l b / s q  i n ,  i t  c a n  be  
i g n o r e d .  

A p p a r a t u s  f o r  s a m p l i n g  t h e  v a p o r  
p h a s e  f r o m  t h e  bomb t o g e t h e r  w i t h  
c o n n e c t i n g  l i n e s  f o r  d e g a s s i n g  p u r -  
p o s e s  i s  b e i n g  d e s i g n e d .  

S T Ui1 I E S 0 F EL E C T R I C A 1, C 0 ND UC T I V I T I E S 
OF AQUEOUS URANYL SULFATE SOLUTIONS 

W. B .  B u n g e r  

‘The i n v e s t i g a t i o n  o f  e l e c t r i c a l  
c o n d u c t i v i t i e s  of s o l u t i o n s  o f  u r a n y l  
s a l t s  i n  w a t e r  b a s  b e e n  b r o k e n  down 
i n t o  t w o  s e r i e s  o f  m e a s u r e m e n t s .  The 
f i r s t  s e r i e s  will c o n s i s t  o f  m e a s u r e -  
m e n t s  made w i t h  a c o n d u c t i v i t y  c e l l  
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o f  c o n v e n t i o n a l  d e s i g n  c o v e r i n g  t h e  
t e m p e r a t u r e  r a n g e  o f  1 5  t o  1 0 0 ° C .  
A s e c o n d  s e r i e s  of  measuremen t s  o v e r  
t h e  t e m p e r a t u r e  r a n g e  of 100 t o  300°C 
p r e s e n t s  a m o r e  d i f f i c u l t  p r o b l e m ,  
f o r  i n  t h i s  c a s e  t h e  c e l l  m u s t  b e  
c a p a b l e  o f  w i t h s t a n d i n g  c o r r o s i o n  
a n d  h i g h  p r e s s u r e s  ( u p  t o  I 0 0  a t m ) .  

E q u i p m e n t  f o r  t h e  m e a s u r e m e n t  o f  
c o n d u c t i v i t i e s  i n  t h e  l o w e r  t e m p e r a -  
t u r e  r a n g e  h a s  been  a s s e m b l e d  and  i s  
e x p e c t e d  t o  b e  i n  o p e r a t i o n  s o o n .  
The  b r i d g e  c h o s e n  f o r  t h i s  work was 
a m o d i f i c a t i o n  of t h e  b r i d g e  o €  J o n e s  
a n d  J o s e p h s ( s  d e s c r i b e d  by D i k e .  ( 6 )  

T h i s  b r i d g e  i s  c a p a b l e  o f  g i v i n g  
r e s u l t s  h a v i n g  a n  o v e r - a l l  a c c u r a c y  
o f  iO,OO9%. F o r  t h e  p r e s e n t  w e  e x -  
p e c t a s o m e w h a t  l o w e r a c c u r a c y ,  +0.02%, 
s i n c e  n o  e f f o r t  h a s  been made t o  c o n -  
t r o l  t h e  t e m p e r a t u r e  and h u m i d i t y  o f  
t h e  r o o m ,  a n d  t h e  b r i d g e  r e s i s t , o r s  
have  n o t  been  c a l i b r a t e d .  

The s o u r c e  o f  a l t e r n a t i n g  c u r r e n t  
w i l l  b e  a H e w l e t t  P a c k a r d  a u d i o -  
os c i 1.1 a t a s .  Pile a s u r e me II t s a re p 1 ann e d 
u s i n g  s e v e r a l  d i f f e r e n t  f r e q u e n c i e s  
a t  e a c h  t e m p e r a t u r e  s o  t h a t  c o r r e c t i o n  
c a n  be made f o r  t h e  r e s i s t a n c e  at the  
e l e c t r o d e s  o f  t h e  c e l l  due t o  p u l a r l -  
z a t i o n . ( ' )  T h e s e  d a t a  may a l s o  b e  

( ' ) G .  J o n e s  and R. C .  Josephs,  " The Measure- 
men t  o f  t h e  C o n d u c t a n c e  of E 1 , c t r o l y t e s .  I .  
An E x p e r l m e n t a l  a n d  T h e o r e t i c a l  S t u d y  o f  
P r i n c i p l e s  of Des ign  o f  t h e  Whea t s tone  Bridge 
f o r  Use with A l t e r n a t i r i g  Curretits and an Jm- 
p r o v e d  Form o f  , P l r e c t  R e a d i n g  A l t e r n a t i n g  
C u r r e n t  B r i d g e ,  J .  A m .  C h e m .  ,Sot. 50,  1049 
( 1928 1. 

( 6 ) P .  H. Dike,  " A Br idge  for the  ;Ileasurement 
of  t h e  Conductance of E i e c t r o t y t e s ,  R e v .  SCL.  
I n s t r u m e n t s  2 ,  379 (1931).  

( 7 ) G .  J o n e s  arid S. M .  Christian, * '  ' I h e  
Measurement of the Conductance o f  E l e c t r o l y t e s .  
V I .  G a l v a n i c  P o l a r i z a t i o n  by A l t e r n a t L o g  
C u r r e n t , "  J. Am. Chem. Soc .  5 1 ,  272 (1935) .  

u s e d  a s  c r i t e r i a  f o r  s u f f i c i e n t  p l a t -  
i n i z a t i o n  of  t h e  e l e c t r o d e s . ( ' )  The 
o u t p u t  of t h e  b r i d g e  w i l l  be f e d  i n t o  
a t u n e d  a m p l i f i e r  a n d  a n  o s c i l l o -  
g r a p h  w i l l  Le used a s  i,he d e t e c t o r . ( ' )  

The  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  c e l l  w i l l  
b e  c o n t r o l l e d  by a t h e r m o s t a t  c o n -  
s t r u c t e d  i n  o u r  l a b o r a t o r y .  Tempera-  
t u r e  m e a s u r e m e n t s  w i l l  be made by a 
p l a t i n u m  wire  r e s i s  ta r ice  the rmomete r  
whose  r e s i s t a n c e  i s  m e a s u r e d  w i t h  a 
M u l l e r  b r i d g e .  

A ~ 1 , 1 1 1  h a s  been  c o n s t r u c t e d  f o r  
t h e  p r o d u c t i o n  o f  c o n d u c t i v i L y  water .  
I t  i s  e s s e n t i a l l y  a m o d i f i c a t i o n  o f  
t h e  s t i l l  d e s c r i b e d  by T h i e s s e n  and  

€I e r m ,a nn { l o )  w h i c h  was r e d e s i g n e d  s o  
ab  t o  occupy l e s s  l a b o r a t o r y  s p a c e .  

F u r  m e a s u r e m e n t s  i n  t h e  h i g h e r  
t e m p e r a t u r e  r a n g e  ( 1 0 0  t o  3 0 0 ° C )  a 
c e l l  s i m i l a r  to t h a t  d e s c r i k i e d  by 
N o y e s  arid C o o l i d g e (  ' ) i s  b e i n g  c o n -  
s c r u c t e d .  T h i s  c e l l  may b e  s u b j e c t  
t o  a l a r g e  P c ? r k e r  e f f e c t  ( ' ' 1  w h i c h  
w i l l  n o t  be c o n d u c i v e  t o  results o f  
h i g h  p r e c i s i o n .  

' " G .  J o n e s  a n d  D .  &I. B o l l i n g e r ,  '' T h e  
Mea si1 renien t o f the  Conduct ari c e  12 f E 1 e c  t r o 1 y t e s . 
VI 1. lh P l a t i n i z a t i o n , "  J .  A m .  Chenr. .sot. 57, 
280 (193.5) .  

("G. Jones ,  K.  J.  M y s e l s ,  a n d  W .  Juda ,  " 'lhe 
Measurement of  t h e  Conductance of E l e c t r o l y t e s .  
1X. The Us:, o f  the Cathode-Hay O s c i l l o g r a p h  a s  
a De tec to r ,  J. Am. Chcrn. S O C .  62 ,  2919 (1949) .  

" E i n e  
F i n  factie Methode zur H e r s t e l l u n g  van L e i  t f a h i  g- 
k e i  t s i v a s s e r  H o c h s t e i r i  R e i n h e i  t s g r a d e s ,  " 2 .  
E2 e k t r o c h e r .  43, 66 ( 1937) .  

( ' " A .  A .  N o y e s  a n d  ~ o o l i d g e ,  C a r n e g i e  
I n s t i t u t e  o f  W e s h i n g t o n  P i i b l i . c a t i o n  No. 6 3  

I' The C a l i b r a t i o n  of  C e l l s  
f o r  Conductance Measurerrient,s. 11, The Xnte r -  
comparison of C e l l  C o n s t a n t s , "  J .  Am. Ches .  Soc. 

('')IJ. A. T h i e s s e n  and  K ,  Iierrniann, 

( 1 9 0 5 ) .  

( '"kl .  C .  P a r k e r ,  

45, 1366 (1923).  
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P R E P A R A T I O N  OF P U R E  U R A N Y L  S U L F A T E  
FOB EXPERIMENTAL PURPOSES 

M .  H .  L i e t z k e  a n d  J .  C .  G r i e s s  

A v e r y  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  h a s  b e e n  p r e p a r e d  f o r  e x p e r i -  
i n e n t a l  p u r p o s e s  by c o r n b i n i n g  s t o i c h i o -  
m e t r i c  a n i o u n t s  o f  u r a n i u m  t r i o x i d e  
a n d  s u l f u r i c  a c i d .  T h e  u r a n i u m  t r i -  
o x i d e  ( M a l l i n c k r o d t )  was f i r s t  washed 
f o u r  t i m e s  by d e c a n t a t i o n  t o  r e m o v e  
a n y  c o n t a m i n a t i n g  u r a n y l .  l l i t r a t e .  A 
c o n d u c t i m e t r i c  t i t r a t i o n  o f  a s l u r r y  
o f  t h e  o x i d e  i n  w a t e r  was t h e n  made 
w i t h  4 b! s u l f u r i c  a c i d .  S i n c e  a n  
e x c e s s  o f  a c i d  w a s  u s e d ,  t h e  b a c k  
t i t r a t i o n  w a s  e f f e c t e d  w i t h  u r a n i u m  
t r i o x i d e  o f  known u r a n i u i i i  c o n t e n t .  
A n a l y s i s  s h o w e d  t h a t  t h c  u r a n i u m  t o  
s u l f a t e  r a t i o  o n  t h e  f i n a l  p r o d u c t  
was 1 . 0 0 3  * . 0 0 3 .  

A p r e l i m i n a r y  pII  c u r v e  h a s  b e e n  
r u n  f o r  v a r i o u s  c o n c e n t r a t i o n s  o f  
t h i s  u r a n y l  s u l f a t e  a n d  h a s  b e e n  
f o u n d  t o  d i f f e r  f r o m  t h e  o n e  g i v e n  
by I l e lmho lz  a n d  F r i e d l a n d e r .  ( I 3  ) 'The 
p H  c u r v e  w i l l  be i n v e s t i g a t e d  f u r t h e r  
a n d  . a  d e n s i t y  v s .  c o n c e n t r a t i o n  c u r v e  
w i l l  be  o b t a i n e d .  

U R A N Y L  SULFATE P R O D U C T I O N  - ACIUITT E S ,  
IREFRAGTZYE INUXCIES, AND DENSITIES 

OF IJRANYL SULFATE S Q L U T I O N S  

hl. H .  L i e t z k e  H .  C V .  W r i g h t  
U'. I,. M a r s h a l l  

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

( 1 3 ) L .  Helmholz and C;. F r i e d l a n d e r ,  Physical 
P r o p e r t i e s  of Uranyl S u l f a t e  solutions, 1,4MS-30 
(Dec. 15, 1943). 

t i v e  i n d i c e s ,  arid d e n s i 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  n e a r  room t e m p e r a -  
t u r e  h a v e  b e e n  d e t e r m i n e d .  pH v a l u e s  
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  a t  
2 0 . 0 ,  2 5 . 0 ,  3 0 . 0 , a n d  3 5 . 0  k 0 . l " C  a r e  
s h o w n  i n  F i g .  1 0 . 2 .  V a l u e s  i n t e r -  
p o l a t e d  f r o m  t h e s e  d a t a  d i f f e r  s o m e -  
w h a t  f r o m  p r e v i o u s  v a l u e s  a t  2 2 " ~ .  ( l 3  ) 

T h e  r e f r a c t i v e  i n d i c e s  a n d  d e n s i t i e s  
a t  2 5  t 0.2OC a r e  g i v e n  i n  T a b l e  1 0 . 2  
a n d  shown i n  F i g s .  1 0 . 3  a n d  1 0 . 4 .  By 
a s  s u m i n  g a t eiiipe r a t u r e  c o r  r e  c t i o n  
f a c t o r  t h e  d e n s i t i e s  a t  25°C a r e  i n  
a g r e e m e n t  w i t h  p r e v i o u s  d a t a (  1 3 )  

20°C.  

Experiieeaita4.. U r a n y l  s u l f a t e  was  
p r e p a r e d  a c c o r d i n g  t o  t h e  p r o d u c t i o n  
p r o c e d u r e  r n e n ~ i o n e d  a b o v e  by  . J .  C .  
Griess  a n d  ic1. H .  L i e t z k e .  The  m o l a r  
r a t i o  o f  s u l f a t e  t o  u r a n i u m  a f t e r  
f i n a l  a d j u s t m e n t  was 1 . 0 0 3  f 0 . 0 0 3 .  

a t  

A c i d i t i e s  were  m e a s u r e d  u s i n g  a 
Reckman  p H  m e t e s ,  a n d  a 1 0 - m l  p i c -  
n o m e t e r  w a s  u s e d  f o r  t h e  d e n s i t y  
d e t e r m i r i a t i o n s .  R e f r a c t i v e  i n d i c e s  

TABLE 10. 2 

Kofraetivc I n d i c e s  and rknsi t ies  o f  
Aqueous Uranyl  S u l f a t e  at 

2 5 . 0  i- 0 . 2 O C  

_- 
__I_- 

MOLAm TY 
OF UO,SO, - 

0.0  
0 .4196  
0 .8455  
1.2597 
1.6755 
2.0939 
2. 3249 
2. 5635 
2 .7244  
2.8718 
3. 3309 -- 

DEN SI ?Y 

( g / c c )  
I ~ -  

0 .9970  
1. 1295 
1.2668 
1. 4002 
1.5298 
1.6610 
1.7 260 
1.7994 
1.8573 
1.9076 
2.0484 

-- 

REFRACTIVE INDEX _____ 
1. 3320 
1 .3452  
1. 3583 
1.3705 
1.3844 
1.3973 
1 .4024  
1.4089 
1.4145 
1. 4189 
1.4312 

.___ 
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U N C L A S S I F I E D  
DWG. 13002 
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951  

U N C L. AS S I F I E D 
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were  o b t a i n e d  u s i n g  b o t h  an Abbe and  C o n c e n t r a t i o n s  were d e t e r m i n e d  
a t h e r m o s t a t e d  B a u s c h  a n d  Lornb r e -  g r a v i m e t r i c a l l y  by i g n i t i o n  a t  900  
f r a c t o r n e t e r .  These  d a t a  were a v e r a g e d  t o  1 0 0 0 ° C  t o  U,O, .  C o n c e n t r a t i o n s  
f o r  a g i v e n  s o l u t i o n .  a r e  a c c u r a t e  t o  40.3%.  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  1 9 5 1  

11 e CORROSION 

.T. 1 , .  E n g l i s h ,  L e a d e r  

J .  L .  O l s e n  
s. 11. 

C O K K O S I O N  OF TITANIUM 

S t a g n a n t  c o r r o s i o n  t e s t s  u s i n g  
v a r i o u s  t y p e s  o f  t i t a n i u m  m e t a l  have  
b e e n  r u n  d u r i n g  t h e  p a s t  q u a r t e r .  
These  t e s t s  were o p e r a t e d  i n  s t a i n -  
l e s s  s t e e l  a u t o c l a v e s  which i n i t , i a l l y  
r e c e i v e d  a p r e t r e a t m e n t  i n  e i t h e r  
1% HNO,  o r  2 %  CrO, f o r  2 4  h r  a t  
2 5 0 ° C .  The  t e s t  medium w a s  0 . 1 7  M 
UO,SO,, and  s o l u t i o n s  were  r e p l a c e d  
w e e k l y  when  t h e  s a m p l e s  w e r e  e x -  
a m i n e d  f o r  c o r r ~ s i o n  d a m a g e .  The  
 result,^ o f  t h e s e  i n v e s t i g a t i o n s  
a p p e a r  below.  

Corrosion o f  R e m - C r u  Titanium 
sheet  a n d  Plate. Two s a m p l e s  o f  
t i t a n i u m  m e t a l  o b t a i n e d  f r o m  R e m -  
C r u  T i t a n i u m ,  I n c .  f o r  c o r r o s i o n  
t e s t i n g  a r e  d e s c r i b e d  a s  f o l l o w s :  

S h e e t :  
M a t e r i a l  d e s i g n a t i o n  RC 7 0 ;  ’1/8 
in. t h i c k ;  r o l l e d  a n d  a n n e a l e d ;  
c a r b o n  c o n t e n t  0 .  1 7 % ;  t e n s i l e  
s t r e n g t h ,  9 4 ,  0 0 0  p s i ;  y i e l d  
s t r e n g t h ,  8 6 , 0 0 0  p s i ;  e l o n g a t i o n ,  
2 2 %  i n  2 i n .  

P l a t e :  
1/4 i n .  t , h i c k ;  h i g h - p u r i t y  ma- 
t e r i a l  p r o d u c e d  by K r o l t  p r o c e s s ;  
low i n  c a r b o n ,  oxygen ,  and n i t r o -  
gen .  

The  s a m p l e s  w e r e  r u n  f o r  0 weehs  
i n  u r a n y l  s u l f a t e  a t  2 5 0 ° C  a n d  t h e  
r e s u l t s  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  11.1. 
Weight changes  a r e  c u m u l a t i v e .  

. J .  R e e d  
Whee 1 c r 

TABLE 11. 1 

Corrosion of 1Reni-Gru Titanium 
in 0 .  17 M UO,sO, at 2 5 O o C  

________-.__..I ~ -- 

EWOSURE 
‘TIME ( h r )  

lG8 
3 36 
50 4 
67 2 
8 40 

1008 

__I____.̂ - 

COKROS I ON 

T l  TANItlhl SHEET TITANIUbI 

(ma/ cm2 

- 0 . 0 4 1  
1 0 . 0 0 7  

- 0 . 0 2 0  

- 0 . 0 2 0  

+O. 0 4 1  

PLATE 

I V Y  1 

0 .  18 

0 . 0 3  

0.02 

B o t h  s a m p l e s  were c h a r a c t e r i z e d  
by a h i g h l y  l u s t r o u s  g o l d e n - y e l l o w  
c o l o r .  C o r r o s i o n  a t t a c k  wa5 o f  
n e g l  i g i b l e  m a g n i t u d e  a s  e v i d e n c e d  
by  t h e  d a t a  i n  T a b l e  11,1. A l t h o u g h  
t h e  c h e m i c a l  a n a l y s e s  of  t h e  t e s t  
s o l u t i o n s  a r e  n o t  c o m p l e t e ,  a p r e -  
l i m i n a r y  i n s p e c t i o n  showed  t h a t  n o  
r e d u r t , i o r i  o f  u r a n y l  s u l f a t e  h a d  
o c c u r r e d .  L i t t l e  change  i n  s o l u t i o n  
pH he tween  i n i t i a l  and  f i n a l  v a l u e s  
was d e t e r m i n e d .  

Corroaion o f  Welded  T i t a n i u t a  
~ u b i c ~ g , .  Samples  o f  3 / 8 -  and 1 / 2 - i n . -  
o .  t i .  w e l d e d  t i t a n i u m  t u b i n g  w e r e  
o b t a i n e d  from H e m - C r u  f o r  c o r r o s i o n  
s t u d i e s .  T h e  t u b i i i g  was f a b r l  c n t e d  
by w e l d i n g  i n t o  a l a r g e r  d i a m e t e r  
t u b e ,  g r i n d i n g  t h e  o u t s i d e  o f  t h e  
we ld  on a b e l t ,  or id  d r a w i n g  t o  s i z e .  
The  t u b i n g  was t e s t e d  i n  a n  a n n e a l e d  

1 2 9  
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... I_.__. 

TABLE 11.2 

..... ....... ..... _..__ 
__-I. I ll_l___-^ll__-_- 

..-- 

CORROSION 

- 0 . 1 9  

- 0 . 2 4  

-0 .29  

-0.25 

-0 .30  

- 0 . 3 1  
.... 

EXPOSURE 
TIME ( h r )  

0.28 

0.26 

0 . 2 3  
..... ::i 168 

3 36 

50 4 

6 7 2  

8 40 

1008 

......... ......... 7 h p + ; F  
_. 

( rng/ cm2 ) 
.... ...... 

c o n d i t i o n  ( a n n e a l e d  a t  1 2 0 0 ° F )  a n d  
i n  t h e  a s - f a b r i c a t e d  c o n d i t i o n .  T h e  
a n n e a l e d  t u b i n g  w a s  d e s c a l e d  i n  a 
m o l t e n  s a l t  h a t h .  C o r r o s i o n  r e s u l t s  
a r e  i n c l u d e d  i n  T a b l e  1 1 . 2 .  

A l l  s a m p l e s  s h o w e d  t h e  l u s t r o u s  
g o l d e n - y e l l o w  c o l o r  a s  f o u n d  o n  
p r e v i o u s  s p e c i m e n s .  T h e  d i f f e r e n c e  
i n  c o r r o s i o n  b e h a v i o r  i n  S a t n p l e s  1 
a n d  2 may b e  d u e  t o  a c o m h i n a t i o n  
o f  t h e  a n n e a l i n g  o p e r a t i o n  a n d  t h e  
r e m o v a l  o f  s u r f a c e  c o n t a m i n a n t s  by  
t h e  m o l t e n  s a l t  b a t h  d e s c a l i n g  
o p e r a t i o n .  T h e  c o r r o s i o n  a t t a c k  
on t h e  u n a n n e a l e d  s p e c i m e n  w a s  
t h r e e  t imes  g r e a t e r  t h a n  t h a t  o n  
t h e  a n n e a l e d  and c l e a n e d  s a m p l e .  

T h e  1 / 2 - i n .  - 0 . d .  w e l d e d  t u b i n g ,  
a l t h o u g h  p o s s e s s i n g  g o o d  c o r r o s i o n  
r e s i s t a n c e ,  s h o w e d  n u m e r o u s  s m a l l  
f i s s u r e s  i n  t h e  w e l d  z o n e  w h i c h  
w o u l d  b e  s u f f i c i e n t  b a s i s  f o r  r e -  
j e c t i o n  o f  t h e  m a t e r i a l .  T h e  3 / 8 -  

-0 .058  

- 0 , 0 5 1  

-0 .043  

- 0 , 1 0 1  

- 0 . 0 7 2  

- 0 . 1 0 1  
.... 

0.26 

0 . 1 1  

0.07 

0 . 1 1  

0.07 

0.07 

SAMP 

-0 .079 

-0 .105  

-0 .095  

-0.089 

-0.095 

5 3  

0 .35  

0 .23  

0.14 

0.10 

0.09 

i n . - 0 . d .  t u b i n g  s a m p l e s  s h o w e d  n o  
s u c h  s i g n s  o f  d e f e c t i v e  w e l - d i n g .  

C o r r o s i o n  o f  Welded Titanium. A 
s a m p l e  o f  c o m m e r c i a l  s h e e t -  t i t a n i u m  
w h i c h  h a d  h e e n  H e l i a r c - w e l d e d  u n d e r  
a n  i n e r t  a t m o s p h e r e  w a s  o b t a i n e d  
f r o m  W r i g h t  F i e l d .  T h i n  s t r i p s  o f  
t i t a n i u m ,  c u t  f r o m  t h e  s a m e  s h e e t ,  
were u s e d  f o r  f i l l e r  m e t a l .  Before  
t e s t i n g ,  t h e  s a m p l e  was  e t c h e d  f o r  
1 5  m i n  i n  a H N 0 , - H F  s o l u t i o n  a t  
6OoC. I t  was t h e n  e x p o s e d  f o r  w e e k l y  
p e r i o d s  i n  0 . 1 1  M u r a n y l  s u l f a t e  a t  
2 5 O o C ,  u s i n g  a n i t r i c  a c i d - p r e -  
t r e a t e d  s t a i n l e s s  s t e e l  bomb.  T e s t  
d a t a  a p p e a r  i n  T a b l e  11 .3  b a s e d  on 
c u m u l a t i v e  w e i g h t  l o s s .  

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  w a s  c o m p a r a b l e  t o  t h a t  of 
t h e  w e l d e d  t u b i n g ,  S a m p l e  2 ,  i n  
T a b l e  1 1 . 2 .  T h e  m a j o r  p o r t i o n  o f  
t h e  s u r f a c e s  were  a d u l l  y e l l o w  
c o l o r .  T h e  w e l d  z o n e  a n d  a d j a c e n t  

1 3 0  



TABLE 1 1 . 3  

Corrosion o f  Welded Titanium Sheet 
i n  0.17 bt UO,SO, at. 250'~ 

EXPOSURE WEIGHT LOSS 
TIME ( h r )  (mg/  cm2 

16 8 0 . 0 7 3  

3 36 0.073 

50 4 0.073 

67 2 0.044 

8 40 0.105 

1008 0.098 

_-- 

COFiHOSlUN RATE 
( m i l / y e u r )  

0.33 

0.  16 

0 . 1 1  

0 . 1 1  

0 . 0 9  

0.07 

ERIBD ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

corrosion of  Annealed Ti tan ium-Type  34'9 s t a i n l e s s  S tee l  

h e a t - a f f e c t e d  a r e a s  were o f  a d a r k e r  
y e l l o w  c o l o r .  T h e  w e l d  a r e a  w a s  
s m o o t h  i n  a p p e a r a n c e ;  no  c r a c k s  o r  
l o c a l i z e d  c o r r o s i o n  a t t a c k  w e r e  
f o 11 n d by m i  c r o s c o p 1 c e x a m  i ri a t i ob  I 

T h e  sarriple w i l l  b e  s e c t i o n e d  a n d  
e x a m i n e d  f u r t h e r  m i c r o s c o p i c a l l y  a t  
a t  t h e  c o n c l u s i o n  of  t h e  t e s t , .  

T n 81, P 

EXPOSURE 
T I M E  ( h r )  

168 

336 

168 

336 

C h e m i c a l  a n a l y s e s  o f  the u r a n y l  
s i i l f a t e  t e s ~  s o l u t i o n  d i s c l o s e d  n o  
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 .  
The  t i t a n i u m  c o n t e n t  o f  t h e s e  s o l u -  
t i o n s  a v e r a g e d  <l ? / / m l .  

Corrosion o f  T i C a n l u m  Coupled t o  
Type 347 s t a i n l e s s  S t e e l .  The g a l -  

v a n i c  c o r r o s i o n  behav io r  of  a n n e a l e d  
t i t a n i u m  s h e e t  arid t i t a n i u r i i  p l a t , e  
w i t h  t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  s t e e l  w a s  
i n v r s t i g a t e d  i n  0 . 1 7  rtl u r a n y l  s u l f a t e  
nt  1 0 0 ° C .  T h e  c o u p l e  c o n s i s t e d  o f  
,I f l a t  s q u a r e  of t he  + , i t a n i u i n  b o l t e d  
t o  a d i s k  o f  s t a i n l e s s  s t e e l  by  
means o f  a t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  s t e e l  
h o l r  a n d  n u t .  T h e  c o u p l e s  w c r e  
r e  nio v e  d w e  c k I y d 1 swan t 1 e d , w e  i ghe d , 
a u d  c x a n r 1 n e d  i o 1  l n d l c a t l o n s  o f  
c o r r o s i ~ n  ~ t t a c k .  n a t a  a p p e a r  i n  

T a b l e  1 1 , 4 .  

No ev idence  o f  galvanic:  o r  c r e v i c e  
c o r r o s i o n  was o b s e r v e d  oii any  o f  t h e  
a s p e c i J l i e n s ;  a 1  1 e x h i b i t e d  t h e i r  
u r r g n n a l  h i g h  d e g r e e  of :  m e t a l l i c  

3 % "  4 

. ___......._ ~ _.._ ...... I -^ 

MATER1 AL 

c .  l i t a n i u m  ( s h e e t )  
Type 347 s t a i n l e s s  s t e e l  

T i  t an ium ( s h e  e t 1 
Type 347 s t a i n l e s s  s t e e l  

T i t a n i u m  ( p l a t e  ) 
Type 347 s l a i n l e s s  s t e e l  

T i t a n i u m  ( p l a t e )  
Type 3 4 1  s t a i n l e s s  s t e e l  

0 . 0 6 0  
0 . 0 7 4  

0.042 
0.035 

0 .110  
0.  ua9 

0 .082  
0 .079  
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0 . 1 1 1  

0.116 
0 . 1 0 1  
0.015 

0 .155  

i 0 . 140  

~ 

I 0 .082 

I 

l u s t e r .  No r e d u c t i o n  i n  t o t a l  TABLE 11. 5 

u r a n i u n i  c o n t e n t  w a s  f o u n d  by c h e m i c a l  
a n a l y s e s .  T h e  c o u p l e  t e s t s  w i l l  b e  Co P PO s i o n  o f Si n t e red T i  tan  i urn 
r e p e a t e d  a t  2 5 0 ° C  I n  u r a n y l  s u l f a t e  i n  0.17 M UO,so, a t  250'C 

.......... ...... s o l u t i o n s .  ..... ..... 

CUMULArIVE 
corrosion O P  S i n t e r e d  Titanium. 

Two s a m p l e s  o f  t i t a n i u m  p r o d u c e d  b y  
p o w d e r  m e t a l l u r g y  t e c h n i q u e s  w e r e  
o b t a i n e d  f ro in  t h e  B r u s h  L a b o r a t o r i e s  
i n  C l e v e l a n d ,  O h i o .  

S a m p l e  1: 
P r o d u c e d  f r o m  a v e r a g e ,  30  m e s h ,  
B u r e a u  o f  M i n e s  t i t a n i u m  p o w d e r  
c o n t a i n i n g  0 . 5 %  Mg b e f o r e  c o n -  
s o  1 i d s  t i  on .  

S a m p l e  2 :  
P r o d u c e d  f r o m  n u  P o n t  s p o n g e  o f  
v e r y  h i g h  p u r i t y .  

I t  w a s  v e r y  p r o b a b l e  t h a t  a s r l i a l l  

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

T h e  s a m p l e s  were  e x p o s e d  t o  0 . 1 7  
M UQ,SO, ai, 2 5 0 ° C  f o r  '7 weeks  w i t h  
w e e k l y  e x a m i n a t i o n .  S t a i n l e s s  s t e e l  
b o m b s ,  p r e t r e a t e d  i n  n i t r i c  a c i d ,  
w e r e  u s e d  t o  c o n t a i n  t h e  s a m p l e s  a n d  
s o l i l t i o n s  a t  t h i s  t e m p e i a t u r e .  C o r -  
r o s i o n  d a t a  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  
1 1 . 5 .  

No s i g n i f i c a n t  v a r i a t i o n  i n  t h e  
c o r r o s i o n  b c h a v i o r  o f  t h e  two  s p c c i -  
m e n s  w a s  e v i d e n t ,  a l t h o u g h  b o t h  d i d  
s h o w  a s l i g h t  c o r r o s i o n  a t t a c k  a s  
t h e  t e s t  t ime i n c r e a s e d  t o  6'72 h r .  A 
p e r i o d  o f  w e i g h t  g a i n  followed o n  
b o t h  s p e c i m e n s .  B o t h  s a m p l e s  w e r e  
c o l o r e d  a b r i l l i a n t  g o l d e n  y e l l o w  
a t  t h e  e n d  o f  t h e  f i r s t  w e e k .  T h i s  
c o l o r  g r a d u a l l y  c h a n g e d  t o  a d e e p ,  
l u s t r o u s  g o l d e n  b r n w n  a s  t h e  t e s t i n g  
time i n c r e a s e d .  

WEIGHT GAIN ( m g / c m 2 )  

SAMPLE 1 SAMPLE 2 
EXPOSURE 
TIME ( h r )  

168 
336 
50 4 
67 2 

8 40 
1008 

1176 

0 .  143 
0.099 
0 . 0 7 4  
0 .049  
0 .059  
0.  123 
0 . 1 1 3  

U r a n i u m  a n a l y s e s  a v a i l a b l e  s h o w  
n o  r e d u c t i o n  i n  c o n c e n t r a t i o n .  The 
t i t a n i u m  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  vias  l e s s  t h a n  
1 y / m l  t h r o u g h o u t  t h e  t e sL .  

CORROSION OF Z X R C O N I U M  

C o r r o s i o n  s t u d i e s  h a v e  c o n t i n u e d  
w i t h  z i r c o n i u m - t i n  a l l o y s  a n d  c r y s t a l  
b a r  z i r r s n i l i r 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  2 5 O O C .  N o  r e c e n t  
s a m p l e s  o f  r e g u l a r  B u r e a u  o f  M i n e s  
z i r c o n i u m  h a v e  b e e n  r e c e i v e d :  there- 
f o r e ,  c o r r o s i o n  d a t a  o n  this t y p e  
are n o t  i n c l u d e d  i n  t h i s  r e p o r t .  

S i n c e  p r e v i o u s  s t u d i e s  d i s c l o s e d  
t h a t  t h e  z i r c o n i u m - t i n  a1 loys showed 
s u p e r i o r  c o r r o s i o n  r e s i s  t a n c c  t o  t h e  
r e g u l a r  B u r e a u  o f  M i n e s  m e t a l  i n  
u r a n y l  s u l f a t e  a t  2 5 O 0 C ,  t h e  major 
e f f o r t  o n  t h e  z i r c o n i u m  c o r r o s i o n  
i n r e s t i g d t i o n  h a s  b e e n  d e v o t e d  t o  
a m o r c  i n t e n s i v e  a t i r d y  o f  t h e s r  
a 1 l o y s  . 

132  



C 
FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1 9 5 1  

S t a g n a n t  c o r r o s i o n  t e s t s  w e r e  
c o n d u c t e d  i n  p r e t r e a t e d  s t a i n l e s s  
s t e e l  bombs c o n t a i n i n g  0 . 1 7  hl u r a n y l  
s u l f a t e .  T h e  t e s t  s a r r r p l e s  w e r e  
e x a m i n e d  w e e k l y  f o r  g e n e r a l  a p p e a r -  
a n c e  and  w e i g h t  c h a n g e .  The u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  w e r e  r e p l a c e d  
w e e k l y  w i t h  new s o l u t i o n .  The  r e -  
s u l t s  o f  t h e  c o r r o s i o n  s t u d i e s  o n  
z i r c o n i u m  a p p e a r  i n  t h e  f o l l o w i n g  
s e c t i o n s .  

corrosion o f  B u r e a u  o f  M i n e s  
Re s i s t a n c e - I e 1 t e d Z i r c o n i u m - T i n 
Alloys. S a m p l e s  o f  B u r e a u  o f  Mines  
r e s i s t a n c e  - m e  1 t e d  2 i r c o r i i u m  c o n -  
t a i n i n g  3 a n d  5% t l n  a d d i t , i o n s  were 
r u n  f o r  1 5  w e e k s  i n  u r a n y l  s u l f a t e  
a t  2 5 0 ° C .  T h e  s a m p l e s  w e r e  h o t -  
f o r g e d  a n d  r o l l e d  a f t e r  i n e l t i n g .  
B e f o r e  e x p o s i n g  t o  u r a n y l  s u l f a t e ,  
t h e  s p e c i m e n s  were a b r a d e d  on N o s .  
80 a n d  1 2 0  g r i t  p a p e r s  a n d  e t c h e d  
f o r  3 t o  5 m i n  i n  5 %  HF a t  rooin  
t e m p e r a t u r e .  R e s u l t s  o f  t h e s e  t e s t s  

a p p e a r  i n  T a b l e  1 1 . 6 .  

A m a r k e d  d i f f e r e n c e  i n  t h e  c o r -  
r o s i o n  b e h a v i o r  o f  t h e s e  t,wo a l l o y s  
i s  e v i d e n t  f r o m  a n  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  d a t a .  T h e  3 %  t i n  
a l l o y  e x h i b i t e d  a c o n t i n u o u s  w e i g h t  
g a i n  t h r o u g h o u t  t h e  1 6  w e e k s  o f  
t e s t .  T h e  5 %  t i n  a l l o y ,  o n  t h e  
o t h e r  h a n d ,  s h o w e d  a c o n t i n u o u s  
w e i g h t  l o s s .  T h e  c o r r o s i o n  r a t e  
on t h i s  s p e c i m e n  f o r  t h e  t o t a l  t i m e  
o f  e x p o s u r e  w a s  0 . 0 5  m i l  p e n e t , r a -  
t i o n  p e r  y e a r .  B o t h  s a m p l e s  w e r e  
i d e n t i c a l  i n  a p p e a r a n c e  a t  t h e  e n d  
o f  t h e  f i r s t  week ,  and  l i t t l e  c h a n g e  
o c c u r r e d  d u r i n g  t h e  c o u r s e  o f  t h e  
t e s t .  A d a r k  brown i r i d e s c e n t  f i l m  
c o v e r e d  b o t h  s p e c i m e n s ;  n o  d u l l  
g r a y  f i l m  f o r m a t i o n  was o b s e r v e d  a s  
i s  g e n e r a l l y  e n c o u n t e r e d  on r e g u l a r  
B u r e a u  o f  M i n e s  s p e c i m e n s  e x p o s e d  
u n d e r  s i m i l a r  c o n d i t i o n s .  

TABLE 11.6 

Corrosion o f  Bul iraes  Eesistanee-  
Melted Zirconium-Tin Alloys in 

0.11 M uo,so, at 250°c 

__- 

EXPOSURE 
TIME (weeks) 

1 
2 
3 
4 
5 
6 

7 
8 
9 

10 

11 
1 2  
1 3  
14 
1 5  
16 

-I__ 

CUMULATIVE 
WEIGHT C€IA!VGE ( m g / c m 2  ) 

3% TIN AI,I.OU 

4-0.031 

t o ,  0 5 2  
f 0 , % 6 2  
1 0  072  
4 0 . 1 0 3  
t o .  134 

t o .  1 1 3  
+o. 144  

+D. 134 
+ O .  144  
+ a .  175 
t 0 .  196 
ro .  2 0 6  
10.155 

+O. 296 

t 0  124 

5% ‘rIN ALLOY 

- 0 . 0 1 7  

$0 .034  
10 .017  
- 0 . 0 3 4  

- 0 . 0 5 1  

- 0 . 0 5 1  

-0 .119  

- 0 . 2 1 9  

- 0 . 1 7 0  

- 0 . 1 5 3  
-0 .  170 

- 0 .  170 
- 0 . 1 8 7  
- 0 , 2 0 3  
- 0 . 2 3 7  
-I). 254 

___l___l 

C Q r I ’ O S i Q n  O f  u r e a u  o f  M i n e s  
In d u  c t i o n  - I e 1 t e d Z i r con i u m - ‘r i n 
A l l o y s .  “l‘hree sa i i i p l e s  o f  i n d u c t i o n -  
me 1 t e d  B u r e a u  o f  M x n c t s  z ~ r c o n i u m  
c o n t a i n i n g  if n o m i n a l  a t i d i  t i o n  o f  
5% t i n  were exposed  t o  u r a n y l  s u l f a t e  

weeks ( T a b l e  1 1 . 7 ) .  A d e s c r i p t i o n  
o f  t h e  f a b r i c a t i o n  techni g u e s  u s e d  
f o r  each  specimen € 0 3  1 ows: 

a t  250°C:  f o r  periods o f  1 0  t o  16  

Sample 1: 
I n d u c t i o n - m e l t e d  B u r e a u  o f  M i n e s  
s p o n g e  (SMI 3 0 2 ) ;  f o r g e d  a n d  
r o l l e d  a t  1 8 0 0 ° F ;  e t r h r d  i n  5% 
NF b e f o r e  t e s t  expos i ire .  

Satlie as Sample  1 ;  u r a n y l  s u l f a t e  
c o r r o s i o n  t e s t  o p e r a t e d  w i t h  [ I O  

s o l u t i o n  change .  

Sample 2 :  

1 3 3  



QUARTERLY P 

Sample 3:  
MIT i n d u c t i o n - m e l t e d  B u r e a u  o f  
Mines sponge ;  h o t  f o r g e d ;  p o l i s h e d  
a n d  e t c h e d  i n  5 %  HF b e f o r e  t e s t  
e x p o s u r e .  

TABLE 11.7 

C o r r o s i on o P Indue t i oti - Me 1 t ed 
zirconium C o n t a i n i o g  5% T i n  

. 1 7  M Uranyl sulfate 
solution at z . 5 0 ~ ~  

EXPOSURE 
TIME (weeks )  

1 
2 
3 
4 
5 
6 
7 
8 
9 

10 
11 
1 2  
1 3  
14 
1 5  
16 

SAIVPI.E 1 

-0 .044  
0.0 

- 0 . 0 3 3  
- 0 . 0 2 2  
- 0 . 0 2 2  

- 0 . 0 3 3  
- 0 . 0 2 2  
- 0 . 0 2 2  
- f  0 .0  11 

0 . 0  
- 0 . 0 1 1  

0.0 

(mg/ cm2 ) ......... ___ 
SAMPLE 2 

- 0 . 0 1 5  
- 0 . 0 1 5  
- 0 . 0 1 5  
- 0 . 0 3 0  
- 0 . 0 1 5  
- 0 . 0 4 4  
-0.030 
- 0 . 0 1 5  
- 0 . 0  15  
- 0 . 0 1 5  

.... 
SAhfP1.E 3 

- 0 . 0 2 1  
t0.021 
t 0 . 0 6 2  
+O. 1 4 4  
+O. 1 0 3  
fO.206 
t o .  0 6 2  

+O. 0 6 2  
+O. 0 6 2  
+0.082 
$0 .082 
fO.062 
+0.062 
1-0.021 
t0.041 

- to.oaz 

T h e  c o r r o s i o n  b e h a v i o r  o f  a l l  
t h r e e  t e s t  s p e c i m e n s  was e x c e l l e n t  
u n d e r  t h e  c o n d i t i o n s  o f  t h e  t e s t  I 

The c o r r o s i o n  r a t e  on S a m p l e  2 ,  t h e  
o n l y  spec imen w h i c h  showed a measured  
w e i g h t  l o s s ,  w a s  0 . 0 0 5  m i l  p e u e t r a -  
t i o n  p e r  y e a r  a f t e r  1 0  w e e k s  a t  

2 5 O o C .  ‘1’his f i g u r e  w a s -  o b t a i n e d  
u s i n g  t h e  o r i g i n a l  u r a n y l  s u l f a t e  
t e s t  s o l u t i o n  t h r o u g h o u t  t h e  e n t i r e  
1 0  weeks .  The s p e c i m e n  d i d  n o t  l o s e  
a n y  w e i g h t  a f t e r  t h e  e i g h t h  week of  

t e s t ,  S a m p l e  1 showed n o  m e a s u r e d  
w e i g h t  c h a n g e  a f t e r  13  weeks ;  i . e . ,  
t h e  c u m u l a t i v e  w e i g h t  c h a n g e s  t o -  
t a l e d  z e r o  a t  t h e  e n d  o f  t h i s  t i m e .  
S a m p l e  3 w a s  c h a r a c t e r i z e d  by  a 
w e i g h t  g a i n  d u r i n g  1 6  w e e k s  o f  e x -  
p o s u r e .  The  maximum g a i n  r e p o r t e d  
w a s  0 . 2 0 6  mg/cm2 a t  t h e  e n d  o f  6 
w e e k s .  H o w e v e r ,  s o m e  c o r r o s i o n  
a t t a c k  o r  d i s s o l u t i o n  o f  s u r f a c e  
f i l m s  o c c u r r e d  l a t e r  s i n c e  t h e  
c u m u l a t i v e  w e i g h t  g a i n  a t  t h e  e n d  
o f  1 6  w e e k s  h a d  d e c r e a s e d  t o  0 . 0 4 1  
mg/crn2.  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 e  m a t e r i a l s  was s u p e r i o r  t o  
t h a t  shown by t h e  r e s i s t a n c e - m e l t e d  
B u r e a u  o f  Mines  z i r c o n i u m  d e s c r i b e d  
i n  t h e  p r e c e d i n g  s e c t i o n .  W h e r e  
measured  w e i g h t  l o s s e s  were  r e p o r t e d ,  
t h e  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  o f  i n d u c -  
t i o n - m e l t e d  z i r c o n i u m  c o n t a i n i n g  
5% t i n  w a s  1 0  t i m e s  b e t t e r  t h a n  
t h a t  o f  r e s i s t a n c e - m e l t e d  B u r e a u  o f  
M i n e s  z i r c o n i u m  c o n t a i n i n g  5% t i n  
a d d i t i o n .  The  p h y s i c a l  a p p e a r a n c e  
o f  t h e  i n d u c t i o n - m e l t e d  s p e c i m e n s  
a t  t h e  e n d  o f  t h e  t e s t s  was s i m i l a r  
t o  t h a t  o f  t h e  r e s i s t a n c e - m e l t e d  
s p e c i m e n s  i n  t h a t  d a r k  b r o w n  i r i -  
d e s c e n t  f i l m s  w e r e  f o u n d  o n  t h e  
s nnpl e s  . 

CorroSIon o f  Arc-Melted C r y s t a l  
Barr z i rcon ium C o n t ~ i n i n g  5% T i n ,  A 
s a m p l e  o f  a r c - m e l t e d  c r y s t a l  b a r  
z i r c o n i u m  c o n t a i n i n g  a n o m i n a l  a d -  
d i t i o n  o f  5 %  t i n  w a s  t e s t e d  i n  
u r a n y l  s u l f a t e  a t  2 5 0 ° C  f o r  1 2  
w e e k s .  ? ‘ h i s  m a t e r i a l  w a s  f o r g e d  
a n d  r o l l e d  a t  1 4 5 0 ° F  a f t e r  m e l t i n g  
and  w a s  i d e n t i f i e d  a s  BMI 927 .  The 
s a m p l e  w a s  e t c h e d  in 5% HF b e f o r e  
t e s t  e x p o s u r e .  C o r r o s i o n  d a t a  a r e  
l i s t e d  i n  T a b l e  1 1 . 8 .  

The c o r r o s i o n  r a t e  on t h i s  s a m p l e  
w a s  l e s s  t h a n  0 . 0 0 1  m i l / y e a r  a t  t h e  
e n d  o f  1 2  w e e k s .  T h e  s a m p l e  w a s  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

c o v e r e d  w i t h  a v e r y  t h i n  f i l m  w h i c h  
was l u s t r o u s  and brown i n  c o l o r .  

TABLE 11.8 

C o r r o s i o n  o f  Are-Melted Crystal  Bar 
Zirconium C o n t a i n i n g 5 % T i n  i n  

0.17 M UO,SQ,  a t  2 5 0 ' ~  
. __ 

CUMULATIVE 
EXPOSURE WEIGHT CHANGE 

TIME ( w e e k s )  -----I- trng/cm2) 

- 

1 
2 
3 
4 
5 
6 
7 
8 
9 
10 
11 
12 

-0 .039 
0 . 0 

-0 ,039 
-0.023 
- 0 . 0 2 3  
- 0 . 0 3 1  
t 0  047 
-0 .016  

0 . 0  
I -0 .016  

0 . 0  

~ 

- 0 .  ooa 

C o r r o s i o n  o f  B u r e a u  o f  M i n e s  
Z i r c o n i u m  T u b i n g  c o n t a i n i n g  5%  in. 
Samples  o f  t h e  f i r s t  ]Bureau o f  M i n e s  
z i r c o n i u m  t u b i n g  c o n t a i n i n g  5% t i n  
were  o b t a i n e d  f r o m  MIT. T h i s  ma- 
t e r i a l  h a d  p r o v e d  v e r y  d i f f i c u l t ,  t o  
w o r k ,  a n d  t h e  f i r s t  p r o d u c t , w a s  
c o n s i d e r e d  f a r  f r o m  b e i n g  s a t i s -  
f a c t o r y .  H i g h e r  q u a l i t y  t u b i n g  i s  
now b e i n g  p r o d u c e d .  The f a b r i c a t i o n  
o f  t h e  t u b i n g  was a s  f o l l o w s :  The  
c a s t  b i l l e t  was c l a d  i n  c o p p e r  a n d  
e x t r u d e d  i n t o  a t u b e  0 . 6 5 0  i n ,  
cr ,d . ;  t,he t u b e  w a s  c o l d  drawn t o  i t s  
p r e s e n t  d i a m e t e r ,  0 . 4 8 0  i n .  o . d .  
a n d  0.3 '76 i n .  1 . d . ;  i t  w a s  t h e n  
h e a t e d  t o  1200°F f o r  s t r a i g h t e n i n g .  
Corrosion d a t a  i n  u r a n y l  s u l f a t e  a t  
250°C a p p e a r  i n  T a b l e  91 .9 .  Sample 
P was degreased  o n l y  b e f o r e  e x p o s u r e  
w h i l e  Sample 2 was e t c h e d  f o r  3 rnin 
i n  5% HF b e f o r e  t e s t i n g .  

Td5LE 11.9 

C O r r o s ~ Q I i  o f  Extruded Zirconium Tubing 
C o n t a i n i n g  5% T i n  i n  0 . 1 7  M 

uranyl Sulfate a t  2 5 0 ' ~  

I 7 . 5 4  
2 4. 14 
3 4 .22  
4 4 . 3 5  
5 4 . 3 3  
6 4 . 3 3  
'7 4 . 3 5  

l_-l - -- 

2.01 
2.82 
3.32 
3.60 
3.80 
4. 15 
4.64 

W O L I I  s a m p l e s  were  d u l l  g r a y  111 
c o l o r  w i t h  n u m e r o u s  d a r k  s p o t s  at, 

t h e  e n d  o f  t h e  t e s t s .  A s l i g h t  
initial enhancement  o f  t h e  c o r r o s i o n  
r e s i s t z i n c  e a p p e a r e d  iis a r e s u l t  o f  
t h e >  e t c h i n g  o p e r a t i o n .  H o w e v e r ,  
c o n t i n u e d  t e s t i n g  r e s u l t e d  i n  g r e a t e r  
c l o r L o s i o n  a t t a L k  t h a n  o b t a i n e d  o n  
t h e  u n e t s h e d  s p ~ c i m e n .  T h e  c o r -  
r o s i o n  r a t e s  f o r  5aniple  1 a n d  Saaiple 
2 w e r e  2 . 0  a n d  2 . 1  m i l s / y e a r ,  r e -  
s p e c t i v e  l y "  

C o r r o s i o n  o f  C r y s t a l  Bar Z i r c o -  
U ~ U S ~ .  A sample  o i  Foote M i n e r a l  Co .  
c r y s t a l  b a r  r i r c ~ n i u m ,  G r a d e  1 ,  was 
t e s t e d  xn u r a n y l  s u l f a t e  a t  2 5 0 ' 6  
f o r  I w e e k s .  l h e  b a r s  h a d  b e e n  
c l e a n e d  i n i t i a l l y  ant3 c o r r o s i o n -  
t e s t e d  1 1 1  6OO"F w a t e r  f o r  2 weeks.  
T h e  s p e c i m e n  s h o w e d  H c u m u l a t i v e  
w e i g h t  g a i n  oE O . 2 8 3  m g / c t n 2  a f t e r  
t h e  ' ? - w e e k  t e s t  p e r i o d .  A f t e r  t h e  
first w e e k ,  t;he sample  h a d  a h i g h l y  
l u s t r c -bus  s u r  f a c e  w h i c h  8 3 s  h r i  1 - 
l i a n t l y  c o l o r e d  w i t h  g r e e n  a n d  
v i o l e t  i n t e r f e r e n c e  t i r i t r j ,  T h i s  
a p p e a r  i in  c e r ema i n  c d uri c . 1 ~  ari ge ti th rough - 
out t h e  t e s t  p e r i o d .  
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U R A N Y L  FLIJ0KIL)F S'PABILTTY AND 
C ORB OS H 0 N S 'r U U 1 ES 

~ o l s i t i o n  ~ L a b i l i L y  o f  U r a n y l  
F l u o r i d e  Cor i t s ined  i n  U n t r e a t , e d  Type 
347 S t a i n l e s s  S t e e l  Bombs. A g r o u p  
o f  t e s t s  w a s  r u n  w i t h  0 . 1 3  a n d  
1 . 2 6  M UO,F,  c o n t a i n e d  i n  u n t r e a t e d  
t y p e  3 4 7  s t a i n l e s s  s t e e l  b o m b s  
w h i c h  r e m a i n e d  c l o s e d  f o r  p e r i o d s  
o f  2 4  t o  1 6 8  h r .  T h e  o b j e c t  o f  
t h e s e  t e s t s  was t o  d e t e r t i l i n e  s o l u t i o n  
s t a b i l i t y  i n  a n t r e n t e d  s y , s t e m s  a s  
a f u n c t i o n  o f  t e m p e r a L u r c  a n d  e x -  
p o s u r e  t i m e .  T h e  biO,F, s o l u t i o n s  
were p l a c e d  i n  c h e m i c a l l y  c l e a n e d  
b o m b s  a n d  h e a t e d  i n  o v e n s  t o  t h e  
d e s i r e d  t e m p e r a t . u r e .  

I n  o n e  s c r i e s  o f  1 2  t e s t s ,  0 . 1 3  
M UO,F, ( 3 0  8 o f  u i a n i u t i i  p e s  l i t e r )  
w d s  h e e t n d  a t  1 5 0 ° C  i l k  u n t r e a t e d  
bombs.  O ~ I P  o f  t h p  boiilbs ulas OpeJled 

a t  e a c h  2 4 - h r  i n t e r v a l  d u r i n g  t h e  
f i r s t  96 h r  o f  e x p o s u r e .  T h e  o t h e r  
e i g h t  b o m b s  w e r e  o p e n e d  a f t e r  a 
t o t a l  o f  1 6 3  h r  o f  c o n t i n u e d  e x -  
p o s u r e .  T h e  UO,F,  w a s  p a r t i a l l y  
r e d u c e d  i n  a l l  t h e  b o m b s  e x p o s e d  
f o r  m o r e  t h a n  4.8 h r  w i t h  t h e  e x -  
c e p t i o n  o f  o n e  b o m b  e x p o s e d  f o r  
1 6 3  h r .  In i i i o s t  o f  t h e  t e s t s ,  a 
d e c r e a s p  i n  pH o c c u r r e d  w h e n  t h e  
f l u o r i d e  w a s  r e d u c e d .  A l t h o u g h  t h e  
d a t a  a r e  e r r a t i c ,  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  g e n e r a l l y  i n c r e a s e d  
w i t h  l e n g t h  o f  e x p o s u r e .  T h e s e  
d a t a  a r e  g i v ~ n  i n  T a b l e  1 1 . 1 0 .  

T h r e e  t c s t s  o f  3 1 6  h r  d u r a t i o n  
' s e r e  r u n  a t  1 5 0 ,  2 0 0 ,  a n d  2 , 5 O 0 C  
u s i n g  0 . 1 3  ?VI UO,F, c o n t a i n e d  i n  
u n t r e a t e d  b o m b s  w h i c h  w e r e  o p e n e d  
a f t e r  4 7  a n d  2 0 8  h r  o f  e x p o s u r e .  
l h e  bombs were o p e n e d  f o r  s o l u t i o n  
- 

_ _ _ _  _____ 

EXPOSURE 
TIME ( h r )  
- -__ 

24  

48 

72  

96  

16 3 

16 3 
16 3 

16 3 
16 3 

16 3 

1 6 3  

16 3 

-~ 

3 0 . 4  

2 4 . 8  
2 7 . 6  1 5  

2 1 . 8  5 1  
2 8 . 4  76  
2 2 . 7  2 4  

29 .7  57 
2 4 . 6  26  

2 1 . 6  ~ 64  

106 
i 60  

115  
16 

117 

11 
109 

125 

4 
19 
20 

26 
1 
3 

1 
20 

29 

_. .- 

3 .70  

3 . 3 5  

3 . 7 0  

3 . 2 5  

2 . 8 5  
3 . 0 5  

2 . 8 0  

3 . 3 8  
2 .80  

3 . 2 5  
2. 80 

2 . 7 0  

C l e a r  and  y e l l o w  

C l e a r  a n d  y e l l o w  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  
G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  
G r e e n -  b l a c k  p r e c i p i t a t e  
Green- b l a c k  p r e c i p i t a t e  

C l e a r  and  y e l l o w  
G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

G r e e n -  b l a c k  p r e c i p i t a t e  

__ ____ _____ ....... 

( a ) l n i t i a l  uranium c o n c e n t r a t l o n ,  29 .4  g / l i t e r .  

( b ) N a t u r a l  ;A, 3 .35.  

1.36 



FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1 9 5 1  

CUMULATIVE EXPOSURE 
TIME ( h r )  

47 

20 8 

37 6 

47 

2 0 8  

3 7 6  

47 

208 

376 

s a m p l i n g .  No u r a n i u m  p r e c i p i t a t i o n  
o c c u r r e d  d u r i n g  t h e  f i r s t  47 h r  o f  
e x p o s u r e .  D u r i n g  t h e  t w o  subsequen t .  
c o n t i n u o u s  e x p o s u r e  p e r i o d s  o f  1 6 1  
and 1 6 3  h r ,  no  u ran ium p r e c i p i t a t i o n  
o c c u r r e d .  T h i s  i s  c o n t r a r y  t o  t h e  
r e s u l t s  o b t a i n e d  i n  u n t r e a t e d  bombs 
e x p o s e d  a t  1 5 0 ° C  f o r  a n  i n i t i a l  
p e r i o d  o f  1 6 3  h r  w i t h o u t  o p e n i n g .  
P o s s i b l y  t h e  o x y g e n  i n t r o d u c e d  
d u r i n g  t h e  i n i t i a l  s a m p l i n g  p e r i o d  
p r e v e n t e d  u r a n i u m  r e d u c t i o n .  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  was g e n e r -  
a l l y  l o w e r  t h a n  i n  t h e  t e s t s  r u n  
c o n t i n u o u s l y  f o r  a n  i n i t i a l  p e r i o d  
o f  1 6 3  h r .  L e s s  t h a n  1 y/ml o f  
i r o n  and c h r o m i u m  were p r e s e n t  i n  
t h e  s o l u t i o n s .  T h e s e  d a t a  a r e  g i v e n  
i n  T a b l e  11.11. 

T h r e e  t e s t s  o f  1 6 8  h r  d u r a t i o n  
w e r e  r u n  a t  1 5 0 ,  2 0 0 ,  a n d  2 5 0 ° C  

'EWERATORE 
( O C )  

150 

150 

1 50 

200 

200 

200 

2 50 

2 50 

250 
_______I I___ 

u s i n g  1 . 2 6  11.1 UO,t", c o n t a i n e d  I n  u n -  
t r e a t e d  b y m h s .  P a r t i a l  u r a n i u m  
r e d u c t i o n  o c c u r r e d  a t  a l l  t h r e e  
t e mp e r a t u r e s . a n  a 1 y s e s 

for  t h e s e  t e s t s  a r e  a s  i o l l o w s :  

TEMP. TOTAL U U ( I V )  N i  FINAL 
("c)  I g / l l t e r )  1 3 / / m l )  (y/rnl) P H  

S o  111 t i o n  

150 252.4  3 58 2 18 2 .95  
200 181.0 sa0 195 2 . 1 0  
2 50 2 3 7 .  4 6 6 6  1339 1 . 9 8  

T h e  u r  a n  i urn c o n  c e n t r a t i o 11 

w a s  3 0 2 . 0  g / l i t e r ;  t h e  i n i t i a l  pIl: 
w a s  2 . 2 5 .  

i n  i t i H 1 

An e f f o r t  i s  b e i n g  made t o  i d e n t i f y  
t h e  p r e c i p i t a t e d  c o m p o u n d s  w h i c h  
o c c u r  wheri  t h e  u r a n y l  f l u o r i d e  i s  
r e d u c e d .  T h e  f o l l o w i n g  c h e m i c a l  
a n a l y s e s  h a v e  b e e n  a t t a i n e d  f o r  

TA5LE I P . 1 1  

Solution Stability Data f o x  0 , 1 3  ,W U O , F ,  ~ x p o s e d  in 
Untreated Type 347 Stainless S t e e l  Bombs 

2 9 . 7  

3 0 . 9  

2 9 . 3  

2 9 . 2  

29.0 

2 8 . 2  

28 .8  

ta)Initial uranium concentration, 29.4 d l i t e r  

(b)Natural pH, 3.35. 

..-- 
NICKEL 

9 

35 

48 

3 

? 

13 

17 

13 

27 

_- - _- 

I 

I RON CNROMILM 

3 . 4 5  

3 . 5 2  

3 . 5 5  

3.  30 

2 . 9 5  

3 .  00 

3 . 3 0  

2. 30 

3 . 3 5  
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p r e c i p i t a t e s  f o r m e d  u n d e r  v a r i o u s  
c o n d i t i o n s :  

A-IOMIC 
U F MTIO, 

TEST CONDITIONS (%I ( % I  U/ F 

15OoC,, u n t r e a t e d  bomb 6 8 . 3  5 . 6 1  1 . 0 3  

150°C, CrQ, -pre trea ted  6 9 . 1  6. 1 3  1.11 
bomb 

2OO0C, u n t r e a t e d  bomb 6 8 . 9  5 .52  1 . 0 0  

2OO0C, Cr03-pre trea ted  6 9 . 8  5 . 9 4  1 . 0 6  
bomb 

25OoC, u n t r e a t e d  bomb 7 2 . 2  8 . 6 3  1 . 5 0  

X - r a y - d i f  f r a c t i o n  p a t t e r n s  a r e  b e i n g  
o b t a i n e d  f o r  t h e s e  p r e c i p i t a t e s  i n  
a f u r t h e r  e f f o r t  t o  c o m p l e t e l y  
ider i  t i  f y  them.  

E f f e c t  o f  ~ r e t r c n t m e n t  ~ilnils o n  
S o l u t i o n  S t a b i l i t y .  T e s t s  were r u n  
t o  d e t e r m i l i e  i f  p r e t r e a t m ~ n t  f i l m s  
fo rmed  on s t a i n l e s s  s t e e l  a t  e l e v a t e d  
t e m p e r a t u r e s  w e r e  e f f e c t i v e  i n  
i n h i b i t i n g  c o r r o s i o n  a n d  u r a n i u m  
r e d u c t i o n .  T h e  p r e t r e a t m e n t  f i l i i i s  
w e r e  f o r m e d  on  t h e  s t e e l  by h e a t i n g  
t h e  m e t a l  s u r f a c e s  f o r  2 4  h r  a t  

2 5 0 ° C  i n  1% b y  w e l g h t  o f  1 1 N 0 ,  o r  
2% by w e i g h t  o f  CrO, .  

T h e  i n i t i a l  u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n  
w a s  2 9 . 4  g / l i t e r ;  t h e  i n i t i a l  pH 
w a s  3 . 3 5 .  Two o t h e r  H N O , - p r e t r e a t e d  
bombs c o n t a i n i n g  s a m p l e s  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  a n d  I l l i u n i  
R h a v e  s h o w n  n o  u r a n i u m  r e d u c t i o n  
a f t e r  o n e  m o n t h  of' c o n t i n u o u s  e x -  
p o s u r e  u n d e r  s i m i l a r  c o n d i t i o n s .  

P a r t  i a 1 iir an ium r e d i i c  t i o n  o c c u r  red 
i n  m o s t  o f  t h e  t e s t s  a t  1 5 0 ° C  u s i n g  
1 . 2 6  M U O , F ,  c o n t a i n e d  i n  b o m b s  
p r e t r e a t e d  b y  e i t h e r  1% HNO, o r  2% 
C r O , .  T h e  e x p o s u r e  p e r i o d  v a r i e d  
f r o m  24. t o  1 6 7  h r .  'The pII o f  t h e  
s o l u t i o n s  w a s  e r r a t i c ,  b u t  w a s  

r r s u a l l y  h i g h e r  t h a n  t h e  i n i t i a l  
v a l u e  o f  2 . 2 5 .  T h e  s o l u b l e  n i c k e l  
c o n t e n t  was u s u a l l y  h i g h  i n  s o l u t i o n s  
w h e r e  p r e c i p i t a t i o n  o c c u r r e d ,  r e a c h i n g  
a max imum o f  2 0 1  y/ml i n  a H N 0 , -  
p r e t r e a t e d  bomb a f t e r  1 6 7  h r  o f  
e x p o s u r e .  T h e s e  d a t a  a r e  g i v e n  i n  
T a b l e s  1 1 . 1 2  a n d  1 1 . 1 3 .  

No d e t e c t a b l e  u r a n i u m  r e d u c t i o n  
o c c u r r e d  i n  t h r e e  t e s t s  o f  9 6  hi- 
d u r a t i o n  a t  200°C u s i n g  1 . 2 6  M UO,F, 
c o n t a i n e d i n  2% C r O , - p r e t r e a t e d  bombs. 
T h z  s o l u t i o n s  were c l e a r  a n d  y e l l o w  
w i t h  n o  e v i d e n c e  o f  p r e c i p i t a t i o n .  
T h e  pB o f  t h e  s o l i i t i . o n  i n  o n e  o f  
t e s t s  i n c r e a s e d  f r o m  2 . 2 5  t o  2 . 3 0 ,  
w h i l e  i n  t h e  o t h e r  t w o  t e s t s  n o  
c h a n g e  i n  pH o c c u r r e d .  T h e  s o l u t i o n  
a n a l y s e s  f o r  t h e s e  t e s t s  a r e  a s  
f o l l o w s :  

No d , e t e c t a b l e  u r a n i u m  r e d u c t i o n  
o c c u r r e d  i n  0 . 1 3  151 UO,F, c o n t a i n e d  
i n  t h r e e  I I N 0 3 - p r e t r e a t e d  bombs a f t e r  
1 6 8  h r  o f  c o n t i n u o u s  e x p o s n r e  a t  
t e m p e r a t u r e s  o f  1 5 0 ,  200 ,  aqc! 2 5 0 ° c .  
,The s o l u t i o n  a n a l y s e s  f o r  t h e s e  TUTAL I T  U ( I V )  N i  Fz Cr 

t e s t s  a r e  a s  f o l l o w s :  ( g / l i t e r )  (ylrn1.a (')'/ml) (ylrnl) ( ? / / m l )  pIi 

3 1  16 2 .  30 
3 6  16 2.25 

302. 5 338 7 4  18 35 2 . 2 5  

Ni Fe Cr 302,9  207 7 2  
( O C )  ( g / l i t e r )  (y/mI) (ylrn1, (Y/llil) pfi  303. 6 466 38 

TEMP. TOTAL U 

2.80 
7 

150 29 .  4 2 10 1 
200 29. 5 1 1 1 3.20 
2 so 2 8 . 1  a 1 1 2 . 9 5  was 302.0  g / l i t e r .  

k h c  i n i  t , i a l  u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n  



EWOSUHE 
TIME ( h r )  

FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

TABLE 1 1 . 1 2  

Solution Stability Data  for 1 . 2 6  M U0,F2 Exposed a t  150°C i n  
HN0,-Pretreated Type 347 stainless Stee l  Bombs 

24 

48 

7 2  

96 

96 

96 

96 

96 

167 

302.0 

295.6 

287.6 

266.0 

297. 1 

3 0 1 . 1  

299.1 

295.5 

266.0 

166 5 

1063 

97 4 

1111 

1473 

267 

1196 

297 

NICKEL 

127 

115 

168 

176 

1.15. 

x 14 
10 1 

2 2  

20 I 

iranium c o n c e n t r a t i o n ,  302.0 d l i t e r .  

.-.. . . . ........ 

p H ( h )  

2 .92  

3.00 

2 . 4 5  

2 . 5 5  

3.65 

2.80 

2 . 8 5  

2.40  

2 .85  

SOLlJTION WPEAHANCE 

Green  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

C l e a r  and  y e l l o w  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

t i r e e n -  bl ack  p r e c i p i t a t e  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p ~ t a t e  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

G r e e n - b l a r k  p r e c i p i t a t e  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

' )Natura l  pH, 2.25. 

A g r o u p  of 1 5  t e s t s  was  r u n  a t  

2 5 0 ° C  u s i n g  1 . 2 6  UO,F, c o n t a i n e d  
i n  HNO,- a n d  C r 0 3 - p r e t r e a t e d  bombs. 
One bomb p r e t r e a t e d  b y  e a c h  m e t h o d  
was opened  e v e r y  24  h r  f o r  t h e  f i r s t  
7 2  h r  o f  e x p o s u r e ;  t h e n  t h e  r e -  
m a i n i n g  9 bombs were o p e n e d  a f t e r  
96 h r  o f  c o n t i n u o u s  e x p o s u r e ,  No 
d e t e c t a b l e  u r a n i u m  r e d u c t i o n  o c -  
c u r r e d  i n  a n y  o f  t h e  t e s t s  e x c e p t  
i n  o n e  t e s t  o f  2 4  h r  d u r a t i o n  r u n  
i n  a H N 0 3 - p r e t r e a t e d  b o m b .  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  t h i s  
p r e c i p i t a t e d  s o l u t i o n  was 439 y /ml ,  
w h i l e  i n  t h e  o t h e r  t e s t s  w h e r e  no  
1) r e c i 1) i t a  t i o n  oc c u r  r e d t h e  m a  x i mum 
n i c k e l  c o n t e n t  was  88  y/ml i n  t h e  
s o l u t i o n  e x p o s e d  f o r  7 2  h r  i n  a 

I i N Q , - p r e t r e a t e d  borril. P r e c i p i t a t i o n  
o f  t h i s  s o l u t i o n  may h a v e  b e e n  
c a u s e d  b y  a f a u l t y  p r e t r e a t m e n t ,  
f i l m .  The  pIi o f  t h e  s o l u t i o n s ,  i n  

most c a s e s ,  w a s  e q u a l  t o  o r  s l i g h t l y  
g r e a t e r  t h a n  t h e  i n i t i a l  v a l u e  o f  
2 , 2 5 .  'The s o l u t i o n  a n a l y s e s  d a t a  
f o r  t h e s e  t e s t s  a r e  g i v e n  1 1 1  T a b l e s  
1 1 . 1 4  a n d  1 1 . 1 5 .  The a c c u r a c y  o f  
t h e  a n a l y t i c a l  m e t h o d  u s e d  f o r  
d e  t e  f: m i  n I n g u r R I I  i u m  c on  r e [ i t  r a t 1 on 
i s  now +I%; h o w e v e r ,  I C  h a s  b e e n  
showri  t h a t  t h i s  a c c u r a c y  was  n o t  
a t t a i n e d  f a r  some o f  t h e  a n a l y s e s  
r u n  d u r i n g  t h e  F i r s t  p a r t  o f  t h i s  
q u a r t e r .  T h i s  may a c c o u n t  f o r  some 
of  t h e  e r r a t i c  r e s u l t s  g i v e n  i n  t h e  
a bove-men t I oned t aL I e s  . 

S p e c i m e n s  o f  C r O ,  - p r e t r e a t e d  
t , y p e s  3 0 9 ,  3 1 6  E L C ,  3 2 1 ,  a n d  3 4 7  
s t a i n l e s s  s t e e l s  were  e x p o s e d  a t  

2 5 0 ° C  t o  1 - 2 0  M LJO,F, c o n t a i n e d  i n  
C r 0 , - p r e t r e a t e d  b o m b s .  T h e  p u r p o s e  
o f  t h e s e  t e s t s  w a s  t o  o b t a i r i  c o r -  
r o s i o n  r a t e s  f o r  t h e  s t a i n l e s s  
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P QUARTERLY I$ OWT 

EXPOSURE 
'TIME ( h r )  

TABLE 11.13 

s o l u t i o n  S t a b i l i t y  Data. f o r  1 , 2 6  M UO,F,  ~ x p o s e d  at 150°C i n  
C r O ,  - P r e t r e a t e d  Type 347 S t a i n l e s s  S t e e l  Bombs 

TOT?IL URANIUM 

( g / l i t e r )  

-~ 
~~ 

EXPOSURE 

TIME ( h r )  
..___ ~ 

2 4  

48 

7 2  

96 

96 

96 

122 

122  

122 

122 

( g / l i  t e r )  a)  1 URANIUM(1V) 

316 .  5 1 228 

302.0  10 58 

303 .  5 4 19 

2 9 1 . 7  166 5 

281. 2 1 5  17 

291. 2 1 1 4 1  

2 9 4 . 0  

2 7 9 . 0  

291 .0  

2 9 3 . 0  

~ ~ _ _ _ ~ _ _  

- 

NICKEL 

5 

6 4  

4 

80 

110 

119  

27 5 

2 53  

17 3 

167 

2 . 3 5  

2 . 9 0  

1 . 3 9  

2 . 7 0  

2 . 8 1  

2 . 6 0  

2 . 9 5  

2 . 9 1  

2 . 9 5  

2 . 8 9  

C l e a r  and  y e l l o w  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

Green-  b l a c k  p r e c i p i t a t e  

Green-  b l a c k  p r e c i p i t a t e  

Green-  b l a c k  p r e c i p i t a t e  

Gr een  - b 1 a c k p r e c i p i t a t  e 

G r e e n - b l a c k  p r e c i p i t a t e  

Green-  b l a c k  p r e c i p i t a t e  

( a ) I n i t i a l  uranium c o n c e n t r a t i o n ,  302.0 d l i t e r .  

( b ) N a t u r a l  I'H, 2.25 .  

TABLE 1 1 . 1 4  

s o l u t i o n  S t a b i l i t y  Data for  1 . 2 6  M u o , ~ ,  Exposed a t  25Q°C i n  
HNO, - P r e t r e a t e d  Type 347 S t a i n l e s s  S t e e l  Bombs 

__ -- - -- 

I 
2 4  2 8 5 . 9  

48 

72 

96  

96  

96  

96  

301 .6  

2 9 6 . 9  

3 0 4 . 0  

302 .  5 

295 .6  

301 .  1 

3 0 2 . 6  
-~ 

257 

678 

508 

6 19 

260 

28 5 

36 

VIWEL 

439 

7 

88 

19 

2 5  

59 

42 

16 
- -- 

13  

9 2  

7 

8 

9 2 2  

7 

4 

__ - 

PH 
~ 

2 . 2 0  

2 . 2 5  

2 .00  

2.  30 

2 . 2 5  

2 .28  

2 .28  

2 . 2 5  
- 

SOLUTION APPEARANCE 
_-_I___ .... 

Green-  b l a c k  p r e c i p i t a t e  

C l e a r  and  y e l l o w  

C l e a r  and  y e l l o w  

C l e a r  and  y e l l o w  

C l e a r  and  y e l l o w  

C l e a r  and  y e l l o w  

C l e a r  and  y e l l o w  

C l e a r  and  y e l l o w  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951  

. . ..... . . . . . .- 

LIH 
..... . . .. 

2 . 3 5  

2.111 

2 . 3 0  

2.50  

2 .50  

2.50 

2 . 2 5  

TABLE: 11. 15 

Solution stability m i a  for 1-26 iw L J O , ~ ,  Exposed a t  2 5 0 ' ~  i n  
CrO,  -Pretreated Type 3 4 7  Stainless Stee l  Bombs 

~ -.....~._......._..I__ 

SCJLIJTION APPEARANCE 
....... . .- 

C l e a r  a n d  yellow 

C l e a r  a n d  yellow 

C l e a r  and yellow 

C l e a r  and yellow 

Clear  and  yellow 

C l e a r  and yellow 

Clear and yellow 
.............................................. 

EXPOSURE 
TIME ( h r )  

24  

48 

7 2  

96 

96 

96 

96 

36 5 

2 8 4  

417 

580 

2 39 

4 17 

___...____I__ 
,___I_ 

TOTAL URANIUM 
( g/ 1 iter ) 

300.2 

3 0 5 . 4  

30 1.9 

305.2 

305. 5 

304 .1  

303.6 

__ 
NlCKEI 
I 

3 

14 

18 

2 1  

2 5  

5 1  

9 

-- 

s t e e l s  a s  w e l l  a s  a d d . t t , i o n a l  s o l u -  
t i o n  s t a b i l i t y  da1,a.  The s o l u t , i o n s  
i n  t h e  boriibs were  c h a n g e d  w e e k l y  a t  
w h i c h  t i m e  t h e  s p e c i m e n s  w e r e  i n -  
s p e c t e d  a n d  w e i g h e d .  N o  e v i d e n c e  
of' s o l u t i o n  r e d u c t i o n  o c c u r r e d  i n  
t h e s e  t e s t s  a f t e r  a t o t a l  e x p o s u r e  
t i m e  o f  2 1  d a y s .  T h e  d a r k  l u s t r o u s  
p r e t r e a t m e n t  f i l m s  r e m a i n e d  i n t a c t  
o n  a l l  o f  t h e  s p e c i m e n s .  C o r r o s i o n  
r a t e s ,  b a s e d  o n  t h r e e  weeks  o f  e x -  
p o s u r e ,  were 0 . 0 1 1 2 ,  0 . 0 0 4 8 ,  0 . 0 1 0 8 ,  
and  0 . 0 3 4 9  m i l / m o n t h  f o r  t h e  t y p e s  
3 0 9 ,  3 1 6 ,  3 2 1 ,  a n d  34'7 s t a i n l e s s  
s t e e 1 
T h e s e  d a t a  a r e  g i v e n  i n  T a h l e  1 1 . 1 6 .  

s p e  c i iri e ns , r e  s p e  c t i ve  1 y 

A t  t h i s  t i m e  n o  e x p l a n a t i o n  c a n  
be g i v e n  t o  a c c o u n t  f o r  t h e  a n o m a l o u s  
p h e n o m e n o n  o f  u r a n i u m  r e d u c t i o n  
o c c u r r i n g  i n  1 . 2 6  M U@,F, e x p o s e d  
a t  1 5 0 ° C  i n  p r e t r e a t e d  b y s ~ e m s ,  
w h e r e a s  n o  p r e c i p i t a t i o n ,  i n  m o s t  

I HON 

4 

5 

19 

29 

1 5  

16 

16 

CIIHrnI1 OM 

5 

1 

10 

5 

7 

8 

8 

r a s e s ,  o (  (-ut.reri a t  2 5 i ) " ~ . .  Fur  t h c r -  
mo I' e , n u p r e  c 1 p i t a t i 011 , o c c u r r e tf 
a t  1 5 0 ° C  u s ~ t i g  0 . 1 3  hf 1J0,F2 c o n t a i n e d  
i n  p r e t r e a t e d  s y s t e m s .  I n  o r d e r  t o  
s t u d y  s o l u t i o r i  s t a b i l r t y  i n  p r e -  
t r e a t e d  s y s  t e n i s  w h e l - p  f e w e r  v a r i -  
a b l e s  a r e  ~ n v o l v t = d ,  l a r g e r  bonrbs 
o i  l S 0 O - i 1 r l  c a p a c i t y  a x e  n o w  b e i n g  
f a b r i c a t e d  w i t t i  p r o v i s i o n s  f o r  
s a m p l i n g  t , r s t  m e d i a  a t  e l e v a t e d  
t e m p e r a t u r e s .  By v a r y i n g  t h e  tem- 
p e r a t u r e  i r o m  100 L O  2 5 0 " C ,  a c -  
c o m p a n i e d  b y  s o l u t i o n  s a m p l i n g ,  i t  
c a n  b e  e s t a b l i s h e d  w h e t h e r  t h e  
u r a n i u m  r e d u c t i o n  i s  a c t u a l l y  a 
J u r i c t i o n  01 t e m p e r a t u r e ,  c o n c e r i -  
t r d t i o n ,  o r  p e r h q ~ s  o t t l e r  a s  y e t  
u n d e t e r m i n e d  v a r i a b l e s .  The l i m i t e d  
number  c t l  t c s t s  a h i r h  h , ~ v e  b e e n  run 
w h e r e  m a n y  u n c o r i t r o l  I a b l e  v a r i a b l e s  
e x i s t  may n o t  g i v e  a t r u e  I n d i c a t i o n  
o f  t h e  s o l u t ~ o n  s t a L i l i t y  w i t h  
r c s  p e  c t t o  t ernye r a t u  r e  arid 111- a n  iurn 
c on c e 11 t I a t i o n . 
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ARP QUA RT 

~. 

MATER1 AI3 
_____ 

309 S S  
309 SS 

309 SS 

316 SS 
316 SS 
316 SS 

321  S S  

321  S S  
3 2 1  SS 

347 ss 
347 ss 
347 ss 

TABLE 11. 16 

corros ion  Data f o r  Cr03-Pretreated ~ y p e  347  stainless S t e e l s  
Exposed t o  1,26 iM Urailyl F luoride  a t  250°C 

CUMULATI VE 

:XPOSUHE TIME 
( d a y s )  

7 

1 4  
2 1  

7 
14  
2 1  

7 

1 4  
2 1  

7 
1 4  

21  

ZEIGIlT CHANGE 
[ mg/dm’/month) 

0 . 0  

- 3 . 2 6  
- 2 2 . 6 0  

+ 1 . 8 1  
- 0 . 9 0  
- 6 . 3 2  

- 1 . 4 7  

- 6 . 4 0  
- 14. 30 

+ 4 . 6 5  
- 10.  40 
- 7 0 .  50 

0 . 0  
0 . 0 0 1 6  
0 . 0 1 1 2  

0 . 0 0 1 0  
0 . 0 0 4 8  

0 . 0 0 3 2  

0 . 0 0 7 0  
0 .0108  

0 . 0 0 5 2  
0 . 0 3 4 9  

- ____ _ _ _ _  

TOTAL 

g /  1 i t e r  ) ( a )  

302 .9  
301 .9  
297 .  5 

302 .  3 
3 0 2 . 2  
302 .7  

unANiuM 

____ 

3 0 3 . 0  
3 0 1 . 9  
3 0 2 . 4  

3 0 3 . 8  
3 0 1 . 9  
304. 5 

SOLUTION 
ANALYSES ( y / m l )  

U ( I V )  

215  
356 
297 

19  5 
2 6 1  
408 

7 47 
26 4 
38 1 

282 
3 18  
37 1 

___ ..... 

I- 

Cr 

11 
9 

12  
4 

11 
4 

1 3  
2 

.___ 

p p -  
___ 
2 . 1  
2 . 3  
2 . 3  

2 . 1  
2. 3 

2 . 4  

2 . 2  
2 . 3  
2 . 4  

2 . 2  
2 . 3  

2 . 4  

( a ) l n i t i a l  uranium c o n c e n t r a t i o n ,  

( b ) N a t u r a l  [JH, 2.25 .  

302.0 g’li t e r .  
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FOR PERIQCS ENDING AUGUST 15, 1951 

12 RADIATION DAMAGE 

II. F. M c l h f f i e ,  Leade r  
J .  w. Boyle  C .  J .  J lochanade l  
S. F. C l a r k  W, F. K i e f f e r  
J .  A .  Ghorrriley 21. D. S i l v e r m a n  
T. H.  H a n d l e y  A.  W. Srni t h  

T. J .  Sworsk i  

S g e c i f  i c  and N e t  Gas Production i n  
Homogeneous E e a c t o r  S y s t e m s .  W i t h  
t h e  r e c e n t  a d d i t i o n  o f  f o u r  p e r s o n s  
t o  t h e  g r o u p  o f  two a l r e a d y  e n g a g e d  
i n  t h i s  p r o b l e m ,  i t  i s  p l a n n e d  t h a t  
d u r i n g  t h e  next two q u a r t e r s  r a t h e r  
c o m p l e t e  arid f u n d a m e n t a l  i n f o r m a t i o n  
w i l l  b e  o b t a i n e d  w i t h  r e f e r e n c e  t o  
t h e  r a d i a t i o n  c h e m i s t r y  of a q u e o u s  
u r a n y l  s u l f a t e ,  u r a n y l  f l u o r i d e ,  
u r a n y l  n i t r a t e ,  and o t h e r  p r o p o s e d  
H R P  s o l u t i o n s .  I n i t i a l  y i e l d s  o f  
d e c o m p o s i t i o n  p r o d u c t s  w i l l  be  d e -  
t e r m i n e d  f o r  p i l e - i r r a d i a t e d  s o l u t i o n s  
c o n t a i n i n g  4 0  t o  3 0 0  g o f  u r a n i u m  
p e r  l i t e r  a t  s e v e r a l  d i f f e r e n t  enIic:It- 
m e n t s .  l r r a d i a t z o n s  w i l l  be  made a t  
t e m p e r a t u r e s  f rom 100 t o  25OOC. 

T h e  p r e v i o u s  s t u d i e s  on u r a n y l  
s u l f a t e  a t  40 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  
and 93% e n r i c h m e n t  have  been  e x t e n d e d  
t o  h i g h e r  c o n c e n t r a t i o n s  ( 3 0 0  g o f  
u r a n i u m  per l i t e r )  and  lower  e n s i c h -  
ment ( 0 . 7 % )  u s i n g  ampoules  and s t a i n -  
l e s s  s t e e l  bombs. I n  s h o r t - t e r m  i r -  
r a d i a t i o n s  u s i n g  a m p o u l e s  some p r o -  
d u c t i o n  o f  a c i d  g a s  h a s  been  n o t e d ,  
w i t h  t h e  a c c o m p a n y i n g  a b s e n c e  o f  
oxygen.  T h i s  g a s  h a s  been  i d e n t i f i e d  
a s  a m i x t u r e  o f  CQ, and  a c e t o n e ;  t h e  
CO, p r e s u m a b l y  a r i s e s  from t h e  o x i -  
d a t i v e  d e c o m p o s i t i o n  o f  a c e t o n e  r e -  
m a i n i n g  f r o m  one o f  t h e  s t e p s  i n  t,he 
p u r i f i c a t i o n  o f  t h e  u r a n y l  s u l f a t e .  
C o n s 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 n -  
c o u n t e r e d  i n  o b t a i n i n g  p u r e  u r a n y l  
s u l f a t e  f r o m  t h e  u s u a l  c h a n n e l s  o f  

s u p p l y ,  b u t  i t  i s  u n d e r s t o o d  t h a t  
o t h e r  g r o u p s  h a v e  made p r o g r e s s  L O -  

ward  i rnprovi t ig  t h i s  s i t u a t i o n .  When 
l o n g e r  i r r a d i a t i o n s  o f  t h e  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  weze  c a r r i e d  
o u t  i n  s t r i i r r l c s s  s t e e l  Lombs ,  t h e  
ina i n t en i f t i  L e o f c on s i de r n b 1 P p r e s s u r  e 
i n  e x c e s s  o f  ~ ~ e a n i  p r e s s u r e  i3nd a 
r e d u c t i o n  o f   his p r e ’ s s u r ~  i n  t,he 
a b s e n c e  o f  n e u t r o n s  ( o b v i o u s l y  f r o m  
r e c o m b i n a t i o n )  p r u r  i d e d  good e v i d e n c e  
t h a t  b o t h  h y d r o g e n  a n d  o x y g e n  w e r e  
b e i n g  foi[nied,  l e e . ,  t he  main  c o u r s e  
o f  t h e  d e c o m p o s i t i o n  was riot  i n  t h e  
d i r e c t i o n  o f  hydrogen  p l u s  a c i d  g a s .  
T h i s  s i t u a t i o n  w i l l ,  o f  c o u r s e ,  be  
c l a r i f i e d  a s  f u r t h e r  w o r k  p r o v i d e s  
more d a t a .  

A p r e l i m i n a r y  s t.udy h a s  been  made 
oE t h e  f o r m a t i o n  o f  SO, f r o m  gamma- 
i r r a d i a t e d  s u l f u r i c  a c i d  and  u r a n y l  
s u l f a ~ e  s o l u t i o n s .  T h e  t e c h n i q u e  
i n v o l v e d  s w e e p r n g  a s o l u t i o n  w i t h  
h e l i u m  p a s  d u r i n g  i r r a d i a t i o n ,  b u b -  
b l i n g  t h e  g a s  t h r o u g h  d i l u t e  c e r i c  
s u l f a t e  s o l u t i o n ,  a n d  e s t i m a t i n g  t h e  
SO, f o r m e d  by m e a s u r i n g  t h e  c h a n g e  
i n  t r a n s m i s s i o n  o f  the c e r i c  s u l f a t e  
s o l u t i o n  a t  3200 o r  3800 A .  SO, was 
produced  i n  95% M,SO, arid 11 hl H,SQ,, 
b u t  none  was d e t e c t e d  froiii 0 ,  4MII ,SO,  
o r  1 . 2 4  ;W IJO,SO, s o l u t i o n s .  

Froiri a m p o u l e  i r I a d i a t i o n s  i t  a p -  
p e a r s  t h a t  u r a n y l  n i t r a t e  w i l l  b e  
decqinposed  by a t t a c k  on t h e  n i t r a t e  
i o n .  
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T h e  i i r a n y l  f l u a r i d e  s o l u t i o n s  
u n d e r  i r r a d i a t i o n  a t  h i g h  c o n c e n t r a -  
t i o n s  a n d  low e n r i c h m e n t  i n  a m p o u l e s  
and  s t a i n l e s s  s t e e l  bombs b e h a v e  much 
l i k e  t h e  a b o v e - m e n t i o 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  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 .  

307 

3 18 

289 

S u r v e y  o f  t h e  S t a b i l i t y  o f  B R P  
S y s t e m s .  O u t - o f - p i l e  a m p o u l e  c o r -  
r o s i o n  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 s  
o f  n u m e r o u s  v a r i a b l e s  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 y p e  3 4 7  s t a i n -  
l e s s  s t e e l  i n  u r a n y l  s u l f a t e  s y s t e m s  
h a v e  b e e n  s u m m a r i z e d  i n  t h e  p r e v i o u s  
h o m o g e n e o u s  r e a c t o r  q u a r t e r l y  r e -  
p o r t . ( ' )  T h i s  r e p o r t  i s  c o n c e r n e d  
w i t h  a n  e x a m i n a t i o n  o f  t h e  b e h a v i o r  
o f  t i t a n i u m  a n d  z i r c o n i u n t  i n  a d d i t i o n  
t o  p r e t r e a t e d  t y p e  3 4 7 s t a i n l e s s  s t e e l  
i n  c o n c e n t r a t e d  s o l u t i o n s  ( 3 0 0  g o f  
u r a n i u m  p e r  l i t e r )  o f  u r a n y l  s u l f a t e ,  
u r a n y l  n i t r a t e ,  a n d  u r a n y l  f l u o r i d e .  

1.95 

1.03 

2.38 

T h e  e x p e r i m e n t a l  t e c h n i q u e s  a n d  
p r oc e d u r e  s w h i c h ha  v e be e n  p r e v i ou s 1 y 
d e s c r i b e d ( ' )  c o n s i s t  o f  s e a l i n g  a 
s m a l l  vol i ime o f  s o l u t i o n  a l o n g  w i t h  
a s h o r t  l e n g t h  o f  m e t a l  r o d  i n s i d e  a 
s i l i c a  a m p o u l e  a n d  t h e n  h e a t i n g  t h e  
a m p o u l e  t o  2 5 0 ° C  f o i  v a r i o u s  p e r i o d s  
o f  t i m e .  T h e  o n s e t  o f  c o r r o s i o n  c a n  
f r e q u e n t l y  be  o b s e r v e d  v i s u a l l y  w i t h -  
o u t  i n t e r r u p t i n g  t h e  c o u r s e  o f  the !  
e x p e r i m e n t .  T h e  c o n c e n t r a t i o n  a n d  
pII of t h e  t e s t s  s o l u t i o n s  a r c  l i s t e d  
i n  T a b l e  1 2 . 1 .  T h e  d a t a  a n d  r e s u l t s  
a r e  s u m m a r i z e d  i n  T a b l e  1 2 . 2 .  T h e  
two m a i n  c r i t e r i a  p r e v i o u s l y  u s e d  t o  
d e t e r m i n e  w h e t h e r  a t e s t  r u n  w a s  
s u c c e s s f u l  h a v e  a g a i n  b e e n  e m p l o y e d :  
(1 )  t h e  a p p e a r a n c e  o f  t h e  t e s t  s p e c i -  
men u n d e r  t h e  m i c r o s c o p e ,  and  ( 2 )  t h e  
c o n d i t i o n  o f  t h e  s o l u t i o n  a t  t h e  e n d  

E f f e c t  of Variables on Corrosion: Series 
1 1 , "  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  H e p o r t  o r  P e r i o d  E n d i n  lrlay 1 5 ,  1 9 5 1 ,  
ORNL-1057, p. 6 f  (Oct. 10, 19517. 

TABLE 12.1 

P o s s i b l e  RRP F ~ e l  S o l u t i o n s  

.I- -. ......... ......... ...._ 

SOLIJTION 

uo, so4 

o f  t h e  t e s t  ( u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n ,  
p H ,  a n a l y s e s  f o r  m e t a l  i o n s ,  e t c ) .  
The r e s u l t s  o f  t h e s e  e x p e r i m e n t s  a r e  
i n t e r p r e t e d  b e l o w .  

U r a n y  1 Su 1 f a t e .  ' T i t a n i u m  a p p e a r s  
much m o r e  r e s i s t a n t  t h a n  z i r c o n i u m  
o r  p r e t r e a t e d  s t a i n l e s s  s t e e l ,  b o t h  
i n  t h e  p r e s e n c e  a n d  a b s e n c e  of a i r .  
No m i c r o s c o p i c a l l y  e v i d e n t  c h a n g e  i n  
t h e  t i t a n i u m  s u r f a c e  was n o t e d  a t  t h e  
e n d  o f  t h e  r u n s .  Z i r c o n i u m  forins a 

h e a v y  l a y e r  o f  w h i t e  o x i d e  a n d ,  i n  
d e g a s s e d  s o l u t i o n s ,  a h e a v y  b l a c k  
c r y s t a l l i n e  l a y e r  o f  U308. F u r t h e r -  
m o r e ,  w i t h  t h e  p a s s a g e  o f  t i m e  ( a n d  
a i r  p r e s e n t  i n  t h e  s a m p l e s )  t h i s  
w h i t e  l a y e r  o f  z i r c o n i u m  o x i d e  i s  
f l a k e d  o f f  a n d  s e t t l e s  a s  R p r e c i p i -  
t a  t e  ~ 

U r a n y l  Nztrate. T i t a n i u m  a p p e a r s  
inuch more r e s i s t a n t  t,hon z i r c o n i u m  or  
p r e t r e a t e d  s t a i n l e s s  s t e e l ,  b o t h  i n  
t h e  p r e s e n c e  a n d  a b s e n c e  o f  a i r .  No 
m i c r o s c o p i c a l l y  e v i d e n t  c h a n g e  i n  t h e  
t i t a n i u m  s u r f a c e  w a s  n o t e d  a t  t h e  e n d  
o f  t h e  r u n s  e x c e p t  f o r  a v e r y  f i n e  
i r i d e s c e n t  o x i d e  l a y e r  on t h e  s u r f a c e  
o f  t h e  m e t a l .  B o t h  n i t r a t e -  a n d  
c h r o m a t e - t r e a t e d  s t a i n l e s s  s t e e l s  w e r e  
a t t a c k e d  w i t h  l e a c h i n g  o f  t h e  n i c k e l  
a n d  c h r o m i u m .  T h i s  may p o s s i b l y  bp  
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SOLUTION 

R PERrcm ENDING AUGUST 1 5 ,  a 9 5 1  

TABLE 12.2 

Survey of the Stability of NRP F u e l - l e t a l  Combinat ions 

(Unless o t h e r w i s e  n o t e d ,  a l l  s a m p l e s  were h e a t e d  f o r  1 6 0  h r  a t  250OC. )  

uo, F, 

METAL 

Z i r c o n i u m  

T i t a n i u m  

Z i r c o n i u m  

Ti tariiuni 

S t a i n l e s s  s t e e  

S t a i n l e s s  s t e e  

Z i r c o n i u m  

T i t a n i u m  

S t a i n l e s s  stee 

Stainless s t e e  

No 11 e 

None 

None 

None 

None 

Chromate  

N i t r a t e  

None 

None 

Chromate 

N i t t R t f 3  

A i r  

De g a s  s e d  

A i  Î  

A i  P 

Ijegas s e d  

A i r  

Air 

Dr g a s  s ed  

A i r  

De g e  s s e d 

Air 
De gas s e d 

Air 

D e g a s s e d  

Air 

&ass e d 

A i  x 
Da gA s 8 e d 

White oxide l a y e r  on  m e t a l ;  bet-omes f l a k y  

and d r p o s i  ts p r e c i y i  t a t r - .  

B l a c k  U,U, l a y e r  c o n t a i n i n g  60% u r a n i u m  

p r e c i p i t a t e d  f r o m  s o l u t ~ o n  o v e r  w h i t e  

o x i d e  l a y e r .  

Sarnples and  s o l u t i o n  r x r c l l e n t .  

F i n e  l a y e r  o f  o x i d e  p r e s e n t  o n  m e t a l  

b i n e  l a y e r  o f  o x i d e  p r e s p n t ;  w h i t e  p r e -  

c i p i  t n t e  d e p o s i  t. 

S a m p l e s  and  s o l u t ~ < ~ n  e x ~ e l l e n t ,  v e r y  t h i n  

i r i d e s c e n t  l a y e i  on  s u r f a c p ,  p r o b d L l y  

0 Y 1 d e . 
Samples h a v e  p e e j e d  f l d k y  o x i d e  l a y e r ;  

R O O  pptu chrc>mauni r n  s o l u t i o n  

’ 9 5 0  p p m  c i r r o m i u i i r ,  3 0  ppin n i c k e l  i n  

s o l u t i o n ;  i r o n  p r e s e n t  a s  s o l i d  o x i d e .  

S o l u t i o n  a n d  s a m p l e s  l o o k  g o o d ;  50 ppm 

n i c k e l  i n  s o l u t i o n .  

3 0 0  ppm n i c k i - I ,  5 0  p p m  c h r o m i u m  i n  

solution; i r o n  p r e s e n t  i n  s o l i d  s t a t e .  

S a m p l e s  b l e w  u p ;  g a s  e v o l v e d  ar id  p r e -  

c i p i t a t e s  formed e v e n  o n  s t a n d i n g  a t  

looin t e m p e r a t u r e  

“20 ppm titanium i n  s o l u t i o n ;  b l a c k  l a y e r  

d l a s o l v e d  in HNO, g a v e  10 mg u r a n i u m .  

45 t o  170 p p m  t i  tan turn  111 s , p l u t i o n .  

Samples  good: t r a r e a  of b l a c k  s o l i d  111 

solution; 20  t o  b0 p p m  n i c k e l ,  30 ppm 

chromium 3n s o l u t i o n ,  i r o n  p r e s e n t  a s  
solid o x i d e .  

150  ppm n i c k e l  i n  s o l u t i o n ,  h e a v y  o x i d e  
l a y e r  on S H I I I ~ ~ ~ S .  

Large  amounts  o f  L l a c k  s o l i d ,  U,O, a n d  

Fe,03; 300 t c j  700 ppm n a c k e l  i n  s o l u t i o n ;  

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

U r a r i y l  F l u o r i d e .  Z i r c o n i u m  i s  u n -  
s t a b l e  e v e n  a t  roomi t e m p e r a t u r e .  The 
t i t a n i u m  s u r f a c e  a p p e a r e d  good  a f t e r  
t h e  t e s t ,  t h o u g h  a  fin^ l a y e r  o f  
U,O, w a s  f o u n d  a s  a n  o v e r l a y .  Some 
t i t a n i u m  ( 4 5  t o  1 7 0  p p m )  was  f o u n d  
i n  s o l u t i o n  i n  t h e  d e g a s s e d  s a m p l e s .  
N i t r a t e - p r e t r e a t e d  s t a i n l e s s  s t e e l  
d o e s  n o t  s t a n d  up w e l l ,  l a r g e  a m o u n t s  
o f  n i c k e l  b e i n g  l e a c h e d  o u t  i n t o  t h e  
s o l u t i o n  ( 2 5 0  t o  7/70 ppm),  a l o n g  w i t h  
t h e  f o r m a t i o n  o f  c o n s i d e r a b l e  a m o u n t s  
o f  b l a c k  s o l i d  ( i r o n  a n d  u r a n i u m  
o x i d e s  ) . Chroma t e  - p r  e t r e a  t e d  s t a  i n  - 
l e s s  s t e e l  showed  l e s s  a t t a c k  on t h e  
n i c k e l  ( 1 8  t o  190  ppni i n  s o l u t i o n ) .  

M y d r n l y s i s  o f  I r o n ,  Chrniri iuw,  and 
N i c k e l  S a l t s  i n  Urarryl  S u l f a t e  S o l u -  
t i o n s .  T h e  p u r p o s e  o f  t h i s  s e r i e s  
o f  e x p e r i m c n t s  w a s  t o  d e t e r m i n e  
w h e t h e r  a i i a l y s e s  f o r  n i c k e l  c o u l d  iie 
u s e d  a s  a n  i n d i c a t i o n  o f  t h e  a m o u n t  
o f  c o r r o s ~ o n  o c c u r r i n g  i n  t e s t  l o o p  
s o l u t i o n s .  

D e f i n i t e  q u a n t i t i e s  of  i r o n ,  c h r o -  
m i u m ,  ar id  n i c k e l  s a l t s  [ F ~ , ( S O , ) ,  
* (NH, ),SO4*24H,0, C r , ( S O 4 ) ; K 2 S O ,  
*241J2O, a n d  KiSO, * 6 H , O I  w e r e  i n t r o -  
d u c e d  i n t o  q u a r t z  t u b e s  c o n t a i n i n g  
u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  1 3 0 7  g o f  
u r a n i u t n  rier l i t e r ,  IJH 1.  9 5 1 .  T h e s e  
t u t e s  w e r e  ' s e a l e d  anc j  h e a t e d  f o r  6 0  
h r  a t  2 5 0 ° C .  IJpon c o m p l e t i o n  o f  t h e  
r u n  t h e  t u b e s  w e r e  o p e i i c d ,  a n d  t h e  
s o l u t i o n s  were  c e n t r i f u g e d  and a n a l y z e d  
f o r  i r o n ,  ch romium,  and  n i c k e l ;  w h e r -  
e v e r  v i s i b l e ,  p r e r i p i t a t r ; w e r e w a s h e d  
f r e e  o f  t h e  o r i g i n a l  s o l u t i o n ,  f u s e d  
w i t h  s o d i u m  b i s u l f a t e ,  d i s s o l v e d  i n  
h y d r o c h l o r i c  a c i d ,  a n d  a n a l y z e d  f o r  
t h e  a p p r o p r i a t e  s p e c i e s .  

T h e  d a t a  a n d  r e s u l t s  a r e  l i s t e d  
i n  T a b l e  1 2 . 3 .  From t h e s e ,  t h e  f o l -  
l o w i n g  c o n c l u s i o n s  a r e  e v i d e n t :  

N i c k e l  r e m a i n s  i n  s o l u t i o n  a t  
t h i s  c o n c e n t r a t i o n  a n d  p H ,  e v e n  
when i r o n  a n d  chrornium, p r e s e n t  
i n  t h e  s o l u t i o r i  a t  t h e  s t a r t ,  
h y d r o l y z e  a n d  p r e c i p i t a t e  a l -  
fii os t c oinp l e t e l y  . 

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

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

f l y d r o g e n a t i s n  of  Urany l  S u l f a t e  
S o l u t i o n s .  T h e  s u c c c s s f u l  r e s t o r a -  
t i o n  o f  a u r a n y l  s u l f a t e  s o l u t i o n  by  
t r e a t m e n t  o f  a s l u r r y  o f  r e d u c e d  
u r a n i u m  o x i d e  i n  a w a t e r - w h i t e  s o l u -  
t i o n  o f  l ow p H  w i t h  o x y g e n  p r e s s u r e  
a t  h i g h  t e m p e r a t u r e  ( r e p o r t e d  e l s e -  
w h e r e ,  p .  51)  l e d  t o  a n  i n v e s t i g a t i o n  
o f  t h e  r e a c t i o n  o f  h y d r o g e n  w i t h  
u r a n y l  s o l u t i o n s .  I t  was f o u n d  t h a t  
G a l l  a n d  M a n c h a t ( ' )  h a d  r e p o r t e d  t h e  
c a t a l y t i c  r e d u c t i o n  of  u r a n y l  s u l f a t e  
by h y d r o g e n  u s i n g  p l a t i n u m  b l a c k  a s  
t h e  c a t a l y s t .  The r e d u c t i o n  a p p e a r e d  
t o  go s m o o t h l y  t o  t h e  t e t r a v a l e n t  
s t a t e .  I p a t i e w  a n d  M ~ r o m t z e w ( ~  ) 

r e p o r t e d  t h e  n o n c a t a l y t i c  r e d u c t i o n  

( 2 ) H .  G a l l  a n d  W .  h l a n c h o t ,  I '  K a t a l y t i s c h e  
58, f l y d r i e r u n g  a n n r g a n i s c h e r  S u b s t a n z e n ,  " B e r .  

482 ( 1 9 2 5 ) .  
( j ) W .  I p a t i e w  a n d  B .  M u r o m t r e w ,  I '  Di; 

Einwirkung d e s  Wassers tof fs  auf Metal  h i  t r a t e ,  
B e r .  6 3 ,  p .  160, e s p .  p .  164 ( 1 9 3 0 ) .  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951  

TABLE: 12 .  3 

CONCENTRATION I N  

H y d r o l y s i s  o f  Iron ,  ~hroniiuii i ,  and Fiickel s a l t s  i n  
Urany 1 Su 1 f a t e  SoZut  ion 

I_..__ 

CONCMTRATION IN 

4500 

4 500 

4500 

4 500 

I N I T I A L  SOLUTION 

1150 

1150 

' 
5 40 

5 40 

450 

450 

47 5 

70 

70 

980 

980 

670 

650 

NICKEL I IRON 

540 

5 5 0  

46 0 

4.1.0 

(a)ppm referred to original solution.  

of u r a n y l  n i t r a t e  u s i n g  a g o l d  - l i n e d  
bomb a n d  50  t o  8 0  a t n i  o f  h y d r o g e c ,  
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 .  A t  
300°C t h e  r e a c t i o n  gave  p u r e  c r y s t a l -  
l i n e  U 0 , - H , O ,  a n d  t h e  p r o d u c t  c a n -  
t a i n e d  n o  n i t r o g e n .  A t ,  h i g h e r  tem- 
p e r a t u r e s  a n d  w i t h  l o n g e r  t i m e  o f  
c o n t a c t  t h e y  w e r e  a b l e  t o  o b t a i n  
U,08 o r  m i x t u r e s  o f  t h i s  c o m p o u n d  
w i t h  UO,. E v e n t u a l l y  t h e y  w e r e  a b l e  
t o  r e d u c e  t h e  u r a n i u m  t o  UO,. T h e  
s i g n i f i c a n c e  o f  t h e  f i r s t  p r o d u c t  t o  
t h e  homogeneous r e a c t o r  program migh t  
be that  t h e  h y d r o g e n ,  n o r m a l l y  p r e s e n t  
i n  a r e a c t o r ,  can reduce  t h e  n i t r a t e  
i o n  w i t h o u t  r e d u c i n g  t h e  u r a n i u m .  
M o r e o v e r ,  e v e n  i n  a u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n  t h e  u r a n y l  i o n  a p p e a r s  t o  
be e a s i l y  r e d u c e d  ( a  f a c t  known f rom 
s o l u t i o n  s t a b i l i t y  s t u d i e s ) .  G i l l i e s ,  
r e p o r t i n g  work of t h e  SAM l a h o r a t o r i c s  

_..... .. 

PRECIPITAI'E ( P I  

I 2 6 2  

i n  Mi3DC-647,(4) d * s c ~ a s e s  i tie a b i l i t y  
o f  h y d r o g e n  a n d  o x y g e n  t,o r e d u c e  o r  
o x i d i z e  s l u r r i e s  o f  LJ,O, a t  t e m p e r a -  
t u r e s  o f  100  Lo 300°C. 

D u r i n g  t,hc p a s t  q u a r t e r  e x p l o r n -  
Lory e x p e r i m e n t s  h a v e  b e e n  c a r r i e d  
o u t ,  u n d e r  n o n c a t a l y t i c  c o n d i t i o n s  
u s i r i g  s r t l v t i o n s  in s i l i c a  l i n e r s ,  
w h i c h  h a v e  shown c o n c l u s i v e l y  t h a t  a t  
t e m p e r a t u r e s  of 250  t o  290°C hydrogen  
a l o n e  car1 r e a c t  w i t h  u r a n y l  s u l f a t e  
soli1 t i o n s  t o  p r o d u c e  i n s o l i i l l e  b l a c k  
oxades alorig w i t h  a d r o p  in  t h e  pH o f  
t;he s o l u t , i o n s .  

( 4 ) ~ .  M. G I L ~ ~ ~ S ,  .some S t u d i e s  o j  the  Ncnc t ror i  
Uranium w z t h  H y d r o g e n ,  O x y g e n ,  a n d  W a t e r ,  

I$IDC- 6 47 ( J u n e  , 1946)  
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A t  t h e  p r e s e n t  t i m e  a n  e f f o r t  i s  
u n d e r  way t o  e s t a b l i s h  t h e  k i n e t i c s  
o f  t h i s  r e a c t i o n  w i t h  h y d r o g e n  i n  
o r d e r  t o  f a c i l i t a t e  i n t e r p r e t a t i o n  
o f  t h e  h i g h - p r e s s u r e  r e c o m b i n a t i o n  
s t u d i e s  a n d  b e c a u s e  o f  i t s  o b v i o u s  
r e l a t i o n s h i p  t o  t h e  s t a b i l i t y  o f  t h e  
r e a c t o r  s o l u t i o n .  T h e  e f f e c t  o f  
v a r i o u s  h y d r o g e n  - o x y g e n  m i x  t u r e s  
( p a r t i c u l a r l y  2 : l )  w i l l  a l s o  b e  
s t u d i e d  u s i n g  n o n c a t a l y t i c  ( s i l i c a  
t u b e )  c o n d i t i o n s  i n  o r d e r  t o  aster.- 

t a i n  t h e  r e l a t i v e  r a t e s  o f  t h e  o x i -  
d a t i o n  a n d  r e d u c t i o n  r e a c t i o n s  a n d  
t o  e s t a b l i s h  t h e  p e r c e n t a g e  o f  u r a n i u m  
i n  t h e  r e d u c e d  s t a t e  a t  " e q u i l i b r i u m . "  
From i n - p i l e  r a d i a t i o n  e x p e r i m e n t s  
u s i n g  s t a i n l e s s  s t e e l  bombs i t  a p p e a r s  
t h a y  t h i s  " e q u i l i b r i u i n "  i s  a t  o r  v e r y  
n e a r  t h e  h e x a v a l e n t  s t a t e  s i n c e  o u r  
r e c o v e r i c s  o f  u r a n i u m  i n  s o l u t i o n  h a v e  
b e e n  e x c e l l e n t .  H o w e v e r ,  t h e  d y -  
n a m i c s  c ~ f  t h i s  b a l a n c e  p o i n t  a n d  t h e  
i n f l u e n c e  upon  i t  o f  a d d e d  c a t a l y t i c  
i n a t e r i a l s  a r e  c o n s i d e r e d  o f  g r e a t  
i n t e r e s t  t o  t h e  s u c c e s s f u l  o p e r a t i o n  
o f  t h e  r e a c t o r .  

Rt?cornbPnation o f  g.dro!gt?n F;nd oxy-  
gen a t  I l i g h  P r e s s u r e s .  I n  t h e  p r c -  
v i o v s  q u a r t e r l y ( ' )  i t  W B -  i n d i c a t e d  
t h a t  o u t - o f - p i l r  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 ~ r i  
m i g h t  b c  i n i t i a t e d  b e c a u s e  o f  t h e  
s i p n i f i c a n c r  of  t h i s  r e a c t i o n  i n  c o n -  
n e c t i o n  w i t h  t h e  i n t e r p r e t a t i o n  o f  
i n - p i l e  p r e s s u r e - t e m p e r a t u r e  d a t a .  
A t h o r o u g h . s e a r c h  o f  t h e  l i t e r a t u r e  
p r e c e d i n g  a c t u a l  e x p e r i i n e n t a l  w o r k  
f a i l e d  t o  d i s c l o s e  a n y  r e f e r e n c e s  
r e a l l y  p e r t i n e n t  t o  t h e  p r o b l e m  b u t  
p r o v i d e d  a g o o d  g e n  r a l  b a c k g r o u n d  
f o r  t h e  s t u d y  o f  t h e  h y d r o g e n - o x y g e n  
r e a c t i o n .  A p p a r a t u s  w a s  d e s i g n e d  a n d  
c o n s t r u c t e d  f o r  t h e  g e n e r a t i o n  o f  

( ' ) I '  p r o j e c t e d  Work f o r  t h e  N e x t  Qiarter, " 
OWNI,-1057 OP. c t t . ,  p .  7 7 .  

h i g h  p r e s s u r e s  o f  e l e c t r o l y t i c  g a s ,  
a n d  t h i s  a p p a r a t u s ,  t o g e t h e r  w i t h  
s u i t a b l e  f u r n a c e s ,  p r e s s u r e  r e c o r d e r s ,  
e t c .  h a s  now b e e n  i n s t a l l e d  a n d  t e s t e d  
b e h i n d  t h e  h i g h - p r e s s u r e  b a r r i c a d e .  
D e t a i l e d  e x p e r i m e n t a t i o n  w i l l  b e  
c a r r i e d  o u t  d u r i n g  t h e  n e x t  q u a r t e r  
w i t h  p a r t i c u l a r  s t u d y  on t h e  f o l l o w i n g  
q u e s t i o n s :  

1. 

2 .  

3 .  

4. 

What i s  t h e  s o u r c e  o f  t h e  t e m -  
p e r a t u r e  e f f e c t  u p o n  t h e  r e -  
c o m b i n a t i o n  r e a c t i o n ?  I n  o u r  
botiibs u n d e r  i r r a d i a t i o n  i t  i s  
known t h a t  r a i s i n g  t h e  t e m p e r a -  
t u r e  c a u s e s  a l o w e r i n g  o f  t h c  
r e s i d u a l  p r e s s u r e .  T h i s  c o u l d  
b e  d u e  t o  ail e f f e c t  u p o n  t h e  
g a s - p h a s e  r e a c t i o n ,  a l i q u i d -  
p h a s e  r e a c t i o n ,  a c a t a l y t i c  
r e a c t i o n  w i t h  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  bomb,  o r  a r e -  
a c t i o n  w i t h  t h e  u r a n y l  i o n .  
A s c e r t a i n i n g  w h i c h  of  t h e s e  i s  
t h e  c o n t r o l l i n g  r e a c t i o n  i s  t h e  
main o b j e c t  o f  t h e  s t u d y .  

T)a c h a n g e s  in uranium c o n c e n -  

s u l f a t e  t o  urclnyl f l u o r i d e  O F  
p h o s p h a t e  e f f e c t  t h e  r e a c t i o n ?  

t r a t i o n  OF changes from r1raayl 

C a n  g o o d  k i n e t i c  s t u d i e s  o f  
t h i s  r e a c t i o n  b e  c a r r i e d  o u t  
w h i c h  i i l ight  b e  h e l p f u l  i n  p r e -  
d i c t i n g  n e t  g a s  p r o d u c t i o n  u n d e r  
a v a r i e t y  o f  u n e x p l o r e d  r e a c t o r  
c o n d i  t i o n s  ? 

I s  t h e  u r a n i u m  m a i n t a i n e d  i n  
t h e  h e x a v a l e n t  s t a t e  u n d e r  
c o n d i t i o n s  of  t h c  r e c o m b i n a t i o n  
r e a c t i o n ?  The  a n s w e r  t o  t h i s  
q u e s t i o n  n a y  e x p l a i n  t h e  p r e s -  
s u r e  "hump" soiiie t i m e s  o b t a i n e d  
u n d e  r i r r a d  i a  t i o n .  
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5. Are m e t a l s  o t h e r  t h a n  s t a i n l e s s  s a m p l e s  o f  t h i n  s h e e t ,  e x p o s e d  t o  
s t e e l  s a t i s f a c t o r y  f o r  u s e  i in- h y d r o g e n  on b o t h  s i d e s ,  [ n i g h t  g i v e  a 
d e r  c o n d i t i o n s  of  t h e  r e c o m b i -  m o r e  s e n s i t i v e  i n d i c a t i o n  o f  e m -  
n a t i o n  r e a c t i o n ?  S p e c i f i c a l l y ,  b r i t t l e m e n t  e f f e c t u .  
i s  t i t a n i u m  c o n v e r t e d  t o  t h e  
h y d r i d e  o r  t h e  o x i d e  unde r  t h e s e  
c o n d i t i o n s 7  

I t  i s  p l a n n p d  t o  b r a c k e t  t h e  t e m -  
p e r a t u r e  a n d  p r e s s u r e  c o n d i t i o n s  
l i k e l y  t o  be e n c o u n t e r e d  i n  t h e  HRE 
i n  o r d e r  t o  o b t a i n  a s  much informa- 
t i o n  a s  p o s s i b l e  o f  d i r e c t  r e l e v a n c e  
t o  t h e  o p e r a t i o n  o f  t h e  HHE. 

Hydrogen Embrittlement. The t h i n -  
w a l l e d  c a p i l l a r y  t u b i n g  ( t y p e  3 4 7  
s t a i n l e s s  s t e e l )  u s e d  i n  t h e  r a d i a -  
t i o n  s t a b i l i t y  s t u d i e s  would be p a r -  
t i c u l a r l y  v u l n e r a b l e  t o  h y d r o g e n  
e m b r i t t l e m e n t  i f  s u c h  a p r o c e s s  were 
f a v o r e d  by t h e  c o n d i t i o n s  of  o u r  e x -  
p e r i m e n t s .  I n  o rde r  t o  s u r v e y  t h i s  
s i t u a t i o n  a b u n d l e  of s h o r t  c a p i l l a r y  
t u b e s  was f o r m e d  by s e a l i n g  o n e  e n d  
o f  e a c h  a n d  j o i n i n g  t h e  o t h e r  e n d s  
t o  a common h e a d e r .  The  t u b e s  were 
Lhen p l a c e d  u n d e r  5 0 0 0 - p s i  p r e s s u r e  
o f  h y d r o g e n  a n d  h e l d  a t  250°C f o r  
1 5  d a y s .  A c o i l  o f  t h e  same t u b i n g  
was a l s o  h e l d  a t  2 5 0 ° C  f o r  1 5  d a y s .  
T h e s e  t u b e s  were s u b s e q u e n t l y  t e s t e d  
by t h e  M e t a l l u r g y  D i v i s i o n .  L e n g t h s  
o f  t u b i n g  were g r i p p e d  i n  a v i s e  a n d  
g i v e n  r e p e a t e d  90’ b e n d s  u n t i l  f r a c -  
t u r e  o c c u r r e d .  The r e s u l t s  o f  t h i s  
t e s t  are g i v e n  i n  T a b l e  12.4.  T h e r e  
i s  o b v i o u s l y n o  s i g n i f i c a n t  d i f f e r e n c e  
be tween the two means and p r o b a b l y  no  
s i g n i f i c a n t  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  t h e  
two s p r e a d s .  I t  does  n o t ,  t h e r e f o r e ,  
seem p r o b a b l e  t h a t  o u r  t e s t  c o n d i -  
t i o n s ,  a s  f a r  a s  t e m p e r a t u r e ,  t i m e ,  
and  hydrogen  p r e s s u r e  are  c o n c e r n e d ,  
l e a d  t o  s e r i o u s  w e a k e n i n g  or e m -  
b r i t t l e m e n t  o f  t h e  t u b e s .  T f  f u r t h e r  
e x p l o r a t o r y  s t u d i e s  of” h y d r o g e n  c m -  
b r i t t l e m e n t  a r e  c a r r i e d  o u t  by o t h e r  
groups i t  h a s  b e e n  recomniended t h a t  

TABLE 12.4 

Results of  Hydrogen Embrittlement 
Tests 

1 

2 

38 I 
32 

a 1 

38 

3 3  

3 3  

i l e  f20inb S t u d i e s .  U s i n g  
u n e n r j c h e d  u r a n y l  s u l f a t , e  s o l u t i o n  
c o r i t a i n i n g  307 g of u ran ium p e r  l i t e r ,  
a few experiments h a v e  beer1 c a r r l e d  
o u t  in s t a i n l e s s  s t e e l  bombs t o  demon- 
s t r a t e  s o l u t i o n  : ; t . a b i l i t y  p r i o r  t o  
r a d i a t i o n  t e s t s .  B o t h  c h r o m a t e -  
p r e t r e a t e d  a n d  o x y g e n - p r e t r e a t e d  
bombs w e r e  u s e d ,  a n d  a p r e s s u r e  o f  
o x y g e n  w a s  m a i n t a i n e d  d u r i n g  t h e  
h e a t i n g  p e r i o d  o f  t h e  t e s t .  A n a l y s e s  
o f  t h e  s o l u t i o n s  f o r  u r a n i u m  a n d  
n i c k e l  a f t e r .  d i f f e r e n t  p e r i o d s  o f  
h e a t i n g  w ~ r e  c a r r i e d  o u t  t o  g l v e  
e v i d e n c e  a f  s n l u i ; i o n  s t a b i l i t y  a n d  
c o r r o s i o n .  The results a r e  p r e s e n t e d  
i n  T a b l e  1 2 . 5 .  T h e s e  r e s u l t s  i n d i -  
c a t e  c l e a r l y  t h a t  t h e  s o l u t i o n  i s  
s t a b l e  u n d e r  t h e  c o n d i t i o n s  c h o s e n .  
The n i c k e l  a n a l y s e s  and  ptl m e a s u r e -  
rrisnts i n d i c a t e  t h a t  t h e  c o r r o s i o n  i s  
o f  t h e  sanie  nlagni tude a s  t h a t ;  p r e -  
v i o u s l y  found w i t h  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  4.0 g of  u r a n i u m  
p e r  l i t e r  i n  t h e  same t y p e  o f  c o n -  
t a i n e r s .  
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TABLE 1 2 . 5  

O u t - o f - P i l e  Bomb Experiments  w i t h  Nigh  C o n c e n t r a t i o n s  o f  
Uranyl S u l f a t e  

( A l l  t e s t s  were c o n d u c t e d  w i t h  4 0 0 - p s i  0 r e s s u r e  a t  275°C; 
? p  

i n i t i a l  c o n c e n t r a t i o n  w a s  307 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r . )  

EXPERIMENT 
NUMBER 

355 

364 

356 

34 5 

2% Cr0, 

2% CrO, 

4 0 0 - p s i  0, 

4 0 0 - p s i  0, 

HEATING 

P E R I O D  
( h r )  

148 

500 

624  

148 

50 0 

6 24 

P l a n s  € o r  N e x t  Q u a r t e r .  P 'unda -  
m e n t a l  w o r k  on s p e c i f i c  a n d  n e t  g a s  
p r o d u c t i o n  i n  u r a n y l  s u l f a t e ,  n i t r a t e ,  
f l u o r i d e ,  a n d o t h e r  s y s t e m s  a t  v a r i o u s  
c o n c e n t r a t i o n s  a n d  e n r i c h m e n t s  w i l l  
be c o n t i n u e d  u s i n g  a m p o u l e s  a n d  bombs 
i n  h o l e  12 o f  t h e  g r a p h i t e  p i l e .  

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

The k i n e t i c 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  a t  h i g h  p r e s -  

SOLUTION ANALYSES 

URANIUM 
( g/ l  i ter) 

30 9 

309 

305 

3 14  

325 

30 1 

0 . 0 1 2  

0 . 2 3  

0 . 1 4  

3 . 3  

0 . 5 9  

0 . 2 6  

1 .7  

0 . 2 4  

P H  

1.06 

1 . 3 5  

s u r e s  i n  s t a i n l e s s  s t e e l  bombs w i l l  
b e  d e t e r m i n e d .  I n  t h i s  c o n n e c t i o n ,  
t h e  s u g g e s t e d  p o s s i b l e  e f f e c t  o f  
r u t h e n i u m  ( a  f i s s i o n  p r o d u c t  w h i c h  
m i g h t  " p l a t e  o u t "  o n  t h e  m e t a l  s u r -  
f a c e s  o f  t h e  s y s t e m )  w i l l  b e  e x -  
p l o r e d .  

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

P a r t i c u l a r  a t t e n t i o n  w i l l  be g i v e n  
t o  t h e  u s e  o f  t i t a n i u m  i n  r a d i a t i o n  
s t u d i e s ,  s i n c e  a s u p p l y  o f  t h e  m e t a l  
s u i t a b l e  f o r  m a k i n g  s m a l l  b o m b s  i s  
a v a i  1 a b l e ,  
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1 3 ,  SLURRY FUEL STUDIES 

F. R .  B r u c e ,  Leader  
J .  0. Blomeke J. NI. Fulmer 
G .  A .  Eaton  C. P. J o h n s o n  

Morse L A .  Id. 

A s t u d y  i s  b e i n g  made o f  u r a n i u m  
s l u r r i e s  w h i c h  m i g h t  s e r v e  a s  s a t i s -  
f a c t o r y  h o m o g e n e o u s  r e a c t o r  f u e l .  
S u c h  a f u e l  s h o u l d  c o n t a i n  b e t w e e n  
100  a n d  250 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r ,  
w i t h  p r e f e r e n c e  b e i n g  g i v e n  t o  t h e  
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 .  I t  i s  
d e s i r a b l e  t h a t  t h e  s l u r r y  s h o u l d  r e -  
main i n  s u s p e n s i o n  d u r i n g  ICS u s e f u l  
l i f e  i n  t h e  r e a c t o r .  For a p l u t o n i u m  
p r o d u c e r ,  t h e  l o n g e v i t y  o f  a s t a b l e  
s l u r r y  i s  d e t e r m i n e d  by t h e  o p e r a t i n g  
time required t o  i n c r e a s e  t h e  p l u t o n i u m  
c o n c e n t r a t i o n  t o  i t s  maximum p e r -  
m i s s i b l e  v a l u e .  From this i t  fo l lows ,  
t h a t  t h e  desired s l u r r y  s h o u l d  r ema in  
i n  s u s p e n s i o n  a f t e r  b e i n g  s u b j e c t e d  
t o  p i l e  c o n d i t i o n s  f a r  a b o u t  19  d a y s  
a n d  a l l o w e d  t o  r e m a i n  a t  res t  f o r  
2 4  h r .  W h i l e  t h e  a t t a i n m e n t  o f  8 

s t a b l e  s l u r r y  i s  d e s i r a b l e ,  i t  i s  
n o t  e s s e n t i a l  i f  t h e  m a t e r i a l  may be 
e a s i l y  r e s u s p e n d e d  a f t e r  h a v i n g  
s e t t l e d  o u t .  A r b i t r a r i l y ,  a s y s t e m  
h a v i n g  s a t i s f a c t o r y  n u c l e a r p r o p e r t i c s  
h a s  been  d e f i n e d  a s  one  i n  wh ich  t h e  
r a t i o  of n e u t r o n  c r o s s - s e c t i o n  o f  u~~ 
t o  t h e  c r o s s - s e c t i o n  o f  c o n s t i t u e n t s  
o t h e r  t h a n  u r a n i u m  i s  g r e a t e r  t h a n  
20 .  I n  o t h e r  w o r d s ,  l e s s  t h a n  5% o f  
t h e  n e u t r o n s  a v a i l a b l e  f o r  p l u t o n i u m  
p r o d u c t i o n  s h o u l d  be  l o s t  by p a r a s i t i c :  
c a p t u r e  i n  t h e  f u e l .  

T h e  m a i n  a d v a n t a g e  o f  a s l u r r y  
f u e l  is v i s u a l i z e d  a s  b e i n g  t h e  e l i m i -  
n a t i o n  o f  t h e  d i f f i c u l t  c o r r o s i o n  
p r o b l e m  w h i c h  i s  i n e v i t a b l y  p r e s e n t  
w i t h  s o l u t i o n s  o f  u r a n i u m  compounds.  
On t h e  o t h e r  hand ,  s l u r r i e s  m a y  p r e -  
s e n t  a s e r i o u s  e r o s i o n  p r o b l e m  i n  

c i r c u l a t i n g  s y s  t e m s ,  a n d  t h e  power  
r e q u i r e d  f o r  p u m p i n g  s l u r r y  f u e l s  
w o u l d  u n d o u b t e d l y  b e  much g r e a t e r  
t h a n  t h a t  r e q u i r e d  f o r  c i r c u l a t i n g  
s o l u t i o n s .  

I n  o r d e r  t o  a l l e v i a t e  t h e s e  d i f -  
f i c u l t i e s ,  Dr. H a r o l d  C .  U r e y  h a s  
s u g g e s t e d  t h a t  t h e  b o i l i n g  r e a c t o r  
be  c o n s i d e r e d  a s  t h e  i d e a l  a p p l i c a t i o n  
f o r  s l u r r y  f u e l s ,  t h e r e b y  e l i m i n a t i n g  
t h e  e r o s i o n  a n d  p u m p i n g  p r o b l e m s .  
Much o f  t h e  s l u r r y  f u e l  d e v e l o p m e n t  
p r o g r a m  h a s  r e c e n t l y  b e e n  r e a l i g n e d  
i n  t h i s  d i r e c t i o n .  

A t r u e  c h e m i c a l  s o l u t i t i r i  may be  
G amp 1 e t e 1 y (: h i 1  r a  c t e r 1 z e ti k, y s pe c i f y - 
i n g i t s c ompos i t i on (3  o n c e  n t r a t i on , 
a n d  t e m p e r a t u r e .  On t h e  o t h e r  h a n d ,  
a s o l i d - l i q u i d  s y s t e m  s u c h  a s  a s l u r r y  
i s  u n i q u e  i n  t h a t  s t i l l  a n o t h e r  
p r o p e r t y  must  be c o n s i d e r e d ,  n a m e l y ,  
t h a t  p e r t a i n i n g  t o  p a r t i c l e  s i z e  a n d  
t,hc s o l i d - l i q u i d  i n t e r f a c i a l  a r e a .  
B e c a u s e  o f  t h e  e x t r e m e l y  l a r g e  i n t e r -  
f a c i a l  a r e a  p r e s e p t  i n  s l r l r r i e s  o f  
m i c r o n  s i z e  p a r t r c l e s ,  a r e l a t i v e l y  
s m a l l  v a r i a t i o n  i n  p a r t i c l e  s i z e  rnay 
b e  e x p e c t e d  t o  e x e r t  a v e r y  l a r g e  
i n f l u e n c e  o n  s u c h  p r o p e r t i e s  a s  
s e t t l i n g  r a t , e ,  v i s c o s i t y ,  d i s p e r s i -  
b i l i t y ,  e r o s i o r ~  r a t e ,  a n d  b o i l i n g  
c h a r a c t e r i s t i c s .  

I n  o r d e r  t o  s t u d y  q u a n t i t a t i v e l y  
t h e  e f f e c t  o f  p a r t i c l e  s i z e  on s l u r -  
r i e s ,  i t  i s  n e c e s s a r y  t o  h a v e  e i t h e r  
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an e f f i c i e n t  me thod  o f  p r o d u c i n g  v e r y  
u n i f o r m l y  s i z e d  p a r t i c l e s  o f  u r a n i u m  
t r i o x i d e  o v e r  t h e  s i z e  r a n g e  o f  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 a m ,  
o r  t h e  means of s e p a r a t i n g  a n d  c l a s s i -  
f y i n g  s u c h  p a r t i c l e s  f r o m  l a r g e  mix -  
t u r e s  c o n t a i n i n g  a w i d e  d i s t r i b u t i o n  
i n  p a r t i c l e  s i z e s .  

A t  t h e  p r e s e n t  t i m e ,  u r a n i u m  t r i -  
o x i d e  i s  p r e p a r e d  e i t h e r  by t h e r m a l  
d e c o m p o s i t i o n  o f  u r a n y l  n i t r a t e  o r  
b y  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  
u r a n y l  n i t r a t e  o r  by 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  u r a n i u m  p e r o x i d e .  
N e i t h e r  o f  t h e s e  m e t h o d s  p r o v i d e s  a 
u r a n i u m  t r i o x i d e  w h i c h  i s  a p p l i c a b l e  
d i r e c t l y  t o  t h e  s l u r r y  p r o g r a m ;  t h e r e -  
f o r e ,  m e t h o d s  o f  r e d u c i n g  t h e  p a r t i c l e  
s i z e  a n d  c l a s s i f y i n g  t h e  r e s u l t , i n g  
p a r t i c l e  a r e  b e i n g  i n v e s t i g a t e d .  

An E p p e n b a c h  c o l l o i d  m i l l  w h i c h  i s  
c a p a b l e  o f  g r i n d i n g  u r a n i u m  t r i o x i d e  
i n  w a t e r  s u s p e n s i o n  t o  p a r t i c l e  s i z e s  
i n  t h e  r a n g e  o f  1 t o  1 0  i s  now 
b e i n g  u s e d .  T h e  m a j o r  l i m i t a t i o n s  
o f  t h i s  m i l l  a r e :  I t  p r o d u c e s  a 
n o n u n i f o r m l y  s i z e d  p r o d u c t ;  ( 2 )  t h e  
p r o d u c t ,  i s  c o n t a m i n a t e d  w i t h  i r o n ;  
a n d  ( 3 )  t h e  m i l l  may be  u s e d  o n l y  a s  
a wet g r i n d e r ,  w h i c h  n e c e s s i t a t e s  a 
d r y i n g  o p e r a t i o n  i n  t h e  e v e n t  t h a t  
a i r  c l a s s i f i c a t i o n  i s  d e s i r a b l e .  

To s u p p l e m e n t  t h e  c o l l o i d  mill, a 
l a b o r a t o r y  s c a l e  f l u i d  e n e r g y  m i l l  
h a s  b e e n  o r d e r e d  f r o m  t h e  M i c r o n i z e r  
C o m p a n y .  T h i s  m i l l  u t i l i z e s  c o m -  
p r e s s e d  a i r  a s  a s o u r c e  o f  e n e r g y  t o  
r e d u c e  s o l i d  p a r t i c l e s  t o  t h e  s u b -  
s i e v e  r a n g e  a n d  i s  e x p e c t e d  t o  p r o -  
d u c e  u r a n i u m  t r i o x i d e  p a r t i c l e s  o f  
g r e a t e r  u n i f o r m i t y  t h a n  t h o s e  o b -  
t a i n e d  f r o m  t h e  c o l l o i d  m i l l  a n d  
w i t h  l i t t l e  o r  n o  i r o n .  

A p p r o x i m a t e l y  200 l b  o f  M a l l i n c k r o d t  
u r a n i u m  t r i o x i d e  h a s  b e e n  o b t a i n e d  a s  

s t a r t i n g  m a t e r i a l  f o r  t h e  s l u r r y  
p r o g r a m .  T h i s  m a t e r i a l ,  f o r m e d  by 
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  u r a n y l  
n i t r a t e ,  w a s  r e c e i v e d  a s  t h e  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  a n d  w a s  w a s h e d  
e i g h t  t i m e s  w i t h  w a t e r  t o  r e m o v e  
s o l u b l e  n i t r a t e .  I t  w a s  t h e n  g r o u n d  
b a t c h w i s e  f o r  45 m i n  i n  a c o l l o i d  
m i l l ,  a n d  a D o r c o  w a t e r  c l a s s i f i e r  
was  employed  t o  s e p a r a t e  t h e  m a t e r i a l  
i n t o  f i v e  s i z e  r a n g e s .  A p p r o x i m a t e l y  
80% o f  t h e  m a t e r i a l  w a s  s e p a r a t e d  o u t  
w i t h  a p a r t i c l e  s i z e  o f  l e s s  t h a n  5p. 
The  r e m a i n d e r  o f  t h e  m a t e r i a l  c o m p r i s e s  
p a r t i c l e s  w i t h i n  t h e  s i z e  r a n g e  o f  5 
t o  50 p .  F u r t h e r  c l a s s i f i c a t i o n  i n t o  
s m a l l e r  s i z e  r a n g e s  w i l l  b e  c a r r i e d  
o u t  u s i n g  l a b o r a t o r y  a i r  a n d  w a t e r  
c l a s s i f i e r s  . 

U t i l i z i n g  t h e  e x p e r i e n c e s  g a i n e d  
i n  t h e  work on c o n c e n t r a t i o n s  o f  40 g 
o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r ,  a n  a t t e m p t  was  
made t o  p r e p a r e  s l u r r i e s  c o n t a i n i n g  
3 0 0  Q o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r  u s i n g  
a n h y d r o u s  u r a n i u m  t r i o x i d e  p r e p a r e d  
by 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 u r a n y l  
p e r o x i d e .  H o w e v e r ,  d u e  t o  t h e  a d -  
s o r p t i o n  o f  w a t e r  i n  t h e  h y d r a t i o n  o f  
o x i d e  t h e  c o n s i s t e n c y  o f  t h e  d i s -  
p e r s i o n  b e c a m e  s o  h i g h  t h a t  i t  w a s  
i m p o s s i b l e  t o  p r e p a r e  u n i f o r m  s u s -  
p e n s i o n s  i n  a W a r i n g  B l e n d e r .  The  
a d d i t i o n  o f  a n  o r g a n i c  d i s p e r s a n t  o r  
p o l y p h o s p h a t e  i n c r e a s e d  t h e  f l u i d i t y  
o f  t h e  s u s p e n s i o n ,  b u t  on  h e a t i n g  a t  
25OoC e i t h e r  r e d u c t i o n  of t h e  u r a n i u m  
t r i o x i d e  i n  t h e  c a s e  o f  t h e  o r g a n i c  
d i s p e r s a n t  o r  f o r m a t i o n  o f  a u r a n y l  
p h o s p h a t e  w i t h  t h e  p o l y p h o s p h a t e  
o c c u r r e d .  I n  o r d e r  t o  a l l e v i a t e  t h e s e  
d i f f i c u l t i e s ,  w o r k  w a s  i n i t i a t e d  u s i n g  
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  a s  a 
s t a r t i n g  m a t e r i a  1. 

A s l u r r y  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 s  u r a n i u m  t r i o x i d e  mono- 
h y d r a t e  o f  p a r t i c l e  s i z e  b e t w e e n  1 
a n d  4 U. a n d  s t a b i l i z e d  w i t h  13  g o f  
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e l e c t r o d i a l y z e d  b e n t o n i t e  per l i t e r  
was p r e p a r e d .  T h i s  s l u r r y ,  t h o u g h  
showing  some t h i x o t r o p y ,  was r e a d i l y  
p r e p a r e d  i n  a War ing  B lendor  i n  c o n -  
t r a s t  t o  t h e  s l u r r i e s  p r e p a r e d  f rom 
t h e  a n h y d r o u s  o x i d e .  A f t e r  h e a t i n g  
f o r  2 4  h r  i n  a s e a l e d  q u a r t z  t u b e  a t  
2 S O " C ,  t h e  s l u r r y  b e c a m e  u n s t a b l e  
and s e t t l e d  v e r y  r a p i d l y  a t  room t e m -  
p e r a t u r e .  I n  t h i s  b e h a v i o r  i t  r e -  
s e m b l e d  t h e  h e a t e d  d i s p e r s i o n  o f  
uran ium t r i o x i d e  i n  w a t e r  a l o n e .  From 
t h i s ,  i t  i s  a p p a r e n t  t h a t  t h e  p r e p a r a -  
t i o n  o f  h i g h  c o n c e n t r a t i o n  u r a n i u m  
s l u r r i e s  i s d i f f i c u l t .  I n  t h e  f u t u r e ,  
s l u r r i e s  c o n t a i n i n g  100 g of  u r a n i u m  
p e r  l i t e r  w i l l  be i n v e s t i g a t e d .  

PERIOD ENOING AUGUST 15, 

U R A N I U M  D I O X I D E  STUDXES 

S t a b i l i t y  of urarlium d i o x i d e  s l u r -  
r i e s  u n d e r  an  a1,mosphere o f  oxygeri  
was i n v e s t i g a t e d  by b o i l i n g  and p e r i -  
o d i c a l l y  s t i r r i n g  a s l u r r y  f o r  7 d a y s  
a t  a t m o s p h e r i c  p r e s s u r e  u n d e r  ~ I I  

a t m o s p h e r e  o f  o x y g e r i .  C o l l o i d a l  
y e l l o w  m a t e r i a l  r e s e m b l i n g  ~ ' r a n i u m  
t r i o x i d e  f o r m e d  i n  t h e  s l u r r y ,  arid 
i t  1s a p p a r e n t  t h a t  u r a n i u m  d i o x i d e  
i s  o x i d i z e d  by oxygen a t  the b o r l i n g  
t e m p e r a t u r e .  

MAGNESIUM URANATE AND MAGNESIUM 
DIURANATE STUDIES 

S l u r r i e s  o f  u ran ium o x i d e s  nrcj ob- 
j e c t i o n a b l e  in t h a t  they  h a v e  a law 
p H  i n  a t s l u t i o n ,  b h u ~  t h e y  plreasent 
~omewha t ;  of a c o r r c s s i o n  problem. In 
order t o  overcome t h i s  d i f f i c u l t y ,  
Ur.. Haro ld  C. Uray  h a s  g u g g c s t c d  t h a t  
magnesium urariate  and  magnes ium d i -  
u r a n a t s  be  c o n s i d e r a d  a s  y o s s i l l e  
I l r i r ry  m a t e r i a l  Wagnesiurii ~1ra11at .e  
was p r e p a r e d  hy a d d i n g  ammonia t o  a 
s s a l u t i o n  o f  m a g n e s i u m  c h l o r i d e  and 
u r a n y l  c h l o r i d e  t o  f o r m  the  y e l l o w  
s t l J i d .  A s u s p e n s i o n  of  t h i s  m a t e r i a l  

1951 

i n  wa te r  was heat,eci i n  a s e a l e d  p y r e x  
t u b e  a t  250°C f o r  20  h r .  A t  t h e  end  
o f  t h i s  t i m e  t h e  c o l o r  o f  t h e  s l u r r y  
h a d  c h a n g e d  from orange  t o  yellow, 
a n d  t h e  s u s p e n s i o n  h a d  a s i l k y  a p -  
p e a r a n c e  when a g i t a t , e d .  Magnes ium 
d i r i r a n a t e  was p r e p a r e d  h y  t h e  i g n i -  
t i o n  of magnesium u r a n y l  a c e t a t e  a t  
7 S 0 " C .  T h i s  m a t e r i a l  f o r m e d  a s  a 
brown is t i  - y e  1 l ow 5 o 1 i d  . Th e s u s  pens  i on 
o f  t h i s  b r o w n i s h - y e l l o w  s o l i d  i n  
w a t e r  when h e a t e d  i n  a s e a l e d  p y r e x  
tube  a t  250°C f o r  20 h r  gave a lemon- 
c:olored y e l l o w  r i i a ~ e r i a l .  T h i s  c o l o r  
c h a n g e  a l s o  o c c u r r e d  0 1 1  1 ) o i l i n g  t h e  
m a t e r i a l  a t  1 0 0 ° C .  

Magnesium u r a n a t e  a n d  magnes ium 
d i u r a n a t e  s l u r r i e s  e x h i b i t  i n s t a b i l -  
i t y  o n  b e i n g  h e a t e d  a t  2 5 0 ° C .  The  
rnagnesiurn d i r i r a n a t e  s l u r r i e s  s e t t l e d  
a n d  p a c k e d  v e r y  t i a d l y ,  r e s i s t i n g  
d 1 s p e r  s i o n .  

A s l u r r y  c i r c u l a t o r  s y s t e m  i s  be -  
i n g  s e t  u p  t o  s t u d y  t h e  f u n d a m e n t a l  
a s p e c t s  o f  s l u r r y  d y n a m i c s .  T h e  
e f f e c t  o f  p u m p i n g  o n  p a r t i c l e  s i z e  
us w e l l  a s  g e n e r a l i z e d  o b s e r v a t i o n s  
on e r o s i o n  I: power r e q u i r e m e n t s ,  and  
h e a t  t r a n s f e r  w i l l  be  made e m p l o y i n g  
a s i m p l e  c i r c u l a t i n g  l o o p .  The c i r -  
c u l a t o r  which  i s  now uncles c o n s t r u c -  

l i t e r e  and  will o p e r a t e  between room 

c i r c u l a t o r  h a s  heart d a ~ i g n e d  f a r  
o p e r a t i a n  a t  h i g h e r  temperatures, and 
a pump c a p a b l e  a f  performance  i n  such 
N s y e t e m  a t  temperatures up t o  2OO'C 
has  been  o r d e r e d .  A small. s t a i n l e s s  
s t e e l  b o i l e r  o f  1 - l i t r x .  c a p a c i t y  a n d  
equ ipped  w i t h  a 4-kw r e s i s t a n c e  h e a t e r  
h a s  beep1 d e s i g n e d  f o r  o p e r a t i o n  a t  
250'6 end 600 I b / s q  i n ,  p r e s s u r e .  The 

& i o n  has a L o c a l  h o l d u p  o f  o n l y  2 

t , e m p e r & l t u r a s  and, 9 0 ° C .  A s e c o n d  
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p u r p o s e  of  t h i s  equ ipment  i s  todemon-  
s t r a t e  t h a t  s l u r r i e s  m a y  be made t o  
b o i l  i n  a c o n t r o l l a b l e  a n d  e v e n  

f a s h i o c  a t  power l e v e l s  and t e m p e r a -  
t u r e s  a n d  p r e s s u r e s  o f  i n t e r e s t  i n  
p r o p o s e d  r e a c t o r  o p e r a t i o n .  



WST 1 5 ,  1951 

A. S .  K i t z e s ,  Lea  

€3. B,  G a l l a h e r  w .  Q. H u l l i n g s  
R .  V .  Bailey C. A .  G i f f o r d  

A l i t e r a t u r e  s u r v e y  h a s  r e s u l t e d  
i n  t h e  t e n t a t i v e  c o n c l u s i o n  t h a t  
s l u r r i e s  i n  g e n e r a l  h a v e  a t u r b u l e n t  
v i s c o s i t y  w h i c h  i s  no t .  c h a n g e d  b y  
t h e  R e y n o l d s  n u m b e r  i n  t u r b u l e n t  
f l o w .  

The p a r t i c l e  s i z e  o f  h y d r a t e d  

100 p b y  180 f t / s e c  c i r c u l a t i o n  a~ 
room t e m p e r a t u r e ,  

U 8 ,  i s  r e d u c e d  r a p i d l y  t o  Less t h a n  

M e t a l l i c  i r o n  i n  t h e  s l u r r y  a f t e r  
t h e  t e s t  i n d i c a t e s  a b r a s i o n  o f  t h e  
i r o n  f i t t i n g s  iim t h e  s y s t e m .  

PQL-ted, t h e  t U r b U l e n t  ViS@OSity Eip" 
j a ~ a r e d  to b e  i n d e p e n d e n t  o f  t h e  
R e y n o l d s  n u m b e r ,  s e  l o n g  a s  t h e  
s l u r r y  was i n  t u r b u l e n t  f l o w ,  Un- 
f o r t u n  a t e  1 y I however c a l c u  P a t  i o n  
o f  t h e  v V s c c a s i t y  i n  t h i s  way u s e s  
t h e  f i f t h  p o w e r  sf t h e  f r i c t i o n  
f a c t o r  a n d  t h e  t e n t h  p o w e r  o f  t h e  
v e l o c i t y ,  so t h a t  t h e  f i n a l  f i g u r e  
f o r  t u r b u l e n t ,  v i s c o s i t y  1 s  s u b j e c t  
t o  c o n s i d e r a b E e  e r r o r -  I n  t h e  
s t anda r d h e  a t  - t r a n s  fe r e qu at, i o n  fe, r 
f l u i d s  i n  t u r b u l e n ~  ilow, w i s c o s i t y  
er1ters t o  t h e  8 . 4 1  p o w p r .  

T e s t s  i n d i c a t e  t h a t  d r y  h y d r a t e d  S i n c e  t h e  turb-JBent ,  v i s c o s i t y  o f  
UO, a b r a d e s  t y p e s  347 and 321 s t a i n -  m ~ s t  s l u r r i e s  a p p e a r s  t o  b e  i n -  
less steel, I Js ing  a number o f  r a t h e r  d d c y e n d e n t  s f  t h e  R e y n i o l d s  n u m b e r ,  
b r o a d  a s s u m p t i o n s ,  ark e q u a t i o n  has there is r e a s o n  t o  b e l i e l i e  t,hat h e a t  
b e e n  d e v e l o p e d  w h i c h  i n d i c a t e s  ~ r a n s f e r  i n  t u r b u l e n t  UD, s l u r r i e s  
q u a l i t a t i v e l y  t h e  r a t e  o f  a b r a s i o n  C B I ~  be p r e d i c t e d  b y  t h e  u s u a l  r e -  

b y  a s l u r r y  a t  a p i p e  bend. .I a t i o n s h i p s .  

A t e m p e r a t u r e  c y c l e  c h s c u l a t i n g  
s y s t e m  i s  now i n  o p e r a t i o n  w i & h  ani 
u p p e r  t e m p e r a t u r e  o f  1 5 0 " C .  Meat- 
t r a n s f e r  c o e f f i c i e n t s  f a r  t h e  s l u r r y  
will b e  compared  w i t h  those o b t a i n e d  
u s i n g  water i n  t h e  same system.  

@ f e r  s n d  Alpp8reltt V 8 S -  
eloaity o f  Uo, S l ~ s r i e s .  A l i t e r a t u r e  
s u r v e y  h a s  shown t h a t  i n  t u r b u l e n t ,  
f l o w  a v a l u e  f o r  t h e  s o - c a l l e d  
t u r b u l e n t  v i s c o s i t y  o f  a s l u r r y  c a n  
be s h t a i n e d  f rom p r e s s u r e - d r o p  d a t a ,  
T h i s  i s  done  by f i n d i n g  t h e  R e y n o l d s  
' n u m b e r  w h i c h  c o r r e s p o n d s  t o  t h e  
measu red  f r i c t i o n  f a c t o r  and  s o l v i n g  
f o r  v i s c o s i t y ,  k n o w i n g  t h e  t u b e  
d i a m e t e r  and t h e  d e n s i t y  and velocity 
o f  t h e  s l u r r y .  I n  t h e  c a s e s  s e -  

I n  v i s c o u s  f l o w ,  most, c o n c e n t r a t e d  
s l u r r i e s  change i n  a p p a r e n t  v i s c o s i t y  
a s  t h e  s h e a r  r a t . e  i n  t h e  f l u i d  
changes. F l o w i n g  t h r o u g h  a t u b e  t h e  
s h e a r  r a t e  v a r i e s  a s  a f u n c t i o n  o f  
d i s t a n c e  f r o m  t h e  c e n t e r  o f  t h e  
t , u b e ,  a n d  t h e  n w r m a l  p a r a b o l o i d  
a s s o c i a t e d  w i t h  v i s c o u s  f l o w  o f  t r u e  
f l u i d s  may n o t  be  p r e s e n t  i n  f l o w i n g  
s l u r r i e s .  F o r  t h i s  r e a s o n  n e w  
e q u a t i o n s  a r e  r e q u i r e d  t o  p r e d i c t  
h e a t  t r a n s f e r  t o  s l u r r i e s  i n  v i s c o u s  
f l o w .  F o r  c i r c u l a r  t u b e s  t h e  new 
equation h a s  been  f o u n d  to be 

c J J 
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t h e  a v e r a g e  h e a t - t r a n s f e r  
c o e f f i c i e n t  o v e r  t h e  l e n g t h  
o f  t h e  t u b e ,  

t u b e  d i a m e t e r ,  

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

mean v e l o c i t y  o f  t h e  s l u r r y ,  

d e n s i t y  o f  s l u r r y ,  

s p e c i f i c  h e a t  o f  s l u r r y ,  

h e a t e d  l e n g t h  o f  t h e  t u b e ,  

g r a v i t a t i o n a l  c o n s t a n t ,  

y i e l d  s t r e s s  o f  t h e  s l u r r y ,  and 

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

The development  o f  t h e  above  e q u a t i o n  
i s  p r e s e n t e d  i n  CRNL-1071.(')  

Equipmen t  h a s  been  d e s i g n e d ,  and 
c o n s t r u c t i o n  h a s  b e e n  s t a r t e d  f o r  
m e a s u r i n g  t h e  v i s c o s i t y  o f  v a r i o u s  
UO, s l u r r i e s ,  b o t h  i n  t u r b u l e n t  f l o w  
and i n  v i s c o u s  f low.  

UO, A b r a s i o n  T e s t s .  One o f  t h e  
m a j o r  p r o b l e m s  i n  p u m p i n g  a s l u r r y  
i s  e r o s i o n  ( a b r a s i o n ) .  An e x p e r i m e n t  
w a s  t h e r e f o r e  s e t  u p  t o  d e t e r m i n e  
q u a l i t a t i v e l y  t h e  a b r a d i n g  a c t i o n  
o f  UO;H,O a s  i t  f a l l s  f r e e l y  between 
a s t a t i o n a r y  m e t a l  p l a t e  s p e c i m e n  
a n d  a s o f t e r  m e t a l  r o t a t i n g  d i s k  
s e p a r a t e d  a known d i s t a n c e  ( F i g .  14.1). 

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 d  t h a t  
rJO;H,O a b r a d e d  t y p e s  3 2 1  a n d  347  

( l ) R .  V .  B n i l e  E r o s i o n  Due t o  P a r t i c l e  
Im i n  enrent upon ldhnds i n  C i r c u l a r  C o n d u i t s ,  
ORkL-fO71 (Nov. 6 ,  1951). 

s t a i n l e s s  s t e e l s  ( F i g .  14.2) a t  t h e  
r a t e  o f  0 . 5  m i l / h r  when t h e  d i s k  was 
r o t a t i n g  a t  50 rpm ( l i n e a l  v e l o c i t y  
a p p r o x i m a t e l y  0 . 9  f t / s e c )  , a n d  t h e  
d i s t a n c e  b e t w e e n  t h e  s p e c i m e n  a n d  
d i s k  w a s  0 . 0 0 5  i n .  T h e  UO, w a s  
comminuted d u r i n g  t h e  1 2 - h r  t e s t  f rom 
an  a v e r a g e  p a r t i c l e  s i z e  o f  80 p t,o 
l e s s  t h a n  44  p ( p a r t i c l e s  n o  l o n g e r  
f lowed f r e e l y ) .  The  s u r f a c e  h a r d n e s s  
o f  t h e  a b r a d e d  s p e c i m e n  a s  m e a s u r e d  
b y  a R o c k w e l l  s u p e r f i c i a l  h a r d n e s s  
t e s t e r  d i d  n o t  c h a n g e ,  i n d i c a t i n g  n o  
s i i r f a c e  work  h a r d e n i n g  d u r i n g  t h e  
c o u r s e  o f  t h e  t e s t .  

T h e  a b r a s i o n  t e s t e r  ( F i g .  1 4 . 1 )  
c o n s i s t s  o f  an Armco i r o n  d i s k ,  4 i n .  
i n  d i a m e t e r  and 1/8 i n .  i n  t h i c k n e s s ,  
m o u n t e d  o n  t h e  s h a f t  o f  a G r a h a m  
V a r i a b l e  S p e e d  T r a n s m i s s i o n .  T h e  
s p e c i m e n ,  moun ted  on a r i g i d  s l i d e ,  
i s  h e l d  a known d i s t a n c e  f r o m  t h e  
r o t a t i n g  d i s k  by  c o u n t e r  w e i g h t s  
o p e r a t i n g  a g a i n s t  s p r i n g s .  T h e  
d i s t a n c e  b e t w e e n  t h e  s p e c i m e n  a n d  
r o t a t i n g  d i s k  c a n  b e  v a r i e d  b y  
c h a n g i n g  t h e  c o u n t e r  w e i g h t  l o a d i n g .  
A c l e a r  p l a s t i c  b o x  ( n o t  s h o w n )  
e n c a s e s  t h e  a s s e m b l y  t o  p r e v e n t  
s p r e a d i n g  o f  t h e  UO, d u s t .  

T h e  s p e c i m e n  w a s  p o l i s h e d  t o  a 
m i n o r  f i n i s h  a n d  e x a m i n e d  m i c r o -  
s c o p i c a l l y  f o r  any r e s i d u a l  s c r a t c h e s .  
D e p t h  of  s c r a t c h e s ,  i f  p e r c e p t i b l e ,  
w e r e  m e a s u r e d  f o r  c o m p a r i s o n  w i t h  
t h o s e  p roduced  d u r i n g  t h e  t e s t .  

F u r t h e r  e x p e r i m e n t s  a r e  now u n d e r  
way t o  d e t e r m i n e  t h e  a b r a s i o n  r a t e ,  
u s i n g  d i f f e r e n t  p a r t i c l e  s i z e s  o f  
UO,.  When t h e  d r y  r u n s  h a v e  b e e n  
c o m p l e t e d ,  t h e  a b r a s i v e  a c t i o n  o f  - 
UO, s l u r r i e s  o f  v a r y i n g  p a r t i c l e  
s i z e  w i l l  b e  s t u d i e d  b y  p u m p i n g  
s l u r r y  b e t w e e n  t h e  r o t a t i n g  d i s k  
and t h e  spec imen.  
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F i g .  14 .1  - Abrasion T e s t i n g  Apparatus. 
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Fig. 14.2 - Abrasion of Stainless Steel Surfaces .  
s t e e l ,  9 . 5 X ;  ( b )  t y p e  347 s t a i n l e s s  s t e e l ,  9 . 5 X .  
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By making a number o f  a s s u m p t i o n s ,  
b a s e d  on p a r t i c l e  a b r a s i o n  r e s u l t s  
r e p o r t e d  i n  t h e  l i t e r a t u r e ,  a n  
e q u a t i o n  h a s  b e e n  d e v e l o p e d  w h i c h  
qu a 1  i t a t  i ve  1 y r e  1 a t  e s t h e  v a r  i a b l  e s 
a f f e c t i n g  c o n d u i t  w a l l  a b r a s i o n  a t  
a b e n d .  T h e  e q u a t i o n  i s  a d v a n c e d  
t e n t a t i v e l y  b e c a u s e  o f  t h e  a s -  
s u m p t i o n s  made  i n  i t s  d e r i v a t i o n ,  
and  i t  s h o u l d  n o t  a t  t h i s  t i m e  b e  
u s e d  a s  m o r e  t h a n  an  i n d i c a t i o n  o f  
t h e r e l a t i o n s h i p  be tween t h e  v a r i a b l e s .  
The e q u a t i o n  i s  

where 

E = w e i g h t  l o s s  o f  w a l l  a t  a 
b e n d  p e r  u n i t  w e i g h t  o f  
p a r t i c l e s  p a s s i n g ,  

- C ,  - a c o n s t a n t  f o r  t h e  s y s t e m  
i n c l u d i n g  t h e  e l a s t i c  a n d  
h a r d n e s s  p r o p e r t i e s  o f  t h e  
p a r t i c l e s  a n d  s u r f a c e ,  a s  
w e l l  a s  t h e  s h a p e  o f  t h e  
p a r t i c l e s ,  

- 
US" - mean f l o w  r a t e o f  t h e  s l u r r y ,  

- 
r - r a d i u s  o f  p a r t i c l e ,  

R = r a d i u s  o f  t h e  bend  ( t h i s  is 
p o s t u l a t e d  t o  b e  l a r g e  
compared  w i t h  t h e  r a d i u s  o f  
t h e  c o n d u i t )  , 

p = v i s c o s i t y  o f  t h e  s l u r r y ,  

- 
ps  - d e n s i t y  o f  s o l i d ,  and 

p e  - d e n s i t y  o f  s l u r r y .  
- 

T h e  d e r i v a t i o n  o f  t h i s  e q u a t i o n  i s  
p r e s e n t e d  i n  ORNL-1071.( '1 

P a r t i c l e - S i z e  Reduction o f  Cir - 
c u l a t e d  S l u r r y .  I t  h a s  b e e n  r e -  
p o r t e d ( 2 )  t h a t  t h e  UO, (10 g o f  
u r a n i u m  p e r  l i t e r )  became d i s c o l o r e d  
when i t  was pumped t h r o u g h  a s y s t e m  
c o n s i s t i n g  o f  s t a i n l e s s  s t e e l  a n d  
p y r e x  g l a s s  a t  room t e m p e r a t u r e .  
L a t e r  i t  w a s  s h o w n  b y  c h e m i c a l  
a n a l y s i s  t h a t  t h e  d i s c o l o r a t i o n  was 
d u e  t o  m e t a l l i c  i r o n  c o n t a m i n a t i o n ,  
A p p a r e n t l y  t h e  f i t t i n g s  s u c h  a s  
e l b o w s  a n d  t e e s  were b e i n g  e r o d e d  
b y  t h e  U O ,  s l u r r y .  T h e  s l u r r y  
v e l o c i t y  was a p p r o x i m a t e l y  5 f t / s e c ,  
a n d  n o  r e d u c t i o n  o f  t h e  UO, t o  U,O, 
was e v i d e n t .  

P a r t i c l e - S i z e  Change i n  a C i r -  
c u l a t e d  S l u r r y .  To d e t e r m i n e  t o  
w h a t  e x t e n t  t h e  UO, c r y s t a l s  a r e  
comminu ted  d u r i n g  c i r c u l a t i o n  i n  a 
c l o s e d  s y s t e m ,  UO, ( 1 0  g o f  u r a n i u m  
p e r  l i t e r )  w a s  p u m p e d  t h r o u g h  a 
s m a l l  s p h e r e  a n d  t h r o u g h  a l i q u i d  
c y - l o n e  s e p a r a t o r .  The f i n e r  f r a c t i o n  
from t h e  s e p a r a t o r  was p a s s e d  t h r o u g h  
t h e  pump w h i l e  t h e  c o a r s e r  f r a c t i o n  
was r e t u r n e d  t o  t h e  f i n e r  s t r e a m  a t  
t h e  t h r o a t  o f  a v e n t u r i  on t h e  h i g h -  
p r e s s u r e  s i d e  o f  t h e  pump. 

The r a t e  of  UO;H,O c r y s t a l  b r e a k -  
down i s  shown i n  F i g .  1 4 . 3 .  S a m p l e s  
were t a k e n  f rom r e g i o n s  a t  f i v e  d i f -  
f e r e n t  r a d i a l  p o s i t i o n s  i n  a g l a s s  
s p h e r e ,  8 i n . i n  d i a m e t e r  and o p e r a t e d  

( 2 ) A .  S. K i t z e s  e t  ai.,. " Engi ,peer ing Re- 
search on Alterna te  Reactor Systems, Homogeneous 
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  f o r  
Period E n d i n g  May 1 5 ,  1951, OWL-1057, p. 131 
(Oct. 10, 1951). 
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w i t h  a h o r i z o n t a l  v o r t e x .  T h e  d a t a  
i n d i c a t e  t h a t  w i t h  c o n t i n u e d  c i r -  
c u l a t i o n  t h e  p a r t i c l e - s i z e  d i s t r i -  
b u t i o n  o f  t h e  p a r t i c l e s  b e c a m e  i n -  
c r e a s i n g l y  u n i f o r m ,  a s  s h o w n  i n  
F i g .  1 4 . 4 .  

C o n c e n t r a t i o n  g r a d i e n t s  a c r o s s  t h e  
g l a s s  s p h e r e  were a l s o  d . e t e r m i n e d .  
A l t h o u g h  t h e  d a t a  o f  o n e  t e s t  i n -  
d i c a t e  t h a t  t h e  c o n c e n t r a t i o n  a c r o s s  
t h e  s p h e r e  becomes  e s s e n t i a l l y  u n i -  
f o r m  b e c a u s e  o f  t h e  c o m m i n u t i o n  o f  
t h e  p a r t i c l e s ,  t h e  e x p e r i m e n t s  a r e  
b e i n g  r e p e a t e d  b e f o r e  t h e  r e s u l t s  
a r e  r e p o r t e d .  

S t u d i e s  o f  t h e  c r y s t a l  g r o w t h  o f  
UO, i n  s t a g n a n t  w a t e r  a t  t e m p e r a t u r e s  
b e t w e e n  5 0  a n d  2 5 O o C  h a v e  b e e n  
p l a n n e d ,  and f a b r i c a t i o n  o f  t h e  t e s t  
bombs h a s  been s t a r t e d .  

T e m p e r a t u r e  C y c l e  Loop.  D u r i n g  
t h e  p a s t  q u a r t e r  a t e m p e r a t u r e  c y c l e  
l o o p  ( F i g .  1 4 . 5 )  was p l a c e d  i n  o p e r a -  
t i o n  t o  i n v e s t i g a t e  t h e  h e a t  - t r a n s  f e r  
a n d  p u m p i n g  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  a 
U 0 , - H , O  s l u r r y .  I n  p a s s i n g  a r o u n d  
t h e  s y s t e m ,  t h e  s l u r r y  t e m p e r a t u r e  
v a r i e s  f rom 110 t o  150°C.  E r o s i o n ,  

SECRET 
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F i g . 1 4 . 3  - UO, P a r t i c l e  Breakdown. 

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

A s l u r r y ,  c o n t a i n i n g  1 0 0  g o f  
u r a n i u m  a s  t h e  o x i d e  p e r  l i t e r  ~f 
w a t e r ,  i s  r e c y c l e d  t h r o u g h  a s t a i n -  
l e s s  s t e e l  l o o p s  c o n s i s t i n g  o f  a 
h e a t e r ,  a c o o l e r ,  and  a pump, a t  a 
v e l o c i t y  o f  1 0 . 5  f t / s e c .  H e a t -  
t r a n s f e r  m e a s u r e m e n t s  a r e  m a d e  
p e r i o d i c a l l y ,  and  s a m p l e s  a r e  d rawn  
o f f  f o r  c h e m i c a l  a n a l y s e s a n d  p a r t i c l e -  
s i z e  d e t e r m i n a t i o n s  ( p a r t i c l e  s i z e  i s  
d e t e r m i n e d  m i c r o s c o p i c a l l y ) .  Chemica l  
a n a l y s e s  i n c l u d e d p H  and i r o n ,  n i c k e l ,  
and  chromium i o n  c o n c e n t r . s t i o n s  o f  
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F i g .  1 4 . 4  - P a r t i c l e  D i s t r i b u t i o n  
i n  S p h e r e .  
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b o t h  t h e  s o l i d s  a n d  f i l t r a t e s .  The 
s y s t e m  was c a l i b r a t e d  by c i r c u l a t i n g  

SECRE1- 
D'NG 13064 PRESSURIZER 

SAMPLER 
STEAM INLET 

V C NTU R I 
1 

\ . ~  I L  ........... ~1-----, 
COOLING SYSTEM 

WATER 

CONTROL 
TEMPERATURE - 
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F i g ; .  1 4 . 5  - S l u r r y  Thermal Loop. 

d i s t i l l e d  w a t e r .  The o v e r - a l l  h e a t -  
t r a n s f e r  c o e f f i c i e n t , ,  7 1 0  B t u / h r -  
f t 2 - " F ,  c h e c k e d  t h e  p r e d i c t e d  v a l u e  
w i t h i n  +2%. Flow m e a s u r e m e n t s  were 
made w i t h  a v e n t u r i  m e t e r .  UO, 
( p a r t i c l e  s i z e  - 1 0 0 %  t h r o u g h  3 2 5  
mesh s c r e e n )  w a s  w a s h e d  t h r e e  t o  
f o u r  t i m e s  w i t h  d i s t i l l e d  w a t e r  to 
r e d u c e  t h e  n i t r a t e  c o n t e n t  a n d  
h y d r a t e d  t o  UO, *H,O p r i o r  t o  l o a d i n g  
i n t o  t h e  l o o p .  S u f f i c i e n t  d a t a  a r e  
not a v a i l a b l e  a t  t , h i s  t i m e  t o  e v a l u a t e  
what i s  t a k i n g  p l a c e  i n  t h e  l o o p  when 
o p e r a t i n g  a s l u r r y .  

E q u i p m e n t  h a s  b e e n  d e s i g n e d  and  
f a b r i c a t i o n  h a s  b e e n  s t a r t e d  t o  
s t u d y  t h e  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  a 3- in .  
D o r r  C l o n e ,  a l i q u i d  c y c l o n e .  Ma te -  
r i a l s  o f  v a r y i n g  d e n s i t y  and p a r t i c a l e  
s i z e  w i l l  be u s e d .  Work i s  a p p r o x i -  
m a t e l y  20% comple t ed .  
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15. PLUTONIUM CHEMlSTRY AND FISSION PRODUCT SOLUBILITIES 

J 

W.  I,. M a r s h a l l ,  L e a d e r  
H.  W. Wright  E. V. .Jones 

B. Zemel 

P L U T O N I U M  C H E M I S T R Y  I N  A Q U E O U S  IJRANYL M E A S U R E M E N T  OF T H E  S O L U B I L I T Y  O F  
SULFATE A T  100 t o  2 m o c  Y T T R I U M  S U L F A T E  IN A Q U E O U S  UKANYL 

S U L F A T E  SOLUTIONS FRO% 
1-1. W. Wr igh t  arid W .  L. M a r s h a l l  200 TB) 300aC 

I n t e r m i t t e n t  work h a s  been  d o n e  
f o r  t h e  p a s t  e i g h t  mon ths  i n  p r e p a -  
r a t i o n  f o r  t h e  s t u d y  o f  p l u t o n i u m  
b e h a v i o r  i n  a q u e o u s  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n s  from 100 t o  250 O C ;  however ,  
i n  terirn i n v e s t i g a t i o n s  h a v e  d e l a y e d  
t h e  p r o g r a m .  F u l l  t i m e  e f f o r t  i s  
n o w  b e i n g  d e v o t e d  t o  t h i s  i n v e s t i -  
g a t i o n ,  a n d  t h e  e x p e r i m e n t a l  s t a t u s  
i s  a s  fo l lows :  

1. A m i c r o s o l u b i l i t y  a p p a r a t u s  i s  
u n d e r  deve lopmen t  f o r  s y n t h e t i c  
s t u d i e s  above 100'C. 

2 .  The f i l t e r  d i s k  a p p a r a t u s  o f  
8. Zernel( ') o f  t h i s  l a b o r a t o r y  
w i l l  b e  m o d i f i e d  t o  b e  u s e d  a s  
a d i r e c t  a n a l y t i c a l  method. ?he 
a p p a r a t u s  p r o b a b l y  w i l l  b e  
r educed  to  a s m a l l e r  s c a l e .  

3. The d e v e l o p m e n t  o f  a t e c h n i q u e  
will b e  n e c e s s a r y  f o r  t h e  
p rob lems  i n h e r e n t  i n  t h e  p repa -  
r a t i o n  o f  p u r e  p l u t o n i u m  com- 
po und s, 

( ' ) I '  S o l u b i l i t i e s  o f  Fission Product S n l -  
f a t e s ,  " Homogeneous R e a c t o r  Exper iment  Q u a r t e r l y  
P r o g r e s s  R e p o r t  f o r  Period E n d i n g  A u g u s t  3 1 ,  
1950, OBNL-826, p .  78  ( O c t .  24, 1950) .  

(')hi.  H .  L i e t z k e  and R .  HI. Stoughton, The 
Measurement of t h e  S o l u b i l i t y  o f  F i s s i o n  Product  
S u l  a t e s  a t  H i g h  T e m p e r a t u r e s  and P r e s s u r e s ,  
ORd-970 (Mar. 13, 2951). 

E. V. J o n e s  

From t h e  s t a n d p o i n t  o f  t h e  homo- 
g e n e o u s  r e a c t o r  p r o g r a m ,  i t  i s  v e r y  
d e s i r a b l e  t o  know t h e  s o l u b i l i t i e s  
o f  f i s s i o n  p r o d u c t s  i n  s o l u t i o n s  o f  
5 t o  40% u r a n y l  s u l f a t e  a n d  i n  t h e  
t e m p e r a t u r e  r a n g e  o f  200 t o  300°C. 
T h e  work cove red  by t h i s  r e p o r t  i s  an 
e x t e n s i o n  o f  t h e  work o f  L i e t z k e  and 
S t o u g h t o n ( ' )  o n  t h e  s o l u b i l i t y  o f  
y t t r i u m  s u l  f a t e  i n  a q u e o u s  u r a n y l  
s u l f a t e  s o l u t i o n s  o f  h i g h e r  c o n -  
c e n t r a t i o n s .  Their s t u d y  was l i m i t e d  
t o  u r a n y l  si11 f a t e  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  
30 g o f  u ran ium p e r  l i t e r .  A t  p r e s -  
e n t ,  s o l u t i o n s  c o n t a i n i n g  2 5 8  a n d  
300 g o f  u ran ium p e r  l i t e r  a r e  u n d e r  
i n v e s t i g a t i o n .  T h e  m e t h o d  n s e d  i s  
t h e  wel l -known s i l i c a - t u b e  s y n t h e t i c  
m e t h o d  a s  d e s c r i b e d  p r e v i o u s l y . ( 2 )  
A m i c r o t e c h n i q u e  d e v i s e d  by W. L. 
hlarsh a l l  i s a1 so bein  g i n  yes t i  g a t e d .  

t 

T e n t a t i v e  r e s u l t s  o f  i n v e s t i -  
g a t i o n s  o n  t h e  s o l u b i l i t y  o f  Y 2 ( S  

? 3  
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  
258 g o f  uraniuiii p e r  l i t e r  a r e  l i s t e d  
a s  f o l l o w s :  

TEMPERATURE Y2(%) 3 
"C) SOLUBX LITY 

20 8 4. 32 
2 15 3. 4 1  
230 2 . 7 8  
245 2.  1 2  
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A s  i n d i c a t e d  by t h e  a b o v e  d a t a ,  
y t t r i u m  s u l f a t e  s h o w s  a n e g a t i v 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  ty.  
I t  a l s o  h a s  a s t r o n g  t e n d e n c y  t o  
s u p e r s a t u r a t e ,  and  t h e  t e m p e r a t u r e s  
r e c o r d e d  a r e  t h o s e  a t  w h i c h  t h e  
c r y s t a l  s d i s s o l v e d  c o m p l e t e l  y u p o n  
v e r y  s low c o o l i n g .  

Al though o u r  r e s u l t s  a r e  t e n t a t i v e  
and  a r e  b e i n g  checked  f u r t h e r ,  s e v e r a l  
o b s e r v a t i o n s  m a y  be o f  some s i g n i f i -  
c an ce  : 

1. For a g i v e n  t e m p e r a t u r e ,  t h e  
s o l u b i l i t y  o f  y t t r i u m  s u l f a t e  
i s  v e r y  much g r e a t e r  i n  m o r e  
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  
s o l u t i o n s .  F o r  e x a m p l e ,  a t  
225°C t h e  s o l u b i l i t y  o f  y t t r i u m  
s u l f a t e  i n  u r a n y l  s u l f a t e  con-  
t a i n i n g  258 g o f  u r a n i u m  p e r  
l i t e r  i s  a p p r o x i m a t e l y  t w e l v e  
times a5 g r e a t  a s  i t  i s  i n  a 
s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  3 0  g o f  
uran ium p e r  l i t e r .  F o r  300 g 
o f  uran ium p e r  l i t e r  t h e  r a t i o  
i s  a b o u t  s i x t e e n .  T h e  r a t i o s  
w i l l  b e  somewhat l e s s  a t  25O0C. 

2 .  The t e m p e r a t u r e  o f  f o r m a t i a n  o f  
t w o - l i q u i d  p h a s e s  s e e m s  t o  b e  
c o n s i d e r a b l y  l o w e r e d  b y  t h e  
p r e s e n c e  o f  y t t r i u m  SUI.  f a t e .  
S e ~ o y ( ~ )  f o u n d  t h i s  c h a n g e  
o c c u r r i n g  a t  t h e  c o n c e n t r a t i o n  
we a r e  u s i n g  a t  a b o u t  295.5OC. 
With a s a m p l e  h a v i n g  3 .  41% 
y t t r i u m  s u l f a t e ,  a U01SQ4- r i ch  
l i q u i d  p h a s e  appea red  a t  260'C. 
With 2. 12% y t t r i u m  s u l f a t e  t h e  
change  o c c u r r e d  a t  271 'C  a n d  
w i t h  1 .43% y t t r i u m  s u l f a t e  t h e  
t e m p e r a t u r e  was 275OC. 

(3)~. H. ~ e c o y ,  'fie System Uranyl Sul fate-  
Water. 11. Tarn e r ~ t U C e - C o n c e n t r a t i o n  Helation- 
s h i  s Above 2590, J .  Am. Chern. SOC. 72, 3343 
(19b. 

3 .  We h a v e  been  u n a b l e  t o  e x t e n d  
our m e a s u r e m e n t s  i n  t o  t h e  
r e g i o n  o f  l o w  y t t r i u m  s u l f a t e  
c o n c e n t r a t i o n s .  For e x a m p l e ,  
w i th  258 g o f  u ran ium p e r  l i t e r  
and 1 . 4 3 %  o f  y t t r i u m  s u l f a t e  i n  
one  sample,  and 1 . 0 8 % o f y t t r i u m  
s u l f a t e  i n  a n o t h e r  s a m p l e ,  w e  
w e r e  u n a b l e  t o  o b t a i n  a n y  
c r y s t a l s  even  by h e a t i n g  t h e  
s o l u t i o n s  t o  320OC f o r  2 h r .  
The U 0 , S 0 4 - r i c h  l a y e r  b e c a m e  
v e r y  v i s c o u s ,  b u t  no c r y s t a l s  
appeared .  

SOLUBILITY OF FISSION PRODUCT SULFATES 

B. Zemel  

The s o l u b i l i t i e s  o f  C e 2 ( S O 4 I 3  i n  
H , O ,  L a , ( § Q , ) ,  i n  H,O, BaSQ, i n  
I I 0 , S 0 4 ,  and Ce,(S04), i n  UO,SO, ( con-  
c e n t r a t i o n s  o f  30 g o f  u r a n i u m  p e r  
l i t e r )  h a v e  b e e n  d e t e r m i n e d  u p  t o  
350°C. 

S e v e r a l  s o l u b i l i t y  c u r v e s  f o r  
d a t a  o b t a i n e d  p r e v i o u s l y  i n  t h e  
p r e s e n c e  o f  UO,SO, a r e  now c o n s i d e r e d  
i n v a l i d  s i n c e  i t  h a s  been found  t h a t  
t h e  s t o c k  U O , S O ,  u s e d  c o n t a i n e d  
a p p r e c i a b l e  a m o u n t s  o f  ammonium 
s u l f a t e .  I t  was f u r t h e r  shown t h a t  
t h e  s o l u b i l i t y  o f  t h e  elundum f i l t e r  
d i s k s  e m p l o y e d  a n d  t e m p e r a t u r e  
v a r i a t i o n s  a c r o s s  t h e  b o m b  w e r e  
c a u s i n g  s p u r i o u s  r e s u l t s  d u e  t o  
p r e c i p i t a t i o n  o f  u r a n i u m  a n d  d i s t i l -  
l a t i o n  o f  w a t e r ,  r e s p e c t i v e l y .  

I n  o r d e r  to  o b v i a t e  t h e s e  f a c t o r s  
t h r e e  m e a s u r e s  were  t a k e n :  (1 )  T h e  
alundum f i l t e r  d i s k s  were r e p l a c e d  by 
p l a t i n u m  s p o n g e  f i l t e r s ;  ( 2 )  t h e  
bomb f u r n a c e s  were r e w o u n d  a n d  s o  
a r r a n g e d  t h a t  t h e  u p p e r  o r  s a m p l i n g  
PTd o f  t h e  bomb was k e p t  a few d e g r e e s  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

SAMPLE TEMP. 
NO. ("C) 

105 
139 
169 
199 
211 
2 20 ---:I a 244 284 269 

2 325 
1 3 50 

h o t t e r  t h a n  t h e  l o w e r  o r  r e a c t i o n  
s i z e ;  a n d  ( 3 )  t h e  t e m p e r a t u r e  d i f -  
f e r e n t i a l  f o r  f i l t r a t i o n  was k e p t  l o w  
enough so as  to f a v o r  f i l t r a t i o n  o v e r  
d i s t i l l a t i o n .  

c/&) 

23,851 
8,306 
3,569 
1,350 
1,273 

9 59 

2 16 36 10 3 

69 
61 

The s o l u b i l i t y  s t u d i e s  o f  SrSO, i n  
UO,SO, and  o f  YZ(SO4), i n  UO,SO,, f o r  
w h i c h  i m p u r e  UO,SO, was p r e v i o u s l y  
u s e d ,  h a v e  s i n c e  b e e n  a l m o s t  com- 
p l e t e l y  r e p e a t e d  u s i n g  t h e  p u r e  
r e a g e n t .  The r e s u l t s  w i l l  h e  r e p o r t e d  
1 a t e r .  

The s o l u b i l i t y  c u r v e  o f  C e , ( S O 4 ) ,  
( T a b l e  1 5 .  1 a n d  F i g .  1 5 . 1 )  w a s  
d e t e r m i n e d  by  a d d i n g  C e ' 4 4  t r a c e r  to 
n a t u r a l  C e , ( S 0 4 ) ,  i n  s o l u t i o n .  S i n c e  
t h e  Ce' , ,  o b t a i n e d  f r o m  t h e  R a d i o -  
i s o t o p e  C o n t r o l  D e p a r t m e n t  g r o u p  
a p p e a r e d  t o  b e  i m p u r e ,  t h e  Ce14,  w a s  

TABLE 1 5 . 1  

S o l u b i l i t y  of Ce,(SO,), i n  Water 

SOLUBILITY 
(mg/100 g s o l u t i o n )  

300 
1 1 3 . 5  

50 
19.1 
1-7.3 
13.1 

2.87 
2.2 
0.49 
0.94 
0.83 

("100 h s a m p l e s  c o u n t e d .  

(4)D. N. Hume, N. E.  Ballou, a n d  L. E .  
Glendenin,  A Manual o the  Radiochemical Deter-  

(June 30, 1945). 
m i n a t i o n  of F i s s i o n  d r o d u c t  A c t i v i t y ,  (3-2815 

U N C L A S S I F I E D  4oo, 1 I , I DWG, 1 3 0 6 5  , 

TEMPERATURE ("C) 

P i g .  15. d - S o l u b i l i t y  of Ce, (SO, 
in 8,Q from 100 to 33OoC.  

f i r s t  p u r i f i e d  by CeF, a n d  C e ( I O , ) ,  
p r e c i p i t a t i o n s C 4 )  a n d  t h e n  c o n v e r t e d  
t o  Ce ,  1 4 4 ( ~ ~ , ) ,  t o  g i v e  a s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  1 . 5 0  g o f  Ce2(S04), p e r  
100 g o f  w a t e r  and g i v i n g  100,000 c/m 
p e r  100  A o f  s o l u t i o n  on  the f o u r t h  
s h e l f  o f  a G-M c o u n t e r .  

A s o l u t i o n  o f  Ce,(SD4)3 i n  UO,SO, 
w a s  made by t a k i n g  25 .ml  o f  Ce,(S0,), 
s t o c k  s o l u t i o n  a n d  t h e n  a d d i n g  1 m l  
o f  C e , ' 4 4 ( S 0 4 )  t r a c e r  s o l u t i o n  a n d  

. 
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5 . 4  g o f U 0 2 S 0 4 ;  t h e  s o l u t i o n  was t h e n  
d i l u t e d  t o  1 0 0  1111. T h i s  s o l u t i o n  
c o n t a i n e d  3 0 .  7 5  g o f  U02S0,  a n d  
1 . 5  g o f  C e , ( S 0 4 ) ,  p e r  l i t e r  a n d  was 
u s e d  t o  o b t a i n  t h e  s o l u b i l i t y  d a t a  
g i v e n  i n  T a b l e  15 .2  a n d  F ig .  15. 2. 

TABLE 1 5 . 2  

S o l u b i l i t y  o f  @ e , ( S Q , ) ,  i n  

U Q , S O ,  S o l u t i o n  
......... 

220 
242 
267 

6A 3 38 
..... 

( a )  c/ m 

23,200 
9,097 
6,440 
3,494 
1,865 

146 

SOLUBI L I l Y  
(mg/lOO g solution) 

290 
113.5 
80.5 
43.7 
23.3 
1.82 

- 

(a'100 A samples c o u n t e d .  

T h e  s o l u b i  l i  t y  o f L a 2  (SO, ), h a s  
b e e n  d e t e r m i n e d  i n  w a t e r  u s i n g  
t r a c e r .  The  l a n t h a n u m  was o b t a i n e d  
i n  a r e l a t i v e l y  p u r e  form by p u r i f y i n g  
Ba14' o b t a i n e d  from t h e  R a d i o i s o t o p e  
C o n t r o l  D e p a r t m e n t .  T h e  Ba".' w a s  
p u r i f i e d  by t h r e e  H C 1 - e t h e r  p r e c i p i -  
t a t i o n s  f o l l o w e d  by a Fe (OH) ,  d e c o n -  
t a m i n a t i o n  s t e p  a n d  a T T A - e x t r a c t i o n  
s t e p .  T h e  4 0 - h r  L a ' 4 0  w a s  t h e n  
p e r m i t t e d  t o  grow i n  and  was  e x t , r a c t e d  
w i t h  TTA. T h i s  L a ' 4 0  w a s  t h e n  added  
t o  a I A a 2 ( S 0 , ) ,  s t o c k  s o l u t i o n  t o  
make t h e  f i n a l  L a , ( S 0 4 ) ,  s o l u t i o n .  
The d a t a  o b t a i n e d  a r e  g i v e n  i n  
T a b l e  1 5 . 3  and F i g .  I S ,  3 .  

' I 'he d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  s o l u -  
b i l i t v  o f  BaS0, i n  UO,SO, p r e s e n t e d  

a d i f f i c u l t  p r o b l e m  d u e  t o  i t s  l o w  
s o l u b i l i t y  a n d  t o  t h e  p r e s e n c e  o f  
t h e  UO SO, w h i c h  m a d e  a n a l y s i s  o f  
t h e  Ba1240 a f t e r  e a c h  run m o r e  d i f f i -  
c u l t .  T h e  p r o c e d u r e  e m p l o y e d  w a s  
a s  f o l l o w s :  

S E C R E T  
D W G .  130 

I I I 

TEMPERATURE ( " C )  

P i g .  1 5 . 2  - S o l u b i l i t y  o f  Ce, ( S Q ,  l 3  
"126 U02SQ,  S o l u t i o n  f r o m  150 

t o  340°6, 

1 6 8  



FOR P E R I O D  ENDING AUGUST 1 5 ,  1 9 5 1  

A known amount  o f  n a t u r a l  b a r i u m  
w a s  a d d e d  t o  a s o l u t i o n  o f  B a 1 4 '  
t r a c e r  whereby t h e  s p e c i f i c  a c t i v i t y  
o f  t h e  s t o c k  b a r i u m  w a s  f i x e d  a t  
l o 9  c/m p e r  gram o f  b a r i u m .  T h i s  
b a r i u m  was p r e c i p i t a t e d  a s  t h e  s u l -  
f a t e ,  w a s h e d ,  and  d i s s o l v e d  ( t o  t h e  
e x t e n t  o f  i t s  s o l u b i l i t y )  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  30 g o f  
u r a n i u m  p e r  l i t e r .  The c e n t r i f u g e d  
s u p e r n a t a n t  s o l u t i o n  was a n a l y z e d  f o r  
b a r i u m  b y  t h e  a d d i t i o n  o f  c a r r i e r  
ba r ium and s u l  f u r i c  a c i d ;  t h e  ba r ium 
p r e c i p i t a t i n g  a s  BaS04 was cen t r i  fuged ,  
washed,  m e t a t h e s i  zed to  t h e  c a r b o n a t e ,  
d i s s o l v e d  i n  a c i d ,  p r e c i p i t a t e d  t h r e e  
t i m e s  a s  t h e  c h l o r i d e  from an e t h e r  
s o l u t i o n ,  and p r e p a r e d  f o r  c o u n t i n g .  
A Fe(OH), s c a v e n g e r  p r e c i p i t a t e  was 
removed from theBaC12 s o l u t i o n  b e f o r e  
f i n a l l y  p r e p a r i n g  t h e  s a m p l e  f o r  
c o u n t i n g .  The  s a m p l e  was a l l o w e d  t o  
s t a n d  u n t i l  t h e  L a ' 4 0  a c t i v i t y  g rew 
i n  t o  app roxim a t e l y  i t s  e q u i  l i  b r i u m  
coun t .  

A f t e r  a p p r o x i m a t e  e q u i l i b r i u m  was 
a t t a i n e d ,  i t  w a s  f o u n d  t h a t  t h e  

TABLE 15.3 

Solubility of La2(S04) ,  in Water'") 

SAMPLE 

NO * 

TEMP. 
( "C) 

3 50 
278 
2 16 
20 0 
180 
155 
106 

~ I._.___ 

SOLUBILITY 

(md100 g s o l u t i o n )  

6.1 
6.2 
12 
24 
41 
142 
598 

(a)500 h samples  coun ted  i n  c r y s t a l  c o u n t e r  
f o r  y c o n t e n t ;  a s t a n d a r d  s a m p l e  was c o u n t e d  
w i t h  e a c h  s o l u b i l i t y  saniple d u e  t o  t h e  s h o r t  
h a l f - l i f e  of 

60C 

5 4 c  

48C 

42': 

- 
L 

+ 0 2 36C 
:: 
m 
0 

30C 
* 
E- 
c, - 
O024C 
!!? 
N 

J 

I 8 C  

I P( 

6 (  

C 

U N CLASSIF 
D W G  1301 

7 ' ' "  
REPORTED BY ZEMEL,THIS REPOR 

0 REPORTED BY LEITZKE, ORNL 970 

TEMPERATURE ('C) 

Fig. 15.3 - Solubility of La2 (SO,)3 
in H,O from 100 to 3 5 0 ' ~ .  

Ba140-La'40 was  c o n t a m i n a t e d  w i t h  
o t h e r  a c t i v i t i e s .  So t h r o u g h  t h e  
c o u r t e s y  o f  A. R .  B r o s i  t h e  s a m p l e s  
w e r e  e x a m i n e d  o n  t h e  y-  r a y  s p e c -  
t r o m e  t e r ,  t h e  I .  6 - M e v  L a 1 4 o  p e a k  
b e i n g  i d e n  ti f i  e d  and c o u n t e d .  U s i n g  
t h e  same  c h e m i c a l  p r o c e d u r e  g i v e n  
a b o v e ,  t h e  o r i g i n a l  I3aI4O s o l u t i o n  
c o n t a i n i n g  a known w e i g h t  o f  n a t u r a l  
b a r i u m  was a n a l y z e d .  T h e  r e s u l t s  
w e r e  c o r r e c t e d  f o r  s a m p l e  s i z e ,  
c h e m i c a l  y i e l d ,  and  d e c a y ,  and t h e  
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LY P 

s t o c k  UO,SO, s o l u t i o n  w a s  t h u s  
s h o w n  t o  h a v e  a c o n c e n t r a t i o n  o f  
23 mg o f  BaS04 p e r  100 g o f  s o l u t i o n .  
T h e  b a r i u m  a c t 1  v i  t,y was f o u n d  to  be 
a h 0 i i t  a f a c t o r  o f  t e n  l e s s  t h a n  t h a t  
d u e  t o  t h e  d i s i n t e g r a t i o n  p r o d u c t s  
o f  uran ium.  

A d d i t i o n a l  H a l 4 '  t r a c e r  ( c o n -  
t a i n i n g  an assumed n e g l i g i b l e  w e i g h t  
o f  b a r i u m )  w a s  t h e n  a d d e d  t o  t h e  
BaS04-U0,S04 s t o c k  s o l u t i o n .  I J s i n g  

S o l u b i l i t y  of BaSQ4 i n  Bl0,SOd S o l u t i o n  
......... 

185 
2 00 
2 50 
270 
2 96 

...................... -_.......I........~- .- .... 

15 
11 
9 
10 
6 

t h i s  s t o c k  s o l u t i o n  a n d  t h e  a b o v e  
c h e m i c a l  p r o c e d u r e ,  t h e  v a l u e s  i n  
T a b l e  15.4 and Fig .  15.4 were o b t a i n e d  
f o r  t h e  s o l u b i l i t y  o f  B a a 4 .  

C o n s i d e r i n g  t h e  v e r y  h i g h  o r d e r  
o f  d i l u t i o n  and  t h e  l a r g e  number  o f  
s t e p s  i n v o l v e d  i n  e a c h  d e t e r m i n a t i o n ,  
t h e  a b o v e  r e s u l t s  m a y  b e  good o n l y  
to an o r d e r  o f  magni tude .  

S E C R  
D W G  I 3 0  

3 

0 
v) 2 0  

I00 200 300 

TEMPERATURE ( O C )  

F i g .  1 5 . 4  - Solubility of  BaSO, in 
*so4 S o l u t i o n .  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1951 

16. CHEMICAL PROCESSING 

F. N. Bruce ,  L e a d e r  
D. E. Ferguson  I. R. H i g g i n s  
D. D. Hauch W. E. Tomlin 

Chemi c a l  p ro c e s s i n g ,  a t  t e n  dan t t o  
t h e  o p e r a t i o n  o f n u c l  e a r  r e a c t o r s ,  
has t h r e e  p r i m a r y  o b j e c t i v e s :  (1) 
i s o l a t i o n  o f  t h e  p r o d u c t ,  ( 2 )  removal  
o f  f i s s i o n  p r o d u c t  p o i s o n s ,  a n d  ( 3 )  
r e c l a m a t i o n  o f  t h e  f u e l  o r  s o u r c e  
m a t e r i a l .  The  f r e q u e n c y  o f  c h e m i c a l  
p r o c e s s i n g  i n  t h e  c a s e  o f  a p l u t o n i u m  
p r o d u c e r  i s  d e t e r m i n e d  b y  t h r e e  
f a c t o r s ,  t h e  f i r s t  b e i n g  t h e  r a t e  
o f  f o r m a t i o n  o f  P U ~ ' ~ ,  w h i c h ,  i f  
p r e s e n t  t o  t h e  e x t e n t  o f  g r e a t e r  
t h a n  2%, r e n d e r s  t h e  p r o d u c t  l e s s  
d e s i r a b l e  f o r  m i l i t a r y  u s e .  T h e  
s e c o n d  f a c t o r  d e t e r m i n i n g  t h e  p r o c -  
e s s i n g  c y c l e  i s  t h e  r a t e  o f  d e p l e t i o n  
o f  t h e  r e a c t o r  f u e l ,  s i n c e ,  o n  
r e a c h i n g  a l i m i t i n g  compo si t i o n  w i t h  
r e s p e c t  t o  t h e  f i s s i o n a b l e  is0 t o p e ,  
t h e  f u e l  m u s t  h e  r e p l e n i s h e d  e i t h e r  
b y  r e - e n r i c h m e n t  or by a d d i n g  h i g h l y  
e n r i c h e d  m a t e r i a l .  The t h i  r d  f a c t o r  
i s  t h e  r a t e  o f  b u i l d - u p  o f  f i s s i o n  
p r o d u c t  p a i s o n s  w h i c h  l o w e r  t h e  
n e u t r o n  economy. The p u r p o s e  o f  t h e  
c h e m i c a l  p r o c e s s i n g  program which  i s  
now under way i s  t o  d e v e l o p  t h e  b e s t  
s e p a r a t i a n  m e t h o d  f o r  a c h i e v i n g t h e  
t h r e e  p r e v i o u s 1  y ment ioned  o b j e c t i v e s .  
I n  t h i s  work i t  i s  assumed t h a t  t h e  
m o s t  l i k e l y  homogeneous r e a c t o r  f u e l  
w i l l  b e  a 1 M s o l u t i o n  o f  u r a n y l  
s u l f a t e ,  and  t h e  r e a c t o r  f o r  w h i c h  
chemi  c a l  p r o c e s s i n g  h a s  b e e n  c o n -  
s i d e r e d  i s  t h a t  d e s c r i b e d  i n  ORNL 
CF- 5 1-7- 134. ( ) 

A t  t h e  p r e s e n t  t i m e  i t  i s  f e l t  
t h a t  t h e  m o s t  a t t r a c t i v e  c h e m i c a l  
p r o c e s s  f o r  t h e  s e p a r a t i o n  o f  uran ium 
a n d  p l u t o n i u m  f r o m  a h o m o g e n e o u s  
r e a c t o r  w i  11 c o n s i s t  o f  h e a v y - w a t e r  
r e c o v e r y  by e v a p o r a t i o n ,  and  p l u t o n i u m  
a n d  u r a n i u m  d e c o n t a m i n a t i o n  by TBP 
s o l v e n t  e x t r a c t i o n .  A s c h e m a t i c  
p r o c e s s  f l o w  s h e e t  i s  g i v e n  i n  
F ig .  16. 1. 

Frequency o f  Chemical  P r o c e s s i n g  
f o r  an Aqueous Homogeneous P l u t o n i u m  
Producer. I n  t h e  c a s e  o f  a s o l u t i o n  
homogeneous p l u t o n i u m  p r o d u c e r ,  t h r e e  
s c h e m e s  o f  o p e r a t i o n  a r e  p o s s i b l e .  
T h e  r e a c t o r  m a y  b e  c h a r g e d  and d i s -  
c h a r g e d  i n  o n e  b a t c h ,  t h e  reactor may 
b e  c h a r g e d  a n d  d i s c h a r g e d  c o n t i n u -  
o u s l y ,  o r  p l u t o n i u m  a n d  h i g h  c r o s s -  
s e c t i o n  f i s s i o n  p r o d u c t s  m a y  b e  
removed c o n t i n u o u s l y  from t h e  r e a c t o r  
w i t h  o n l y  a s m a l l  amount  o f  u r a n i u m  
b e i n g  removed each  day  f o r  t h e  e n r i c h -  
rn en t. 

F r e q u e n c y  o f  c h e m i c a l  p r o c e s s i n g  
o f  t h e  r e a c t o r  f u e l  for t h e  f i r s t  
t w o  s c h e m e s  i s  d e t e r m i n e d  by t h e  
amoun t  o f  Pu2"  w h i c h  i s  a l l o w a b l e  
i n  t h e  p r o d u c t .  I f  p l u t o n i u m  a n d  
f i s s i o n  p r o d u c t s  a r e  r e m o v e d  c o n -  
t i n u o u s l y ,  o n l y  t h i s  a r t  o f  t h e  
p r o c e s s i n g  depends  on €'ur4' bui  Id-up ,  
a n d  t h e  u r a n i u m  n e e d  n o t  be  d e c o n -  
t a m i n a t e d  u n t i l  r e - e n r i c h m e n t  i s  
n e  cess a ry .  

("J. A. Lane, A C o m p a r a t i v e  S u r v e y  o f  t h e  C a l c u l a t i o n  o f  t h e  c h e m i c a l  p r o c -  
Feasibility and Economics Of A ueous Honogeneous ess ing  p e r i o d s ,  ,.hat i s ,  ,-he 
R e a c t o r s  for t h e  L a r g e  . $ c a f e  P r o d u c t i o n  of  
P I u t o n i u m ,  ORNL CF-51-7-134 ( J u l y  2 7 ,  1951) .  i n  which o n e  r e a c t o r  c h a r g e  m u s t  be 
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D20 R E C O V E R Y  
UO,SO, SOLUTION 

F R O M  REACTOR ’ 30 
HNo, -k Hzo 115 TONS OF D20 

__ 
O F  ” 

34.5 k g  OF Pu 
3.5 k g  OF N p 2 3 9  

S E C R E T  
DWG 12057 R 1  

15-DAY STORAGE D,O TO R E A C T O R  

F E E D  M A K E U P  ’ 30 TONS OF U 
38 k g  OF Pu AND 

LIGHT-WATER SOLUTlON A F T E R  15 D A Y S  .038 kg OF N p 2 3 9  

A 

BASIS: 15-ft REACTOR;  U02S0,-D,0 SYSTEM; O P E R A T I N G  A T  250°C,  
1000 ps i ,  AND 2000 M w ;  PRODUCING 1 g O F  P L U T O N I U M  PER 
MEGAWATT-DAY;  AND C O N T A I N I N G  30 TONS OF URANIUM. 

R E A C T O R  DISCHARGED E V E R Y  19 DAYS. 

1.6 TONS O F  U P E R  D A Y  
2 k g  OF Pu P E R  D A Y  

T O  E N R I C H M E N T  P L A N  

F i g .  16.1 - Chemical Processing by Pusex  for Batch Operation o f  Reactor. 

p r o c e s s e d ,  can be  made from s o l u t i o n s  
o f  t h e  d i f f e r e n t i a l  e q u a t i o n s  which  
r e l a t e  t h e  r a t e s  o f  r o d u c t i o n  o f  
N p 2 3 9 ,  P u ~ ~ ’ ,  and  Pu 2 p o  t o  f l u x  and 
time. I f  w e  c h o o s e  a l i m i t i n g  v a l u e  
for the r a t i o  of ~u~~~ t o  t o t a l  p l u -  
t o  n i  um , t h e  c h emi c a  1 p ro c es  s i n  g 
p e r i o d  t h e n  i s  a f u n c t i o n  o f  f l u x  
o n l y .  T h i s  i s  shown i n  F i g .  1 6 . 2  
f o r  t h e  t h r e e  d i f f e r e n t  s c h e m e s  o f  
o p e r a t i o n ,  a s s u m i n g  a ~u~~~ c o n t e n t  
o f  2%. To i l l u s t r a t e  t h i s  a n a l y s i s ,  
c o n s i d e r  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  o p e r a t i n g  w i t h  a 1 M u r a n y l  
s u l f a t e  i n  D,O s o l u t i o n  a s  f u e l ,  a 
core d i a m e t e r  o f  1 5  f t ,  a power l e v e l  
o f  2 0 0 0  m w ,  a n d  a t e m p e r a t u r e  o f  

2 5 0 ° C  a n d  p r o d u c i n g  2000 g o f  p l u -  
t o n i u m  p e r  day .  T h e  t h e r m a l  f l u x  
o f  t h i s  r e a c t o r  a t  2000 m w  would  be 
1.4 x l O I 4  n/crn2/sec.  From Fig. 16.2 
w e  s e e  t h a t  t h e  c h e m i c a l  p r o c e s s i n g  
p e r i o d s  a r e  19 d a y s  for t h e  b a t c h  
o p e r a t i o n  o f  t h e  r e a c t o r ,  9. 5 d a y s  
f o r  c o n t i n u o u s  o p e r a t i o n ,  and 5 . 9  days  
for c o n t i n u o u s  removal  o f  p l u t o n i u m .  
F rom t h i s  w e  s e e  t h a t  t h e  b a t c h  
o p e r a t i o n  o f  t h e  r e a c t o r  r e q u i r e s  
t h e  sm a1 l e s t  c h e m i  c a l  p r o c e s s i n g  
r a t e ,  b u t  s i n c e  removal  o f  p l u t o n i u m  
b y  i o n  e x c h a n g e  i s  a s i m p l e  a n d  
i n e x p e n s i v e  c h e m i c a l  p r o c e s s ,  a n d  
s i n c e  t h e  u ran ium need  n o t  b e  decon-  
t a m i n a t e d  u n t i l  t h e  f u e l  r e q u i r e s  
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I ....-.-- 

r e - e n r i c h m e n t  a f t e r  50 d a y s  o f  o p e r -  
a t i o n ,  t h i s  scheme c o m p e t e s  economi-  
c a l l y  w i t h  t h e  b a t c h  o p e r a t i o n  o f  t h e  
r e a c t o r  f o l l o w e d  by  a 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  p r o c e s s .  

Heavy-Water R e c o v e r y .  The f i r s t  
s t e p  i n  c h e m i c a l  p r o c e s s i n g  o f  t h e  
f u e l  by  s o l v e n t  e x t o r a c t i o n  w o u l d  
c o n s i s t  o f  h e a v y - w a t e r  r e c o v e r y  i n  
o r d e r  t h a t  t h e  s u b s e q u e n t  s e p a r a t i o n s  
m i g h t  b e  c a r r i e d  o u t  i n  a l i g h t - w a t e r  
s y s t e m .  The  a l t e r n a t e  p r o c e d u r e  o f  

';" 

1$31__11..1 
0.7 0 8 0 

SECRET 
DWG l 2093R 

- 
- 

BATCH OPERATION 

- 

- 

- 
T = CHEMICAL 

PROCESSING (days) 

+T x  IO-'^ 

F i g .  1 6 . 2  - C h e m i c a l  P r o c e s s i n g  
P e r i o d  €or  a Homogeneous P l u t o n i u m  
P r o d u c e r  a s  a F u n c t i o n  o f  F l u x  To 
G i v e  2% p u z r o .  

c a r r y i n g  o u t  s o l v e 3 t  e x t r a c t i o n  from 
a h e a v y - w a t e r  s o l u t i o n  i s  l e s s  d e -  
s i r a b l e  s i n c e  d e u t e r a t e d  n i t r i c  a c i d  
w o u l d  b e  r e q u i r e d  a n d  s i g n i f i c a n t  
a m o u n t s  o f  d e u t e r i u m  wou ld  b e  l o s t  
by s o l v e n t  e x t r a c t i o n  o f  d e u t e r a t e d  
n i  t r i c  a c i d  a n d  h e a v y  w a t e r .  T h e  
problem of d e h y d r a t i n g  u r a n y l  s u l f a t e  
h a s  n o t  been i n v e s t i g a t e d  e x t e n s i v e l y  
a n  t h e p r o j e c t ,  and t h e o p e n  l i t e r a t u r e  
on t h e  s u b j e c t  i s  a m b i g u o u s .  The  
B r i t i s h  h a v e  r e p o r t e d  p r e p a r 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  l e s s  t h a n  0 . 2 %  
w a t e r  by  h e a t i n g  t o  115°C f o r  5 t o  
6 hr,  I t  w a s  a l s o  found i n  t h i s  work 
t h a t  e x t e n s i v e  d e c o m p o s i t i o n  of t h e  
u r a n y l  s u l f a t e  a p p e a r e d  a t  a b o u t  
2 5 0 ° C  o n  h e a t i n g  i n  a vacuum. F o r  
t h e  p a r t i c i i l  a r  a p p l i c a t i o n  c o n s i d e r e d  
h e r e ,  d e c o m p o s i t i o n  o f  u r a n y l  s u l f a t e  
d o e s  n o t  p r e s e n t  a p r o b l e m  s i n c e  
s o l v e n t  e x t r a c t i o n  i s  c a r r i e d  o u t  
i n  a n i t r i c  a c i d  s ,ys tem a n d  n i t r i c  
a c i d  may b e  u s e d  t o  d i s s o l v e  a n y  
i n s o l u b l e  o x i d e  fo rmed. 

The d e h y d r a t i o n  o f  u r a n y l  s u l f a t e  
o n  h e a t i n g  h a s  b e e n  i n v e s t i g a t e d  
u s i n g  t h e  K a r l -  F i s c h e r  r e a g e n t .  On 
h e a t i n g  f o r  7 2  h r  a t  400°C n o  w a t e r  
a p p e a r e d  t o  b e  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  
u r a n y l  s u l f a t e .  A t  t h e  end  o f  t h i s  
t i m e ,  i t  w a s  f o u n d  t h a t  less t h a n  
15% o f  t h e  s u l f a t e  i o n  a s s o c i a t e d  
w i  t h  t h e  u ran ium h ad been  d e s  t r o y  ed. 
I t  a p p e a r s  t h a t  t h e  K a r l - F i s c h e r  
r e a g e n t  i s  n o t  c a p a b l e  o f  d e t e r m i n i n g  
a l l  o f  t h e  w a t e r  o f  h y d r a t i o n  a s s o c i -  
a t e d  w i t h  u r a n y l  s n l f a t e ,  a n d  a n  
a1 t e r n a t e  m e t h o d  o f  s t u d y i n g  t h e  
d e h y d r a t i o n  problem i s  b e i n g  deve loped .  

E x t r a c t i o n  of' Plutonium and N i t r i c  
A c i d  from S o l u t i o n s  Conta in ing  Uranyl 
S u l f a t e .  I t  h a s  b e e n  f o u n d  t h a t  
a d e q u a t e  r e c o v e r y  o f  u ran ium and  p l u -  
t o n i u m  m a y  Le o b t a i n e d  u s i n g  t h e  
s t a n d a r d  P u r e x  p r o c e s s ,  p r o v i d e d  t h e  
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f e e d  c o n t a i n s  a mole  r a t i o  o f  s u l f a t e  
i o n  t o  u r a n i u m  o f  0 . 5  o r  g r e a t e r .  
T h i s  was d e m o n s t r a t e d  by l a b o r a t o r y  
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  r u n s  
i n  w h i c h  s u c h  a f e e d  was p r o c e s s e d  
t h r o u g h  e i g h t  s t a g e s  o f  e x t r a c t i o n  
w i t h  a uran ium l o s s  o f  l e s s  than  . 0 1 %  
a n d  a p l u t o n i u m  l o s s  o f  0 .1%.  S i n c e  
t h e  m o l e  r a t i o  o f  s u l f a t e  i o n  t o  
u r a n i u m  w i l l  p r o b a b l y  e x c e e d  0.  5 i n  
t h e  c o n t e m p l a t e d  s y s t e m ,  u n l e s s  a 
s p e c i a l  e f f o r t  i s  m a d e  t o  d e s t r o y  
t h e  s u l f a t e ,  an i n v e s t i g a t i o n  was 
made o f  t h e  e x t r a c t i o n  o f  p lu toniurn(1V)  
from n i t r i c  a c i d - s u l f u r i c  a c i d  s o l u -  
t i o n  by t r i b u t y l  p h o s p h a t e  d i l u t e d  
w i t h  a hydroca rbon  d i l u e n t .  The d a t a  
w h i c h  were o b t a i n e d  a r e  s u m m a r i z e d  
i n  T a b l e s  1 6 . 1  th rough  1 6 . 7 .  

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

TABLE 16.1 

E f f e c t  of HNQ, Concentration 0 

Extrac t ion  o f  Pu(XV) and HNO, 
b y  38% T B P  

E q u a l  volumes of  30% TBP i n  AMSCO and aqueous  

p h a s e  a s  i n d i c a t e d  were  e q u i l i b r a t e d  f o r  

3 min a t  25OC. 
T r a c e  amount  of  Pu(1V)  p r e s e n t .  

SO,- c o n c e n t r a t i o n ,  1 . 0  N. 
- 

........ .. 

HNO, CONC. 
(N) 

0 . 5 3  
0 . 8 0  
1 . 6 8  
2 . 2 0  
2 . 6 0  
3 . 8 5  
4 . 3 0  
5 . 0 0  
6.10 

Pu D.C.  
(O/A ) 

0 .004  
0 . 0 1  

0 . 1  

0 . 4  
0.7 
2.7 
4 . 1  
5 . 6  

_I 

8 . 4  

-- .......... 
HNO, D . C .  

(O/A) 

0.19 
0 . 2 4  
0 . 2 5  
0 . 2 5  
0 .25  
0 . 2 3  
0 . 2 1  
0.20 
0 . 1 8  

t h e  p l u t o n i u m ( 1 V )  d i s t r i b u t i o n  coe f -  
f i c i e n t  as  a f u n c t i o n  o f  n i t r i c  a c i d  
con  c e n  t ra  t i o n ,  t r i  b u t  y l  p h o  s ph a t e 
c o n c e n t r a t i o n ,  a n d  s u l f u r i c  a c i d  
c o n c e n t r a t i o n  a t  25OC: 

[HNO, 1 f ;4 t 340 [H,SO,l a q  

I n  t h i s  e q u a t i o n  [HNO,] i s  t h e  
a q u e o u s  p h a s e  n i t r i c  a c i d  m o l a r i t y ,  
[TBPI i s  t h e  t o t a l  t r i b u t y l  p h o s p h a t e  

m o l a r i t y  i n  t h e  o r g a n i c  p h a s e ,  a n d  
[I-I,SO,l i s  t h e  aqueous  p h a s e  s u l f u r i c  
a c i d  mol a r i  t y .  Thi s empi r i c a l  equa-  
t i o n  d o e s  n o t  p r e s e n t  a good f u n d a -  
m e n t a l  p i c t u r e  o f  t h e  n a t u r e  o f  
p l u t o n i u m ( 1 V )  e x t r a c t i o n  by t r i b u t y l  

TABLE 16.2 

E f f e c t  o f  H N O ,  Concentrat ion on 
E x t r a c t i o n  o f  Pu(1V) and HNO, 

by 36)% TBP from 0 . 5  N H , S O ,  

Equa l  volumes o f  30% TBPin  AMSCO and  aqueous 

p h a s e  a s  i n d i c a t e d  were  e q u i l i b r a t e d  f o r  

3 m i n  a t  25OC. 
T r a c e  amount of Pu(1V) p r e s e n t .  

Pu D.C. 
(O/A 1 

0 . 5 2  
0.98 
1.68 
2 . 1 0  
2.60 
3 . 4 0  
3 . 8 0  
4 . 1 0  
5 .20  
6 . 1 5  

0.001 
0.03 
0.28 
0.77 
1 . 6 0  
2 . 9 0  
5 .8  
6 . 9  
10.2 
15 .3  

0.25 
0.27 
0.28 

0.26 
0.24 
0 . 2 3  
0 .23  
0 . 2 0  
0.18 

0.27 
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TABLE 16.3 

............. -_ 
TBP CCINC. 

( X I  

5 
10 
1 5  
20 
30 

~. 

- ........................ 

FOR PERIOD ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

....................... ............... 

Pu D.C.  

( O / A )  1 HNQ, CONC. 
(N) 

4 . 1  
3 . 8  

TABLE 16.5 

NaNO, CONC. 
( m o l e s / l i t e r )  

Effect of HNO, Concentration an 
Extraction of Pu(1V) and HNO, 

by 30% T B P  

................... 

HNO, CONC. Pu D.C. HNO, D.C. 

(N) (O/A) ( O/A ) 

Equal  volumes of  30% TBP i n  AMSCO and aqueous  

p h a s e  a s  i n d i c a t e d  ware  e q u i l i b r a t e d  f o r  
3 min a t  25OC. 

Trece amount of  Pu(IV) p r e s e n t .  

0 . 7 8  
2 . 5  0 . 7 7  
3 . 5  0 . 7 0  
4 . 0  ..... 0 . 6 7  

HNO, CONC. 
(Nl 

-. .... 

........................... 

3 . 1  0.23 
5 . 0  0 . 3 1  

10.  0 . 3 5  
24 .  0.49 
35.  0.54  
55.  0.67 
80 n 0.76 

0 . 5 2  
0 . 9 3  
1 . 7 8  
2 . 1 3  
2 . 4 0  
3 .50  
3 . 9 0  
4 . 5 0  
5 . 2 5  
6 . 2 5  

........ ~ __ 
TBP CONC. 

( % I  

5 
10 
15 
20  
30 

~ ................. ...... 

Pu D.C. 
(O/A 1 

.. . 

HNO, CONC. 

._ ....................... ..... 

0 . 0 4  
1.3 0 . 0 7  
3 . 6  0 . 1 2  
4 . 1  0 . 1 5  
8 . 6  0 . 2 5  

( N )  

2 . 0  
1 . 9 5  
1 . 8 5  
1 . 8 0  
1 . 6 6  

0 . 9 6  
3 . 0  
. 8 , 1  

10.4 
11.3 
20 * 
2 3 . 0  
25.  
34.  
41.  

TABLE 1 6 . 4  

.................... ~ .............. 

0 . 3 4  
0 . 3 4  
0 . 3 1  
0 . 2 9  
0.28 
0 . 2 6  
0 . 2 4  
0.23 
0 . 2 1  
0.19 

p h o s p h a t e .  However, i t  was f o u n d  to 
exp ress accu  ra t e l  y the J i  s t r i  b u  t i o n  

Effect of TBP Concentration on 
Extraction of Pu(1V) and HNO, 

from HNO, Solutions 

TABLE 1 6 . 6  

ium Nitrate Coneemtra- 
tisn a@ Extraction o f  PM(EV) 

and BRIO, by 30% TUP from 
BINQ, Solutions 

r a t i o  o f  p I u t a n i u m ( 1 V )  i n  t h e  above 
s y s t e m  o v e r  t h e  r a n g e  o f  1 to 5 M 
n i t r i c  acid, 5 t o  30% TED i n  AMSCO 
d i l u e n t ,  and 0 t o  1 M s u l f u r i c  acid. 
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TABLE 1 6 . 7  TABLE 1 6 . 8  

E f f e c t  o f  T B P  Concentration on 
Extraction o f  P u ( X V )  and  HNO, 

from 2 M NaNO, Solut io i i s  
o f  HNO, 

E q u a l  v o l u m e s  o f  TBP i n  AMSCO a n d  a q u e o u s  

p h a s e  a s  i n d i c a t e d  w e r e  e q u i l i b r a t e d  a t  

25OC. 
T r a c e  amount  of P u ( I V )  p r e s e n t .  
___ 

TBP 
CONC . 

( % I  

5 
10 
15 
20 
25 
30 

~ 

_. . . . .. .- 

HNO, 
CONC . 
(N) 

1.10 
1.02 
0.98 
0.90 
0.87 
0.80 

~ _ _ _  ___ ~- 

NaNO, CONC. 
( m o l e s / l i t e r  

2.0 
2.0 
2.0 
2.0 
2.0 
2.0 

_ _  - 

~~ 

0.12 
0.18 

12. 0.28 
19. 0.33 
23. 0.42 

T a b l e  1 6 .  8 s h o w s  t h e  e x p e r i m e n t a l  
v a l u e s  o b t a i n e d  f o r  d i s t r i b u t i o n  
c o e f f i c i e n t s  i n  t h e  a b o v e  r a n g e  o f  
c o n c e n t r a t i o n s  a l o n g  w i t h  t h e  v a l u e s  
c a l c u l a t e d  from t h e  e m p i r i c a l  e q u a -  
t i o n .  T h e  a g r e e m e n t  i s  a s  g o o d  a s  
t h e  r e p r o d u c i b i l i t y  o f  t h e  d i s t r i -  
b u t i o n  c o e f f i c i e n t s  i n  t h i s  t y p e  o f  
e x p e r i m e n t .  I t  h a s  b e e n  r e p o r t e d  by 
w o r k e r s  a t M a n f o r d  t h a t  t h e  e x t r a c t i o n  
o f  n i t r i c  a c i d  may b e  d e s c r i b e d  by 
t h e  f o l l o w i n g  e q u i l i b r i u m  e x p r e s s i o n :  

I n  t h i s  e q u a t i o n ,  TBP i s  i n t e r -  
p r e t e d  a s  u n c o m p l e x e d  t r i b u t y l  p h o s -  
p h a t e  i n  t h e  o r g a n i c  p h a s e .  T h i s  
e q u a t i o n  does  n o t  a d e q u a t e l y  d e s c r i b e  
t h e  e x t r a c t i o n  o f  n i t r i c  a c i d  b y  
t r i b u t y l  p h o s p h a t e .  T h i s  may b e  
e a s i l y  s e e n  f r o m  T a b l e  1 6 .  1 s i n c e  

Comparison of Observed and 
Calculated Pu(1V) D i s t r i -  

b u t i o n  C o e f f i c i e n t  

Pu D . C .  c a l c u l a t e d  from 

TBP 
cmc. 

0.185 
1.11 
0.185 
1.11 
0.185 
0.74 
0.185 
0.74 
0.555 
1.11 
0.555 
1.11 

HNO, 
CONC . 

( M I  

1.1 
0.9 
3.0 
2.6 
2.0 
1.8 
5.0 
4.5 
2.8 
2.5 
4.7 
4.3 

so4 
CONC. 

( M )  

0.1 
0.1 
0.1 
0.1 
0.375 
0.375 
0.375 
0.375 
1.0 
1.0 
1.0 
1.0 

Pu D.C. 
OBSEHVED 

0.009 
0.06 
0.56 
4.15 
0.04 
0.16 
0.62 
3.90 
0.22 
0.33 
0.94 
1.85 

......__I 

__I_- 

Pu D.C. 
IALCUIATED 

0.0115 
0.056 
0.39 
2.95 
0.03 
0.14 
0.72 
3.90 
0.18 
0.32 
1.25 
2.44 

t h e  n i t r i c  a c i d  d i s t r i b u t i o n  c o e f -  
f i c i e n t  c h a n g e s  o n l y  f r o m  0.  19 a t  
1 M f r e e  TBP i n  t h e  o r g a n i c  p h a s e  to 
0 .  20 a t  0. 1 M f r e e  TBP i n  t h e  o r g a n i c  
p h a s e .  H o w e v e r ,  i f  t h e  s y m b o l ,  TBP 
o r g a n i c ,  i s  i n t e r p r e t e d  a s  m e a n i n g  
t h e  t o t a l  t r i b u t y l  p h o s p h a t e ,  t h e n  
w e  h a v e  a d i r e c t  c o n t r a d i c t i o n  w i t h  
t h e  d a t a  p r e s e n t e d  i n  T a b l e  1 6 . 9  
w h e r e  t h e  n i t r i c  a c i d  d i s t r i b u t i o n  
i s  shown t o  d e c r e a s e  w i t h  i n c r e a s i n g  
n i  t r i c  a c i d  c o n c e n t r a t i o n  a t  c o n s t a n t  
n i t r a t e  i o n  c o n c e n t r a t i o n  i n  t h e  
o r g a n i c  p h a s e .  Froin t h e s e  d a t a  i t  
a p p e a r s  t h a t  the e x t r a c t i o n  o f  n i t r i c  
a c i d  by 30% TBP i n  t h e  AMSCO d i l u e n t  
from n i t r i c  a c i d  s o l u t i o n s  b e t w e e n  
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1 a n d  4.5 M i s  b e t t e r  d e s c r i b e d  by 
t h e  f o l l o w i n g  e x p r e s s i o n :  

H+ -t NO,” 

T h e  e q u i l i b r i u m  c o n s t a n t  for t h i s  
r e a c t i o n  i s  g i v e n  by  

w h i c h ,  i f  w e  d i s r e g a r d  a c t i v i t y  
co e f f i ci en  t s , becom es  

w h e r e  [TRPIore i s  t h e  u n c o m p l e x e d  
TFP c o n t a i n e d  i n  t h e  o r g a n i c  p h a s e .  

TABLE 16.9 

E f f e c t  o f  H N O ,  C o n c e n t r a t i o n  on 
E x t r a c t i o n  o f  Po(1V) and HNO, 

by 30% TBP a t  C o n s t a n t  
I o n i c  S t r e n g t h  

Equal  volumes of 30% TBP in AMSCO and aqueous 
p h a s e  a s  i n d i c a t e d  w e r e  e q u i l i b r a t e d  f o r  
3 min .  

T r a c e  amount  of Pu(IV) present. 

(moles / l i t er  1 

0.63 
1.05 
1 .48  
2.10 
2 .45  
3.25 
4 . 2 0  

4 . 0  
3.5  
3 . 0  
2.5 
1 . 5  
1 .0  
0,o 

l _ _ - . ~  

72 
5 7  
42 
40 
2 9  
2 9  
22 

0.34 

0.20  

I t  i s  shown i n  T a b l e  16.  10 t h a t  K 
l i e s  b e t w e e n  0 . 2 0  a n d  0 . 2 5  f o r  most 
o f  t h e  d a t a  wh ich  h a v e  been  o b t a i n e d  
t o  d a t e ,  w i t h  an a v e r a g e  o f  a b o u t  
0. 22.  I t  i s  a l s o  a p p a r e n t  f rom t h e  
d a t a  t h a t  t h e  above  r e a c t i o n  d o e s  n o t  
a d e q u a t e l y  d e s c r i b e  t h e  phenomenon a t  
l o w e r  o r  h i g h e r  n i t r i c  a c i d  c o n c e n -  
t r a t i o n s .  T h i s  s t u d y  o f  n i t r i c  a c i d  
e x t r a c t i o n  w i t h  TBP wil.1 b e  c o n t i n u e d  

TABLE 16 .10  

Values o f  t h e  Thermodynamic 
Equi l ibr ium Constant a t  

2S’C for t h e  React ion  

fit + NO,- -t TBP & TBP*MNO, 

NO3 CONC. 

0.81. 
0.93 
0 . 9 6  
1 . 4 0  
1 . 6 6  
1 . 7 8  
1 . 8 0  
1 . 8 5  

1 . 9 5  
2 . 0 0  
2 . 1 3  
2.40 

i . a 6  

2 .78  
2 . 8 7  
3.00 
3 . 1 0  
3 . 2 7  
3 . 5 0  
3 .90  
3 . 9 5  
4 . 2 0  
4 .48  
4 . 5 0  
4 . 6 7  

WCOMPLEXED 
TBP (MI 

0.95  
0 . 8 9  
0 . 8 8  
0 . 8 3  
0 .69  
0 . 6 7  
0 .47  
0 . 3 3  
0 .81  
0 . 2 3  
0 .11  
0 . 5 7  
0 .51  
0 . 7 3  
0 .64  
0 . 3 8  
0.12 
0 . 6 9  
0 . 3 1  
0 . 2 3  
0 .42  
0 .64  
0 .51  
0 . 1 5  
0 . 6 0  

HNO, E: 

0 . 1 9  
0 .24  
0.23 
0 . 3 1  
0 . 2 5  
0 . 2 5  
0 . 1 5  
0 . 1 3  
0 . 3 5  
0 .07  
0 . 0 4  
0 . 2 5  
0 . 2 5  
0.49  
0 . 3 3  

0 . 0 7  
0 . 5 5  ’ 

0.23 
0 .23  
0 . 2 8  
0 . 6 7  
0 . 4 0  
0 . 2 1  

0.76 

.. .. .. .. .. . .. . 

0. i a  

___..__-- ~ . I -  

Y (at 25OC) 
____ 

0.25  
0 .29  
0 . 2 8  
0 . 2 6  
0 . 2 2  
0 . 2 1  
0 . 1 8  
0.22 
0 . 2 3  
0 .16  

0 . 1 9  
0 . 2 1  
0 . 2 1  
0 . 2 4  
0 . 1 8  
0.16 
0 . 1 9  
0.24  
0 . 2 1  
0 . 2 4  
0.17 
0 . 2 5  
0 . 1 8  
0 .29  
0 . 2 7  
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.... ~. 

~ . _ _ _ _  

0.28  
0.23 

240 0 . 2 4  
360 0.22 

s i n c e  i t  i s  f e l t  t h a t  t h e  b e h a v i o r  o f  
p l u t o n i u m ( 1 V )  i n  t h e  s y s t e m  c a n n o t  b e  
u n d e r s t o o d  u n t i l  an a d e q u a t e  e x p l a n a -  
t i o n  i s  f o u n d  f o r  t h e  n a t u r e  o f  
n i t r i c  a c i d  e x t r a c t i o n .  

FINAL Pu CQNC. 
( m g / m l )  

0 . 0 0 0 9  

0.0016 
0.0058 
0.0042 

.- 

P l u t o n i u m  C h e m i s t r y  i n  U r a n y l  
Sulfate Solutions. T t  w a s  p r e v i o u s l y  
shown t h a t  t h e  c o n t i n u o u s  r e m o v a l  o f  
p l u t o n i u m  from a h o m o g e n e o u s  r e a c t o r  
c o n s i  d e r a b l  y i m p  ro v c s  t h e  e c o n o m i  cs  
o f p l u t o n i u m  p ro d u c  t i o n .  U t i  li z a  ti on 
o f  a n  i o n  e x c h a n g e  column fo r  a c h i e v i n g  
t h i s  d e p e n d s  upon t h e  p l u t o n i u m  b e i n g  
s o l u b l e  and i n  an e x c h a n g e a b l e  i o n i c  
c o n d i  t i o n .  A p r o g r a m  was i n i  ti a t e d  
t o  d e t e r m i n e  t h e  s t a b l e  p l u t o n i u m  
v a l e n c e  s t a t e  i n  u r a n y l  s u l f a t e  
s o l u t i o n  w h i c h  h a d  b e e n  h e a t e d  a t  
2 50 OC. 

Up t o  t h e  p r e s e n t  t i m e  t h e  chem- 
i s  t r y  o f  p l u t o n i u m ( 1  C I )  a n d  p l u -  
tonium( I\) i n  u r a n y l  s u l f a t e  s o 1 u t i o n s  
h a s  b e e n  i n v e s t i g a t e d .  F o r  t h i s  
w o r k ,  p l u t o n i u m ( l I I )  s u l f a t e  w a s  
p r e p a r e d  by r e d u c i n g  a s t o c k  s o l u t i o n  
o f  p l u t o n i u m  n i t r a t e  w i t h  h y d r a z i n e  
n i t r a t e  a t  65°C. The r e d u c e d  s o l u t i o n  
w a s  t h e n  p a s s e d  t h r o u g h  a Dowex-50 
i o n  e x c h a n g e  c o l u m n  w h i  c h  a d s o r b e d  
p l u t o n i u r n ( I I 1 ) .  T h e  c o l u m n  was t h e n  
r i n s e d  w i t h  w a t e r ,  w i t h  0 . 2 5  M s u l -  
f u r i c  a c i d ,  a n d  f i n a l l y  t h e  p l u -  
t o n i u m ( I I 1 )  was e l u t e d  w i t h  6 N s u l -  
f u r i c  a c i d .  T h e  e x c e s s  s u l f u r i c  a c i d  
w a s  t h e n  n e u t r a l i z e d  w i t h  UO, t o  t h e  
pH o f  n e u t r a l  u r a n y l  s u l f a t e .  To 
o b t a i n  s o l u t i o n s  o f  v a r y i n g  u r a n i u m  
c o n t e n t ,  n e u t r a l  u r a n y l  s u l f a t e  w a s  
added  t o  t h e  s t o c k  s o l u t i o n  t o  o b t a i n  
t h e  d e s i  r e d  c o n c e n t r a t i o n .  

I t  h a s  b e e n  f o u n d  t h a t  t h e  s t a b l e  
p l u t o n i u m  v a l e n c e  s t a t e  i n  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  i n  c o n t a c t  
i n  a i r  a t  room t e m p e r a t u r e  i s  t h e  
t e t r a v a l e n t  s t a t e .  L i k e w i s e ,  t h e  

h e a t i n g  o f  a p l u  t o n i u m ! I I I )  s u l f a t e  
s o l u t i o n  a t 2 5 0 O C  y i e l d s  p l u t o n i u m ( 1 V )  
s u l f a t e .  T h e  s o l u b i l i t y  o f  p l u t o n i u m  
i n  u r a n y l  s u l f a t e  h a s  b e e n  i n v e s t i -  
F a t e d  a s  a f u n c t i o n  o f  u r a n i u m  con-  
c en t r a t i o n  an d si1 1 fu r i c 
a c i d  c o n c e n t r a t i o n .  I n  t h i s  w o r k ,  
a s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  p l u t o n i u m  
s u l f a t e  and u r a n y l  s u l f a t e  was h e a t e d  
a t  250°C,  c o o l e d  t o  room t e m p e r a t u r e ,  
a n d  t h e  o b s e r v a t i o n s  were made. This 
s t u d y  s h o w e d  t h a t  t h e  s o l u b i l i t y  o f  
p l u t o n i u m  s u l  f a t e  i n  u r a n y l  s u l  f a t e  
i s  e x t r e m e l y  l o w  a n d  i n c r e a s e s  w i t h  
i n c r e a s i n p  u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n  and 
s u l f u r i c  a c i d  c o n c e n t r a t i o n .  T h e  
s o l u b i l i t y  o f  p l u t o n i u m  i n  0 . 2  M 
u r a n y l  s u l f a t e  a f t e r  h e a t i n g  a t  250°C 
f o r  7 2  h r  was f o u n d  t o  b e  0 .  9 m g / l i  t e r .  
I n c r e a s i n g  t h e  u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n  
t o  1 M i n c r e a s e d  t h e  p l u t o n i u m  s o l u -  
b i l i t y  t o  6 m g / l i t e r .  A 1 I!! 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 e i n i n g  0 . 4 9  N 
s u l f u r i c  a c i d  e x h i b i t e d  a p l u t o n i u m  
s o l u b i l i t y  o f  28 m g / l i t e r .  D e c r e a s i n g  
t h e  h e a t i n g  t e m p e r a t u r e  o f  1 M u r a n y l  
s u l  f a t e ,  0 . 0 4  iv H,SQ, s o l u t i o n ,  con-  
t a i n i n g  p l u t o n i u m ,  from 250 t o  1 S O O O C  
i n c r e a s e d  t h e  s o l u b i l i  t y  t o  4 m g / l i  t e r .  
The s o l u b i l i t y  o f  p l u t o n 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  i s  s u m m a r i z e d  i n  
T a b l e s  1 6 .  11 t h r o u g h  1 6 .  13  a n d  
F i g .  16.3. 

t einp e r a tu r e 

TABLE 16 .11  
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FOR PERIOD ENDING AUGUST 15, 1 9 5 1  

ACID CONC. 
( N )  

0.09 basic 
0 . 2 1  
0 . 4 9  
0 . 8 1  
1.32 
1 . 9 2  

, 

Pu 
SOLUBILITY 

( m g / m l )  

0.00177 
0.0179 
0 . 0 2 7 9  
0.123 
0.452 
0.464 

TABLE 16 .12  

~ 

(N) 

0 .04  
0 . 3 4  
0 . 6 6  
1.00 

Plutonium Solubility vs. If,SO, 
Concentration at 250°C 

I. 

Pu 
SOLUBILITY 

( m g / d )  O&%RVATl ON 

0.0036 P r e c i p i t a t e  formed 

0.392 S l i g h t  p r e c i p i t a t e  formed 

__ .- ....................... 

'0.40 No p r e c i p i t a t e  formed 

'0.40 No p r e c i p i t a t e  formed 

___ ..... 

OBSERVATION 
I_._. 

P r e c i p i t a t e  formed 

P r e c i p i t a t e  f orrned 
P r e c i p i t a t e  formed 

Pr e c i p i t a t  e f or med 

No p r e c i p i t a t e  formed 

No p r e c i p i t a t e  formed 

By X- r a y - d i f f r a c t i o n  t e c h n i q u e s  
t h e  s o l i d  p h a s e  p r e c i p i t a t , i n g  f rom 
u r a n y l  s u l f a t e  h a s  b e e n  i d e n t i f i e d  
a s  P u 0 2 .  The  s i g n i f i c a n c e  o f  t h e s e  
s o l u b i l i t y  d e t e r m i n a t i o n s  t o  t h e  
o p e r a t i o n  o f  a homogeneous p l g t o n i u m  
p r o d u c e r  m a y  b e  i n t e r p r e t e d  a s  
f o l l o w s .  A p l u t o n i u m  p r o d u c e r  t o  
which  a con t i n u o i i s  p l u t o n i u m  remova l  
p r o c e s s  i s  a t t a c h e d  o p e r a t e s  a t  a n  
e q u i l i b r i u m  p l u t o n i u m  c o n c e n t r a t i o n  
o f  20  mg o f  p l u t o n i u m  p e r  l i t e s  o f  
u r a n y l  s u l f a t e .  I n  o r d e r  to  a c h i e v e  
t h i s  s o l u b i l i t y  o f  p l u t o n i u m  t h e  
r e a c t o r  m u s t  b e  o p e r a t e d  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  0 . 3 3  N 
s u l f u r i c  a c i d .  A p l u t o n i u m  p r o d u c e r  

TABLE 16,13 

which  i s  p r o c e s s e d  i n  t h e  b a t c h w i s e  
f a s h i o n  o p e r a t e s  a t  a maxirnum p l u -  
tonium c o n c e n t r a t i o n  o f  6 0  m g / l i  t e r .  
I n  o r d e r  to m a i n t a i n  t h i  s p l u t o n i u m  
i n  s o l u t i o n ,  t h e  s o l u t i o n  m u s t  b e  
made 0.6 N i n  s u l f u r i c  ac id .  

I n  c o n n e c t i o n  w i t h  t h e  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  l o o p s  e m p l o y i n g  
u r a n y l  s u l  f a t e  s o l u t i o n ,  t h e  i n t e r -  
e s t i n g  o b s e r v a t i o n  w a s  m a d e  t h a t  
u r a n i u m  d e c a y  p r o d u c t s  a p p e a r e d  t o  
a s s o c i a t e  t h e m s e l v e s  w i t h  t h e  p a s s i v e  
f i l m  o n  t h e  s t a i n l e s s  s t e e l .  S imi-  
1 a r i  t y  i n  t h e  c h e m i s t r y  o f  t e t r a v a l e n t ,  
p l u t o n i u m  and t h o r i u m  s u g g e s t e d  t h e  
p o s s i b i l i t y  t h a t  p l u t o n i u m  m i g h t  
behave  i n  a s i m i l a r  manner  and become 
a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  p a s s i v e  f i l m  i n  
t h e  r e a c t o r  s y s t e m .  T h i s  w a s i n v e s t i -  
g a t e d  b y  i m m e r s i n g  a p i e c e  o f  p a s s i -  
v a t e d  s t , a i n l e s s  s t e e l  i n  u r a n y l  
S U I  f a t e  c o n t a i n i n g  p l u t o n i u m ( I V )  a t  
a c o n c e r i t , r a t i o n  o f  50 m g / l i  t e r  and 
h e a t i n g  t h e  m i x t u r e  to 2 5 0 ° C .  A t  
t h e  e n d  o f  t h i s  t i m e ,  t h e  s t a i n l e s s  
s t e e l  was removed from t h e  s o l u t i o n ,  

I 

.-0 "1 I 

F i g .  
su 1 f a t e  

I ................... 1 ... I__. 
01 0 2  0 3  0 4  

P I . I J ~ G ~ W M  ( m g m i )  

I I 
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TABLE 1 6 - 1 4  

....... .......... ___. ..... 

t 2  

1 
5 

1 0  

Power d e n s i t y  o f  r e i c t o r  15 k w / l a t e i .  

t ,  i r r a d i a t i o n  t i m e  ( d a y s ) .  
t 2  .- c o o l i n g  t i m e  ! d a y s ) .  

R a t i o  o f  a v c r n g c  t o  n1arinn:ti b e t a  e n e r g i e s  

- 

a s s u m e d t o  be  0 . 4 .  
... __ .......... - ................ .. 

TOTAL FISSION PRW831iCT 
( b e t a  energy w a t t s / l i t e r )  __ 

.- ....... ..... 
t 2  

1 20. 
5 9 . 2  

10 1 . 8  5 . 6  
......... .......... .......... ........ 

_ll..____l__ ..... ... 
NONG.4SEOUS FISSION PRODUCT 

( b e t a  energy w a t t s / l i t e r )  .__.. 

t l  = 5 t l  = 30 
........ ...... 

10. 17. 
2 . 2  7 . 5  
1 . 5  5 . 9  

w a s h e d  i n  w a t e r ,  z;:d t h e  p a s s i * e  
f i l m  w a s  r c m o v c d  w i t h  h y d r o c h l o r i c  
a c i d .  T t  w a s  fouiitll i n  t h i s  e x a e ~ i i r ~ e n t  
t h a t  t h P  plai  t o n i u m  a d s o  r b c 2  on t h e  
p a s s i v e  f i l i n  t o  t h z  e x t p i i t  o f  0 . 0 0 4 4  
i i ig/sy i n .  o f  s u r f a c e  a r z a .  § t o d i e s  
o f  t h e  a d s o r p t i o n  o f  p l u t o n i u m  on 
p a s s i v a t e d  s t a i n l c s s  stet-! i s i l l  b e  
con t i n u  r d .  

F i s s i o n  Prnduct  C a l c u l a t i o n s .  i h ~  
f i s s i o n  p r u J u r t  h e t a  a c t i i i t i e s  o f  
f u e l  s o l u t i o n  froru a h o l i i o g - n e o u s  
r e a c t o r  h d v e  been c a l c u l  a t e c !  f o r  
s e v e r a l  i r r a d i a t i o n  a ~ i d  c o o l i n g  
p e r i o d s  f r o m  d a t a  t e k c n  f r o m  HW- 
1 7 4 1 5 . ' 2 '  I h ? ,  r e y u l t s  a r e  p r e s e n t e d  
i n  T a b l e s  1 5 . 1 4  p n ( 1  1 6 . 1 5 .  

B c r a  a c t i v i  t v  from f i s s i o n  p r o d u c t s  
i s  c o m p a r e d  ( ' l a b l c  1 6 .  1 6 )  w i t h  t h e  
b e t a  a r t i - v i t y  f r o m  n e p t u n i u t n  f o r  a 
h o m o g e n e o u s  p l u t o n i u m  prvdi tce ; .  The 
d a t a  h a v e  bee:? cxte i ided i o  i n c l u d e  a 

( 2 ) P .  H .  G i l l e t t e ,  A c t i v i t y  o f  F i s s i o n  
P r o d u c t s ,  HW-17415 ( A p r i l  14,  19-59). 

Radiation I n t e n s i t i e s  from Non- 
gaaseoa~w F i s s i o n  Products 

b r e ak do 'N ii i n t o  s e 'c e r a 1 i 11 d i v i  d u a I 
f i s s i o n  p r o d u c t  e n e r g i e s  i n  Tables ;  
16 .  1'7 a n d  16. 18. 

E s t i i i , d t e d  f i s s i o n  p r o d r i c t  c o n -  
ce : :~rn l t ions  a t  t i m e  a f d i s c h s r - g e  a r e  
g i v e n  i n  T s b l e  1 6 . 1 9  f o r  a p l u t o n i u m  
p r n d u c e r  n p p r a t i n g  t o  g i v e  5 0 0  g o f  
p l u t o n i u i i l  p e r  t o r i  o f  u r a n i u m .  

I l i a  t o  t a l  b e t a  e n e r F y  i n  w a t t s  
a s s o r i  a ~ e d  w i t h  1 l i t c r  o f  f u e l  
s o l u t i o n  i s  g i v e n  i n  l a b l e  1 6 . 1 4  a s  a 
f u n c t i o n  o f  i r r a d i a t i o n  and  c o o l i n g  
t i m c  f o r  d r r a c t o r  o p e r a t i n g  aL a 
p o w e i  d e n s i t y  o f  1 5  k w / l i  t e r .  T h e  
d a t a  o f  i a h l e  16. 14  a r o  b a s e d  on t h e  
assump t i o i i  t h a t  a2 E f i s s i o n  p r o d u c t s  
r e v a i n  i n  s o l l i t i o n .  T a b l e  1 6 .  1 5  
g i v e s  r e s u l t s  o b t a i n e d  b y  
t i o n  t h a t  a l l  g a s e s  a n d  
r emoved ,  irrciiiedi a t e l y  u p o n  
fioiil t h e  r e a c t o r  s y s t e m .  

.-a- 

l h e  exp rcssion 

[ (  t ,  

t h e  assump- 
i o d i n e  a r e  
f o  m a t i o n ,  

f t 2 ) - . 2 1  

g i  v e s  s a t i  s f a c  t o  r y  en g i  11 e e r i n g  e s  ti  - 
m a t e s ,  a t  l e a s t  o v e r  t h e  r a n g e  o f  

1-80 



FOR P E R I O D  ENDING AUGUST 1 5 ,  1951 

t 2  
.- 

1 
5 

1 0  
1 5  

TABLE 16.16 

Np ( b e t a  e n e r g y  w a t t s / l i t e r )  TOTAL FISSION PRODUCT .... 
( b e t a  e n e r g y  w a t t s / l i t e r )  Maximum Min imum ......... ..__ 

t l  = 5 t l  = 30 t l  1 5 t l  : 30 

13 .  17 - 
4.0 5 . 1  

.90 1 . 2  
. 4 0  . 2 1  . 2 6  

_.__ 

t l  = 5 t l  = 30 

13. 21. 
3 .2  9.3 
1 . 9  6 . 8  
1 . 4  4 . 8  

............ ... 

Radiation Intensities of Neptunium Under Varying Conditions 

Zr 95 

t l  = 5 t l  = 30 
.. 

x l O *  40x10' 21x108 

3 ~ x 1 0 ~  20x10' 

3 6 ~ 1 0 ~  13x10' 

3 4 x 1 0 7  18x10' 
. 

Reactor power d e n s i t y  = 1 5  k w / l i t e r .  
Neptunium p r o d u c t i o n  = .0154 g / l i t e r  p e r  d a y .  

t l  = i r r a d i a t i o n  t i m e  ( d a y s ) .  
t 2  - c o o l i n g  t ime ( d a y s ) .  - 

~ .......... ___ I ....... 

xu103 Xh*05 

t l  = 5 t l  = 30 t l  = 5 t l  30 

28x107 14x108 8 . 1 ~ 1 0 '  9 . 1 ~ 1 0 '  

26x1O7 13x10' 1.3XLO8 1.5x108 

~ 

24x107 12x108 1 . 4 ~ 1 0 ~  1 . 6 ~ 1 0 '  

22x10' l l x 1 0 8  1 . 5 ~ 1 0 ~  1 . 7 ~ 1 0 ~  
I_I 

TABLE 16.17 

Radiation Intensities of Ilraniuri Under Varying Conditions 

Reactor power d e n s i t y  = 15 k w / l i t e r .  
t l  = i r r a d i a t i o n  t i m e  ( d a y s ) .  

t 2  = c o o l i n g  t i m e  ( d a y s ) .  

U r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n  230 g / l i t e r .  

BETA ACTIVITY ( d i s  i n  t e  gra  t i o n s / m i n  /mg U) 
........... ......... . ...... _l- 

...... I I 7- 

v a r i  ab1 e s  i n d i c a t e d  by  Tab1 e s  1 6 . 1 4  A comp a r i  s o n  b e  t w e e n  t h e  b e t a  
a n d  1 6 . 1 5 ,  o f  f i s s i o n  p r o d u c t  b e t a  a c t i v i t y  d u e  to  f i s s i o n  p r o d u c t s  and 
e n e r g y  i n  w a t t s  p e r  l i t e r  c o r r e -  t h e  b e t a  a c t i v i t y  from n e p t u n i u m  f o r  
s p o n d i n g  t o  i r r a d i a t i o n  a n d  c o o l i n g  a p l u t o n i u m  p r o d u c e r  o p e r a t i n g  a t  
t i m e s o f  t l  and t ,  d a y s ,  r e s p e c t i v e l y ,  15 k w / l i t e r  w i t h  a n e p t u n i u m  p r o d u c -  
f o r  r e a c t o r  o p e r a t i o n  a t  15 k w / l '  1 teT. t i o n  r a t e  o f  .015 g / l i t e r  p e r  d a y  

18 1 



NRP QUARTERLY PROGRESS REPORT 

97 Zr 
............... 

t l  = 5 t l  = 30 

1 . 9 ~ 1 0 ~  1 . 9 ~ 1 0 ~  

3 . 8 ~ 1 0 ~  3.3~10' 

2 . 8 ~ 1 0 ~  2 . 9 ~ 1 0 ~  

2.1X10' 2.1xlO' 

.... . 

TABLE 16.18 

Ru R h l o 5  O3 
_.__ ... ...... 

~r 9 5  

t l  5 t l  = 30 t l  = 5 t l  = 30 t l  = 5 t l  = 30 

2 . 6 ~ 1 0 ~  1 . 4 ~ 1 0 ~  1 . 8 ~ 1 0 ~  9. 1x106 5 . 4 ~ 1 0 ~  6 . 0 ~ 1 0 ~  

2 . 5 ~ 1 0 ~  1 . 4 ~ 1 0 ~  1 . 7 ~ 1 0 ~  8 . 6 ~ 1 0 ~  8.9~10' 1 . 0 ~ 1 0 ~  

2 . 4 ~ 1 0 ~  1 . 3 ~ 1 0 ~  1 . 6 ~ 1 0 ~  8 . 0 ~ 1 0 ~  9 . 4 ~ 1 0 ~  l.lx105 

2 . 3 x 1 O 6  l.2X107 1.5X106 7.3x1O6 9 . 9 ~ 1 0 ~  l.lX104 

.... .. ... - 

Decontamination Factors Required to Reduce Beta  Activity of Uranium t o  
150 disintegrations/min/mg U Under Conditions Given in Table 16.17 

--I____ 

___l_l... 

DECONTAMINATION FACTOR 

FISSION 
PRODUCT 

- 
CONCENTRATICN 
(g/liter x lo3) 

i s  shown i n  T a b l e  16.  16.  Maxima and 
m i n i m a  a r e  g i v e n  f o r  n e p t u n i u m  i n  
T a b l e  16 .  16 s i n c e  t h e  f r a c t i o n a l  
y i e l d s  f o r  t h e  v a r i o u s  inodes o f  i t s  
decay  a r e  n o t  a v a i l a b l e .  

E e t a  d i s i n t e g r a t i o n s  p e r  m i n u t e  
p e r  m i l l i g r a m  o f  u r a n i u m  a r e  g i v e n  
i n  T a b l e  1 6 . 1 7  f o r  Mog9, Z r g 7 ,  2 r g 5 ,  
R u 1 0 3 ,  a n d  R h 1 0 5  f o r  a r e a c t o r  
o p e r a t i n g  a t  1 5  k w / l i t e r  a n d  c o n -  
t a i n i n g  230 g o f  u r a n i u m  p e r  l i t e r .  
T a b l e  1 6 . 1 8  g i v e s  t h e  d e c o n t a m i n a t i o n  
f a c t o r s  r e q u i r e d  t o  r e d u c e  t h e s e  
a c t i v i t i e s  t o  1 5 0  d i s i n t e g r a t i o n s  
p e r  m i n u t e  p e r  m i l l i g r a m  o f  u r a n i u m .  

An e s t i m a t e  o f  f i s s i o n  p r o d u c t  
c o n c e n t r a t i o n s  a t  t h e  t i m e  o f  d i s -  
c h a r g e  i s  F i v e ,  i n  T a b l e  16. 19 f o r  
a p l u t o n i u m  p r o d u c e r  o p e r a t i n g  a t  
1 5  k w / l i  t e r  t o  p r o d u c e  a t o  t a l  o f  
600 g o f  p l u t o n i u m  p e r  ton o f  u ran ium,  
a s s u m i n g  t h e  u r a n i u m  c o n c e n t r a t i o n  
to  be 1 M. 

A 1 t e r n a t e P r o e e s s i n g S c h em e s . 
B e f o r e  i t  was  f o u n d  t h a t  p l u t o n i u m  
was  i n s o l u b l e  i n  u r a n y l  s u l f a t e  a t  
e l  e v a t e d  t e m p e r a t u r e s ,  i o n  e x c h a n g e  

TABLE 16.19 

Fission Product Build-up 

I 

R R r e  e a r t h s  

Barium 
Zirconium 

Strontium 
Yttrium 
Columbium 

Technetium 
Ruthenium 
Rhodium 

Palladium 
'l'ellurium 
M o l y  bdenuml 

43 1 

15. 
5 . 0  

5 . 7  
3 . 3  
3.6 

2.5 
9.2 

. 1 3  

.60 
4.0  

12. 

I I 
a p p e a r e d  a s  an  a t t r a c t i v e  method f o r  
c o n t i n u o u s l y  r e m o v i n g  p l u t o n i u m  from 
a homogeneous r e a c t o r .  
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R e c e n t  i o n  e x c h a n g e  s t u d i e s  i n d i -  
c a t e  t h a t  much h i g h e r  f low r a t e s  than  
t h o s e  n e c e s s a r y  to o b t a i n  e q u i l i b r i u m  
c o n d i t i o n s  i n  t h e  i o n  e x c h a n g e  b e d  
r e s u l t  i n  good r emova l  o f  p l u t o n i u m  
from u r a n y l  s u l f a t e .  I t  a p p e a r s  a t  
t h e  p r e s e n t  t i m e  t h a t  f l o w  r a t e s  a s  
h igh  a s  25 ml/min p e r  s q u a r e  c e n t i m e t e r  
o f  i o n  e x c h a n g e  b e d  c r o s s - s e c t i o n a l  
a r e a  r e s u l t  i n  r e a s o n a b l y  e f f i c i e n t  
r e m o v a l  o f  p l u t o n i u m  f r o m  u r a n y l  
s u l f a t e .  T h e  u s e  o f  s u c h  e l e v a t e d  
f l o w  r a t e s  r e s u l t s  i n  d e c r e a s e d  
r a d i a t i o n  damage t o  t h e  i o n  exchange  
r e s i n .  S t u d i e s  o f  t h e  r a d i a t i o n  
s t a b i l i t y  o f  i o n  exchange  r e s i n s  h a v e  
been  c o n t i n u e d ,  a n d  t h e  a d d i t i o n a l  
d a t a  c o n f i r m  t h e  f a c t  t h a t  t h e  
a b s o r p t i o n  o f  1 k w - h r  o f  r a d i a t i o n  
p e r  k i l o g r a m  o f  r e s i n  r e s u l  t s  i n  a 
c a p a c i t y  l o s s  o f  between 10 and 15%. 

I n  t h e  m o s t  r e c e n t  work, p h e n o l i c  
Dowex-30  r e s i n  w a s  f o u n d  t o  b e  a 
f a c t o r  o f  3 more s t a b l e  t h a n  b w e x - 5 0  
w i t h  r e s p e c t  t o  r a d i a t i o n .  However ,  
Dowex-30 shows o n l y  h a l f  t h e  c a p a c i t y  
f o r  p l u t o n i u m  a s  D o w e x - 5 0 .  T h e  
r e s u l  t s  wh ich  h a v e  b e e n  o b t a i n e d  o n  
t h e  r a d i a t i o n  s t a b i l i t y  o f  i o n  ex -  
c h a n g e  r e s i n s  a r e  s u m m a r i z e d  i n  
F i g .  1 6 . 4 .  

An i n d i r e c t  m e t h o d  o f  p r e v e n t i n g  
t h e  p r e c i p i  t a t i o n  o f  p l u  tonii im i n  a 
homogeneous  r e a c t o r  c o n s i  s t s  o f t h e  
removal o f  nep tun ium,  t h u s  m a i n t a i n i n g  

t h e  p l u t o n i u m  c o n c e n t r a t i o n  a t  a l e v e l  
which does  n o t  exceed  t h e  s o l u b i l i t y .  
By u s i n g  a d i a p h r a g m  e l e c t r o l y s i s  
c e l l  a n d  a p o r o u s  c a r b o n  c a t h o d e ,  
a b o u t  40% o f  t h e  nep tun ium was removed 
from 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 t  
t h e  c a t h o d e ,  o r  p r e c i p i t a t e d  w i t h  
u r a n i u m  i n  t h e  c a t h o l y t e  a f t e r  18 
amp-hr  o f  e l e c t r o l y s i s  p e i  l i t e r  o f  
s o l u t i o n .  I n  a c e l l  w i th  no diaphragm 
s n d  a p o r o u s  c a r b o n  c a t h o d e ,  n o  
n e p t u n i u m  W R S  d e p o s i t e d  i n  4 7  h r  a t  
0. 1 a m p / l i t e r .  Work o n  e l e c t r o l y s i s  
a s  a m e t h o d  f o r  r e m o v i n g  n e p t u n i u m  
,and p l  u toniurn w i  11 be con ti nu ed.  
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SAMPLE I: DOWEX 50  
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ENERGY ADSORBED ( k w h  PER k q  OF RESIN) 

F i g .  1 6 . 4  - Dowex-50 C a t i o n  a n d  
D o w e x - A - 1  A n i o n  R e s i n  C a p a c i t y  Loss 
from Irrad ia t ion ,  
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NATURE OF LIQUID FLOW WITHIN A SPHERICAL CONTAINER 

D e p a r t m e n t  o f  Chemica l  E n g i n e e r i n g  
Uni  v e r s i  t y  

In t ro d u c t  i o n .  An i n  yes ti g a t i  o n  
c o n c e r n i n g  t h e  n a t u r e  o f  l i q u i d  
f l o w  i n  s p h e r i c a l  c o n t a i n e r s  was  
begun i n  May, 1 9 5 1  a t  t h e  U n i v e r s i t y  
o f  T e n n e s s e e  i n  t h e  D e p a r t m e n t  o f  
Chemical E n g i n e e r i n g  a s  a s u b c o n t r a c t  
r e s e a r c h  p r o j e c t  o f  Oak R i d g e  N a t i o n a l  
L a b o r a t o r y .  T h i s  r e p o r t  d e s c r i b e s  
t h e  a c t i v i t i e s  a n d  p r o g r e s s  o n  t h i s  
i n v e s t i g a t i o n  d u r i n g  t h e  f i r s t  q u a r t e r  
s i n c e  t h e  e x e c u t i o n  o f  t h e  s u b c o n -  
t r a c t .  

T h e  o b j e c t i v e s  o f  t h e  r e s e a r c h  
p r o j e c t  i n c l u d e  s t u d i e s  o n  t h e  
fo 1 l o  wing p ro b l  ems: 

1. 

2. 

3 .  

4. 

5.  

L i q u i d  p r e s s u r e  d r o p  a s  a 
f u n c t i o n  o f  l i q u i d  f l o w  r a t e  
t h r o u g h  t h e  s p h e r i c a l  c o n -  
t a i n e r ,  l i q u i d  p r o p e r t i e s ,  a n d  
d i m e n s i o n s  o f  t h e  equipment .  

L i q u i d  v e l o c i t y  d i s t r i b u t i o n  
w i t h i n  a s p h e r i c a l  c o n t a i n e r  
a s  A f u n c t i o n  o f  t h e  v a r i a b l e s  
s t a t e d  i n  (1).  

C o n d i t i o n s  n e c e s s a r y  t o  d e s c r i b e  
t h e  n a t u r e  o f  l i q u i d  f l o w  i n  a 
s p h e r i c a l  c o n t a i n e r  a s  b e i n g  
" s t r e a m l i n e "  o r  t u r b u l e n t .  

E f f e c t  o n  ( l ) ,  ( 2 ) ,  a n d  ( 3 )  a s  
to t h e  g e n e r a l  l i q u i d  f l o w  
d i r e c t i o n  w i t h i n  t h e  s p h e r i c a l  
c o n t a i n e r ,  a x i a l ,  t a n g e n t i a l ,  
o r  a combina t ion  o f  both.  

Development  o f  r e l a t i o n s  b a s e d  
on f u n d a m e n t a l s  o f  f l u i d  d y -  
nami cs t o  e x p l a i n  t h e  e x p  e r i -  
m e n t a l  d a t a  a n d  t o  a l l o w  e x -  
t r a p o l a t i o n  o f  t h e  d a t a .  

o f  T e n n e s s e e  

6 .  T r e a t m e n t  o f  o t h e r  s u c h  r e l a t e d  
p r o b l e m s  a s  may b e  m u t u a l l y  
a g r e e d  upon. 

T h e  a c t i v i t i e s  o f  t h i s  f i r s t  q u a r t e r  
i n c l u d e d  p l a n n i n g  and  d e s i g n i n g  t h e  
e x p e r i m e n t a l  p rogram and '  f a c i l i t i e s ,  
c o n s t r u c t i o n  o f  equipment  and e x p e r i -  
m e n t a l  work c o n c e r n i n g  p r o b l e m  ( I ) ,  
1 i t e r a t u r e  s u r v e y s ,  a n d  t h e o r e t i c a l  
c o n s i d e r a t i o n s  o n  t h e  o v e r -  a l l  i n -  
v e s  ti g a t i o n .  

Experimental  Program and  P o c i l i -  
t i e s .  A s  an  i n i t i a l  p h a s e  o f  t h e  
e x p e r i m e n t a l  p ra  gram some p r e s s u r e  - 
d r o p  m e a s u r e m e n t s  h a v e  b e e n  m a d e  
u s i n g  g l a s s  s p h e r e s  w h i c h  were  f u r -  
n i s h e d  by ORNL. The d e t a i l s  o f  t h e s e  
t e s t s  w i l l  b e  d e s c r i b e d  i n  R s u b s e -  
q u e n t  s e c t i o n  o f  t h i s  r e p o r t .  

IJpon comple t ion  o f  t h e  p r e l i m i n a r y  
work w i t h  t h e  g l a s s  s p h e r e s ,  t e s t  
f a c i l i t i e s  i n v o l v i n g  a c l o s e d  f l o w  
s y s t e m  a r e  ' t o  be c o n s t r u c t e d .  T h e s e  
f a c i l i  t i  e s  i n c l u d e  a c i  r c u l  a t i n g  
pump t o  p r o v i d e  f l o w s  u p  t o  200 gpm 
a t  1 0 0  p s i g ,  a p p r o p r i a t e  h e a t  ex- 
c h a n g e r s  t o  m a i n t a i n  i s o t h e r m a l  
c o n d i t i o n s ,  a n d  s u i  t a b l e  i n s t r u -  
m e n t a t i o n  for  t h e  measurement  o f  f l o w  
r a t e s ,  s t a t i c  p r e s s u r e s ,  and  l i q u i d  
v e l o c i t y  d i r e c t i o n  a n d  m a g n i t u d e  
w i t h i n  t h e  s p h e r i c a l  c o n t a i n e r  under -  
g o i n g  t e s t .  A n u m b e r  o f  s p h e r i c a l  
c o n t a i n e r s  r a n g i n g  i n  s i z e  from 8 t o  
18 i n .  i n  d i a m e t e r  o f  b o t h  m e t a l  and 
p l a s t i c  c o n s t r u c t i o n  a r e  t o  be u s e d  
i n  t h e s e  t e s t  f a c i l i t i e s .  

The d e s i g n  d e t a i l s  f o r  t h e  c l o s e d  
f l o w  s y s t e m  h a v e  been  c o m p l e t e d  and  
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c o n s t r u c t i o n  work i s  u n d e r  way. The 
c i r c u l a t i n g  pump h a s  been  p u r c h a s e d  
a n d  r e c e i v e d .  Two s h e l l  a n d  t u b e  
mu1 t i p a s s  h e a t  e x c h a n g e r s  h a v e  been  
m a d e  a v a i l a b l e  f o r  t h i s  work  a n d  
p r e p a r e d  f o r  i n s t a l l a t i o n .  M e t a l  
h e m i s p h e r e s ,  which  a r e  t o  b e  f a b r i -  
c a t e d  i n t o  s p h e r e s  i n  t h e  d e p a r t m e n t a l  
s h o p s ,  a r e  t o  be  f u r n i s h e d  by Lukens  
S t e e l  Co. and S p i n c r a f t ,  I n c .  D e l i v e r y  
on t h e s e  i t e m s  r a n g e  f r o m  l a t e  
Sep tember  t o  e a r l y  November. 

lhe  e f f e c t  on l i q u i d  p r o p e r t i e s  o n  
t h e  f l o w  c h a r a c t e r i s t i c s  i n  t h e  
s p h e r i c a l  c o n t a i n e r s  w i l l  b e  d e t e r -  
m i n e d  b y  t h e  u s e  o f  l i q u i d s  o t h e r  
t h a n  w a t e r  i n  t h e  f l o w  s y s t e m .  The  
c h o i c e o f  l i q u i d s  w i l l  g i v e  v a r i a t i o n s  
i n  l i q u i d  d e n s i t y  and v i s c o s i t y .  

P l a n s  a r e  u n d e r  way t o  c o n d u c t  
e x p e r i m e n t s  a t t e m p t i n g  t o  f i n d  s u i t -  
a b l e  m e t h o d s  o f  s h o w i n g  t h e  f l o w  
p a t t e r n s  v i s u a l l y ,  u s i n g  p l a s t i c  
s p h e r e s .  T h e s e  p l a n s  i n c l u d e  t h e  u s e  
o f  dye e x p e r i m e n t s  s i m i l a r  t o  t h e  work 
a t  ORNL i n  t h e  R e a c t o r  E x p e r i m e n t a l  
E n g i n e e r i n g  D i v i s i o n ,  a p p r o p r i a t e  
chemica l  r e a c t i o n s  i n  l i q u i d  s o l u t i o n  
which  p r o d u c e  c o l o r  as a f u n c t i o n  o f  
t ime ,  and b e n t o n i t e  c l a y  o r  vanadium 
p e n t o x i d e  c o l l o i d a l  s o l u t i o n s  t o  show 
f l o w  p a t t e r n s  by t h e  b i r e f r i n g e n t  
p r o p e r t i e s  o f  t h e s e  s o l u t i o n s .  

Pressure-Drop Measurement i n  Glass 
Spheres .  The p r e s s u r e - d r o p  c h a r a c -  
t e r i s t i c s  o f  g l a s s  s p h e r e s  w i t h  two 
t a n g e n t i a l  i n l e t s  a n d  two a x i a l  
o u t l e t s  a s  a f u n c t i o n  o f  f l o w  r a t e  
h a v e  been  d e t e r m i n e d .  The e x p e r i -  
m e n t a l  equ ipmen t  i s  shown i n  F i g .  1. 
The e s s e n t i a l  f e a t u r e s  o f  t h i s  equ ip -  
m e n t  i n c l u d e  a s o u r c e  o f  w a t e r  from 
t h e  l a b o r a t o r y  s e r v i c e  l i n e s ,  o r i f i c e  
m e t e r s  t,o measu re  t h e  l i q u i d  f low i n  
i n f l u e n t  a n d  e f f l u e n t  p i p e s ,  a n d  

mercu ry  manometers  i o  m e a s u r e  p r e s s u r e  
d r o p  a c r o s s  t h e  g l a s s  s p h e r e .  The 
i m p o r t a n t  d i m e n s i o n s  o f  t h e  g l a s s  
s p h e r e s  u s e d  i n  t h e  t e s t s  a r e  shown 
i n  T a b l e  1. 

TABLE 1 

Dimensions of Glass Spheres  U s e d  i n  
Pr essu r @-Drop Exp e r i men t s 

___.. ... .. ....... 

I N S I D E  I N L E T  P I P E  E X I T  P I P E  
D I A M E T E R  D I A M E T E R  D I A M E T E R  

_ ( i n . )  
........................ 

__ .- 

3.84 1.00 
6 .  16 i 1. I 2.00 

T e s t s  w e r e  c o n d u c t e d  u s i n g  t h e  
f o l l o w i n g  v a r i a t i o n s  i n  f l o w  a r r a n g e -  
ments:  

1. T o t a l  i n f l u e n t  i n  o n e  i n l e t ,  
t o t a l  e f f l u e n t  a t  o n e  o u t l e t .  

2.  T o t a l  i n f l u e n t  i n  o n e  i n l e t ,  
e q u a l  e f f l u e n t  a t  two o u t l e t s .  

3. E q u a l  i n f l u e n t  i n  two i n l e t s ,  
t o t a l  e f f l u e n t  a t  o n e  o u t l e t .  

4. Equa l  i n f l u e n t  i n  two i n l e t s ,  
e q u a l  e f f l u e n t  a t  two o u t l e t s .  

F o r  each  f l o w  a r r a n g e m e n t  t h e  w a t e r  
f low r a t e  was v a r i e d  f rom a p p r o x i -  
m a t e l y  10 t o  7 0  gpm, and t h e  c o r r e -  
s p o n d i n g  p r e s s u r e  d r o p s  weremeasured .  

A l l  o f  t h e  r e s u l t s  f r o m  t h e s e  
e x p e r i m e n t s  may be b r i e f l y  summarized 
a s  f o l l o w s :  

1. For  a g i v e n  s p h e r e  a n d  f l o w  
a r r a n g e m e n t ,  t h e  p r e s s u r e  d rop  
i n c r e a s e d  d i  r e c  t l y  w i t h  t h e  
s q u a r e  o f  t h e  t o t a l  f low r a t e .  
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F i g .  1 - E x p e r i m e n t a l  Equipment for P r e s s u r e  Loss S t u d i e s .  

2. F o r  a g i v e n  s p h e r e  and a g i v e n  
f l o w  r a t e ,  t h e  p r e s s u r e  d r o p  
u s i n g  a s i n g l e  i n l e t  was g r e a t e r  
than  t h a t  u s i n g  two i n l e t s  by a 
f a c t o r  o f  two. 

3. Fo r  a g i v e n  s p h e r e  and a g i v e n  
f l o w  r a t e ,  l i t t l e  v a r i a t i o n  i n  
t h e  p r e s s u r e  d r o p  was no t e d  a s  
t h e  n u m b e r  o f  o u t l e t s  i n  u s e  
was v a r i e d .  

4 .  A t e n t a t i v e  c o r r e l a t i o n  o f  a l l  
t h e  r e s u l  t s  b a s e d  on p o t e n t i a l  
f l o w  c o n s i d e r a t i o n s  o f t h e  
losses due  to t h e  r o t a r y  mot ion  
w i t h i n  t h e  s p h e r e  a n d  e x i t  
l o s s e s  i s  

where  

nP = p r e s s u r e  d r o p  from i n l e t  t o  
o u t l e t  o f  t h e  s p h e r e  ( p o u n d s  
fo rce/ f t 2  ) , 
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/ -  , 
/' - 

,/' 

P =  

"0 = 

R ,  = 

R ,  = 

R s  = 

N, = 

N, = 

g c  = 

l i q u i d  d e n s i t y  ( p o u n d s  
mass/  f t 3 ) ,  

t o t a l  l i q u i d  f low r a t e  ( f t3 / sec ) ,  

r a d i u s  o f  i n l e t  p i p e  ( f t ) ,  

r a d i u s  o f  o u t l e t  p i p e  ( f t ) ,  

r a d i u s  o f  s p h e r e  ( f t ) ,  

number  o f  i n l e t  p i p e s  (d imen-  
s i o n l e s s ) ,  

number o f  o u t l e t  p i p e s  (dimen- 
s i o n l e s s )  , and 

g r a v i t a t i o n a l  c o n v e r s i o n  f a c -  
t o r  [ ( p o u n d s  mass 1 ( f t ) / (  s e c )  
(pounds  f o r c e )  1 .  

The p r e s s u r e  d rop  a s  g iven  by Eq. ( 1) 
w a s  f o u n d  t o  b e  g r e a t e r  t h a n  t h e  
e x p e r i m e n t a l  v a l u e s ,  b u t  a m o r e  
s a t i s f a c t o r y  r e l a t i o n  c a n  b e  g i v e n  

I I I I 
100 1000 10000 

lob ' 
10 

Fig. 2 - Pressure Losses in Spher- 
ical Containers. 

a s  m o r e  i n  f o r m a t i o n  c o n c e r n i n g  t h e  
l i q u i d  v e l o c i t y  d i s t r i b u t i o n  w i t h i n  
t h e  s p h e r e  i s  known. The c o m p a r i s o n  
o f  t h e  e x p e r i m e n t a l  d a t a  w i t h  Eq. (1) 
i s  shown i n  F ig .  2. 
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