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INTRODUCCION

En el ambito de la fusion nuclear, es de suma importancia la adecuada
caracterizacion de los parametros del transporte de los isoétopos del
hidrégeno en los distintos materiales utilizados en la construccion del
reactor. El acero ferritico/martensitico de baja activacion neutrénica
denominado EUROFER es un firme candidato a formar parte de los fu-
turos reactores de fusion como material estructural, por lo cual resulta
fundamental conocer la interaccién del mismo con los isétopos del hi-
drégeno.

En el presente trabajo se lleva a cabo la determinacién experimental de
los parametros de transporte de hidrégeno y deuterio, tanto en régimen
superficial como en régimen difusivo, en un acero EUROFER. Para ello
se utiliza la técnica de permeacion, que permite la deteccion del gas
que atraviesa una fina membrana del material de interés, separando una
camara de vacio de una con una presién de gas deseada.

Los ensayos se han realizado dentro de un rango de temperaturas com-
prendido entre 423 Ky 823 K, con presiones de carga que oscilan entre
30 Pay 1,5 x 10°Pa. La parametrizacion de las curvas correspondientes
permite la obtencion de los parametros de transporte de hidrégeno y
deuterio para el EUROFER. En el caso de regimenes difusivos, que se
ven favorecidos por altas presiones de carga, se obtienen los siguien-
tes parametros de transporte del gas correspondiente: permeabilidad,
&, difusividad, D, y constante de Sieverts, K. En el caso de regimenes
superficiales, que se ven favorecidos por presiones de carga bajas, se
obtienen los siguientes parametros de transporte del gas correspon-
diente: la constante de adsorcion, ok, y la constante de recombinacidn,
ok,, asi como la constante de Sieverts, K. En el trabajo se presentan
los resultados preliminares obtenidos para los distintos parametros de
transporte, tanto con hidrogeno como con deuterio, a través de ecua-
ciones tipo Arrhenius que permiten el analisis de la dependencia de los
mismos con la temperatura, asi como el estudio del efecto isotdpico.

material a areas de trabajo humano. Por tanto, el correcto
disefio de un reactor de fusion precisa del conocimiento de

Existen varios materiales candidatos para constituir los
componentes estructurales de la vasija de un reactor de
fusién, asi como para sus componentes especificos, tales
como las estructuras del manto reproductor de tritio y del
divertor. Entre ellos destacan los aceros ferritico-martensi-
ticos de baja activacion neutronica (aceros RAFM) [1]. Sus
adecuadas propiedades termo-mecanicas, junto con el
hecho de que pueden soportar altos flujos neutrénicos y
temperaturas, los hace ideales. Ademas, tienen el potencial
para una activacion neutrénica reducida [2].

Sin embargo, la operacion de un reactor de fusion puede
verse afectada por la cantidad de tritio que es retenida en
los diferentes componentes del reactor junto con su ca-
pacidad para migrar a través de las paredes de cualquier

los parametros de transporte de los isétopos del hidrogeno
(protio, deuterio v tritio) a través de los materiales que van a
ser usados para la contencion del plasma [3,4].

En este trabajo se ha llevado a cabo la determinacion ex-
perimental de los parametros de transporte de hidrégeno y
deuterio, tanto en régimen superficial como en régimen di-
fusivo, en un acero RAFM denominado EUROFER mediante
la técnica de permeacion.

MATERIAL

El material analizado ha sido un acero RAFM denominado
EUROFER que, de acuerdo con el andlisis por dispersion
de energias de rayos X (EDX) llevado a cabo en el CIEMAT,
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presenta la composicion mostrada en la Tabla 1. Dicho ace-
ro ha sido sometido a un tratamiento de normalizacion a
980 °C durante 11 minutos y posterior enfriamiento en con-
tacto con aire y, a continuacion, a un tratamiento de templa-
do a 760 °C durante 65 minutos con posterior enfriamiento
en contacto con aire.

|_Elemento | _% en peso_| _Elemento | % en peso

Fe 83,38 Si 0,44
Cr 8,74 N 0,33
C 4,79 Ti 0,28
0 1,13 Na 0,20
Sr 0,63 Al 0,08

Tabla 1. Composicion porcentual en peso del acero RAFM EUROFER

analizado.

Se han analizado 4 muestras del mencionado material. Las
dos primeras muestras, EUROFER1 y EUROFER2, son dis-
cos de 15 mm de diametro con espesores de 0,070 mm
y 0,081 mm, respectivamente. Las otras dos muestras,
EUROFER3 y EUROFERA4, tienen geometria de placas cua-
dradas de 25 mm de lado con espesores de 0,47 mm y
0,23 mm, respectivamente. Las cuatro muestras se han
pulido con una secuencia fijada usando granos abrasivos
cada vez mas finos hasta obtener ambas caras pulidas a
espejo. Antes de ser montadas en la instalacion de per-
meacion se ha llevado a cabo su limpieza mediante bafos
en ultrasonidos en acetona y alcohol isopropilico. Una vez
montadas en la instalacion de permeacion se calientan has-
ta 828 K en condiciones de ultra-alto vacio (UAV).

METODO EXPERIMENTAL

La técnica de permeacion es un método de evolucion de
gas que se ha utilizado tradicionalmente para el estudio de
la interaccion de isdtopos de hidrogeno con materiales de
uso en fusién y es una de las técnicas empleadas actual-
mente en la Universidad del Pais Vasco (UPV/EHU) para el
ensayo de nuevos materiales de uso en fusion [5-9]. La Fi-
gura 1 muestra un esquema de la instalacion.

Figura 1. Esquema de la instalacién de permeacion. PG, camara
Penning; F, horno; PC, controlador de presién; HPT, transductor de

alta presién; QMS, espectrometro de masas cuadrupolar; S, muestra;
T1, T2, termopares; P1, P2, manédmetros capacitivos; UHV, unidades
de bombeo de ultra-alto vacio (UAV); V1, volumen calibrado.
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La técnica de permeacion empleada se basa en el registro
de los datos del incremento de presion debido al flujo de
gas que atraviesa una fina membrana de material desde una
zona de presion alta y constante (p,) a una zona de pre-
sidn baja con condiciones iniciales de UAV. La medida del
aumento de la presion a lo largo del tiempo en dicha zona
se lleva a cabo mediante mandmetros capacitivos (Baratron
MKS-Instr USA), P1y P2. La parametrizacion de la curva ob-
tenida para dicho aumento de presion a lo largo del tiempo,
p(h), permite la obtencion de los parametros de transporte
correspondientes.

La temperatura de la muestra se mide mediante un termo-
par insertado en un pequeno orificio de una de las bridas de
la columna de permeacién y se mantiene constante durante
cada ensayo gracias a un horno resistivo (F). En la zona de
alta presion, esta se mantiene constante mediante un con-
trolador de presion (PC) y se mide por medio de un trans-
ductor de alta presion (HPT).

Se dispone de tres unidades de bombeo de ultra-alto vacio
(UHV), que bombean los voliumenes de toda la instalacion
hasta alcanzar los valores de vacio deseados antes de cada
ensayo. El uso de tres medidores Penning (PG) en diferentes
zonas de la instalacion y de un espectrometro de masas
(QMS) permite la comprobacion del nivel y de la calidad del
vacio obtenido. Antes de cada ensayo, se alcanza un estado
UAV en toda la instalacion (hasta 10~ Pa) vy, asi, se puede
asegurar la ausencia de cualquier traza de oxigeno, vapor
de agua o cualquier otra especie que pueda causar oxida-
cion en la superficie de la muestra (S).

FUNDAMENTOS TEORICOS

La técnica de permeacion permite la identificacion del tipo
de régimen mediante la realizacion de medidas a diferentes
presiones de carga, pn, a una misma temperatura T. En cada
ensayo individual de permeacion el gas estd en contacto
con la superficie sélida y el perfil de concentraciones del gas
a través de la muestra de espesor (d) va aumentando pro-
gresivamente desde el inicio del ensayo hasta que se con-
vierte en un perfil lineal y estable al cabo de cierto tiempo
(régimen estacionario). Llegados a este punto, la relacion en-
tre el flujo en estado estacionario, J., y la presiéon de carga,
pn, sera diferente dependiendo de si el proceso esté limitado
por fenémenos difusivos o superficiales [10]:

e Difusivo:
_2 05
]CX) - d ph’
e Superficial:

1
]oo =2 Uklph

Donde @ es la permeabilidad y ok; la constante de adsor-
cion. La confirmacion experimental de una de estas dos
relaciones resulta fundamental para decidir el tipo de trans-
porte y la modelizacion correspondiente.

Los parametros de transporte que definen un régimen pre-
dominantemente difusivo son la ya mencionada permeabili-
dad (), la difusividad (D) y la constante de Sieverts (Ks) y la
ecuacién que describe la evolucion tedrica de la presiéon con
el tiempo en funcion de dichos parametros fisicos es cono-
cida [11]. Por el contrario, para el caso de un régimen pre-
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dominantemente superficial, los parametros de transporte
que se obtienen mediante la modelizacidon matematica de la
ecuacion correspondiente [12] son la mencionada constan-
te de adsorcion (oki), la constante de recombinacion (oko) y
la constante de Sieverts (Ks).

RESULTADOS Y DISCUSION

Se han llevado a cabo un total de 151 ensayos de permea-
cion con las cuatro muestras: 23 con la muestra EURO-
FER1, 28 con la muestra EUROFER2, 48 con la muestra
EUROFER3 y 52 con la muestra EUROFER4. Para las
muestras EUROFER1 y EUROFER2 los rangos ensayados
han sido entre 550 °C y 350 °C para las temperaturas y en-
tre 1000 Pay 150000 Pa para las presiones de carga. Para
las muestras EUROFER3 y EUROFERA4, los rangos ensaya-
dos han sido entre 550 °C y 250 °C para las temperaturas y
entre 100 Pa y 50000 Pa para las presiones de carga.

A continuacion, se muestran los resultados preliminares ob-
tenidos para esas cuatro muestras, sin haber discriminado
ninguna de las curvas que se han obtenido y que se han po-
dido parametrizar con mayor 0 menor precision de acuerdo
con los modelos matematicos aplicados. Actualmente se
estan analizando dichos resultados con mayor nivel de de-
talle y es posible que alguno de los ensayos deba ser des-
cartado del estudio debido, por ejemplo, a la variabilidad de
la temperatura o de la presion de carga durante el mismo.
También se esta llevando a cabo un analisis de la microes-
tructura de las muestras ensayadas para compararla con
la microestructura del mismo material sin ensayar y poder
interpretar mejor los resultados.

Tal y como se ha comentado anteriormente, las muestras
EUROFER1 y EUROFER2 son sustancialmente mas finas
que las muestras EUROFERS3 y EUROFER4. En principio
este hecho debiera favorecer el régimen superficial. Sin
embargo, dada la geometria de las mismas, el diametro
efectivo de permeaciéon ha sido mucho mas pequefio pa-
ra las dos primeras: aproximadamente 3 mm frente a 12
mm. Gracias a ello se han podido ensayar las muestras
EUROFERS3 y EUROFER4 con presiones de carga sustan-
cialmente mas bajas, hecho que favorece a la obtencién de
regimenes superficiales.

El analisis de la relacion entre el flujo permeado en régimen
estacionario y la presion de carga para las muestras EU-
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ROFER1 y EUROFER2 indica una permeacion en régimen
predominantemente difusivo con valores de las potencias
cercanos a 0,5. Por el contrario, el régimen ha resultado
ser predominantemente superficial para las muestras EU-
ROFERS3 y EUROFER4, con potencias cercanas a 1 para la
relacion entre el flujo permeado en régimen estacionario y la
presion de carga. A modo de ejemplo, la Figura 2 muestra
dichas relaciones de la muestra EUROFERS para cada una
de las temperaturas ensayadas con deuterio.

En consecuencia, se han utilizado los ensayos con las mues-
tras EUROFER1 y EUROFER?2 para caracterizar el régimen
predominantemente difusivo y los ensayos con las muestras
EUROFER3 y EUROFER4 para caracterizar el régimen pre-
dominantemente superficial.

Para cada uno de los ensayos, se ha llevado a cabo el co-
rrespondiente ajuste de la curva experimental, gracias al
cual se han obtenido los parametros de transporte de hidré-
geno o de deuterio correspondientes al régimen difusivo o
superficial en cada caso. Los valores obtenidos para cada
una de los parametros se han ajustado razonablemente bien
a un ajuste tipo Arrhenius. En el caso del régimen difusivo,
se han tomado como referencia las presiones de carga mas
altas para cada temperatura, ya que estas conllevan una
mejor definicion de dicho régimen. Andlogamente, para el
caso del régimen superficial se han tomado como referencia
las presiones de carga mas bajas, ya que estas caracterizan
mejor dicho régimen [11].

La Figura 3 muestra los resultados obtenidos para la per-
meabilidad de las muestras EUROFER1 y EUROFER2. Los
puntos representados se corresponden con los valores me-
dios obtenidos con cada muestra a la presion de carga mas
alta en cada una de las temperaturas ensayadas. Se obser-
va que la dependencia de la permeabilidad con la tempera-
tura se ajusta bien a una expresion tipo Arrhenius, tanto para
el protio como para el deuterio, sin que se aprecien efectos
de trapping a bajas temperaturas. También se observa que
la permeabilidad del deuterio es inferior a la del protio en
todo el rango de temperaturas ensayado, si bien a medida
que se trabaja con menores temperaturas la diferencia entre
ambos valores va decreciendo.

De acuerdo con los resultados obtenidos experimentalmen-
te, se proponen las siguientes expresiones para la permea-
bilidad, validas dentro del rango de temperaturas ensayado:

Figura 2. |dentificacion del régimen predominantemente superficial
para la muestra EUROFER3 mediante la relacién del flujo permeado

frente a la presion de carga de deuterio para cada una de las tempera-
turas ensayadas (J.. « pr*): 550 °C, x = 0,98; 475 °C, x = 0,95; 400 °C,
x = 0,89; 350 °C, x = 0,78; 250 °C, x = 0,69.

Figura 3. Valores medios obtenidos para la permeabilidad en fun-
cion del inverso de la temperatura con las muestras EUROFER1 y
EUROFER?2, a la presién de carga mas alta ensayada (entre 1,0 bary
1,5 bar) en cada una de las temperaturas.
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¢ Protio:

¢H [mo| m71 Paf1/2 871] - 9,69 X 10710 ef41,4 [kd/mol] /(R T)
e Deuterio:

@p [mol m-' Pa-12 371] — 1,83 X 10710 g-33.1 [kW/moll/(R T)

La Figura 4 muestra los resultados obtenidos para la cons-
tante de adsorcion de las muestras EUROFER3 y EU-
ROFERA4. En este caso, los puntos representados se co-
rresponden con los valores medios obtenidos con cada
muestra a la presion de carga mas baja en cada una de las
temperaturas ensayadas. Se observa que la dependencia
de la constante de adsorcién con la temperatura se ajusta
razonablemente bien a una expresion tipo Arrhenius, tanto
para el protio como para el deuterio. También se observa
que la constante de adsorcion del deuterio es inferior a la
del protio en todo el rango de temperaturas ensayado, sien-
do la diferencia aproximadamente constante en todo el ran-
go de temperaturas ensayado.

Figura 4. Valores medios obtenidos para la constante de adsorcion
frente al inverso de la temperatura con las muestras EUROFERS y
EUROFER4, a la presion de carga mas baja ensayada (entre 350 Pa

y 4000 Pa, salvo para 250 °C con 0,5 bar) en cada una de las tem-
peraturaS.

De acuerdo con los resultados obtenidos experimentalmen-
te, se proponen las siguientes expresiones para la constan-
te de adsorcion, validas dentro del rango de temperaturas
ensayado:

* Protio:

okiyy [mol m=2 s7' Pa™] = 6,90 x 1078 g=343 k/mall/R 1
¢ Deuterio:

okip [mol m= s Pa] = 2,45 x 1078 g %28 [/mol /R D

Actualmente se estan analizando todos los resultados con
mayor detalle para proporcionar los valores correspondien-
tes a la difusividad en el caso del régimen difusivo y a la
constante de recombinacion para el caso del régimen per-
manente, asi como el valor correspondiente a la constante
de Sieverts en ambos casos.
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CONCLUSIONES

Se han determinado experimentalmente mediante la técnica
de permeacion los valores de la permeabilidad y de la cons-
tante de adsorcion que caracterizan los regimenes difusivo y
superficial, respectivamente, para el acero RAFM denomina-
do EUROFER, tanto para el protio como para el deuterio. Para
ello se han empleado cuatro muestras de dicho material y se
han llevado a cabo un total de 151 ensayos de permeacion.

Actualmente se estan analizando los resultados con ma-
yor detalle, incluyendo analisis de la microestructura de las
muestras ensayadas y de muestras del mismo material sin
ensayar. En el futuro se caracterizara por completo el mate-
rial y se compararan los parametros obtenidos con valores
ya publicados en la bibliografia para poder dar unos valores
fiables de los parametros de transporte correspondientes.
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