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"PROCEDIMIENTO PARA REDUCIR LA CORROSION DEL GRAFITO Y REACTOR
wUCLEAR QUE COMPRENDE 1A APLICACION DEL PROCEDIMIENTO".-

e b et et i e

Solbsidante: COMISSARTAT A L'ENZRCIE ATOMIGUE, entidad francesa,
residente en 29, rue de la Fédération, Paris 15e,

Franecia,

Il presente invento tiene por objeto un pro-
cedimiento para reducir la corrosidn del grafito en
los reactores nucleares del tipo moderado al pgrafito
y refrigerado por circulacidén de anh{drido carbdnico

5. a presiodn, asi como los reactores que utilizan este
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procedimiento.
En los reactores de tipo anteriormente

descrito, se observa una corrosidn del grafito por los

productos de la radiolisis del anhidrido carbdnico. Bs-

ta corrosidén, que se traduce por una pérdida del moderador,

interviene tanto en la superficie de los blogues de gra-

fito moderador como en los poros de éste. La cinética

de la reaccidn parece estar ligada sobre todo a la poten-

cia volimica del reactor (relacidén de la potencia térmi-

ca al volimen del ntcleo), a la presidén del anhidrido car-

bénico y a la intensidad de la radiacidn, ligada a la po-

tencia vollmieca.

La corrosidn del grafito en los reactores actual-
mente en servicio es suficientemente débil para no asen~
ta; un problema grave ya aue las potencias volimicas puss-
tas en juego son, en cualesquiera proporciones observa—
das, relativamente poco elevadas. Por el conbtrario el
aumento de la presidn y de la potencia prevista para los
reactores fuburos exige que se tomen medidas para dismi-
nuir esta corrosién.

Intre las soluciones que han sido examinadas
para inhibir o al menos disminuir la corrosidn, la cue pa-
rece actualmente mds interesante consiste en la adicidn
de inhibidores gaseosos en anhidrido carbdnico para cons-
tituir el refrigerante del reactor. ¥Entre los inhibidores
propuestos se pueden citar el 4xido de carbono, el hidrdgeno,
los hidrocarburos saturados ligeros (metano especialmen=-
te) y los derivados oxigenados de los hidrocarburos como
la acetona.

Hasta el momento, se pensaba que era suficiente
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mentener por encime de un velor determinado la rela- -
cién en inhibidor del anhidrido carbdénico pare dismi-
nuir la corrosidén en el conjunto del reactor. Pero las
experiencias hechas por los inventores han revelado que
esta solucidn presentaba un inconveniente que hacia la
disminucién de la corrosidén insuficiente cuendo el gra-
fito se presenta en masas importantes. Cuando la co-
rriente de anhidrido carbdnico cargado en inhibidor barre
la superficie de un bloque de grafito sin penetrar de
otro modo que por difusidn lenta, la eficacia del inhi-
bidor en el seno mismo de la masa es fudrtemente redu-
cido; de este modo se ha encontrado que, en el anhidri-
Go carbénico a 3509C, & una presidén de 40 bares y com-
prehdiendo 1.000 vpm de metano (relacidn generalmente
considerada como satisfactoria), la corrosién bajo una
intensidad de energia v'absorbida por el anhidrido car-
bénico de 0,3'W7g varia en une relacidén de 10 cuando se
pasa de una muestra cilindrica de 1Omm, de didmetro a
une. muestra de 99mm de didmetro.

De esta observacidén se puede anticipar la inter-
pretacidn siguiente:

Cuando el grafito se sitha en una atmbésfera de
una mezcla paseosa constituida de anhidrido carbdnico
que presenta una relacidn dada en inhibidor, esta mezcla
penetra por difusidn en el conjunto de poros. lLientras
que a continuacidén el grafito, siempre en la misma at-
mbésfera, es sometido a una irradiacién, los productos
de radiolisis del anhidrido carbdénico contenidos en los
poros atacan preferentemente al inhibdidor que se agota

répidamente, mientras que la concentracidn en anhidrido
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Ahora bien la renovacidn del inhibidor, por difusidn

lenta de la mezcla a través de los poros, es insufi-
ciente para restablecer y memntener el poreentaje de

inhibidor en el anhidrido carbdénico en el seno de la
masa por encime del valor por sl cual la inhibioidn

es verdaderamente efectiva,

Sea lo que fuere del mecanismo del fend-
meno, la atenuacidén de la eficacia del inhibidor cuan-
do se aumentan los espesores de los blooues de grafi
to a proteger, es muy alarmante si se tiene snh cuenta
que la tendencia actual en los reactores grafito-gas
es de aumentar notablemente las dimensiones transver-
sales de log blogues para aumentar correlativamente
el paso y el didmetro de los canales.
| Luego la solucidn que consiste en aumentar
la relacién en inhibidor del anhidrido carbdnico en el
conjunto del circuito de refrigeracidn del reactor, es
en efecto inaplioa%le, por diversas razones y més par-
ticularmente por la formacidn de depdsitos.

El presente invento se dirige a la concep-
cidén de un procedimiento que palia los inconvenientes
anteriores, permitiendo especialmente mantener la fe-
lacidn en inhibidor del anhidrido carbdnico en el seno
migmo de los bloques de grafito a un valor suficiente,
vy esto, sin aumentar la relacidén de conjunto del re-
frigerante en inhibidor.

Con tal f£in la invencidén propone un proce-
dimiento para la reduceidn de la corrosidén del grafito

en un reactor nuclear refrigerado por circulacidén de anhi-
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al grafito, procedimiento que consiste en hacer cir-

cular un reducido caudal de anhidrido carbdénico con-
tentivo del inhididor, en el interior mismo de las
masas de grafito a proteger contra la corrosidn.

El invento propone igualmente un reactor
nuclear para la puesta en prdctica del procedimiento
anteriormente descrito., Tn una forma de realizacidn
el reactor, del tipo que comprende un apilamiento mo-
derador constituido de blooues de grafito y en el aue
se digponen canales de recepcidn de los cartuchos de
combustible, comprende conductos derivados dispuestos
en el nicleo paralelamente a los canales y separados
de éstos por los blogues de grafito, comprendiendo los
citados eonductos derivados en su extremo posterior,
un drgano que crea una pérdida de carga localizada
igual a una fraceidn notable de la &iferencia de pre~
sidén entre la entrada y salida de los canales,

Il invento consiste igualmente en otras dis-
posiciones ventajosamente utilizables en unidn con los
anteriores, pero pusden serlo independlientemente. Zs-
tas disposiciones aparecerdn mejor en la degeripeidn
cue sigue de un reactor nuclear que constltuye una for-
ma de realizacidn del invento, dado a titulo de ejem-
plo no limitativo. Le descripeidén que sigue estd hecha
con relacidén al dibujo adjunto, en el que:

Ta figura 1, es una vista muy esquematizada
de una porcidén del apilamiento moderador del reactor
nuclear, representada en seccidn vertical segin la

linea I-I de la figura 2;
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la figura 2, es una vista esquemdtica,
en seccidén seglin la linea II-IT de la figura 1;

las figuras 3 y 4, muestran las curvas
representativas de la variacidén de presidn en los ca-
nales y en los conductos derivados, cuya presidn va
desde Py a la entrada de nicleo hasta la presién Py
a la salida.

El canal 4, representado en las figuras
1l y 2, estd dispuesto en una masa de moderador, cons-
tituida por un apilamiento de bloques 6, de grafito
agrupados en columnas, unidas por clavijas y separa-
das holgadamente, El canal 4 desemboca en su parte
inferior en un colector de residuos o "cubo de des~
rerdicios" 10, provisto de aberturas tales como 12,
para el paso del anhidrido carbénico que circula a
lo largo del canal siguiendo las flechas f. El apila-
miento descansa sobre un pavimento 14 sostenido a su
vez por pilastras no representadas.

El canaf vertical 4 estd ocupado por un
tren de cartuchos de combustible 16, que comprende
cada uno una cublierta 18 en grafito y un elemento com-~
bustible prdépiamente dicho 20. Este elemento se cons-
tituye por una barra tubular de uranio dédbilmente
aleado, revestido en sus superficies interna y externa
de una envoltura de estanquidad de metal o aleacidn
de débil seccidn de captura. ELl elemento combustible
20 es retenido en la cublierta 18 por una plancha de
apoyo anular 22, acoplada a la cubierta por alambres
de retencidn. Unos tabiques de centrado 24 mantienen

al elemento combustible centrado en la cubierta 18,
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al que evitan que se combe cuando es llevado a su
temperatura de funcionamiento. En la forma de reali-
zacidn representada en las figuras 1 y 2, las cubier-
tas presentan un didmetro externo tal que puedan ajus-
tarse con un pequefio huelgo en el canal 4, y oue la
casi totalidad del gas carbdnico refrigerante que re-
corre el canal, pasa entre la cubierta y la envoltura.
Cuando el canal 4 estd completamente lleno,
la reparticidn de las presiones & lo lergo del canal
es la indicada por la curva en trazo continuo en la
fipgura 3: el canal es recorrido por un caudal de re-
frigerante tal que produce una pérdida de carga fija
y determinade Fy-P; entre los extremos del canal 4,
incluyendo el cubo de desperdicios 10. La pérdida de
carga localizada of P debida a &ste (figura 3) es ele-
gida para evitar la aparieidn de esfuerzos excesivos
sobre los elementos combustibles durante la descarga
de un canal,

Sepglin el invento, los conductos derivados
dispuestos en el apilamiento de grafito moderador pa-
ralelamente a los canales 4, presentan en su extremo
posterior una pérdida de carga localizada ZQ&P, nota-
blemente superior a cJ"P (figura 3). En una forma de rea-
lizacidn de las figuras 1 y 2, cada conducto 26 delimi-
tado por log bloques adyacentes de grafito desemboca a
la salida del nicleo por un diafragma 28 que proporcio-
na la pérdida de carga TAY P,

Si ahora se hace referencia a la figura 3,
se comprueba que a un nivel vertical dado existe entre

el conducto 26 y el canal 4 una diferencia de presidn
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que provoca un flujo de pequelio caudal de anhidrido
carbdnico cargado en inhibidor, a través de la masa
de los bloques de grafito 6, siguiendo las flechas f!
(figura 1). Este flujo tiende permenentemente a res-
tablecer la relacidn en inhibidor de anhidrido carbdni-
co, que ocupa los poros del grafito, a un valor préximo
al que existe en el conjunto del cireculto de refrigera-
cibén: los juegos entre columnas permiten a este flujo
centripeto que pueda realizarse desde el conjunto de
la periferia de los bloques.

Para que este flujo se produzca es evidente-
mente necesario que se cumplan dos condiciones:

12).- El grafito debe presentar una porosidad
abierta suficiente para autorizar un caudal de fuga a
través de los bloques del conducto 26 hacia el canal 4.
Los grafitos de calidad nuclear actualmente utilizados
en los reactores de la linea "grafito-gas' cumplen es-
ta condieidén satisfactoriamente.

28) .~ Las fugas a la altura de las juntas 30
entre los bloques de grafito 6 de una misma columna,
deben reducirse suficlentemente para no corto-circui-
tar el flujo segin las flechas £'. De un modo mis pre-
¢iso, las fugas deben ger rsducidas a un nivel espe-
cialmente inferior al que se tolera en los reactoresA
grafito-gas actuales. In la forma de realizacidn de
las figuras 1 y 2, los bloques 6 incluyen una prolonga-
¢cidén tubular 32 superior que se ajusta en un machihem-
brado de forma correspondiente del bloque situado por
encima., Evidentemente pueden adoptarse otras solucio-

nes en lugar de la anterior o ademds de ésta.
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la diferencia de presidn entre el eoﬁ;
ducto derivado 26 y el canal 4 va en aumento desde
la entrada hasta la salida, y, la proteccidn mejo-
rada agegurada por la invencidén, es poco sensible en
la posicidén terminal alta del apilamiento. Fero en
esta zona la corrosidn es igualmente poco importante
ya que el flujo neutrdénico es deprimido, sobre todo
cuando las barrag de control y de compensacidn son in-
troducidas desde la parte superior, aue es el caso mds
frecuente.

La disposicidén representada en la fipura 1,
agegura la circulacién de un caudal de refrigerante en el
seno de la masa de los bloques de moderador 6, e igual-
nente a través de las cubiertas 18: ya que no es necesa-
rio generalmente proteger a éstas contra la corrosidén
por el procedimiento segin el invento, pues éstas son
delgadas y ﬁefmanecen un tiempo limitado en el reactor;
igualmente puede ser necesario reducir su corrosidn. Fa-
re efectuar esto se podria prevér entre las cubiertas
y la pared del canal 4 un intervalo y unir éste a la
salida del ndcleo por un drgano 34 que proporcione una
pérdida de carga locallzada A pr ge valor intermedio
entre A\ T yJ b esta solucidn exigiria evidentemente
una estanquidad satisfactoria, a la altura de los contac-
tos entre cubiertas sucesivas. ¥n la figura 4 se ha repre-
sentado con trazo continuo la reparticidén de las presio-
nes a lo largo del canal 4, con trazo discontinuo la
reparticidén de las presiones en el conducto 26, y, con
trazo mixto la reparticidén de las presiones en el in-

tervalo entre las cubiertas y los bloauss.
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La descripcidén anterior muestra que la
realizacidén del procedimiento segin la invencidn, con
vistas & asegurar una proteccién efectiva dsl modera-
dor, no necesita mas que simples disposiciones, sin
incidencia notable en la potencia de inyeceidn reauerida
para la circulacidn del refrigerante y sobre los cambios
de calor entre éste y los cartuchos: se puede, en efecto,
mantener el caudal de fuga siguiendo las flechas ff, f£'?
y £*'' de la figura 1, a un valor del orden de 1/100,

o incluso menos, del caudal que recorre los canales.

Innecesgrio es decir, que la invencidn es
aplicable a otfos tipos de reactores ademids de los que
utilizan como combustible el uranio metdlico no enri-
quecido.

En particular puede -ser ventajosamente
puesto en prdctica en los reactores que utilizen car-
tuchos de combustible que comprenden un haz de barras
de combustible de pequefio didmetro de dxido de uranio
enriguecido, refrigerado por gas carbdnico a elevada
temperatura.

Ia mejora obtenide mediante la realizacidn
del procedimiento, ha sido evidenciada por experiencias
efectuadas en un bucle de ensayo situado en la pisci-
na de reactor PEGASE,

Tn la seccidn de ensayo de este bucle, recorri-
do nor anhidrido carbdnico a 3502C, y a 26kg/em? han sido
situadas conjintamente:

- una muestra cilindrica de grafito nuclear de 125 mm,
de altura y 90 mm de didmetro, dispuesta para ser simple~

mente barrida por anhidrido carbénico.
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- una muestra troncocénica del mismo grafito‘£altura:
30mm, ; didmetro: 57,5 y 36mm.), dispuesta en los obtu-
radores que estrangulaban el caudal de refrigerante para
crear entre las dos bases ciroulares una diferencia de
presién de 0,lkg./cm?,

Después de una irradiacidn de 33 dlas en
anhidrido carbénico que contiene 1000 ppm de CHy, 100
ppm de Hy, 20 ppm de vapor de agua y 0,5-0,8 % de CO,
las variaciones en pesc han sido las siguientes:
" MUESTRAS

cilindrica :  troncocdnica

Flujo medio 0,49 W/g ¢ 0,45 W/g

Peso inicial 1353,0 g ¢ 85,2446 g

Peso flnal

1352,0 '3 : 85,3560 g

Variacidn de peso -1,0 g : +0,1114

Variacidn relativa . -0,07 % : +0,13 %

20,
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30,

Se obgerva que la proteccidén del grafito
8s completa para la muestra troncocdénica cuyos poros
estdn ocupados por COp cuya proporcidn en CHy es muy
préxima a la de la muestra.

NOTA

Desorita suficientemente la naturaleza del
invento, asi como la manera de realizarlo en la préc-
tica, debe hacerse constar que las dlsposiciones ante-
riormente Indicadas son sugceptibles de modiflcaciones
de detalle en cuanto no alteren su principio fundamental.
También se hace constar que el invento corresponde a una
Solicitud de Patente presentada en Francla con fecha y
nimero siguientes: 7 de noviembre de 1966, n? PV,.82,815;

acogiéndose por lo tanto a los beneficios que conceden
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los Convenios Internacionales en vigor. Siendo lq NOY T
ad M s

constituye la esencia del referido invento y por lo
que se solicita Patente de Invencidn por 20 afios en
Espafia sobre: PROCEDIMIENTO PARA REDUCIR LA CORROSION
DEL GRAFITO Y REACTOR NUCLEAR NUE COMPROEMDE T.A APLICA-
CION DEL PROCEDIMIENTO; caracterizéndose por lo si-
guiente:

1.~ Procedimiento para redusir la corrosidn
del grafito, del tipo moderado al grafito y refri-
gerado mediante eirculacidn de anhidrido carbdnico
a presidn, caracterizado porque se hace circular un
requefio caudal de refrigerante, constituido por an-
hidrido carbdnico que contiene un inhibidor de co-
rrosidn, a través de los poros en el seno mismo de
las nasas de grafito a proteger contra la corrosidn.

2.~ Procedimiento segin la reivindicacidn 18,
caracterizado porque se mantiene, en los conductos
dispuestos en el moderador paralelamente a los canales
ocupados por los caétuchos de combustible y recorri-
dos por el refrigerante, una presidn de refrigerante
oue a un nivel dado a lo largo del sentido de circulacidn
es superior al que reina en el canal,

3.~ Reactor nuclear para la realizacidn del nroce-
dimiento seguin las reivindicaciones 12 y 22, que com~-
prende un apilamiento moderador constituido de bloaues
de grafito ¥y en el que se disponen canales de recep-
¢ién de los cartuchos de combustible, caracterizado
porque incluye conductos derivados dispuestos en el
nicleo paralelamente a los canales y separados de és-

tos por bloques de grafito, comprendiendo los citados
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conductos derivados en su poreidn extrema poste-
rior un érgano que crea una pérdida de carga localizads
igual a una fraccidén notable de la diferencia de pre-
gidén entre la entrada y salida de los canales.

4.- Reactor nuclear segin la reivindicacidn
32, caracterizado porque cuando los cartuchos conpren-
den cubiertas en grafito se prevé en la porcidn extrema
posterior del intervalo anular entre las cublertas y los
blogues un érgano que proporciona una pérdida de carga
localizada.

5.- Procedimiento para redueir la corro-
gién del grafito y reactor nuclear que comprende la
aplicacidn del procedimiento; tal y como queda des-
c¢rito sustancialmente en la presente Memoria e ilus-
trado en log dibujos adjuntos.

Esta Memoria consta de trece hojas eseritas

a mdouina por una sola cara,
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