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Sabido es que los isotopos son elementos
quimicos muy prdximos que no pueden generalmente
diferenciarse més que por procedimientos fisicos que
de ordinario recurren s la ligera diferencia de mase

5 que presentan.
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Se designan bajo el nombre de especies iso-

topicas los compuestos quimicos de estructura idéntica,
pero que difieren solamente por el hecho de que al me-
nos uno de sus elementos se presemta en forms de isd-
topos de diferentes masas.

Se conocen ya diferentes procedimientos para
obtener en estado puro o al menos fusrtemente enrique-
cido una espscie isotdpica determinada pertiendo de
une mezela isotépica, tal como por ejemplo, la que se
encuentra en estado natural.

Un primer procedimiento conocido recurre a
le difusion de especies isotopicas en estado gaseoso
8 través de una pared porosa, procuraniose el enrique-
cimiento gracias a la diferencia que esxiste entre la
velocidad de difusidn de las dos especies isotdpicas.

Se conoce igualmente un procedimiento, segﬁn
el cual se procede a la cembrifugacidon a gran veloci-
dad de une mezcla isotépica para obtener, en rezdn de la
accldn de la fuerza centrifuge, un enriquecimiento de
una de las dos especies.

Se ha propuesto igualmente utilizar téenicas
que se derivan de la cromatografia en fase gaseosa pa-
ra separar 1os lsotopos del hidrdgeno con un fin de
analisis.

Sin embargo, en estos ultimos procedimien—
tos, se ha propuesto gemeralmente partir de hidrdgeno
previamente enriquecido en uno de sus isétopos.

Conviene ademds hacer observar que estas
técnicas eromatograficas solo han sido propuestas

pare la separacion de 1os isotopos del hidrégeno que
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son de masas atomicas notablemente diferentes y cuya

separacion es por tal motivo relativamente fieil,

Por el contrario, el presente invento se
refiere & un procedimiento de separacién y de enri-
quecimiento de especies isotépicas constitufdas a
partir de elementos nas pesados cuyas diferencias en-
tre masas atomicas respectivas son relativamente es-
casad.

El presente invento tiene por objeto un
mevo procedimiento para éi enriquecimiento o la se-
paracion de @l menos una especie isotdpicea, caracte-
rizado por el hecho de que comprende al menos una
fase segun la cual se inyecta periddicamente la mez-
cla isotépica en forma gageosa por cantidades relati-
vamente pequefias en un gas vector que circula de ma-
nera contimua, se hace circular el gas vector asi
periédicamente cargado de mezcla isotépica por un recinto
que contiene un medio poroso absorbente, inerte con re-
lacidn al gas vector, se detecta la aparicidn de la mez-
cla isotdpica o de uno de sus componentes a la salida
del recinto y se utilize esta deteccidn para regular la
recogida de las diferentes fracciones sucesivas de la
mezels isotépica en distintos colectores,

Segin une forma de realizacidn preferida del
invento, se reciclan en un mismo recinto las diferen~
tes fraceciones recogidas como se ha indicado anterior-
mente.

En una variante preferida se procede, para
cada una de las fracciones recogidas que contienen

especies isotdpicas, a la seperacidn de éstas y del ges
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isotdpicas en un mevo recinto absorbente o antes de
reciclarlas en el mismo recinto.

Segun una forme de aplicacidn preferida del
invento, se utiliza, para detectar la mezcla isot_c')pi-
ca que sale del recinto de separascidn, un espectrdme—
tro de masas que permite determinar de una manera con
timea el factor de enriguecimiento instantaneo de la
mezcla en una de las especies isotopicas a fin de po-
der dirigir las fracciones recogidas hacia diferentes
colectores en funeidn del citado enriquecimiento.

Se denomina factor de enriquecimiento ins-
tantaneo la diferencia entre las integrales normali-
zadas de los nimeros de individuos de especies isotd-
picas de dos masas diferentes que salen en funecidn
del tiempo, en un momento determinado,

Se recuserds que se designa bajo el término
de integral normalizeda la relacidn de la integral de
una funcion tomade en el intervelo de tiempo -eoa t
a la integral de la misma funcidn tomeda en el tiempo
~c0g & co,

En otros términos, la integral normaslizada
en un instante f correspomde a la relacidn del nimero
de individuos de una especise isotépica ya selidos al
nimero total de los individuos de esta misma especie
isotdpica antes de salir del recinto.

Segun una forma de realizacidn preferida del
procedimiento, segin el invento, en la cual se utiliza
el factor de enriquecimiento instantaneo pars regular

la separacion previa de diferentes fracciones de mezcla
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iaotépica que surge del recinto, puede obtenerse una
gran precision en lo que concierne a los instantes
que determinan las recogidas de las diferentes frac-
ciones, lo cual resulta indispensable pars conseguir
repetidemente un grado aprecisble de enriquecimiento.

Segun esta forma de aplicacidn preferida
del invento, puede procederse a la separacion de es-
pecies isotépicas de elementos pesados cuyas masas no
difieran relativemente mds que en algunos porcentajes
como maximo.

El presente invento tiene igualmente por
objeto, el producto industrial mevo que constituye
una instalacidn para la aplicacidn del procedimiento
definido anteriormente, caracterizendose esta instala-
cién esencialmente por el hecho de gque comprende en
combinacion: un recinto que contiene un medio poroso
absorbente, inerte con relecion al gas vector a sepa-
rar, un medio para hacer circuler un gas vector por
el interior de dicho recinto, un medio para inyectar
periddicamente en el gas vector cantidades determine-
das de mezcla isotdpica a separar, un detector gue per-
mite demnciar la llegade de la mezcla isotdpica o de
una especie isotopica & la salide del recinto y que
regula la separacidn previa de diferentes fracciones
de la referida mezcla isotopica.

De acuerdo con el invento, el recinto que
contiene el producto absorbente puede estar con pre-
ferencia constituido por una columnas tubular que tenge
una longitud importante con relacidn & su didmetro.

El cuexrpo poroso absorbente puede estar cons
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tituido, por ejemplo, por un tamiz molecular cuyos

poros internos tengan dimensiones comprendidas, por
ejempleo, entre 1 y 300 ﬁ o por carbon activo o por
un gel de silice activado.

Bl gas veotor puede estar constitufdo, por
ejemplo, por un gas noble como el helio, el argdn
0 el nedm,

El desplazamiento del gas vector puede rea-
lizarse mediante cualquisr dispositivo conocido, tal
como una bomba o una fuente de gas vector a presién.

Ie introduccidn periddice de mezela isotd-
pice gaseosa en el gas vector puede obtensrse fecil-
mente con ayuda, por ejemplo, de una esplta de varios
conductos colocada en la canalizacidn de trafda de
gas vector al recinto, permitiendo esta espita inte-
rrumpir periédicemente, durante un breve instante,
la circulacidn del gas vector, para introducir en es-
te ultimo una cantidad determinada de mezcle isotdpica
a separar,

En una forme de realizacidn preferida del
invento, el detector estd comstitufdo por un espec-
trometro de masas de varios colectores de iomes que
engendra uns sefial eléctrica proporcionsl a la con-
centracion instantanea de cada una de las especies
isotdpicas. Cada corriente asi producida por el espec
trémetro de masas puede estar integrada por medios
comunes, pudienio normalizarse cada una de estas in-
tegrales procedienio a su divisidn por el valor fijo
constituido por la integral completa corresponiiente

a la misma especie isotopica, integral que ha sido
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medida en el curso de un paso anterior de una mues-
tra idéntica.

Obsérvese que, gracias a esta forma de rea-
lizacion preferida del invento, es posible obtener de
modo permanente una intensidad eléctrica proporeional
al factor de emriquecimiento instantameo de una espe-
cie isotdpica con relacidn a otra especie.

En una variante de esta forma de realizacion,
se utiliza un espectrémetro de masas con un solo colec-
tor de iones que no proporciona permanentemente corrien
te eléctrica proporcional a la concentracidon instanté-
nea de cade una de las especies isotopicas sino que,
gracias & una commutacidn sutomatica apropiada, per-
mite facilitar sucesivamente, y a intervalos de tiempo
aproximados, indicacionss eléctricas proporcionales a
la concenbtracion instantédnea de las diferentes especies
isotopicas,

Las extracciones de las diferentes fracciones
de la mezola puede efectuarse por medios corrientes ac-
cionados por las indicaciones eléctricas del espectrd-
metro de masas tratades por medios ansldgicos o trans—
formadas en cdlculos muméricos para ser tratadas por
métodos digitales.

Con el fin de hacer comprenier mejor el in-
vento, se deseriben a contimiacion, a t{tulo de ilus-
tracidn y sin ningdn cardcter limitativo, varias for-
mas de realizacidn representadas en el plano, en el
cual:

La figura 1 representa le produccion de dos

especies isotdpicas registradas a la salida de una
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columns de separacién en funcidn del tiempo.

La figurs 2 representa esquematicamente el
conjunto de una fase de separacidn, seginm el dispo-
sitivo conforme al invento.

La figura 3 representa los elementos de un
detector utilizado de acuerdo con el invento, junta-
mente con un espectrdmetro de masas con dos colectores
de iones.

La figura 4 representa los elementos de un
detsctor utilizado conjuntemente con un espectrometro
de masas con un s0lo colector de ionss,

En la figura 1 puede verse una curva 1 en
trazo contimmo que representa la variacidn del volu-
men de una especie isotdpica A medide a la salida de
le columna en funcion del tiempo, representanio la
curva 2 en trazos discontinuos las variaciones del
volumen de la especie isotdpica B en funeidn del tiem
po & la salida de la misma columna., Estes dos curvas,
que presentan cada una un méximo, se denominan a menu-
do "picos".

En el caso representado en la figura 1 se
observa que los dos picos 1 y 2 estan poco separados
¥y que se recoge sSiempre una mezcla de dos especies
isotopicas A y B.

Es importante, por tanto, para efectuar un
enriquecimiento, tomar uns fraccion de la mezcla que
sale de la columna en la cual la proporcidn relativa
de uno de los isdtopos sea mds elevada que la propor-
cidn del mismo isdtopo en la mezcle de partida.

En la figura 2 puede verse le canalizacidn
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21 de admisidn del gas vector y'la canalizacidn 22

de admisidn de la mezela isotdpica a enriquecer; el
dispositivo 23 unido a las canaligaciones 21 y 22,
que permite la introduccidn periddice de una pequefia
cantided de mezcla isotdpica en el gas vector, esta
acoplado a la columna de separacion 24 llena de un
medio poroso absorbente, tal como un tamiz molecular.

Le salida de la columpe de separacion 24 va
unida a un distribuidor 25 dependiente y susceptible
de dirigir la corriente de gas que sale de la columna,
bien sea por unsa canalizécién de reciclado de gas vec-
tor 26, o bien por colectores de fraceion 27,

La salide de la columna estd iguelmente uni-
da & un detector 28 cepaz de detectar la aparicion de
la mezcla isotdpice enmriquecida, estenio el propio
detector consctado eléctricamente a un 6rgano de ac-
clionamiento provisto de un reloj suscepilble de re-
gular la posicidn del distribuidor 25.

Se introduce en la corriente de gas vector
que entra en la columna una pequefia muestra de mezcla
isotdpica por medio del Srgano 23, las diferentes es-
peciles isotépicas presentes en la mezcla no son arras
trades por el gas vector a través de la columna 24
exactemente a la misme velocidad y llegan a la salida
de la columna con un ligero desajuste (ver figura 1).

Fl detector 28 que es, por ejemplo, un es-
pectrémetro de masas cuyo funcionamiento serd expli-
cado a contimmacion permite detectar la aparicion de
las especies isotdpicas a la salida de la columna ¥y

actuar sobre el sistems de accionamiento 29.
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Una primera prueba permite sl espectrdmetro
de masas 28 indicar el drgano de accionsmiento 29 los
nomentos entre los cuales es preciso recoger la frac-
cion que sale de la columna para que ésta sea la mds
enriquecida en uno de los isétopos que se desea separar,

En el caso de mezela de dos isotopos, podrs
gepararse la mezcla que sale de la columna en tres
fraccionses, una de ellas denominada de cabeza, una Se-
gunda de mucleo y una tercera de cola.

-En el caso en que la fraccion de micleo sea
la mds enriquecida de la especie isotdpica que se de-
Ses separar, la pruebs preliminar permitiré congcer
entre qué momentos es conveniente tomar esta fraceidn
de mnicleo y el drgano de acclomamiento 29 podré estar
regulado en este caso para accionar automdticamente
el distribuidor con el fin de recoger las tres fraccip
nes en el instante apropiado en los tres recipientes 27.

Si se envia entonces una sucesidn de muestras
idénticas a la gue ha servido en el curso de la regula-
cidn en la columna 24, el detector 28 y el drgano de
accionamiento 29 repiten de una manera idéntica las ope
raciones anteriormente deseritas y se recoge en uno de
los recipientes 27 una fraceldn enriquecide en uno de
los isotopos.

Puede verse en la figura 3 dos colectores de
iones 31 y 32 de un espectrometro de masas.El colector
31 esta unido por inmtermedio de un emplificador 33 y
de un potenciometro 34 y de un integrador 35 a un borne
de un registrador 36, estando unido el colector 32 por

intermedio de un amplificador 37 y de un integrador 38
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El registrador 36 registra la diferencia de
las corrientes que le son dadas por los integradores
35 y 38.
5e Las corrientes producidas por los colecto-
res de dones 31 y 32 son proporcionales al volumen de
cada uno de los dos isotopos de una mezcla isotopica
binarie que se desee enriguecer, Después de ser ampli-
ficadas por los amplificadores 33 y 37, estas corrien-
10, tes son integradas por los dispositivos integradores
35 y 38, habiendo sido diﬁidida, sin embargo, la corrien
te procedente del colector 31 por un dispositivo poten~
ciométrico 34 en un mimero determinado previemente y
que corresponde & la relacidn isotdpice de la especie
15. isotopica detectada por el colector 31. Se toma esta
precaucion para obtener directamente a la sslida de
los integredores 35 y 38 corrientes integradas norma-
lizadas cuyas variacionss en funcidn del tiempo estén
representadas por las curvas disefiadas al lado de los
20, integradores 35 y 38.
- El registrador 36, que registra la diferen-
cia de las corrientes integradas proporcionadas por
los Organos 35 y 38, permite comocer la variacidn del
factor de enriquecimiento’instanxéneo en funeidn del
25. tiempo y la curve representada a la derechs del organo
36 muestra que este factor pesa por un maxino que es
el factor de enriquecimiento de la separacion.
Es interesante no recoger la fraccidn que
sale de la columna més que cerca del instante en que

30. este factor de enriquecimiento pase por su méximo.
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Esta eleccidn se efectia en el curse de la regula-

cidn preliminar que se explice anteriormente.

Bn la figure 4 puede verse un colector de
iones unico de un espectrémetro de mesas 41 unido
por un amplificador 42 a un dispositivo potenciomé-
trico 43. ‘

El dispositivo 43 ve unido & un convertidor
analdgico digital 44 unido a dos totelizadores inde-
pexndientes 45 y 46. EL totalizador 45 esta unido por
intermedio de un convertidor digital analdgico 47 a un
registrador 48, en tanto que el totalizador 46 va uni-
do por intermedio de un comvertidor digital analdgico
49 gl registrador 48.

En esta forma de realizacidn se procede,
con syuda del colector unico 41, a medidas ciclicas
del volumen de cada una de las dos especies isotdpi-
cas contenides en la mezcla que sale de la columna
por variacion c{clica del campo megnético analizador
del espectrometro de masas.

Las corrientes proporcionadas por el colec-
tor 41 son amplificadas por el amplificador 42 y di-
vidides de forms conveniente en el dispositivo poten-
ciométrico 43 con el fin de normalizarlas antes de
enviarlas el comvertidor analogico-digital 44 que
transforma estas corrientes en un mimero de impulsos
proporcional & las citadas corrientes. Estos impulsos
se envian alternativamente al totalizador 45 y el totg
lizador 46 a cada ciclo de medida del colector 41.

Se observa en la curva representada en la

parte superior a la derecha de la figurz los momentos
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en que se efectlan las medidas correspondientes a la

egpecie isotépica A, representadas en trazos vertica
les continnos, en tanto que los momentos en que ge
efectian las medidas correspondientes a la especie
isotopica B estan indicados en trazos verticales dis-
contimos.

Los conmvertidores digitales analdgicos 47
¥y 49 transforman de muevo el nimero de los impulsos
contenidos en los totalizadores 45 y 46 en corriente
cuyes variaciones en escalers estan representadas al
ledo de los Srganos 47 y 49. Las variaciones por tra-
20 son debidas a la discontimmidad introducida en las
medidas con este procedimiento. Basta multiplicar el
mimero de medida, lo cual puede realizerse facilmente
para que estas curves en escalera puedan ser facil-
mente asimilebles e curvas reales.

El registrador 48 permite registrar la di-
ferencia de las corrientes proporcionades por los
convertidores 47 y 49, es decir, medir el factor de
enriquecimiento en funcidn del tiempo y determinar
el momento en que este factor de enriquecimiento es
méximo,

Se realizé un enriquecimiento isotdpico de
la mezcla de Oxido de carbono natural G100 €430 de
masas 28 y 29, operando en las comdiciones siguientes:

Un tamiz molecular de 5 i reducido a polvo
cuyos granos tenfan dimensiones comprendidas entre
0,42 nm y 0,50 mm, deshidratado durante 15 horas a
2008C bajo corriente de helio, fue introducido en una

columna de 6 metros de largo y 4 mm de didmetro ¥y
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mantenido a una temperaturas de 2489K. El gas vector

erg helio que circulaba con un volumen de 1,1 em3
por segundo. Cada mimto se introdujeron 2 cm} de
mezcla isotdpica. La columna permitié obtener en un
solo paso de la mezcla isotopica un enriquecimiento
méximo de un 13%.

Repitiendo la operacidn gran nimero de ve-
ces sobre columnas montadas en serie, o sea reciclan-
do la megzcla enriquecida en la primera columna, se
puede bi§n sea aumentar considerablemente el factor
de enriquecimiento, ¢ incluso separar por completo
los isotopos.

La Tabla siguients da a conocer los resulta-
dos obtenidos por paso unico por una columna de una
mezele isotdpica de Oxido de carbono natural en una
columna idéntica a la descrita anteriorments en dife-

rentes condicionss,

Naturaleza de la fase Grgmulome- Tempe- Factor Tiempo de

estacionaria tria (mm) ratura de en- retencion
colume rique- (seg)
(2K) cimien®d
Tamiz molecular (5 &) 0,22-0,31 i 11,5 3 000
Temiz moleculer (5 &) 0,22-0,31 63 22 14 700
Carbon activo 0,22-0, 31 77 5,0 5 520
Silicagel 0,22-0,31 17 2,3 1560
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Descrita suficientemente la naturaleza del

invento, asi como la manera de realizarlo en la préc—
tica, debe hacerse constar que las disposicionss an-
teriormente indicadas son susceptibles de modifica-
clones de detalle en cuanto no alteren su principio
fundamental. También se hace constar que el invento
corresponde a una solicitud de patente presentada en
Francia, con fecha 15 de febrero de 1966, bajo el
mimero PV049.575, acogiéndose por lo tanto a los be—
neficios que conceden los Convenios Internacionales
en vigor, siendo lo que comnstituye la esencia del
referido invento y por 1o que se solicita Patente de
Invencidn, por 20 afios en Espafia: "PROCEDIMIENTO Y
APARATO PARA LA SEPARACION DE ISOTOPOS"; caracteri-
zéniose por lo siguiente:

18.~ Procedimiento para la separacion de
isdtopos, caracterizado porque comprende al menos una
fase, segun la cual, se afiade periddicamente la mez-
cla isotépica en forme gaseosa, en cantidades relati-
vamente pequefias a un gas vector que circula de manera
contimia, se hace cirecular as{ periodicemente el gas
vector cargado de mezcle isotopica por un recinto que
contiene un medio poroso absorbente inerte con respec~
to al gas vector, se detecta la aparicidn de la mezcla
isotdpica o de uno de sus componentes a la salida del
recinto y se utiliza esta deteceidn para regular la
recoglda de diferentes fracciones sucesivas de 1la
mezcla isotopica en diferentes colectores,

28 ,~ Procedimiento, segun la reivindicacidn
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veces la citada fase de absorcidn, utilizando dife-

rentes recintos que contienen cuerpos absorbentes
0 reciclando en el mismo recinto las fracciones de
mezela isotdpica enriquecida.

38,- Procedimiento, segin la reivindica~-
cidn 28, carascterizado porque para cada una de las
fracciones que contienen especies isotdpiocas que han
sido recogidas, se procede a la separacidn de las es
pecies isotdpicas y del gas vector antes de introdu-
cir solo las especies isotdpicas en un nmuevo recinto
absorbente o antes de reciclarlas en el mismo recinto.

48 .~ Procedimiento, segin cualquiera de las
reivindicaciones anteriores, caracterizado porque pa-
ra regular la recogida de las diferentes fracciones
de la mezcla isotOpica que salen del recinto absor-
bente se utiliza una intensidad proporcional al fac-
tor de enriguecimiento instantaneo de la mezels en
funcidn del tiempo, intensidad obtenida a partir de
un espectrometro de masas.

5&,.~ Procedimiento, segin la reivindicacidn
48, caracterizado porque se recoge por separado la
fraceion de mezele isotopica que sale cerca del mo-
mento en que el factor de enriquecimiento en una de
las especies isotdpicas es mAximo.

6%.- Aparato para la aplicacidn del proce-
dimiento, segin cualquiera de las reivindicacionss
anteriores, caracterizado porquetomprende en combina-
cion: un recinto que contiens un medio poroso sbsor—

bente inerte con respecto al gas vector, un medio para
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hacer circular un gas vector por el interior de dicho
recinto, un medio para inyectar periddicamente en el
gas vector cantidades determinadas de mezcla isotdpi-
ca a separar, un detector que permite demnciar la
llegade de la mezcle isotopice a la salida del recin-
t0 y que regula la extraccion de diferentes fraccio-
nes de dicha mezcla isotopica.

78 .- Aparato, segun la reivindicacion 64,
caracterizado porque el recinto que contiene el pro-
ducto absorbente es una columna tubular que poses
una longitud importente con relacidn a su didmetro.

88, Aparato, segin uma al menos de las
reivindicaciones 6& y T4, caracterizado porque el
cuerpo poroso absorbente estd constituido por un com

puesto que pertenece al grupo que comstituye los ta-

mices moleculares cuyos poros internos tienen dimen-

siones comprendidas entre 1 y 300 ﬁ, el carbon activo
y el gel de s{lice de capacidad sbsorbente.

98,.- Aparato, segin una al menos de las
reivindicaciones 69 a 82 caracterizado porque el
gas vector se toma del grupo constitufdo por los go-
ses nobles.

108,- Aparato, segin una al menos de las
reivindicaciones 68 a 98, caracterizado porgue el
detector esta constitufdo por un espectrémetro de ma
sas de varios colectores de iones para cade uno de
los cueles la corriente puede ser integrada y even-
tualnente registrada,

118,~ Aparato, segin la reivindicacidn 108,

caracterizado porque cada colector de iones esta unido



S5e

104

15.

20.

25,

30.

por intermedio de un amplificador, eventualmente de
un potencidmetro de normelizacidn y de un inbegre-
dor, & un comparador que suministra una sefial pro-
porcional a la diferencia de las corrientes de iones
integradas.

128, Aparato, segin cuslquiera de las reivimii-
caciones 68 a 92, caracterizado porque el detector
es un esPectrémetro de mesas de un solo colector de
iones que suministra sucesivamente y a intervalos de
tiempo préximos, corrientes proporcionales a loz vo-
limenes instanténeos de cada una de las diferentes
especies isotdpicas, pudierdo ser estas corrientes
integradas y eventualmente registradas.

132.~ Aparato, segun la reivindicacidn 128,
caracterizado porque el colector de iones estd unido
por intermedio de un amplificador, eventuslmente de
un potencidmetro de normelizacidn, a un convertidor
enaldgico digital, cuyo comvertidor estéd unido por
dos series que comprenden cade una un totalizador de
impulso y un convertidor digital analdgico a los dos
bornes de un comparador capaz de suministrar una se-
fial proporeional a la diferencia de las dos corrien~-
tes de iones integradas medidas sucesiva y periddica-
mente por el colector de ion unico,

148,.~ Aparato, segin cualquiera de las rei-
vindicaciones 6% a 132, caracterizado porque el de-
tector actua por intermedio de un Organo de mando
sobre un distribuidor capaz de dirigir s los colec-
tores diferentes las diferentes fracciones de mezecla

isotdpice enriquecida.



158 .~ "Procedimiento y aparato para le
separacidn de isdtopos"; tal y como queda sSubstan-
clalmente descrito en la presente Memoria e ilustra-
do en los dibujos que se acompafian,

Esta Memoria consta de diecimeve hojas,

’

eserites a maquina por yne sola cara,
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