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El invento se refiere a un procedimiento para

retirar el protomio y el tritio del agua pesada en gervi-

clo en una pila o reactor nuclear. Concierne igualménte

- a una instalacidn para la puesta en prdciica de dicho pro-

cedimiento.

El procedimiento segin el invento se careoberie
z& por el hecho de que se realiza la derivacién de uﬂ:cau;
dal continuo del agua pesada contenida en la pila o andlo-
g0, por que se somete la fraccidn derivada a una reaccién
de cambio isotdépico con deuterio gaseoso para reducir su
contenido en protonio y en tritio, y por gque se retira del
deuterio gaseoso, asi enriquecido en protonio y en tritio,
por destilacidn fraccionaus, uaa primercparte enriquecida
en tritio y una segunda parte enriquecida en protonio,
siendo reciclado ventbajosamente el deuterio parcialmente
desembarazado del protonio y del tritio hacia dicha reac-
cidén de cambio isotdpico.

El invento podréd ser, de todos modos, bien com-
prendido, con ayuda del complemento de descripeibn que
sigue, asl como de los dibujos anejos, cuyos complemen'l:ox
y dibujos estan dados, naturalmente, sobre todo a titulo
de indiczcidn.

Lag figuras 1 a 4 de estos dibujos muestran
esquenéticamente las partes principales de dicha insta-
lacién.

La utilizacidén del agua pesada DZO’ moderador
o como fluido de transferencia térmice en los reactores
nuclesres, es muy ventujosa con relacibn a la del agua
ligera HZO a causz de su seccidn eficaz de abgorcidn neus

trénica mucho menor. La utilizacidn del agus pesada abre,
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”pues, la via a los combustibles de uranio natural o sola-
mente muy poco enriguecido.
Sih embergo, pudiendo cambiar el agua pesada muy
facilmente sus ditomos de deuterio contra atémos de hidrd-
5 geno pertenecientes a diversas sustancias, tales como el
vepor de 2gua, que se encuentran en su conbacto, esprac-
ticamente imposible evitar wna introduccidén progresiva de
agua ligera en el agua pesada dursnte la explotacidn in-
dustrial de un reactor. Bsta conteminacién isotépica del
10 ‘agua pesada tiene por consecuencia una disminucibn costo-
sa de la reactividad de la pila. En efecto, se sefiala para
fijer las ideas, que pueden introducirse asi mas de 50 kg
de agua ligera por alio en un reactor ,ue contiene de 50
a 100 tonelad:s de aguz pesada.
15 Adenfs, produciendo la accidn de los neutrones
sobre los 4tmos de deuterio, por una reaccidn nuclear
(n,§), dtomos de tritio T, se consigue el cabo de algunas
cemanzs svlamente la ddsis toler:ble de tritio en el agua
pesada., In efceto, en un reactor de potencla cue contiene
20 80 toneladszs de D
den de 5.1013

lente de una decena de litros de tritio gaseoso (medida

2O y uue tiene un flujo neuntrdénico del or-

n/cm3/s, puede formarse, al mes, el equiva-

en las condiciones normales), es decir, aproximadamente

de 10 a 20 mililitros de 6xido de tritio o "agua tritiada".
25 Dado que mes alld de la dbsis toler:ble, hay riesgos gra-

ves para la salud de los utilizadores de la pilla durunte

manipulaciones de agua pesada o & congecuencia de la exis-

tencia de fugas, es indispensuble tomar precauciones costo-—

Sa8.

30 Para desembarazyr el agusa pesada del aguuw ligera
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gue se acumula en ella ha recurrido ya a destilaciones

fraccionades. Sin embargo, a causa del factor de separa-

- ¢ibn extremadamente pecuefio {del orden de 1,04) que exis-

te entre el ague pessda y el agua ligera (la cual, a las
concentraciones baj s en cuestidn, se encuentra bajo la
forme HDO), es neceserio recurrir a un ndmero considsra-
ble de platos teoricos, cada uno de los cuales realiza
el efeccto de sepsricibn elemental.

En el caso del agua tritisda, el factor dé éepa—
recién es todavia menor (del orden de 1,01); la extrgccién
del agua tritiada por destilacidén fraccionada seria ﬁuy
complicadz. Generalmente, se deja, pues, acumular el agua
tritiada hasta que alcanza la Y"saturacidén", es decir, una
concentracién a la cual la velocidad de desaparicién del
tritlio, debido a su decrecimiento radioactivo, es igual a
su velocided de formacidn. Sin embargom la "saturacidn®
corresponde a una concentrccidn varias veces superior a
la concentracidén compatible con las condiciones de seguri-
dad.,

Para remedisr estos inconvenientes, conforme al
invento, se realiza la derivacidn de un caudal continuo
del agua pesada contenida en la pila o andlogo y se some-
te la fraccidn desvicda a una reaccidén de cambio isotépi~:
co con deuterio gaseoso para reducir su contenido en pro-

tonio ¥y en tritio, y luego se retira del deutoric geseoso

- asi enriquecido en protonic y en tritio, por destilacidn

fraccionada, una primera parte enriquecida en tritio y una
segunda parte enricuecida en protonio, siendo reciclado
ventajosamente el deuterio parcialmente desembaraz:do de

su tritio y de su protonio hacia dicha reaccidén de cambio
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isotbpico,

En el curso del proceso del cambio isotdpico
las dos reaccionesprincipales en si conocidas, son las
sigulentes:

(HDO) + (132);—:3 (D,0) + (HD)

(1D0) + (D,) ——— (Dy0)+ (ID)

Se sabe que 1:% constantes de equilibrio respec-

tivas de estas dos reacciones, a saber:

/- D20_7 x [ /]

X =
Y/mof = [y

/D07 x [ ™/

K2=

/[ mo/ x /D)

Son practicamente iguales, en el dmbito de con-

centraciones considerado, & los factores de separacién
que se define & como sigue:
concentracidn atdémica de H en el deuterio

(If.

concentracibn atdmica de H en el agua pesada

concentracidn atdémica de T en el deuterio

4=

concentracién atémica de T en el agua pesada

3e sabe igualmente gue los valores & y &, son

diferentes de 1 y que se colocan a uno y otro iado ge 1,
siendo &l giempre superior a la unidad, mientras que &2
es slempre inferior a la unldad; esto gignifica que du-
rante la pucgtsa en equilibrio del deuterio gaseocgo y de

agua pesada que contiene pequeiles cantidades de protonioc
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y'de tritio, el deuterio gaseoso es mas rico en protonio

y mas pobre en tritio que el agua pesada. Sabiendo, por:

1o demds, gue los factores de separacidn se aproximsn, en.

seneral, a la unidad, cuando la temperatura, a la cualmse
rcaliza el ecuilibrio de cambio isotdépico, aumenta, sé.sa-
ca la conclusidn de que, por elevacién de temperatura, se
actua en sentido inverso sobre los dos equilibrios.

Existe, por consiguiente, la posibilidad, .agltven-
do sobre la temperatura de la reaccién de cambio isctdpi-
co, de favorecer a voluntad la transferencia de uno de los
isdtopos hucia el deuterio, en detrimento de la transfe-
rencia del otro. En otros tdérminos, se favorece la trans-
ferencia del tritio elevando la temperatura, v se favorece
la del protonio reducidndola.

Para poner en mercha y acelerar la reaccidn de _
cambio isotdpico ( quc no iiene tendencia a establecerse
egpontdneumente), se puede, 0 bien recurrir a catalizado-
res sélidos tales como, por ejemplo, el platino o el pala-
dlo sobre soporte inerte, el éxido de hierro o el niguel '
depositado sobre d¢xido de cromo, 0 bien recurrir a una
activacidn térmica.

Se comprende uue la eleccidn entre estas dos

soluciones depende, no solo de consideraciones econdmicas :

sino, ademds, de la zona de temperaturas a la cual se
dessa trabajar para eliminar preferentemente uno u otro
de los isdtopos, habida cuenta de lo que procede; depende
igualmente de sus velocidades de introduccibn respectivas
el ague pesada de la pils.

Par:e fijer los ideas, se sefiala que, con la ayué

dg de dichos catalizadores, se puede trabajazr a temperatu—
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'ras del orden de 80 a 400°C y que, recurriendo unicamente
a la activacidn térmica, se debe elevar esta temperstura
a aproximedamente 800 a 120U9C. En este Ultimo caso, se
puede favorecer la reaccidn, sumenitando la superficie de
contacto del gus con las paredes, por ejemplo con ayuda de
guarniciones inertes. ’

7 Para poner en prdctica este procedimiento, se
puede recurrir al aparato representado esquemdticamenta
en la figura 1 y que comprende un reactor de cambio isotd=-
pico 1 en sf conocido (por ejemplo, del tipo de corrizn-
tes en el mismo sentido, hacia el cual el agua pesada,
extraida en continuo de la pila, es dirigida por una cana-
lizaciéh 2, después de haber sido vaporizada y desembara-
zada de los gases que contlenen en solucidn con ayuda de
dispositivos conocidos, no representados.

A este mismo reactor de cambio isotdpico se lle-
va, por una canzlizacidn 3, deuterio gaseoso, en contac-
t0 con el cual el agua nesada es parcialmente desembraza-
da del protonio y del tritio que contiene. A la salida del
reactor de cambio isotdpico, el ague pesada, cuyo conteni-
do en protonic y en tritio ha sido reducido, es recicla-
da hacia la pila por una canalizacidn 4 después de haber
gldo condensada,

Por su parte, el deuterio, cuyo contenido en pro-
tonio y en tritio ha sido incrementudo, es dirigido por
uns canalizacidn 5, despuds de secado y licuacidn con
syuda de dispositivos conocidos no representados, hacia
una ingtalecidn de destil cidn fraccionada 6, por ejemplo

de la clase de aquellas utilizadas para la destilacidn

343024
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En lo que concierne a esta ingtalucidn de desti-
lacidn 6, puede estar constituida por columnas con platos o
con guarnicidn o relleno. En el caso de la representéciéh
escuendtica de la figura 1, se ha recurrido a una sols co-
Jumna que forma dos partes A y B, pero se sobreentiende
gue se puelde recurrir a dos columnas distintes.

Con ayuda de la instalacidén representada, se ex-
trae en continuo una pequefia cuntidad de deuterio muy
enriquecido en protonic en la parte superior A, y una pé~
quefla cuntided de deuterio muy enriguecido en tritio eh
la parte inferior B. Es la longitud respectiva de las par-
tes A y B la que rige la concentracidén de los producwos
gue permiten recoger.

La mayor parte del deuterio, que estd asl per-
cialmente desembarazado del protonio y del +tritio que con-
tenla, ubandona le instalacién 6 por una canalizecidn que,
en el caso del presente modo de realizacidn, no es otra
que dicha canaligzacidén 3, pera ser llevado hacia el reac-
tor 1. En la figuras 1, se ha representado la canulizacidn
de lleguda 5 del deuterio, enriquecido en protonio y en
tritio, al mismo nivel que la canalizacidn de partida 3.

Es posible, sin embargo, colocar la canaligzacidn 3 a otro .

nivel que depende de las velocidades relativas de extracidén

deseadas para el protonio o para el tritio. Se .observard
que, colocando el nivel de la canalizacién 3 encima del de.
la canaligzacidn 5, se favorece la extracddn del tritio en
detrimento de la del protonio, 0 inversamente.

Se sobreentiende que, pare compensar la périda
de deuterio originada por la walida de las cantidades ex-

traidas en la instalccidn 6, se debe prever una aportacidn

343924
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! continua de deuterio fresco, por ejemplo, por una canali-

zecidn 7, pudiendo ser este deuterio fresco el que e tTor-
me por radiolisis en el seno de la pila, y wue se someie
a una depuracidén antes de usarlo.

Lag dos iracciones de deuterio, respectivaaente
enriquecidas en protonio y en tritio y, respectivamente,
retirades en la cabeza (por una canalizacidn 8), y en el
fondo (por una canalizacidn 9) de la instalzcidn 6, pue-
den ser tratadas, evidentemente, & su vez, por un proce-
dimiento de enriquecimiento isotdpico conocido, con vise
tas a la recuperacidn de una parte del agus pesada en el
primer caso, y con vistas a la extraccidén de una parte
del tritio en el segundo caso. E1 deuterio enriquecido
en tritio puede ser conservado igualmente, eventualmente
después de +transformacidn en agua pesada, hasta la de-
saparacidn parciel del tritio por decrecimiento radioac-
tivo.

In el caso de la instalucidn escuemdticamente
representada en la figura 2, se ha sustituldo el reactor
de cambio igotdpico 1 por un conjunto que incluye tres
pasos 10, 11 y 12 pucstos en serie. El agua pesada vapo~
rizada llegaz al paso 10 por una canalizacién 13, atravie-
sa luego log pasos 11 y 12, y luego retorna a la pila
por wna canalizacidén 14. El deuterio, por su parte, llega
de la instalacidn de destilacidn (no representsda, pero
andloge a la instalacidén 6 de la instalacién precedente)
por una can:lizacidén 15 (andlogza a la canslizacidén 3 del
aparato de la figura 1) y entre en reaccidn de cambio
isotdpico con el agua pesada sucesivamente en 1los pasos

12, 11 y 10 (segin el recorrido mostrado en la figura 2),
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¥ luego retorna hscia la instalacidén de destilacién por
una canalizacidn 16. Ia puesta en contacto a contracorrien-
te asl realizeda mejors le eflcacia del cembilo.

Igual que en el caso de la instalacidn repre35n~

tada en la figura 1, no se han mostrado losg dispositivos

apropiados para condensar el zgua pesada 0 para volvérla

a evaporsr en la entr:da y en la salida del conjunto de
los pagos 10, 11 y 12, o ewtre estog. ,

Se podria considerar igualmente otros es,uomas
de circulecidn. Por ejemplo, se podria constituir el apa-
razto de tal menera que los tres pasos 10, 11 y 12 estuvie-
ran recorridos en serie por el deuterio y en paralelo ror
el agus pesads, o inversamente.

En el caso en _ue se desee favorecer mes parti-'
cularmente la extraccidén del protonio, con preferencia a
la del tritio, se puede constituir la instalacién segin el
invento de tal manera que se realice el cambio isotdpico
a contracorriente en un reactor o columna provisto alter-

nativemente de plaotos de burbujeo (sobre 1los cuales se ha-

‘ce el cambio "agua pesada 1i;uida"-"agua pesada vapor")y

de lechos de catalizador (sobre los cuales se hace el cam-

bio "& va pesada vapor"- Ygas"). iste método ha sido des-

’crito por Frank T, Barr en la patenie americeona nimcro

2.,676.875. En efecto, en este caso, a czusa de la presen—E
cia del agua pesada 1Y uida, se estd limitsdo & las zonas
de baj:s temperaturas, del orden de 100 a 1502C,

Se ha seflalado ya mes arriba, en el marco de la
descripeidn de la instalacidn de la figurs 1, que se mejo-
raba la extraccidn del tritio colocando la cenulizacién

3 encima de la cun:ilizacidn 5, pero que se disminuia si-

343924
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nultdneamente la extraccidn del protonio e invérsamente.

Para remedisr cste inconveniente, se puede sus-
tituir la instalscidn de destilacidn 6 como se muestra en
la figura 3 por dos columnas de destilacidn distintas 17
¥ 18 cue tienen, cada una, una seccidn de enriquecimiento,
¥y une seccidn de agotamiento (a saber, 19 y 20 respectiva-
mente para la columna 17 y 21 y 22, respectivamente, para
la columa 18.

AsT, el deuterio cergado de protonio y de #ritio
procedente del reactor de cambio isotdpice (no representa-
do en la figura 3), es introducido por una canalizacidh
23 en la columa 17. En cabeze de la seccidn de agotamien-
t0 20 de la columna 17, se retira por una canalizacidn 24
una pequeile cuntided de deutbeario muy enriquecido en proto-
nio ; en la parie inferior de la seccidn de enriguecimien-~
t0 19 de la columna 17 se retira por una canalizacidn
25 la mayor parte del deuterio parcialmente desembarazado
del protonio, pero gue contiene todavia la casi totalidad
del tritio. Este deuterio es intrcducido en la columna 18,
como es vigible en la figura 3, y en la parte inferior
de la seccidn de agotamiento 22 de esta columna se retira
por una canvlizacidn 26 uns pequefia cantidad de deuterio
muy enricuecido en tritio, mientras que en la cabeza de
la seccidn de enriquecimiento 21 de la columna 18 se reti-
ra por ung canali;aoign 27 que, en el caso del presente
modo de realizscidn, no es otra que la canzlizacidn 3 de
la figura 1, la meyor parte del deuterio que estd parcial-
mente desembarazado del protonio y del tritio y que es re-
ciclada hacia el reactor de cambioisotdpico.

Para realizar, contrariamente el modo de reali-

343924
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zacibn precedente, en primer lugar, la separacidn del <tri-
tio, ¥ luego la del protonic, se puede reourrir a la ins-
talacidn esquemdticamenie representada en la figura 4, y
que estd destinada tembién a sustituir a la instaelscidn

de destilucidn 6 de la figura 1.

. s

. o=

»8ta instal:cidn comprende dog columnas, a‘saﬁer,
las columnss 28 y 29 que ineluyen respectivamente, uns
geccidn de enriquecimiento y una seccidn de agotamieato
(30 y 31 para lo columna 28, 32 y 33 para la columna 29).

El deuterio procedente del reactor de cambio
isotdpico no representado, es introducido por una cenali-
zacibn 34 en la columna 28 en la parte inferior de la scc-
cidn de agotamiento 31 de la cuzl se recoge, pPOr una cané—
lizuzcidn 35, una pequelia csntidad de deuterio nuy enriqué—
cido en tritio y, en la parte alta de la seccidn de enri-
quecimiento 30 de la cual se retira, por una cenalizacibn
36, la mayor parte del deuterio desembarazado parcialmen~
te de su tritio, pero gue contiene todavia la casi tota-:
lidaed del protonio. in la canalizacidn 36, este deuteriol
es introducido en la columma 29, en la parie superior de
la seccidn de agotamiento 33 de la cual se retira, por
una cenalizecidn 37, une pecuefia cantidad de deuterio muy
enriguecide en protonio, mientras gque en la puarte inferior
de la seccidn de enriquecimiento 32 de la cual se retire
por una cen.lizacidn 38(que, en el presente modo de rea—.
lizacidn, no es otra que la canalizacidn 3 de la figurs
1), la mayor perte del deutcrio parcizlumente desembaraza~
do a la vez del tritio y del protonioc, y que es enviada
de nuevo huciz el reactor de cembio isotdpico.

Como consecuencia de esbo, se estd en presen—

343924
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baré la »ueg=-
ta en prdctica de este procedimiento, cuyas caracteristi-
cas resaltan suficientemente de lo que precede, para yue
sea inmitil insistir a este respecto y que presentan, con
relacidn a los que existen ya, numerosas ventagas, espe=-
cialmente la de ser mas eficaces.

Esta solicitud que corresponde a la presentada
en Francia el 9 de gzosto de 1966 n2 72.612, se acoge a
los heneficios del art? 51 del vigente Estatuto sobre Pro-

piedad Industrial.
N O T A

Ios puntos de invencidn propia y nueva que se
presentan para que sean objeto de esta solicitud de Patente
de Invencidn en Espafia, por VEINTE afios son los siguien-
teg:

l.- Procediniento para retirur el protonio y el
tritio del agua pesada en servicio en una pila o reactor,
caracterizado por el hecho de que se realiza la derivacidn
de un caudal continuo del agua pesada contenida en la pila
o andlogo, por que se somete la fraccidn derivada a una
reaccidn de cambio isotdpico con deuterio gaseoso para re-—
duelr su contenido en protonio y en tritio, y por que se
retira del deuterio gaseoso, asl enriguecido en protonio y
en tritio, por destilacién fraccilonzda, une primera parte

enriquecida en tritio y una segunda parte enriquecida en

343924
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protonio, siendo reciclado ventajosamente el deuterio par—
clalmente desembarazado del protonio y del tritio hacia
dicha reaccidn de cambio isotdpico.

2.~ Procedimiento segin la reivindicacidn 1,
caracterizado por el hecho de gue se pone en marcha y de
que se acelera la reaccidn de cambio isotdnico recurrien~
do a una elevacidn de la temperatura a 800-1.2002C,

3.—- Procedimiento segin la reivindicacidn 1,
caracterizado por el hecho de que se pone en marcha ¥y se .
acelera la reaccidn de cambio isotdoico recurriendo a ca- 1
talizadores sélidos, estando comprendida la temperatufa7
entre 80 y 4002C.

4.~ Procedimiento segin las reivindicaciones 1 y
3, caracterizado por el hecho de que dichos catalizadores
estan constituidos por el platino o el paladio sobre sopor=—
te inerie, el dzido de hierro, el niquel depositado sobre
éxido de cromo.

5.= Procedimiento smegin la reivindicacidn 1, ca—i
racterizado por el hecho de que se favorece la extraccidn
del tritio elevando la temperatura de la reaccidn de cambio
isotépico y por que se favorece la extraceidn del protonio
reduciendo esta temperature. |

6.~ Instalacidn para la puesta en prdctica del
orocediniento segin las _elvindicaciones 1 a 5, curacteri-
zedo por el hecho de gque comprende, DPOr una parte, un reac-
fYor de cambio isotdpico que retira parcialmente, con ayuda de
una cor-iente de deuterio gaseoso, el protonio y el tritio.
del agna pesada que le es dirigida en conbtinuo, y, por otrq
parte, una instalacidn de destilacidn que retira parcial-

nente del deuterio gaseoso el protonio y el tritio con los

343024
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cuales se habla enriquecido en contacto con el agua pesa-
da.

7.~ Ingstalacidn segin lareivindicacidn §, carac-
terizada por el hecho de que el reactor de cambio isotdpi-
co es de varios pasos, dispuestos en serie, en los cuales
el agvna pesada es puesta en contucto con una contracorvien=—
te del aeuterio FESE0S80 .

8.~ Instalucidn segin la reivindicacidn 6, carac—
terizada por el hecho de que la ingtalacidn de destilacidn
cstd constitulda por una o vurias columnag con platos o
guarnicidn o rellenoc.

9.~ Instalucidn segin la reivindicacidn 8, carze-
terizuda por el hecho de que la canalizacidn de aportacidn
del deuterlo enriquecido en protonlo y en {tritio y la cana-
lizacidn de partida del deuterioc purcialmentedesembarazado
de estos isotopos, estan colocadas a niveles respectivos
que dependen de aguella de las extracciones (protonio o
tritio) que se quiere favorecer a expensas de la otra.

10.~ Instalucidn segin la reivindicacidn &, carac-
terizada por el hecho de que la instalacidn de destilacidn
comprende dos columnag, cuya disposicidn relativa asl como
la disposgicidn de las conzlizaciones de aportacidn y de
extraceidn son elegzidas de manera que se favorecen a la vez
lag extraceioneg del protonio y del tritio.

11.-"PROCEDILIENTO PARA RETTRAR EL PROTONIO ¥
LI TRITIO .JEL AGUA PESADA EN SERVICIO EN UNA PITA O REACTORM
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Tal y como se ha descrito en la llemoria que an-
tecede, representado en los dibujos que se acompalian y con

los fines que se han especificado.

Esta Memoria consta de diecisels hojas escrites

5 a mdquina por una sola cara. ,
HMadrid, ’ -
P.A. 2 1 5. ged )
i
-1 -
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