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PROCEDIMIENTO PARA FL TRANSPORTE DE CARBOIO DESDE UNA
ZOKNA A OTRA POR MEDIO DE UN VEHICULO FLUIDO EN EL IN-
TERIOR DE UN SISTEMA CERRADO.

Sollcilande  SHAM PROGETTI S.p.A., ontidad italiana,

5e

residente en: Corso Veunezia, 16, MILAN,
Italia.

El presente invento se refiere a un procedi-
mienxo para eliminar carbono, en una instalacion cerrg
da, desde una cierta zona de dicha imstalacidn e otra,
cambiando solemente las condiciones de temperatura y

presion.
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Dicho procedimiento puede llevarse a cabc em~

pleamlo catalizadores apropisdos o sin ellos.

BEn los procesos de reelsboracidn de alguinos

combustibles micleares de los tipos HTGR (reactores de

temperatura elevada refrigerados por gas) es necesario
separar grandes cantidades de carbono del material ac-
tivo (U,Pu,Th) que se ensuentra presente en forma Go
pequeiias esferas., Este carbono constituye el recubrimien
to de las esferas, de la matriz donde estdn en dispersitn
¥y del grafito estructural que comstituye un elemento com
bustible real. Ia proporcidn en peso entre el material
activo y el carbono varia de un minimo de 1/10 2 1/400 y
afin mis, de acuerdo con la posibilided y conveniencia de
eliminar parte del grafito estructural, antes de la re~
elaboracion efectiva.

Todos ios procedimientos exﬁerimentados (axtrg
mo de cabezs) encuentran grandes dificultades realizados
a gran escala. ) A

Estos procedimientos se pueden describir breve
mente como sigue:

A) Molturacidn del elemento completo para obbener gra-
nos menores que el didmetro de las particulas, Abaque
del polvo pars recuperar los elementos activos que se
han de descontaminar,

B) Combustidon dol elemento entero o molturado (locho
fluidizado) y atague con deido del residuo de combustion.
C) Disgregacidn electrolitica del elemento. Parsce impg
sible evitar le operacion ulterior de la combusiidn o ds

la molturacién, puesto que no es posible dejar el nate-

" A Fan L — e

rial sctivo exento de ¢arbone empleando simplemente los.
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tratamientos electroliticos experimentados,

D) Proceso de volatilizacién (cloruros-fluorurcs) de
los elementos activos. En este caso también la primera
etapa estd represenxada'por la desintegracidn o combus—
tion de la meyor perte del grafito. ‘

Sin detenernos excesivamente en la enumeracidn
de los graves incomvenientes que presentan todos los pro
cedimientos anteriormenté mencionados, sers suficiente
recordar la excepcional radiocactividad de este tipo de
elementos; este hecho complica enormemente cualquier ma-
nejo mecanico.

Por ejemplo, el procedimlento B (combustién),
que es el mas estudiado y conocido, implica en todas sus
variantes (aire, oxigeno, oxido de nitrdgeno) la produc-
cién de una enorme cantidad de gases de combustidn alta—
meﬁte coﬁtaminados. '

El tratamiento de dichos gases impone el uso
de varios sistemas de lavado y diferentes tipos de fil-
tros, todos los cuales tienen notables tamafios y ofrecen
dificultades de emtretenimiento.

La expulsidn final a la atmésfera de los gases
filtrados, ain despuds de una gran dilucién, representa
también un problema téonico y econdmico de notable difi-~
culted,

El procedimiento objeto del presente invento,
tiende a eliminar completamente este tipo de inconve-
nientés.

Segun el presente invento, ol procedimiento
para transportar el carbono puede ilustrarse como sigue:

Tomemos en consideracion ura instalacidn cerrada;
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en una zona determinada de esta instalacidn que deromi-
namos “zona de ataque", son tales las condiciones de
temperature y presidn que se produce una reaceidn entre
el carbono y el fluido prosente en la misma.

El producto gaseoso asi formedo, por simple
difusion o por circulacién en cualquicra que sea el me~
dio en que sea engendredo, pesa a otra zona de la misma
instalacion que denominamos "zons de regeneracidn®.

En esta zona son tales las cordiciones de tem-
peratura y presion que se produce la reaccion inverss a
la que tuvo lugar en la "zona de ataque". Por consiguien
te, ol carbono se depositard y se rogenerard el fluido
de atague. En otras palabras, el sistemas volverd al esta-
éo iniciel con la Unica diferencia de quo ha tentido lugar
el transporte de carbono (y las consiguientes pérdidas
inevitables de energfa). En muestro sistema se pucden em-
plear de una forma diferente diversas reacciones reversi-
bles, segin se sebe desde hace bastante tiempo, para al-
canzar el objetivo perseguido por el presente luvento.

_ Por lo tanto, con el fin de ilustrar de un mo-
do més particular el invento, se exponen & contimuecion
algunos ejemplos, es decir, un cierto mimero de modali~
dades especificas, a titulo de ilustracidn sin limita-
ciones.

Un primer ejemplo practico de lo anteriormente
mencionado se tiene con las reacciones de equilibrio del
sistema:

¢ + Co, === 200

”

La proporcidon de low dos gases on equilibrio

(en presencia ds carbono) depsnde solamente de la presién

i P -
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y de la temperatura. El aumento de presion desplaza el
equilibrio hacia la izquierde (se deposita carbono) y
el aumento de temperatura desplaza el equilibrio hacis
la derecha (se absorbe carbons).

Por lo tanto, so pueden ajustar esto§ dos pa-~
rdmetros de tal forma que en la zons de atague, la reac
cidn se pueda desplazar ampliamente hacia la izquierda
y de forma que en la zoma de regoneracion tenge lugar
1o contrario. Seguin se ha indicado anteriormente, el Wni
co cambio debido al funcionamiento del sistema o instals
cidn estd representado por ol transporte’de carbono de
una zons a la ofra y por las pérdidas inherentes de ener
gla.,

Se tiene un segundo ejemplo por les reacciones

e oquilibrio reversibles del sistema:

c & 2H2 ey 0H4

También en este caso la proporcidn de los dos
gases en presencie de carbono depenie de la presion y
de la temperatura. |

Les consideraciones precedentes son también
vélidas, a excepcidn de que en este caso el sumento de
presidn desplaza la reaccidn hacie la derecha (absorcidn
de carbono) y el aumento de temperatura desplaza la reac
cidn hacie le izquierda (cracking).

De hecho, se puede obtener un resultado simi.-
ler al de los dos ejemplos mencionados anteriormente,
por medio de més de dos Teaccionss que pudden Ser conve-
nientes por razoues particulares, en el supuesto de que

al fimal del ciclo, el sistema se encuentre en el estado
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inicial con la excepcidn del tranSporte de earoono; que
sigue siendo siempre el objetivo que se desea alcanzar,
Un ejemplo practico de la tercera posibilidad

ge tlene por las reacciones que siguen:

1) C + HO = CO + H

2) G0+ 3H, = Hy0 4 OCH,

3) o —% C & 2H

Despuds de la separacicu de agua por condensa-
cilon ¥y cracking de metano purc, el estado del sistema
vuelve 8l estado inicinl, simplememte habidndose trans.
portado carbono.

Las reacciones llemadas de regeneracidn en ec~
tos sistemas se facilitan y tienen lugar a una tempera-
tura mas baja con el empleo de catalizadores apropiados,

No obstante, también se pueﬁen llevar a cabo
sin el uso de dichas sustancias cuanio es aconsejable
desde un punto de vista econdmico o por cualquier otra
razon.

Le reaccidn 200 —> C4C0, en niquel finamente
dividido, se desarrolla totalmente a 3502C y mds lenta-
mente sobre hierro finsmente dividido a 4502C,

La reaccin Co + 3H, = Hy0 & CH, es muy acti-
va'sobre niquel a 230-2502C,

El cracking de CH4 enC y 2H2 se facillta em-
pleando Ni~Fe.

El Mg-Al Pt actua entre 4002C y 6502¢,

El procedimiento objeto del presente invento,

elinmina totalmente el problema representado por la desz

carga de grandes centidades de gases contaminades a la

R i At e
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atmosfera y ademds reduce o olimina la necesidad de em-
plear filtros, puesto que las particulas de productos
de fision que pudieran pasal’ a la zona donde Se deposi-
ta carbono, pasarén al glmacenamiento de desechos.

Le extraccion de productos volétiles|o gases
de £isién, si fuera necesarim, se efectuaria en peque-
flas cantidades de gus,

Uno de Llos métodos seguidos para absorbor eso-
tas sustancias (productos voldtiles activos y gases de
fision, por ejemplo, xenon) puede consistir en dejarlas
recircular on recipientes que contienen carbono deposi-
tado que se exncuentra finamente subdividido (anxeslde
séparar dichos recipientes) a baja temperatura y duran-
te el tiempo necesario para determinar la ebsorcidn. De
este modo, e3tos productos de fisidn se eliminarfan Jun
to con el carbono que va g parar al almacenamiento de
descarga de productos activos. Finalmente el carbono
asignado a almacenasmiento de desechos permancce cerrado
en el recipiente en el que se ha depositado sin experi-
montar otras manipulaciones distintas a las necesarias
para separar el recipients de ls instalacion y posiblo-
mente para reducir el volumen por compresién. Las prue-
bas por nosotres realizadas nos han dado datos'euanxitg
tivos respecto & .la velocidad de las diversas reacciones
en las condiciones de operacién. En particular, respecto
al atague del carbono con 002, mestras pruebas han in-
dicado un aumento may répido de la zoma de muestra (den-
sidad del grafito 1,6) en funcidn al tiempo. De este mo-
do, para ung temperatura de "coch" la curva que represgg

ta el carbono trasladado en funcidn de tiempo aumenta



5.

10.

15,

20.

25,

30.

répidamente de un modo no lineal, volviéndose cesi verti
oal casi al final de la operacion.

Bote peculisridad reduce enormemente ol tiempo
de atague como si la combustién fuera precedida por mol-
turacién, cuyos granos debieran redueir sus dimensiones
en funcidn al tiempo.

La figura 1 ilustra esquemdticamente, a bitu-
lo de ejemplo, una modalidad del primer ejemplo no limi-
tativo de muestro procedimisnto.

En un recipiente de acero inoxidable 4 se co-
1oeafon elementos combustibles revestidos de grafito del
tipo HIGR 11 o grandes trozos del mismo. El horno 1 men-

tuvo el recipiente a 10002C, Desde el fondo del recipien

te 4 penstrd el gos €0, impulsado por el ventilador impe
 lente 8 a través de un f£iltro 9. EL C0,, & una temperaty

ra de 10009C, reacciond con carbono formando €O = (GO2 3
¢ = 200).

EL CO aspirado por el ventilador 8 a travis de
la tuberfa 5 al recipiente 6 y refrigerado, deposita car
bono sobre material poroso 7 y da lugar a la formacidn
de CO,, segun la reaceidn:

200 —3 C 4 00,
el ventilador 8 envia de muevo Co, al recipiente 4, don-
de comienza de nwevo el ciclo. . ‘

Filtros, condensadores y otros aparatos, apro-
piados para separar particulas sdlidas y productos vold-
tiles del fluldo gaseoso, se pueden instalar a lo largo
del trayecto de los gases y antes del ventilador 8.

El material activo (pequefias esferas) que ne®

ha tomado parte en las reaccionss, Se recogera por debajo

i
1
!
¢
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do la rejilla 10 y se puede e raor: de/l

En dicha figura 1, se indican con el mimeoro
de referencin 2 las resistoncios eléotriocams del horno y
con el mimero 3 el sistema posible de refrigeracidn de
ganes, '

Uns variante de los dispositivoes deseritos es~
t& representada por la posibilidad de reemplazar el ma-
terial poroso inerte (ejemplo 1) 7 con un catalizador
apropiado de la reaccion de regencracion (200 — G & .
CO,). El uso de este catalizador hace que la reaccidn
sea mds répida y completa, permitiendo también una dis-
mimecidn considerable de la temperatura de operacidn.
Son materiales idoneos pera dicha funcion el hierro, ni
quel, cobalto y otros, en forma metdlica y en un estado
de division muy fina.

Dicha variante implica también dos posibilidg-
des diferontes de wbilizacidn, en caso de gue se utili-
cen catalizadores; '

a) En un caso, el carbono precipitado sobre el catali-
zador puede salir del circuito y se pusde enviar sl alma
cenamiento de deshechos junto con el catalizador metali- .
co que, por lo tanto, no se recupera.

b) En el segundo caso, el recipiente de carbono preci-
pitado junto con el catalizador se somete a tratamiento
para recuperar el cafalizador antes de ser enviado a al-
macenamiento de desechos de carbono. Diche recuperacidn,

segin sean las dimensiones y otras caracteristicas de la

- planta de reelaboracién, puede ser del tipo electromecd-

nice (seperacidn magnética cuando se trate de hierro) ¥

del tipo quimico (hierro, niquel, segin se ilustra esque
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naticamente en la figura 2).
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Los coniuctos 3, en la figura 2 sirven para
llenar de nuevo.el CO, altermativamente el fondo 5 del
recipiente a través de la vilvule 12 apropiadamente
abierta en esta direccion. El conducto 6 es nscesario
para cpnducir CO producido por la reaccidn en el reci-
piente 1 a través de le véivula 11 apropiadamente abier
ta en esa direccién, que en esta fase se encuentra ya -
lleno de niquel y de carbono depositado.

£l COo, a la temperaturane 1002C y a una pre-~
sion elevada, couwvierte el niguel existente en niquel-

carbonilo LN1(00)4. Dicho niquel-carbonilo se descompo-

- ne en el recipiente 2, a 4008C, en Ni, 2C y 002. Cuardo

el recipiente 1 permansce exento de Ni, se separa de la
instalacion y se envia al almacenamiento de desecho. EL
nnevo recipieﬁﬁe se inserta en posicidn 2 y, invirtien
do el flujo de CO que fluye shora en sl comiucto 7 ¥
reguléndo laes temperaturas, se obtiene en diche reci-
piente 2 la formascidn de_niquelmcarbbnilo, que se va &
descomponer en el muevo recipiente insertedo on posi-
cion 1. |

De este modo, alternativamente, los dos reci-
pienteé realizan las dos funciones: a) Depositar carbono
sobre M. y D) trﬁn5portar Ni en el segundo recipisnte
bajo la forma de niquel-carbonilo. '

la figura 3 representa un dispositivo esque~

mético pare ilustrar la tercers posibilidad, es decir,

la posibilidad que, tembién con diversas reacciones di

forentes a las ya indicadas, pone de nuevo el sistema * %
'
en el estado inicial a excepcidn hecha de la eliminacidn !
i i
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de carbono que era el objeto perseguido. ilj gﬂﬁﬁf.‘
En el recipiente 1 que contierie carbono 2 que
Se ha de atacar, lleva vapor de ague a través del con-

ducto 3 a temperaturas comprendides entre 8002C y 1000%C,

 La reaccion tiene lugar con G,

H20 + C=C0 L H2 a temperatura elevada

2H20 L C= 002 + 2H2 a baja tempersture

3,0 + 2C = Co, + CO + 3H2 a temperatura in-

' | termedia.

Se afiaden hidrdgeno y la mezcls transportada
sobre niquel finamente dividido 6 a 2502C al vepor de
agua ési producido a través de la tuberia 4 en el pun~
to 5.

En cualquier caso si existe un ligero exceso
de H, no se forma C0,, eino solamente H,0 y GH4

Un condensador 7 separa el agua que va al eva
porador 8 para ser reciclada a través de 3, mientras que
se descompone metano (puro) en uma torre de piralizacion
9 a temperaturas compremiidas entre 400-8009Q enl, y C
con o sin catalizador, El hidrogenmo se recicla en 5 y se
transporta de nuovo carbono al almecenamiento de desecho
10. También en este caso se puede comprimir el recipien-
te de carbono o deformarse de cualquier otro modo para
reducir su volumen,

| Aunque el presente invento se ha descrito re-
lacionado con una modalidad particular ilustrada on los
dibujos,, el concepto de invencion es susceptible de otras
aplicaciones mumerosas que resultardn evidentes a los ex
pertos en la materia, ¥

Sin desvierse del espiritu del invento, se
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pueden efectuar en el mismo muchas variaciones, quedn-
do comprendides todas estas variaciones en los conceptos
principales anteriormente mencionzdos.
- NOTA -
i)esori‘t:a suficlentemente la naturalezas del in

vento, asi como la manera de realizarlo en la prictica,

debe hacerse conatar que las disposicionss anteriormen-

te indicadas, son susceptibles de modificaciones de de

talle en cuanto no alteren su principio Ffunlamental,

Tanbién se hace constar que el invento corresponde o
una solicitud de patente presentada en Italia, con fo-
cha 21 de enero de 1969, bajo el n? 11765 A/69, acogldn
dose, por lo tanto, a los beneficios que conceden 1cs
Convenios Internacionsles en vigor, sierdo lo que CoNSe
tituye la esencia del referido imvento y por lo que se
solicita Patente de Invenoién, por 20 afios en Espaiia:
PROCEDIMIENTO PARA EL TRANSPGRTE DE CARBONO DESDE UNA
ZOWA A OTRA POR MEDIO DE UN VEHICULO FLUIDO EN EL IKTE=-
RIOR DE UN SISTEMA CERRADO; caracterizéndose por lo Si-
gulente:

18, Procedimiento para el transporte de car-
bono desde una zona & ofrs por medio de.un vebfculo flui
do en el inbterior de un sistema c¢errado, particularmente
con el f£in de eliminar carboAno de elementos combusiibles
nucleares én los procesos de reelaboracidon de dichos com
bustibles, caracterizado porque comprende cambiar desde
el exterior las condiciones de temperatura y presion en
les dos zones, de tal modo que en la primera tenga lu~
gar una reaccion de carbono con dicho fluido en estadd

&aseo080 y de forma gue en la otra sean tales las condi-

[P S T
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ciones que se produzce la reaccion inversa, es decir,

la descomposicion de compuesto fluido que ha absorbido

carbono, depositando carbono en estado sélido y regens-

ranio ol fluido que contimia el ciclo de transporte.
28, Procedimiento segin la reivinditecidn 18,

caracterizado porque dicho transporte se efectia empleayn

do una mezclsa gaseosa en equilibrio a las temperaturas

de operacidn

¢ + 0o, == 200

desplazéndose la raeaccidn en la primera zons hecia la
derecha, dando lugar de ese modo a la absorvcidn de care
bono, a una temperatura del orden de 1000%8C, mientras
que en la segunda zona, a una temperatura del orden de
60020, la reaccion se desplaza haecia la izquierda, o
sea que se deposita carbono recuperandose de mievo el -
ges CO, que continia ol ciclo. ’

38,- Procedimiento segun la reivindicacién 28,
caracterizado porque la Segunda fase de reaccidn en di-
cho sistema, es decir, la depositacion de carbono, 8e
cataliza a una temperatura apropiada empleando los ele~
mentos que Siguen: niguel, hierro y cobalfo finamente
divididos,

48,~ Procedimiento segun la reivindicacidn 18,
caracterizado porque el equilibrio realizado para el

transporte es como sigue:
C + 2H, Z——2 CH,
siendo la preparacidn de los dos goees una funcidn de

la presion y de la temperatura empleadas en la primers

zoma, obteniéndose la absorcidn de carbono con formacidn
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de CH4, obteniéndose en la segunda zonm el cracking de
CH4 + Hy y carbono que se deposita & um jemperatura

més elevada que la de absorcidn ds carbono en la prime-

‘ra fase de absorcidn con metano.

58.~ Procedimiento segin la reivindicacidn 48,
caractorizado porque el orackirg de GH4 puede teneyr lu~
gar sobre catalizadores apropiados, entre los que se en
cuentra hiorro, niquel, cobalto, aluminio y magnesio,
siendlo la temperaturs adecuada al catalizador utilizado.

62.~ Procedimiento segin la veivindicacidn 18,
caracterizado porque dicho transyporte se lleva a cabo

con la combinacioén de les reaccionss que slguen:

¢C + 5,0 = CO & B,
CO-&HZ-I-ZHZ'-—'—HZO-!- CII4

Oy ———p C & 2H,

donde en la primera reaceion, a una temperature de, apro
ximadsmente 10008C tiene lugar la absorcidn de earbeno,
en lo segania reacclén los productos de la primera veac-
cion se afiaden con hmrogeno dando lugar a Hzo GH4 v
on la tercera remocidn tiens lugar el cracking do metano
con deposito de carbono y reciclo del hidrdgeno produci-
do en le segunds reacoidn.

78 .~ Procedimiento segin la reivindicacidn 68,
caracterizado porque lsssegunda y tercera reacciones pue
den llevarse a cabo ventajosamente con catalizadores amyg
piados entre los cuales se emplean para la segunde reoc~
cién nfquel, hierro o cobalto y para la tercera reaccié_n

niguel, hierro, cobalto, aluminio o magnesio.

T can . et
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bono desde una zona a obra por medio de un vehiculo flui,
do en el interior do un sistema cerrado; tal ¥y como que-
da sustancielmente descrito en la presente Memoria e iilug

trado en los dibujos que se acomparian,
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