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Esta invención se refiere a un procedimiento de 

combatir la contaminación ambiental relacionada con los 
gases de naturaleza radioactiva.

Más particularmente, esta invención se refiere 
5 a un procedimiento para la separación y recuperación de 

xenón y criptón de los efluentes gaseosos radioactivos de 

un reactor de potencia de la variedad nuclear.
Los productos de fisión nuclear incluyen isóto­

pos de los gases raros, tales como el xenón y el criptón. 
10 En un reactor de agua a presión, estas trazas son disuel­

tas en el refrigerante primario y eventualmente aparecen 
en los espacios de vapor del reaotor. Están intensamente 
diluidos con otros gases, tales como nitrógeno e hidróge 
no, que se añaden para diversos fines. No obstante, la 

15, radioactividad del xenón y el criptón hace difioil la ex 
pulsión de tales gases a la atmósfera, si no imposible, 
si los niveles de radioactividad exceden del límite desea 
do para el gas efluente de la instalación.

El método olásico de reouperar tales gases raros 
20 de soluciones extremadamente diluidas de los mismos en 

hidrógeno y nitrógeno ha sido por empleo de lechos de 
carbón vegetal. El carbón vegetal absorbe y retiene tan­
to el xenón como el criptón. No obstante, la cantidad ab 
sorbida es una función muy dependiente de la temperatura, 

25 y es comparativamente pequeña para todas las temperaturas
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superiores a la temperatura critica de los gases implica 
dos. La temperatura crítica del xenón es lo bastante ele 

vada para que la absorción aea fuerte, incluso a tempera 

tura ambiente, pero la temperatura critica del criptón 
5 es -124*0. El único refrigerante barato para esta región 

de temperaturas es el nitrógeno líquido, que tiene un 
punto de ebullición de -195*0 a una atmósfera de presión. 
Como resultado del hecho de que la temperatura critioa 
del nitrógeno sea tan baja, tanto el nitrógeno como el 

10 oriptón son absorbidos por el lecho de carbón vegetal.
Sin embargo, la separación de estos dos últimos gases re 
queriria un método, tal como la cromatografía a baja tem 
peratura, que es extremadamente complicado. Además, esta 
tecnología no es de línea avanzada, y hay implicados ríes 

15 gos de explosión en el uso de estos lechos de carbón ve­
getal a las temperaturas de nitrógeno líquido cuando hay 
radiaoión presente en grandes cantidades.

En otro procedimiento se aproveoha el hecho de 
que los gases raros, tales oomo los implicados, son más 

20 solubles en algunas composiciones líquidas de Freon que 

el nitrógeno. Se usa el paso cíclico del Freon entre la 
fase líquida y la de vapor para reducir el contenido de 
gas raro de una oorriente de nitrógeno. No obstante, este 
es un procedimiento relativamente largo y complicado.

25 Lo que se necesita en la técnica es un procedí
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miento para la recuperación de tales gases raros radioac 
tivos que tenga una utilización sencilla en una amplia 
variedad de condiciones de servicio.

La presente invención responde a las necesidades 
5 de la técnica, con énfasis especial en un procedimiento 

que recupera tales gases raros radioactivos en forma esen 

cialmente pura, y que permite su almacenamiento económico 
en cilindros de gases, a una presión relativamente ba - 
ja.

10 Por lo tanto, es un objeto de esta invención
proporcionar un procedimiento para uso en la reducción 
sustancial de la contaminación ambiental de naturaleza . 
radioactiva desprendida en forma de efluentes gaseosos 
de una central de energía nuclear.

15 Otro objeto es proporcionar un procedimiento
para aislar xenón y criptón a partir de cantidades muy 
grandes de nitrógeno e hidrógeno, los gases diluyentes 
más comunes encontrados en los reactores de agua, así co 
mo a partir de los materiales gaseosos menos abundantes, 

20 tales como el vapor de agua, hidrógeno, halogenuros, aire 

y óxidos de carbono y nitrógeno.
Un objeto adicional es proporcionar un procedí 

miento para uso en la separación selectiva de materiales 

contaminantes a partir de productos de fisión, tales como 

25 el xenón y criptón, y permitir el almacenamiento aconómi
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oo áe estos últimos.

Otro objeto más de la invención es proporcio - 
nar un sistema de etapas múltiples para las operaciones 

efectivas de'oualquiera de los procedimientos antediohos, 
$ que es de uso fácil en una amplia variedad de condiciones 

de servicio.
Otros objetos, y muchas de las ventajas que se 

desprenden de esta invención serán evidentes, para un ex 
parto en la tóonioa, de la lectura de la siguiente des- 

10 cripoión detallada, considerada con el dibujo anexo, en 
el que:

La figura muestra un diagrama de flujo de una 
realización preferida de un sistema, que utiliza el proce 
dimiento de la presente invención.

15 En general, esta invención consiste en la desha
logenaoión y desvaporización inicial de los efluentes ga 
seosos mixtos da la antedicha central de energía, segui­

das en serie por la deshidrogenación y después la subsi­
guiente separación de los contaminantes gaseosos residuo 

20 les de estos efluentes, dejando los gases raros en forma 
susta'noialmente pura.

Mas específicamente, en la etapa inicial del 
procedimiento, ha de haber un control de los niveles de 
material que contiene halógenos, tales oomo el yodo, así 

2$ oomo un control de loá niveles de vapor de agua contenido
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en el efluente gaseoso. Estos controles son esenciales pa 
ra funcionamiento prolongado de la segunda etapa del pro 
cedimiento, en la que se separa la mayor parte del hidró 

geno gaseoso de los efluentes. Esta última etapa contie- 
5 ne dos difusores de paladio en funcionamiento en serie, 

o, en el caso alternativo, un difusor de paladio para la 

separación de hidrógeno del efluente gaseoso, en serie 
con una unidad de oxidación para la conversión de tal hi 
drógeno en agua. La tercera etapa del procedimiento con- 

10 tiene un lecho calentado de metales químicamente aotivos, 
para la separación de la mayor parte de cualquier gas 
residual, dejando por tanto los gases raros en forma sus 
tancialmente.-nóncentrada para su recuperación.

Paha que el procedimiento pueda ponerse en práĉ  
15 tica en una base continua, la sección de pretratamiento 

del sistema ha de controlar los niveles tanto de vapor 
de agua, como de los materiales que llevan yodo, cada uno 
de los cuales está contenido en el efluente gaseoso de un 
reactor de potencia. Este control es esenoial, ya que am 

20 bos componentes interfieren finalmente con la subsiguien 
te separación de hidrógeno de tales efluentes por difu - 

i sión a través de paladio y sus aleaciones. En funciona - 
miento, este control se efectúa en serie haciendo pasar 
inicialmente los efluentes gaseosos mixtos sobre tamices 

25 plateados calentados, para separar tal yodo y sus compues
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toa, y enfriar después el gas por debajo del punto de ro 
cío del vapor de agua.

La segunda sección del sistema se usa para sepa 

rar hidrógeno de la mezcla gaseosa, haciendo pasar esta 
5 ultima a un difusor convencional de paladio, que consta 

de un tubo de pared delgada de una aleación de paladio, 
calentado a aproximadamente 600SC. En la práctica, la mez 

cía gaseosa es introducida por fuera del tubo, y sigue 
una trayectoria tortuosa hasta la salida del mismo. Como 

10 resultado, el hidrógeno presente en la mezcla gaseosa en 

trante se difunde a través de las paredes del tubo y se 
reooge en el interior del mismo, donde es extraído oonti 
mamante por bombeo.

El hidrógeno es altamente soluble y móvil en el 
15 paladio a temperaturas superiores a aproximadamente 300BC. 

Así pues, el hidrógeno a una presión paroial más alta en 
un lado de una pantalla delgada de paladio se difundirá 
al otro lado de tal pantalla. Hay disponibles en el oomer 
ció aparatos que emplean este fenómeno; no obstante, el 

20 yodo tiene que mantenerse a una concentración muy baja, 
porque destruye la permeabilidad de la pantalla. Asimis­
mo, la superficie del paladio tiene que mantenerse por 
encima de 300SC, ya que a temperaturas inferiores la pan 
talla sufre un ataque químico por el hidrógeno, y se des 

25 truyen sus propiedades físicas.
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En la tercera etapa del procedimiento, la mez­
cla gaseosa es recibida en un estado de empobrecimiento 
en hidrógeno, y contiene fundamentalmente nitrógeno. En 
esta etapa, la mezcla gaseosa es introducida en un lecho 

5 calentado de metalas químicamente activos en forma de pe 
quehas virutas, para proporcionar una gran superfioie es 
pacífica. Las virutas metálicas pueden seleccionarse de 
cualquiera de uno de los grandes grupos de metales quími 

oamante activos, que reaccionan rápidamente con compues- 
10 tos químicos volátiles, e incluyen los metales de las tie 

rras raras y el magnesio, bario, estroncio, calcio, ura­

nio, titanio, ziroonio y hafnio. Se consiguen resultados 
altamente satisfactorios cuando se usan virutas y tornea 
duras (virutas de torno) de aleación de ziroonio. En la 

1$ fabricación de combustible nuclear convencional se produ
den grandes cantidades de residuos de aleación de ziroonio, 
y no ha sido eoonómico recuperarlos, pero ahora pueden 
usarse para reducir el volumen de gases raros radioactivos 
en un efluente gaseoso hasta un punto en que es económi- 

20 camente práctico su almacenamiento prolongado.
El hidrógeno recuperado de la segunda etapa del 

procedimiento puede recircularse de nuevo al sistema pri 
mario para su nueva utilización, sin tratamiento químico 
adicional. En otra alternativa, puede ser también despren 

25 dido a la atmósfera después de su tratamiento como hidró
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geno gaseoso o vapor 3e agua. Tiene que comprobarse la 
radioactividad de este material gaseoso antes de dejarlo 

desprenderse libremente, para asegurarse de que un defeo 

to en el difusor primario no compromete la pureza del hi 
5 drógeno. Consiguientemente, el hidrógeno ha de ser com­

primido a una presión de varias atmósferas para la deter 

minación de la contaminación radioactiva con detectores 
de radiaoión gamma sensibles a la radiaoión de oriptón 
-85. Asimismo, después de la comprobación, el hidrógeno 

10 puede ser expulsado a la atmósfera en operaoión normal o 
hacerse pasar a través de un quemador. Sin embargo, una 
rendija de tamaño importante en el difusor primario puede 
requerir la parada del quemador y el resultado seria la 
aoumulaoión de hidrógeno contaminado. Bn otra alternativa, 

1p .el hidrógeno gaseoso recuperado puede ser expulsado con­
tinuamente a la atmósfera a través de un segundo difusor 
de paladio, para eliminar cualesquiera contaminaciones 

de gas raro que haya salido por fuga a través del difusor 

primario. De este modo, si el difusor primario esta dete 
20 riorado, pueden demorarse las reparaciones hasta una

parada programada. Bn otra alternativa, el hidrógeno po­
dría recuperarse en forma de agua para su evacuación fue 
ra de la instalación o retornar al reactor. De esta mane 
ra, la cantidad de tritio desprendido a la atmósfera se 

25 reduce. Como este último es un isótopo del hidrógeno,
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los difusores dejarán pasar alguna parte del mismo junto 

oon otras formas de hidrógeno, y si los niveles o oonoen 
traoiones de tritio exoenden de los deseados para los 
efluentes de la instalaoión, puede ser deseable oxidar el 

5 hidrógeno bajo condiciones controladas y recuperar el 
agua producida.

En la realización preferida, haciendo referen­
cia a la figura, el efluente gaseoso de la instalaoión 10, 
es introducido en una sección de deshalogenaoión 11, que 

10 tiene unos alambres plateados oalentados 12, conectados 
a la red elóotrica 1 3 , sección en la que el yodo es sepa 
rado de la mezola gaseosa. Después del tratamiento, la 
mazóla gaseosa deshalogenada 14 es introduoida despuós en 

una sección de desvaporización 15, provista de un oircui 
15 to convencional de conducciones, a través de las cuales

circula un refrigerante 16, y tal mezcla gaseosa es desva 
porizada para produoir agua 17, que puede dirigirse al 
depósito ooleotor de líquido residual del sistema. La mez 
cía gaseosa desvaporizada resultante 18, es introducida 

20 despuós en un difusor de paladio 19, para la separación 
sustancial de hidrógeno de la mezcla gaseosa, como se ha 
descrito hasta ahora. Cualquier cantidad de hidrógeno re 
sidual que pueda quedar en la mezcla gaseosa tratada 21 
es separada haoiendo pasar tal mezola a través de un le- 

25 oho 22 da zirconio en forma de virutas de aleación de
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zirconio, que han sido calentadas hasta ana zona térmica 
de aproximadamente 500SC. Tal tratamiento separa el hidró 

geno, en forma de ZrHg, así como cualquier OOg y vapor de 
agu.a que queden. La mezcla gaseosa exenta de hidrógeno 

5 se hace pasar después a través de un segundo lecho 24 de 
zirconio, que ha sido oalentado hasta una zona térmica 
de aproximadamente 10003C, en la que el nitrógeno es ab­

sorbido y se completa el procedimiento, dejando sólo los 
gases raros 26 para ser recuperados y almacenados en un 

10 recipiente de muy pequeño volumen 37.
Como se observa en la figura, el hidrógeno ga­

seoso 20 recuperado prooedente del difusor de paladio 19 
puede hacerse pasar bajo presión en una de tres direccio 
nes. La primera dirección sería al circuito refrigerante 

15 del reactor 28. La segunda dirección podría ser a un se­
gundo difusor 32, que separaría cualquier cantidad de gas 
raro residual. El escape de hidrógeno de este difusor 32 
podría controlarse y dirigirse después bajo presión 33 a 
la atmósfera 34. La tercera dirección podía ser a un que 

20 mador 35, en el que se introduce aire u oxígeno 36, para 
la posterior oxidación del hidrógeno gaseoso, seguida de 
la transferencia de esta mezcla gaseosa calentada 37 a 
una sección de refrigeración 38 provista de un circuito 
para la circulación de refrigerante 39, para producir 

25 agua 41, para su posterior transferencia al reactor o al
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depósito de liquido residual.
¡

El sistema antedicho para el uso del procedí - 
miento de esta invenoión ofrece una gran ventaja técnica 

con respecto a la técnica anterior. En ensayos experimen 
5 tales, los difusores mostraron producir un factor de des­

contaminación de al menos 10^ en la separación de hidró 
geno del criptón. En realidad, el criptón estaba por deba 
jo del limite de detección en el hidrógeno purificado, y, 
para todos los fines prácticos, la separación de hidróge 

10 no de todos los demás gases fuá absoluta. No obstante, 
si es necesario, la fracción de hidrógeno separada del 
gas de entrada puede variarse por ajuste de los paráme­
tros del difusor tales como la superficie disponible, la 
temperatura de trabajo, y la turbulencia inducida en el 

15 gas mixto. Además, los lechos de metales químicamente ac 
tivos son separadores absolutos de todos los gases de los 
constituyentes de gases^rg#os, porque reaccionan con to­
dos los gases excepto con los gases raros, y son totalmen 
te inertes frente a estos últimos. En esta sección del 

20 sistema, la eficiencia de separación está limitada sólo
por la masa metálica disponible y por el tiempo de contac 

to.
Esta solicitud, que corresponde a la presentada 

en los Estados Unidos de América el 15 de Marzo de 1971, 
25 bajo el Número 124.383, se acoge a los benefioios del ar
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tículo 51 del vigente Estatuto sobre Propiedad Indus­

trial.

5

- REIVINDICACIONES -

10

Los puntos de Invención propia y nueva, que 

se presentan para que sean objeto de esta solicitud de

Patente de Invención en España, por VEINTE años, son
15 los que se recogen en las reivindicaciones siguientes: 

13.- Un sistema para la recuperación selecti 

va de gases nobles raros, tales como xenón y oriptón, 

de los efluentes gaseosos mixtos de una central de ener 
gía, que comprende una primera estaoión de deshalogena-

20
ción que tiene alambres de plata calentados para el con
tacto con dicho efluente gaseoso mixto que pasa a su tra
vés prooedente de dicha central de energía, una segunda

estación de desvaporización que tiene un circuito de re
frigeración para empleo en el enfriamiento de dicha mez 

25
cía gaseosa deshalogenada que se recibe en la misma, pro
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cedente de la primera estación citada, para producir 

agua, una tercera estación de deshidrogenación que tie 
ne un difusor de paladio para la separación sustancial 
de hidrógeno de dicha mezola gaseosa desvaporizada que 

se hace pasar a su travás, procedente de dicha segunda 

estación, una cuarta estaoión de deshidrogenación, que 

tiene un lecho de zirconio calentado en la zona tórmi- 
ca de aproximadamente 3003C a 50020 para la separación 
del hidrógeno residual en dicha mezola gaseosa, que se 

hace pasar a su travós desde dicha tercera estación, 

una quinta estaoión de purificación que tiene un lecho 
de zirconio calentado en la zona térmica por encima de 
aproximadamente 10002C, para la desnitrogenación y se­

paración de todos los gases residuales, excepto xenón 
y criptón, de la mezcla gaseosa que se hace pasar a su 
través desde dicha cuarta estación, y una sexta esta­
ción que tiene un depósito para la recuperación de di­
cho xenón y criptón hajo presión.

23.- El sistema de la reivindicación 1 &, en 

el que el agua citada procedente de dicha estación de 

desvaporización es alimentada al desagüe de liquido.

33.- El sistema de la reivindicación 18, en 

el que dicho hidrógeno procedente de dicho difusor de 
paladio es hecho pasar bajo presión al circuito de re­

frigerante del reactor de dicha oentra! de energía.
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10

15

43.- El sistema de la reivindicación 13, en 

el que dicho hidrógeno procedente de dicho difusor de 

paladio es hecho pasar a un segundo difusor de paladio 

para la separación de gases raros radiactivos residua­
les y la subsiguiente expulsión del hidrógeno a la at­
mósfera.

58.- El sistema de la reivindicación 18, en 

el que dicho hidrógeno procedente de dicho difusor de 

paladio es hecho pasar a travós de una estación de oxi 
dación catalítica y enfriado para producir agua.

68.- UN SISTEMA PARA LA RECUPERACION SELECTI 
VA DE GASES NOBLES RAROS.

Tal y como se ha descrito en la Memoria que 

antecede, representado en los dibujos que se acompañan 
y para los fines que se han especificado.

Esta Memoria consta de quince hojas escritas 

a máquina por una sola cara.

Madrid,

18-3-74
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