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Esta invencidn se refiere a un procedimiento de
combatir la contaminecidn ambiental relacionada con 1os
geses de naturaleza radioactiva,

M&s particularmente, este invencidn se refiers
a un procedimiento para la separacion y recuperaci6n de
xenon y eriptén de los efluentes gaseosos radioactivos de
un reactor de potencia de la variedad nuclear.

Los productos de fisidn nuclear incluyen 19050~
pogs de los gases raros, tales como sl xendn y el eripton.
En un reactor de sgus a presién, estay trazas son disuele
tas en el refrigerante primario y eventualmente aparecen
en lom espaclos de vapor del reactor. Bstén intensamente
dilufdos con otros gases, tales como nitrdgeno e hidrdge
no, que se¢ afiaden para diversos fines, No obstante, 1la
radioactividad del xendn y el cripton hace dificil la ex
pulsion de tales gases a la atmdsfera, si no imposible,
g1 los niveles de radioactivided exceden del 1imite desea
do para el gas efluente de la instalacidn.

El método oldsico de recuperar tales gases raros
de soluciones extremadamente dilufdas de los mismos en
hidrogeno y nitrdgeno ha sido por empleo de lechos de
carbén vegetal., El carbdn vegetal absorbe Y retiene tan-
to el xendn como el criptdn. No obstante, la cantidad ab
gorbida es una funcidn muy dependiente de la temperatura,

y es comparativamente pequefia para todag las temperaturas
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superiores a la temperatura critica de los gages implicg
dos. La temperatura critica del xendn es lo bastante elg
vade para que la absorcidn sea fuerte, incluse a tempers
tura embiente, pero la temperatura erd{tica del cripton
es -1242¢, E1 dnico refrigerante bareto para esta regidn
de temperaturas es el nitrégenb 1{quido, que tiene un
punto de ebullicidn de =1952C a una atmdsfera de presidn,
Como resultado del hecho de que la temperatura critica
del nitrogeno sea tan baja, tanto el nitrdgeno como el
oriptén son absorbidos por el lecho de carbdn vegetal,
Sin embargo, la separacién de estos dos Ultimos gases re
querir{a un método, tal como la cromatografia a baja tem
peratura, que es extremsdamente oomplicado. Ademés, esta
tecnologia no es de linea avanzada, y hay implicados riesg
gos de explosidn en el uso de estos lechos de carbdén ve-
getal a las temperaturas de nitrdgeno liquido cuando hay
rediacidn presente en grandes cantidades.

En otro procedimiento ee aprovecha el hecho de
que los gases raros, tales como los implicados, son nés
solubles en algunes composiciones l{quidas de Freon que
el nitrdgeno. Se usa el paso ciclico del Freon entre la
fase liquida y la de vapor para reducir el contenido de
gas raro de una corriente de nitrégeno., No obstante, este
es un procedimiento relativamente largo y complicado,

0] ’ (3
Lo que se necesita en la fecnica es un procedi
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miento para la recuperacién de tales gases raros radiosg
tivos que tenga una utilizacidn sencille en una amplia
variedad de condiciones de serviecio.

La presente invencion responde @ las necesidades
de la técnica, con énfasis especial en un ﬁrocedimiento
que recupera tales gases raros radioactivos en forma esen
cialmente pura, y que permite su almacenamiento scondmico

en cilindros de gases, & una presidn reletivamente ba -

ja.

Por lo tanto, es un objeto de esta invencion
proporcionar un procedimiento para uso en la reduceion
sustenocisl de la contaminacidn ambientél_de naturaleza .
radioactiva desprendida en forma de efluentes gaseosos
de una central de energia nuclear.

Ctro objeto es proporoionar un procedimiento
para aislar xendn y criptdn a partir de cantidades muy
grandes de nitrdgeno e hidrégeno, los gages diluyentes
més comunes encontrados en los reactores de agua, asd co
mo & partir de los materiales gaseosos menos abundantes,
tales como el vapor de agua, hidrégeno, halogenuros, aire
y Sxidos de carbono y nitrogeno.

Un objeto adicional es proporcionar un procedi
miento para uso en 1a separacion selectiva de materiales
contaminantes & partir de productos de figion, tales como

el xendn y cripton, y permitir el slmacenamiento aconém;
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co de estos Gltimos.

Otro objeto mds de la invencidn es proporcic -
nar un sisteme de etapas miltiples para las operaciones
efectivar dé'%ualquiera de los procedimientos antedichos,
que es de uso £écil en una amplia variedad de condiciones
de servicio.

>0tros objetos, y muchas de las ventajas que se
desprenden de esta invencidn serdn evidentes, para un ex
perto en la téonioa, de la lectura de la siguiente des-
eripoidn detallada, considerada con el dibujo anexo, en
el ques

La figurs muestra un diagrama de flujo de unsa
realizacidn preferida de un sistema, que utiliza el proce
dimiento de la presente invencidn.

En generel, esta invencidn consiste en la desha
logenacidn y desvaporizacion iniciel de los efluentes ga
ge0s08 mixtos de la antedicha centrel de energia, pegui-
das en serie por la deshidrogenscidn y después le subei-
gulente separacidn de los conteminantes gaseosos residug
les de eamtos efluentes, dejando los gases raros en forme
sustanciclmente pura.

Més especificamente, en la etapa inioial del
procedimiento, ha de haber un control de los niveles de
meterial que contiene heldgenos, tales ocomo el yodo, asd

como un control de 1o§,nivelea 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 hidrd
geno gaseoso de los efluentes. Esta ultima etapa contie~
ne dos difusores de paladio en funcionamiento en serie,
o, en el caso alternetivo, un difusor de paladio pare la
separacion de hidrégeno del efluente gaseoso, en serie
con una unided de oxidacién pera la conversién de tal hi
drdgeno en sgua. La tercera etapa del procedimiento con
tiene un lecho cglentado de meteles gquimicamente activoes,
para la seperacidn de la mayor parte de cualquier ges
regidual, dejando por tanto los gasés rarog en forms sug
tancialmente efneentrada para su recuperacién.

- Pefa que el procedimiento pueda ponerse en préc
tica en une base continua, la seccidn de pretratamiento
del sistema ha de controlar los niveles tanto de vapor
de sgua, c¢omo de los materiales que llevan yodo, ¢ada uno
de los cuales estd contenido en el efluente gaséoso de un
reactor de potencia, Este conxrél es esenclal, y& que am
bos componentes interfieren finalmente con la subsiguien
te separacidn de hidrdgeno de tales efluentes por difu -
sidn a través de paladio y sus aleaciones. En funciona -
miento, este comtrol se efectia en serie haciendo pasar
inicialmente los eflucntes gaseosos mixtos sobre tamices

plateados celentados, para separar tal yodo y sus compues
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tos, y enfriar después el &as por debajo del punto de ro
ofo del vapor de agua.

Le segunda seocion del sistema se usa para sepa
rar hidrdgeno de la mezcla gaseosa, haciendo pasar esta
dltima a un difusor convencional de paladio, que conste
de un tubo de pared delgada de una aleacién de paladio,
calentado & aproximadamente 6002C, En ls préctica, la mez
cla gaseosa es introducide por fuera del tubo, y sigue
ung trayeétoria tortuossa hasta la salida del mismo. Como
resultedo, el hidrdgeno presente en la mezcla gase0sa en
trante se difunde a través de las parsdes del tubo y se
recoge en ¢l interior del mismo, donde es extraldo conti
nuamente por bombeo,

El hidrégeno es altemenmbte soluble y mévil en el
paladio a temperaturas superiores a eproximedamente 300RC.
As{ pues, el hidrdgeno a una pfesién paroisl més alta en
un lado de una pantalla delgada de paladio se difundira
al otro lado de tal pantalla. Hay disponibles en sl comer
cio aparatos que emplean este fendmeno; no obstante, el
yodo tiene gque mentensrse a una concentracidn muy baja,
porgue destruye la permegbilidad de la pantalla., Asimis-
mo, la superficie del paladio tiens que mantensrse por
encima de 30020, ya que & temperaturas inferiores l& pan
talla sufre un ataque quimico por el hidrdgemo, y se des

truyen sus propiesdades fisicas.
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En la tercera etapa del procedimiento, la mez-
cla gaseose es recibida en un estado de empobrecimiento
en hidrdgeno, y contiene fundamentalmente nitrdgeno. En
esta etapa, la mezcla gaseosa es introducida en un lecho
calentado de metales quimicemente activos en forma de pe
quefias virutes, para proporcionar una gran superficie eg
pecifica, Las virutas metalicas pueden selecclonarse de
cualquiera de uno de los grandes grupos de metales quimi
camente activos, que reaccionan rédpidamente con compues-
tos quimicos volétiles, e incluyen los metales de las tie
rras raras y el magnesio, bario, estroneio, calcio, ura-
nio, titanio, zireconlo y hafnio. Se consiguen resultedos
altamente satisfactorios cuando se usan virufas ¥y tornea
duras {virutas de torno) de aleacion de zirconio. En la
fabricacidn de combustible nuclear comvencional se produ
den grandes cantidades de residuos de alescion de zirconio,
y no ha sido econdmico recuperarlos, pero shora pueden
usarse para reducir el volumen de gases rares radioactivos
en un efluente gaseoso hasta un punto en gque ese economi~
camente prdctico su almacenamiento prolongado.

EL hidrégeno recuperado de la segunda etapa del
procedimiento puede recircularse de nnevo al sistema pri
mario pare su nueva utilizacion, sin tratamiento quimico
adicional, En otra alternativa, puede ser también despren

dido @ la atmésfera despuds de su tratamiento como hidrd
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geno gaseoso o vapor de agua., Tiene que comprobarse la
radiocactividad de este material gaseoso antes de dejarlo
desprenderse libremente, para asegurarse de gue un defeg
to en el difusor primaric no compromete 12 pureze del hi
drdgeno, Consiguientemente, el hidrdgeno ha de ser com-
primide a una presién de varias stmésferas bara la deter
minacidn de 1a contaminacion radiosetiva con detectores
de radiseidn gamma sensibles a la radiaclon de criptdn
-85, Asimismo, después de la comprobacidn, el hidrdgeno
puede ser expulsado & la atmésfera en operacicn normal ©
hacerse pasar a través de un quemador, Sin embargo, una
rendija de temaflo importante en el difusoer primario puede
requerir la parada del quemador y el resultado seria la
acumulacidn de hidrdgeno contaminedo. En otra alternativa,
el hidrégeno gagseoso recuperado pusde ser expulsado con-
tinuemente a la atmésfera a través de un segundo difusor
de paledio, para eliminar cualesquiera contaminaclones

de gas raro que haya salido por fuga a través del difusor
primario. De este modo, si el difusor primario esté detg
riorado, pueden demorarse las reparaclones hasta una
pareda programada. En otra alternstiva, el hidndgeno po-
dria recuperarse en forma de sgue para su evacuacidn fue
re de la instalacion o retornar el reactor, De esta mang
ré, la cantidad de tritio desprendido'a la atmésfera se

reduce., Como este dltimo es un isétopo del hidrdgeno,

-9 -



21.3.72

10

20

25

los difusores dejarén pesar elguna parte del mismo junto
con otrae formes de hidrégeno,‘y si los niveles o concen
traciones de tritio exoenden de los deseados para los
efluentes de la instalacidn, puede ser deseable oxider el
hidrdgeno bajo condiciones controladas y recuperar el
agua producida.

En la realizacion preferida, haciendo referen-
oia a la figura, el efluente gaseoso de la instalacion 10,
es introducido en une seccidn de deshalogenacidn 11, que
tiene unos alambres plateados calentados 12, conectedos
8 la red eléotrica 13, secoidn en la gue el yodo es sepa
redo de la mezola gaseosa. Despuds del tratamiento, la
mezola gaseosa deshalogenada 14 es introducida deapués en
une seccidn de desvaporizacion 15, provista de un circui
to convencional de conducciones, & través de las cuales
circula un refrigerante 16, y tal mezcla gaseosa es desva
porizada para producir agua 17, que puéde dirigirse al
depdaito ocolector de lfquido residual del sistema., La mez
cla gmseoss desvaporizada resultante 18, es introducida
despuds en un difusor de paladio 19, para la separacion
sustancial de hidrdgeno de la mezcla gaseosa, como s8¢ ha
desorito hasta shora. Oualquier cantided de hidrdgeno re
gidual que pueda quedar en 12 mezcla gessosa tratada 21
&8 seperada haciendo pasar tal mezocle & través de un le-

cho 22 ‘de zirconio en forma de virutas de aleacidn de
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zirconio, gue han sido calentadas hasta una zona térmica
de aproximademente 5008C, Tal tratemiento separa el hidrg
geno, en forma de ZrHy, asi como cuglguier CO, y vapor de
agua que queden. La mezcla gBseosa exenta de hidrdgeno
se hace pasar despuds a traves de un segundo lecho 24 de
zirconlo, que ha sido calentado hasta una zona térmica
de eproximadamente 10002C, en la que el nitrégeno es ab~
gorbido y se completa el procedimiento, dejando sdlo los
gages raros 26 para ger recuperados y &almacenados en un
recipilente de muy pequsfio volumen 37.

Como se observa en la figura, el hidrdgeno ga—
seoso 20 recuperado procedente del difusor de paladio 19
puede hacerse pasar hajo presion en una de tres direccio
nes., La primera direccion serfa al circuito refrigerante
del reactor 28, La segunda direccion podria ser a un se-
gundo difusor 32, que separaria cualguier cantidad de gas
raro residual. El1 escape de hidrdgeno de este difusor 32
podria controlarse y dirigirse después bajo presion 33 a
la atmésfera 34. La tercera direccidén podia ser a un que
mador 35, en ol que se introduce aire u oxigeno 36, para
la posterior oxidacidn del hidrdgeno gaseoso, seguida de
la transferencia de esta mezcla gaseosa calentada 37 a
una seccidn de refrigeracidn 38 provista de un circuito
para la circulscidn de refrigerante 39, para producir

agua 41, pera su posterior transferencia al reactor o al
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depdsito de 1liquido residual,

ElL sigtema antedicho para el usé del procedi -~
niento de esta inveno;én ofrece una gran ventaja tdenieca
con respecto a la téonice anterio;. En ensayos experimen
tales, los difusoresmostraron producir un factor de des-

12

contaminacion de al menos 10 < en la separacidén de hidrg

geno del cripton., En realidad, el criptén estaba por debs
jo del 1limite de deteccidn en el hidrdgeno purificado, y,
para todos los fines précticos, la separacion de hidroge
no de todos los demds gases fué ebsoluta. No obstante,
gl es necesario, la fraceion de hidrégeno geparada del
gag de entrada ﬁuede varierse por ajuste de los paréme~
tros del difusor teles como la superficie disponible, la
temperatura de trabajo, y la turbulencia inducida en el
gas mixto, Ademés, los lechos de meteles quimicamente ac
tivos son separadores,gbsolutos de todos los gases de los
constituyentes de gasesdigfos, porque reaccionan con to-
dos los gases excepto con los gases raros, y son totalmen
te inertes frente a estos iltimos. En esta secoicn del
gigtema, la eficiencia de separacién estéd limitada sdlo
por la masa metélica disponible y por el tiempo de contag
to. |

Esta golicitud, que corresponde & la presentade
en los Estados Unidos de América el 15 de Marzo de 1971,

bajo el Nimero 124.383, se acoge 2 los beneficlos del ar
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ticulo 51 del vigente Egtatuto sobre Propiedad Indus—
trial.

~ REIVINDICACIONES =

Logs puntos de Invencién propia y nueva, que
se presentan para que sean objeto de esta solicitud de
Patente de Invencidén en Espafin, por VEINTE afios, son
los que se recogen en las reivindicaciones siguientess

18.~ Un sistema para la recuperacidén selecti
ve. de gases nobles raros, tales como xenén y cripién,
de los efluentes gaseosos mixtos de una central de ener
gle, que comprende una primera estacidén de deshalogeng-
cibén que tilene alambres de plate calentados para el con
tacto con dicho efluente gaseoso mixto que pasa a su tra
vés procedente de dicha central de energia, una segunda
estaclén de desvaporizacién que tienme un circwito de re
frigeracién para empleo en el enfriemiento de dicha megz

cle gaseosa deshalogenada que se recibe en la migma, pro
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cedente de la primera estacidén citada, pare producir
agua, una tercera estacién de deshidrogenacién que tig
ne un difusor de paladio para la sepéracién sustancial
de hidrégeno de dicha mezcla gaseosa desvaporizada que
ge hace pasar a su travéds, procedente de dicha segunde
egtacidén, wna cuarta estacilén de deshidrogenacidén, que
tiene un lecho de zircomio calentado en la zona térmi-
ca de aproximadamente 30990 a 5002C para la separacidn
del hidrégeno residual en dicha mezcla gaseosa, que se
hace pasar a su través desde dicha tercers estacidn,
una quinta estacidén de purificacién que tiene un lecho
de zirconio calentado en la zona térmica por encima de
aproximadamente 10002C, para la desnitrogenacién y se-
paracién de todos los gases residuales, excepto xendn
y criptén, de la mezcla gaseoéa que se hace pasar a su
través desde dicha cuarta estacidn, y una sexta esta-
¢ién que tiene un depésito pars la recuperacidén de di-
cho xendén y criptén bajo presién.

28,~ El sigtema de la reivindicacién 12, en
el que el agua citada procedente de dicha estacidn de
desvaporizacidn es alimentada al desagiie de liguido.

38,- El gistema de la reivindicacién 18, en
el gue dicho hidrdégeno procedente de dicho difusor de
paladio es hecho pasar bajo presién al circuito de re-

frigerante del reactor de dicha central de emnergia.
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48, E1 sistema de la xeivindicacidén 18, en
el gque dicho hidrégeno procedente de dicho difusor de
paladio es hecho pagsar a un segundo difusor de paladio
para la separacién de gases raros radiactivos residua-

5 les y le subsiguiente expulsidén del hidrégeno a la at-
nésfera.

58,~ El gistema de la reivindicacidén 18&, en
el que dicho hidrégeno procedente ds dicho difusor de
paladio es hecho pasar a través de una estacibén de oxi

10 dacibn catalitica y enfriado para producir agus.

68,~ UN SISTEMA PARA LA RECUPERACION SELECTL
VA DE GASES NOELES RAROS.

Tal y como se ha descrito en la Memoria gue
antecede, representado en los dibujos que se acompafian

15 y para los fines que se han especificado.
Egta Memorie congta de quince hojas escritas

g mdquina por une sola cara.
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