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Extracto del descubrimiento.

Un método para la extracidén dsel yodo de una atmésfera
gaseosa, que comprende la puesta en contacto de dicha atmég-
fera cont-eniendo yodo con una solucidn acuosa ascendente
que es de por lo menos 15.3 M de &cido nitrico bajo tales
condiciones que se evite la volatilizacién adversa del yodo,
se prevé en la preente.

Antecedenteg de la invencidn,

La invencién que se describe en el presente fué reali-
zada durante el curso de, o bajo un contrato con la Comisién
de Energia Atdmica de los Estados Unidos,

La presente invencién se refiere a un método para ex-
traer el yodo en forma molecular, como 12 o como un yoduro
inorgénico u orginico, de una atmésfera gaseosa. Una zona
principal de utilidad para esta invencién es la indudria !
de la energfa atémica, en la que, por razones de salud y de
seguridad pdblicas, es deseable el limitar la liberacidén del
yodo radiactive a la atmés-fera hasta el nivel mis bajo price:
ticamente posible. La liberacién del yodo radiactivo en la
industria nuclear puede producirse en dos circunstancias prin
cipales. Se produce, en forma rutinaria, en el reprocesado
de los combustibles nucleares irradiados connautrones cuando
los combustibles sélidos se disuelven, por lo general, en
un medio de disolucidém acfdica, En algunos esqueﬁas de repro-
cesado, el yodo puede ser liberado antes de la disolucién en
la que el combustible esti sometido a la oxidacién a alta
temperatura con aire u oxigeno.

Puede tambien precducirse en las excursiones nucleares
que resultan, por ejemplo, cuando un combustible nucleat en

un reactor en marcha e&s separado, lo que da como resultado
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la liberacidn de los productos de fisibén contenidos.

Ademds de la contencidn del yodo reactivo, generalmen-
te se considera deseable hacer que la contencién se efectué
de forma tal gue no solo evite lalliberacidn de todas las
formas de reactividad del yodo, sino que concentre el yodo
para disposicidn permanent e,

Se han llevado a abo amplips esfuerzos para retirar el
yodo de los efluentes gaseosas. Algunos métodos pueden re-
sultar parcialmente efectuvos para el yodo inorgénico y no-
lecular, pero no para el yodo orginico, gue existe princi-
palmente como voduro de metilo. Muchos de los métodos depen~
den de la utilizacién de absorbentes sflidos.

Con demasiada frecuencia nase puede determinar la cama-
lidad absorbente, ono es reproductible. Incluso cuando el '
rendimiento del absorbente s8lido es satisfactorio, los cos-l
tes de fabricacidén son demasiado altos.

Resumen de la invencién.

La preente invencidén difiere de los métodos anteriores
para t ratar los efluentes gaseosos conteniendo yodo radiac=-
tivo, mediante la provisidén de un método que es efectivo
para extraer cuantitativamente todas las formas de yodo, mo~-
lecular, inorgénico u orgénico, contenido en un medio 1liqui-
do de alta capacidad de yodo. Ademis, el medio absorbente
selectivo puede encontrarse facilmente y es barato, y no
implica, escncialmente, coste de fabricacién élguno.

La invencidn, que esti caracterizada por esta combina-
cién de ventajas, estd basada en el descubrimiento de que
las soluciones acuosasaltamente concentradas de &cido nitri-
co, desde tan poco como 15.3 M hasta tan alto como 24 Y

en el Acido nitrico, pueden didolver cuantitatibamente en
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ausencia de cantidades deletéreas de nitrico, todas las
formas de yodo hasta una forma no volatil de un gas que
contenga yodo en contacto con dicha solucién,

Con el fin de llevar a la pfactica esta invencién, so~
lamente es necesario llevar un gas que contenga yodo hasta
entrar en Intimo contacto con una solucidén acuosa de por lo
menos 15.3 M en 4cido nitrico en un sistema que permita la
ascensidn del Acido nitrico y permita que los éxidos forma-
dores de nitrito del oxfgeno, como por ejemplo efil NO y el
NOZ’ sean barridos del sistema., Em general, encontramos
que la decontaminacién mixima del yodo de una alimentacién
es una funcidn de la concentracidén de &cido nftrico. La
descontaminacidn cae rdpidamente por debajo de los 15.3 E,
pero aumenta con la concentracidn de 5pido nitrico., Para
mayor conveniencia, trabajamos en la mezcla azeotrépica
(15.3-15.6 M en 4cido nftrico), y obtenemos los beneficios
de la concentracidén mds alta de &cido nitrico bajo condicio-
nes de ascenso.

El ascenso y la retirada de nitrico dependen de la tem—
peratura, y pueden ser controlados simplemente en un monta-
je de aparatos quimicos, donde un gas comteniendo yodo es
alimentado a un frasco qie- contiene la solucidn de Acido
nftrico calentada a una temperatura que va desde los 902
hasta los 1222 C. Encima del frasco se prevé ina regién de
ascenso para permitir el retorno del 4cido nftrico a la
solucidn. La regién de ascenso se une a un primer condensa=-
dor.

Un segundo condensador por encima del primer condensa-
dor se mantiene a una temperatuva que va desde los 152 has-

ta los 252 C, con el fin de hacer descender el punto de ro-



10

15

20

25

30

cio tanto como sea practicabls con wl fin de reducir las
pérdidas de Acido nftrico. Y, finalmente, un zeolito absor-
bente impregnacdo de plata sélida se mantiene a una tempera-
tura de 2002 C y se une, corriente abajo del segundo condep
sador, con el fin de evitar que cualquier yodo vuelva a la
temperatura amhiente. La relacién de la concentracidn de
yodo en la alimentacidén con la del absorbente sélido geda
definida como el factor de descontamienacién, y provée la
medida sbre la cfectividad de la solucidn de Acido nitrico
para retirar el yodo de una dimentacidn.

La zona de ascenso puede ser una regidn abierta a empa~-
quetarse con perlas de cristal para aumentar la eficiencia
del ascenso. Por encima de la zona de ascenso, el primer
condensador es operado a una temperatura quie es_efectiva
para retirar los gases formadores de nitrico, tales como
el NO y el NOZ. Hemos comprobado que, cuando el primer
condensador.es operado a temperaturas mids bajas, la absor-
cidn de los éxidos de nitrdgeno en el 4cido de ascenso se
produce dénde asi lugar a que parte del yodo quede retenido
en el estado volatil, coyo I2 elemental.

La eficacia como capturador del yodo es mis efectiva
a una temperatura que permita un ascenso miximo del &4cido
nftrico, lo ue pudimos comlprobar que ocurria a una tempe-
ratura de 1202 hasta 1252 C.

La reaccidn del 4cido nitrico a la molaridad 4cida efec
tiva es, segin se¢ cree, una de las hidrolisis y la oxida-
cidn.

A las temperaturas de ascenso del &4cido, y en la au-
sencia de nitrico ( a cmusa de la separacidén del NO y el

NOZ), el yodo queda aparentemente convertido en la forma
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yodada no volatil (103~). Como yvodato, la concentracién

del yodo en el &cido nitrico puede formarse en forma no vo#

latil, pero dando todavia una eficiente captura del yodo,
La solubilidad del HIOg en el 4cido nftrico concentra-

do ( 16 g) es del orden de cien veces mas alta que la solu-

bilidad del I2 en el mismo medio, dando asi una recepcidn

estable del yodo con gran capacidad de yodo.

Asl, pues, la invencidén puede ser considerada en una
aspecto como una-técnica para la concentracién de yodo en
solucidn y, en otro aspecto, como un.método para la acumu-
lacién de los valors del yodo a partir de la forma gaseosa
en una forma de liquido concentrado. Si se desea, el icido
nftrico puede ser destinado para obtener el Acido yédico
(HI°3) o una forma deshidratada de H103, como por ejemplo
el HISO 8 S el 1205. )

La efectividad de practicar este proceso de retencidn+
del yodo dentro de los lfmites paramétricos que se discuten,
aparece en la Table I,

TABLA X
Rendimiento de la Columna de Ascenso Concentrado HNO3

en la retirada del Yoduro de Metilo de una Corriente de

- Aire,

300 ml de 16 M HNO3 con una columna de ascenso de 1
pulgada de didmetro provista de un condensador enfriadoe por
agua del tipo bombilla; el aire contenfa I3ly-rastros de
yoduro de metilo; el aire efluente pasaba a través de '
un lecho de zeolita de plata & 2002 C para atrapar el yodu-

ro regidual; durante de las pruebas ~ 1 hora,
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Prueba Sistema de destila el fitmo Iesistencia Factor Resto
Ne ci.én Conc. de Flujo del aire de deg de yodo
en aire de aire ‘tiempo (a) contami %
________________________ 5_2@@9_ {1 /mn) (seg) nacion (b)
1 Gas rociado a tra- 100 1000 0.035 2x106 5;){10“4

vés de la cuba (so
lucién 300 ml) a
1202 C; sin empague
tado en la columna
de ascenso; se wtili
zd frita de aistal
para introducir el
gas dehajo de la su-
perficie de HNO3

2 Igual que en la prue 100 1000 0.035 3x10 3x10°
ba 1 pero el aire se
introdujo por encima
de la superficie
HNO, de la cuba; HNO
a 1202 C

3 Igual que la prue- 100 1000 0.035 2x10
ba 2
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a) Tiempo de resistencia aproximado dn el condensador de ascenso de 8 pulga-
das de largo.

b) Factor de degcontaminacidn calculado a partir del total de 131I encontrado
en la euba y del total atrapade en carbbén o base de zeolita Ag.

La alta descontaminacidn alcanzada se puede aumentar
todavia mds mediante la operacién de varios sistemas idcidos
de ascenso, en serie, con el destilado de un sistema sir-
vidieno de alimento para el sistema subsiguiente,

25 Aparte de la temperatura y de la molaridad del 4dcido
nitrico, uno de los flactores mis improtantes gue determinan
el grado de descontaminacién del yodo es la temperatura del
agua de refrigeracidén del primer condensador.

Hemos comprobadso que a una temperatura de salida del

30 agua de refrigeracidn del condensador de 112 C, se producem



factores bajos de descontaminacién. A esta temperatura
del condensador el lfquido de ascenso es amarillo, deno-
tando una alta concentracidn de N02 o de N204 fes decir
HNOZ). Cuando la temperatura del condensador se elevd

5 hasta una temperatura de salida del agua que iba desde
352 hasta 602 C, el lfquido de ascenso er a incoloro, y
por lo general se obtenian altos factores de desconta-
minacién ( 104). Esta experiencia demostré que el pro-
ceso de fijacidn del yodo gueda perjudicado por la pre-

10 sencia de 6xidos disueltos de nitrégeno, que reducen el
yodato a I2 volatil, de forma que el sistema de condens-a
dor debe ser operado a una temperatura lo suficientemen-
te alta como para reducir ila solubilidad del éxido de
nitrogeno, cono se evidencia por el color del liquido

15 de ascenso:

El efecto de la temperatura de condensador en la

descontaminacién alcanzada en una solucidn de 4cido ni-

trico 15.4 M aparece en la Tabla II

TABLA II
20
Ritmo del firjo de Ritmo de ascenso %Yemperatura del Factor de descontami-
aire (1/min( del lfquido IINO3 primer condens. nacidn del Yodo
(n1/nin) __(x0) ) .
1.0 7.5 55 5.7 x 10°
1.5 7.5 45 2.0 x 107
1.5 5.0 45 2.5 x 104
1,5 5.0 60 1.2 x 10%
2.0 5.0 35 2.8 x 10°

. s e g S -

131 |
(+) Relacidén del 31 encontrado en la solucidn 4cido nftrica con el yodo en-
contrado en la zeolita de plata.

30 Cuando el primer condensador se operd a 152 C, se
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produjo una considerable almrcidén de los Sxidos de ni-+
trégeno al Acido de ascenso, y ésto hizo que parte del

yodo fuera retenido en el estado volatil I_,. La tempe-

9
ratura éptima para el primer condensador es de entre
352 v 602 C, siendo posiblemente la temperatura mis
alta de moyor eficacia a los ritmos de flujo de aire
donde el éxido de nitr8geno que se separa del &cido ni-
trico es menos efectiva. El condensador superior, o
segundo condensador, era del tipo espiral y se operaba
a 152 C o menos, para hacer descender el punto de rocfo
del 4cido nftrico hasta un valor bajo. Esto, mis la
wtiliracidn <e un condensador espiral, se comprobd que
era desealle con el Tin de reducir el arrastre de yodo
en forma de aerosol.

La recogida de yodo como yodato en la fase acuosa
permite la disposicién en varias formas. Mediante la
neutralizacidén con cal, o con otro material alcalino,
el yodo queda estabilizado y mantenido en’'la fase acuosa
como Acido yddico o cmo anhidro icido #ddico. La regene-
racidén del yodo elemental se puede efectuar facilmente
mediante el tratamiento de la solucidn yodada concentra-
da con nitrito para liberar el yodo como I2 elemental,
que era una aolubilidad cien veces més baja ¥y, en conse-
cuencia, saparable como material sélido.

Se reivindican como propios y nuevos para que sean
objetos de una Patente de Invencién en Espafia, por vein-
te afios, reivindicandose la prioridad de la Patente depo-
sitada en los Estados Unidos bajo el n? 175.352 de fecha

26 de Agozto de 1971, los puntos siguientes.:
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1.~ Metodo para la extraccidén del yodo organico
e inorganico de una atmosfera gaseosa, que comprende
la puesta en contacto de dicha atmésfera Qﬁe contiene
yodo con una solucidn acuosa de ascenso que es de por
lo menos 15.3 M en dcido nitrico bajo condiciones ta-
les como para evitar la volatilizacidn adversa del yodo,

8.~ Metodo para la extraccién del yodo organico
e inorganico de una atmésfera gaseosa, de acuerdo con
la reivindicacidém 1 en el que la concentracién de &dci-
do nitrico en la solucidn estd en la escala de 15.3 - 24
y.

3.~ Metodo para la extracidén del yodo organico
e inorganico de una atmésfera gascosa, de acuerdo con
la reivindicacidn 1 en el que los gases formadores de
nitrito se dejan volatiliqar desde el Acido de ascenso
a un ritmo que evita la volatilizacidn del yodo.

4.,~Método para la extraccidén del yodo organico
e inorganico de una #mdgfera gaseosa, de acuerdo con la
reivindicacidén 1 en el que el Acido nitrico en solucidn
es una mezcla de azeotropos.

5.= Método para la extraccién del yodo organico
e inorganico de una atmdsfera gaseosa, de acuerdo con
la reivindicacién 1 en el que el dcido nitrico esti
a una temperatura en la escala de 002 g 1252 C.

6.- METODO PARA LA EXTRACCION DEL YODO ORGANICO
E InORGANICO DE UnA ATMOSFERA GASEOSA.

Todo conforme se describe en la Memoria que ante-
cede, y se reivindica en su NOTA,

Esta menoria consta de 1l hojas folicadas y escriw=

tas a midquinas por una sola cara.
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