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1 Esta Solicitud de Patente se refiere s procedimientos

de separación de isótopos en los que, en una primera etapa, 

se utiliza radiación IR para excitar selectivamente un isó-
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topo de una mezcla isotópica en condicione,s en que tiene lu 

[jar la absorción múltiple de fotones infrarrojos, y dicho 

isótopo excitado se convierte en una segunda etapa, en una 

forma que puede ser separada de dicha mezcla. La segunda e 

tapa se limita a la combinación de electrones térmicos con 

dicho isótopo excitado para formar iones negativos que su - 

fren una descomposición unimolecular formando un fragmento 

iónico que puede ser separado seguidamente de dicha mezcla 

isotópica.

La presente invención se refiere a un procedimiento

para separar un compuesto en dos o más partes, en cada una

de las cuales las abundancias de los isótopos de un elemen,

to dado difieren de las abun-dancias de los isótopos dól- mi_s

mo elemento en dicho compuesto. En una realización, la in -

vención se refiero a un método para la excitación vioracio-

nal, isotópicamente selectiva, de.compuestos gaseosos, que

tienen preferiblemente la fórmula general MEg, en laí que M

se selecciona del grupo que consta de U, S, U, Se, Te, tío,

Ra y Te, más preferiblemente UEg y SFg mediante absorción

múltiple de fotones infrarrojos, seguido por la unión simul

tunea y/o subsiguiente de electrones térmicos a dichos com-

pue*jto3 excitados por vibraciones, para formar iones negaM

vos que se descomponen en fragmentos iónicos y son separados

da los compuestos sin excitar. Los compuestos de fórmula

!'-lfg que son excitados por vibraciones hasta una energía crí
** **

tica se descomponen en especies WEg, por ejemplo UEg y SEg. 

Los ionss producidos de este modo pueden ser separados por

sa
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medios conocidos an la técnica. Estos iones negativos ocio, 

rán enriquecidos en el isótopo de la especio que haya sido 

excitada por las vibraciones de ¡nodo preferento. Los iuno:. 

negativos formados a partir de compuestos sin excitar, por 

ejemplo, Ufe" y SEg** pueden ser recogidos también propurcio 

nando una fracción que esté enriquecida en el isótopo sin 

excitar.

Con objeto de que la presente invención pueda ser cs^

prendida con claridad, és útil pasar revista a la técnica

anterior relativa a la separación fotoquímica de isótopos. ¡

La Patente de EE*,UU. 2.713.025 y la Patente Británica

1.237.474 son buenos ejemplos de procedimientos para ].< ra

paración fotoqufmica de los isótopos do mercurio. El primor 
!

requisito para una separación fotoquímica de isótopos 

que se encuentren condiciones tales que átomos o moléculas 

ds un isótopo de un elemento dado absorban luz más fuerte­

mente que los átomos o moléculas de otro isótopo de dicho 

elemento, E.1 mercurio cu un motfil volátil y forma con f nci, 

lidad un vapor de átomos. Dichos átomos absorben luz ultra 

violeta a 2537 A. La línea de absorción d'el H g ^ "  está deis 

plazada en 0,01 A con respecto a la irnea de absorción del 

Dado que las líneas de absorción son sumamente es - 

trechas, puede, mediante el uso de una luz en una región d;.: 

longitud de onda críticamente estrecha, excitarse o bi.n t-1
Hg2M  c si ,^202,

El' segundo requisito para una separación fotoquímica 

de isótopos es que aquellos átomos o moléculas que son ex­

citados por luz sufran algún proceso que rm sufran lúa áto 

mos o molóculas que no han sido excitado-', o por lo monos, 

nc lo sufran tan rápidamente. Un cuanto da luz uitravinle-
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ta de 2537 Á comunica una excitación de 112,7 Kcal/mol, al 

átomo de mercurio que le absorbe. El número de átomos de 

mercurio que son excitados térmicamente a temperatura am - 

binnta hasta esta energía ss pequeño y tipnde a disminuir, 

do aquí que los átomos excitados por luz no se diluyan con 

átomos excitados por medios térmicos. Los átomos de esta 

excitación elevada sufren fácilmente reacciones con el HpO 

(cumo se enseña en la patente de EE.UU.) o con O2, HCl o 

butadieno (como se enseña en la patente SritánicaJ, no te­

niendo lugar dichas reacciones a temperatura ambiente con 

mercurio sin excitar.

Sin embargo, el uranio es un metal muy refractario, 

y hierve sólo a temperaturas extremadamente elevadas. Así 

pues, el uso del procedimiento antes descrito con átomos de 

uranio en lugar de mercurio, implica dificultades evidentes,

La forma más volátil del uranio es el UEg. El U Eg y el
238U Eg absorben ambos luz ultravioleta y lo hacen casi.en 

la mienta extensión en todas-las lohgitudos da onda en al 

UV; por tanto, la excitación UV dsl UEg no satisface el prĵ  

mer requisito de la separación fotbquimica de isotopos. sin

embargo, el UEg puede absorber también luz infrarroja en la
_1 ' 1 

región .de alrededor da 626 cm** (la banda Vg) y de 189 cm

(la banda Ambas bandas-, la Vg y V¿. del U^^fg están de:

plazadas respectivamente, pero la magnitud de estos, despla­

zamientos es pequeña comparada con la anchura de las bandas;

un otras palabras, los espectros de absorción infrarrojas 
238 235del U ' Eg y M "Eg no coinciden exactamente, pero se aupar, 

ponen en todas las longitudes do anda de modo que si un isó. 

topo absorba luz también lo haré el otro en un grado sustan. 

cial. Por tanto, la excitación infrarroja-de UEg por absor-
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ción do un fotón IR solo, as- un procoso de selectividad it 

tópica limitada.

Existo un problema semejante.con respecto a otras es 

pecies tales como el azufra. La composición del vapor de 

azufro es muy compleja y se determina mediante la tempera­

tura del sistema. Uno de los compuestos más volátiles de 

azufre és el SFg. El ^ S F g  y el *^SFg absorben ambos luz 

ultravioleta en vacío, y con la posible excepción d- la 

estructura vibrónica, no hay diferencia en los espectros 

de absorción. Ll SFg absorbe radiación infrarroja en la
' —l* -fgión de 948 cm** aproximadamente y el espectro do absorción

infrarrojo del ^SFg y dal SFg muestran un desplaz.<mi'-n-

to isotópico, tn esta caso, en contrasto con el UF^, u-*. !'i 
' ^

sible encontrar regiones del espectro do absorción infr.'rrjj 

jo donde un isótopo absorberá luz, y en un grado sustancial 

el otro no. Las especias da" banda caliente, térmica, 

tan, sin embargo, la utilidad de la excitación con un solo 

fotón en términos de proparar las especias para su separa­

ción . '

ti segundo requisito para la separación isotópica o-- 

también una cuestión do cierta dificultad para el UPg, ol 

SFg y otras especies )')Fg. Las moléculas 1'tFg qun son exciLj. 

das por la luz.iR no son necesariamente diferentes do 

culas que han sido excitadas al mismo nivel de anorgín por 

excitación térmica. La mayor parte de los procesos quo 

frirán las moléculas excitadas por lo luz, los sufrirán 

también aquellas moléculas que son excitadas térmicamente 

al mismo nivel do energía. Esto dilución de Ion molécula'! 

excitadas por la luz con moléculas excitadas térmico'!'! nte 

hará descender además el factor de separación isotópica.
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La presenta invención es un procedimiento de tres

etapas, que puede ser ilustrado mediante la separación de

isótopos de UF^. tn la primera etapa las moléculas UF^ que

han de sor separadas isotópicamente se irradian con un lá-
-3ser infrarrojo potente durante un tiempo inferior a 10 

segundos bajo condiciones tales que al menos el U,l% de 

las moléculas U'* F^ o u'* F^ que se irradian absorbe una 

energía de más de 24U0 cm**̂  que es equivalente a un conte­

nido du energía vibracional. de 4 Esto puede hacerse

usando el procedimiento de absorción fotónica múltiple su 

cesiva, es decir, si se irradia UFg a una densidad de po- 

tencis supurior a 10 vatios por cm por torr de presión 

de UF^ en presencia de un segundo gas, el cual tiene una 

presión parcial da 5 veces por lo menos la presión parcial 

del UF̂ -, un Loncos el UF^ puede ser excitado sucesivamente 

desde el estado vibracional fundamental al primer estado 

vibracional excitado, al segundo estado vibracional exci­

tado, al tercer astado vibracional excitado, ai cuarto.eje 

tado vibra'cional excitado,' etc., ^componiéndose la selucci- 

vidad isotópica de cada etapa de excitación a medida que 

prosigue la excitación sucesiva. Esta excitación puede ser 

conseguida también mediante cierto' nómero de otros proco - 

sos de absorción multifotónicos conocidos ahora en la téc­

nica, ninguna de los cuales requiere, necesariamente, la 

'presencia dol segundo gas. Coñdioiortoo somojantes podrían 

mantenerse para el SF^ y otras especies FtFg. Ha de apreciajr 

se que una separación do isótopos eficaz mediante unión.de 

olectronos requiero que las moléculas excitadas' de modo pro 

feienta sean excitados por encima del contenido de energía 

vibracional térmica. Esto es, las moléculas excitadas de

-9¡- -
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modo preferente deben ser excitadas al menos con 4 cuantos 

en el modo vibracional ifg.

La segunda etapa de la presente invención es la —  

'reacción del compuesto excitado por vibraciones, por ejem­

plo, el Uf*g, el SFg y otras especies MFg, con electrones 

térmicos, siendo generados dichos electrones términos por 

medios conocidos en la técnico. La proporción de el- atro­

né s térmicos a especies MFg en total debe sor de 0,1 por 

lo menos. La neutralidad ,dn carga en el aparato experimen­

tal puede ser mantenida usando medios conocidos en. la tór- 

nica coma se ilustra adicionalmente a continuación. C1 tic;: 

po total durante el que las especies flFg estén en contac­

to pon los electrones térmicos, tanto antes como desoués
'  ̂ , —3

de dicha irradiación, debe ser inferior a 10 segundos.

Las razones para los requisitos anteriores y la pre­

ferencia por electrones térmicos son complejas.y estén en 

relación con el problema de la dilución térmica. Según so 

ha indicada anteriormente, las moléculas UFg asi come tam­

bién otros compuestos excitados por vibraciones, que so ejx 

citan de un modo selectivo, isotópicamente mediante .un lá­

ser IR, sa diluyen con UFg u otras moléculas MFg exüihados 

térmicamente a los miemos niveles energéticos. La enseñan­

za de la presente invención es que este efecto indeseable 

da dilución saa reducido al mínimo excitando rápidamente 

una fracción significativa (man do u,ly¡) de dicho enmone- 

to isotópico, que en el caso dul uFg puado ser u bien 

U" F (- o U" f g ! Una vez.formadas las moléculas fotuaxeiti 

das (excitadas per vibraciones) son convertidas un iones 

por reacción con los electrones térmicos v son separados 

mediante procedimientos de deroxcitarián. Las moléculas
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1 citadas térmicamente también serán separadas mediante 

ruacri-án y dcsoxcitación poro se formarán continuamente 

nuevas moléculas de UFg excitadas térmicamente a partir de 

moléculas de tJFg sin excitar. Así; después de irradiación 

5 'can el láser IR la relación de moléculas fotoexcitadas res 

pecio a moléculas excitadas térmicamente disminuirá conti­

nuamente y la dilución indeseable aumentará continuamente. 

Bajo la mayor parte de las condiciones la vida dal tJF̂. fo- 

tuoxcitadu, por ejemplo, será de 10 segundos o menos, y 

10 es la enseñanza de la presente invención que tanta el tiem

pe de irradiación como el tiempo de contacto sean inferio- 
-3res a 10 segundos con objeto de reducir al mínimo el ofer­

to Jo dilución.
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Dado que este tiempo muy limitado está dispanioie pe 

rn reacción entro UF^ fotoexcitado y los electrones térmi­

cos, es necesario usar dichos electrones térmicos &n un e.x 

ceso considerable sobre el.UFg fotoexcitado con objeto de 

conseguir una recuperación aceptablemente eficaz del til-ti 

me. Por tanto, la presente'invonqién enseña que la propor­

ción do electrones térmicos con respecto a UFg tota'l, por 

ejemplo, deba sor de 0 ,1 por lo menos. . "

El uso de electrones térmicos como reactivo con el 

que reacciona el UF^ fotoexcitado, es ventajoso por cierto 

numero de razones. En primor lugar existe una ventaja gs - 

naral da los electrones térmicos sobre otros reactivos. Se 

sabe que la constante do velocidad de unión de los electro, 

nes términos Os muy grande, mayor que cualquier cOnstanta 

de v&lócidod de reacción química conocida. En segundo l u ­

gar es biso sabida que cuando una molécula excitada con vi, 

braciones choca con una molécula sin excitar, la excitación

-3- .
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puede ser transferida quedando la primera molécula sin ex­

citar y la última molecúla excitada* Este proceso es deno­

minado transferencia U-V y puede ser un proceso sumamente 

eficaz. Si se intenta hacer reaccionar el UFg fotoexcitado 

* con un reactivo molecular, la transferencia V-V podría dar 

COMO resultado 1, párdid, rápida d.i fotoaxoitado. El

uso de electrones térmicos que no pueden sufrir la trans­

ferencia V-V evita este riesgo.

En tercer lugar, los electrones térmicos tienen la 

ventaja de ser generados in situ rápidamente bombardeando 

gas helio con partículas emitidas a partir de radioisóto­

pos y por otros medios conocidos en la técnica.

Eñ cuarto lugar, las especies formadas por unión do 
*

electrones térmicos a SFg, UFg y otras espacies MFg exci­

tadas, aa disociarán rápidamente proporcionando especies 

MFg**. Aquellas moléculas que no poseen la energía interna 

crítica se ponen en contacto forman sólo MFg**. Las dos es­

pecies puedan ser separadas después mediante ciBrto númem 

da métodos conocidos en la situación de la técnica.

Entre otros, éstos pueden ser, por ejemplo,.-reaccio­

nes químicas de los iones tales como MFg**,+ X— -? X" + MFg, 

cuando MFg es un precipitado, y MFg" + X — ? X" + MFg, cuan 

do MFg es ona especie .en fase gaseosa.

Según la descripción anterior, la presente invención 

se distingue fácilmente de la técnica anterior. Así la Pa-- 

tente de EE*UU. 3,443.087 ansaha la separación de U "Fg r 

partir de 0 Fg excitando selectivamente uno da ellos con 

un láser infrarrojo, ionizando luego dichas moléculas oxcí 

tadas con luz ultravioleta y recuperando los iones por me­

dio da campos eléctricos y/o campos magnéticos o reaccio-
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nes químicas. En una revista titulada "Photochemical Isoto 

pe Separation As Applied to Uranium" (Union Carbide Corpo­

ration Nuclear División, Oak Ridge Gassous Diffusion Plant, 

15 de Marzo de 1972, K-L-3054, Revisión página 29), Fe­

rrar y Smith discuten la patente anteriormente citada y en 

mentan desfavorablemente la practicabilidad de la segunda 

etapa de fotoionización propuesta. Como alternativa ellos 

sugieren fotodisociacién.

La Patente Tribúnica 1.2H4.620, la Patente Alemana 

10 1.959.767 y la Patente Alemana 2.¿50.232 enseban el uso de

radiación infrarroja para excitar selectivamente moléculas 

que sufren después una reacción química que las moléculas 

sin excitar sufren más lentamente. Sólo se proporciona un 

ejemplo de una da tales reacciones, la descomposición tér 

1S mica del

En todas las refarencias anteriores so enseña éxpi_f 

cita-nante que la energía dada a las moléculas un la etapa
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de fetauxeitocion os La de un fotón IR, lo que para el uFg 

es menos de la excitación de 2400 cm enseñada en ia pre­

sento invención. Ninguna de las referencias anteriores en­

saña, ni muestra, ni sugiero la vantaja de excitar una
 ̂ 235 ^38fracción sustancial del U Fr o el U"* F^ reduciendo con6 5

ello la dilución térmica, ni enseña, ni muestra, ni suqij? 

re la necesidad de un tiempo de irradiación muy corto y un 

tiumpu do contacto muy corto, ni nnse*'á, ni muestra, ni su 

giere el usu de electrones térmicos para recuperar eficaz­

mente el UF^ fotoexcitado, ni enseña, ni muestra, ni sugin 

re ol uso de descomposición unimolecular de iones negativos 

excitados por vibraciones producidos mediante la unión de 

electrones térmicos, como medio de recuperar eficazmente el
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1 SFg, UFg y otras especias.ftFg fotoexcitadas.

Puede ser separado azufre de distribución isotópica 

natural conforme al esquema dado seguidamente con referen 

cia a la Figura 1.

g - Se convierte azufre on vapor de SFg por medios cono­

cidos en la técnica y se mezcla con helio en la zona 1 . Ec

10

15
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25

ta mezcla se hace pasar a una zona de reacción 3 donde os 

irradiada, de modo pulsado, con un láser de LO^ (3) y dicha 

mezcla irradiada se pone en contactó simulténeamantr con 

electrones térmicos procedentes de una fuente de los mis­

mos (4)' que puede ser, por ejemplo,'una pistola electrón!., 

ea. Los iones asi formados, es decir SFg** y SFg** son roti 

radoa por medio de un extractor de iones (5) y soparador, 

unos de otros por medio dé un Filtro do masas (ó) que pue 

de ser un campo electromagnético aplicada. Tahto el 5F\." 

que esté enriquecido en. ^S-, como el SFg", que esté enri­

quecido en ^*S, pueden ser recogidos ajustando dicho fil­

tro de masas, en lo zona do recogida (7),

El láser de CO^ se hace funcionar en las transí cisne.-¿
P(12) y p(l4) de la banda de .1.0,6 jj a una densidad rio po-

tencia de 10 vatíos/cm por torr. de SFg, durante uii tic:!)
, -3 -6po de irradiación de 10 a 3.0 segundos, produciendo me 

léculas de SFg con una energía interna de 3760 a 1000 

cm '.La presión parcial da SFg en dicha zona de re-¡t.ciÓ¡) 

so mantiene entre 10*"'' y 10 torr, Loe ulectrones térniccs 

son proporcionadas o una presión parcial comprendida entre 

0,01 y 100 vacos Id presión parcial do SFg, y se proporción 

na helio a una presión parcial comprendida entre 0,01. y 

1000 veces la presión parcial del SFg.

El contacto de dicho SFg, dichos electrones térmicos30
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/ Jichi: helio, se llevo o cobo o la temperatura equivalen­

te Jo ^0"K a üt!Q9K durante un tiempo do monos do 10 "* so -

¡urt ' os.

Bajo las condiciones anteriores, la< sucesión de —

reacción 5F^ + e*o

30

*-(SF^)* _st-SF̂ ** + F tiene lunar con

selectividad isotópica y el SFg** puede ser recuperado me­

diante cualquiera de los medios conocidos en la técnica, 

por ejemplo, Filtración de masas mediante un campo electro, 

magnético aplicado.

El procedimiento puede ser llevado a cabo de modo 

continuo. La moacla da gas en el reactor se somete a nuPi, 

cien tes impulsos de láser para producir el grado de convoy 

sióu den!, a do de 3Fg. Si so deseara una mayor grado do enrj_ 

quucimi onto, entonces, por medios bien conocidos en la tóc, 

nica, loo productos recogidos pueden ser convertidos on 

SF, y puedo repetirse el proceso de la presente invención. 

Asimismo, si al SF^ sin descomponer no es agotado hasta el 

niv^l do-'o-da, puesto conseguirse un agotamiento adicional 

repitiendo el prncedimientd de la-.prosonto invención. Les 

LÓ'.nicss !e separación isotópica por etapas para cqhsegu'r 

las nivelas de unrinuecimiento deseados en el producto y el 

agol.v.iionto de las colas son bien conocidas. Una vez alcan_ 

zade ul nivel de enriquecimiento deseado el producto puede 

ser convertido en la forma química deseada por métodos bien 

rortor.-idoti un la técnica. Aun cuando la realización profort 

da es para le separación de los isótopos del azufre, se po 

quieren condiciones semejantes pero diferentes frecuencias 

de láser y diferentes contenidos de energía interna crítica 

para las especies UF^, etc. No obstante, como se ha indican 

Jo anteriormente^ los requisitos de energía interna se cal.

a*
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1 culan ert cada caso por los expertos en la técnica, hirien­

do referencia al requisito de que la molécula excitada pro 

ferentementn debe ser excitada al meneo por 4 cuanto-: -.n o.'

5

modo de vibración

REIVINDICACIONES

10
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25

Los puntos de invención propia y nueva que se presen, 

tan para que sean objeto de esta solicitud de Patente de 

Invención en España por VEINTE anos, son leo que se r¡-cn 

gon en las reivindicaciones,siguientes:

la.- Un procedimiento de separación de isótopos que 

comprende irradiar un compuesto que está constituido por 

una mezcla isotópica, on condiciones en que un isótopo os 

selectivamente excitado y, absorbe más de un fotón, fu ""tan 

da urt compuesto excitado por vibraciones, combinar un o) un 

trón térmico con dicho compuesto excitado para formar i unte, 

negativos que sufren una descomposición unimolecula-r for - 

mando un fragmento iónico quo puede ser separado dtr dicha 

morola isotópica, y recoger dicho fragmento iónico.

2a.- Un procedimiento segón la reivindicación 1.a, en 

el que dicho compuesto tiene la fórmula general ftEg on don 

de M so selecciona del grupo constituido por U, S, iJ, Se,

3 p

Te, tío, Re y Te.

3s.- Dn procedimiento segón la reivindicación 23, un 

el que dicho isótopo excitado selectívamonto absorba por 

lo menos 4 cuantos en el modo ds vibración

43.- Un procedimiento segón la reivindicación 33, un
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l¡el que M se selecciona entre el grupo constituido por S y U.

! 5"*** Un procedimiento según la reivindicación 4̂ , en el que K es

¡U.
i<
} 6^.- Un procedimiento según la reivindicación 2a, en el que la
¡

5 proporción de electrones térmicos a H¡V os do 0,1 por lo monos.

; 7a.- Un procedimiento según la reivindicación 6a, en el que el

tiompo durante el que el 1-IFg y dichos electrones térmicos están en con­

tacto es inferior a 10**̂  segundos.

8a.- Un procedimiento según la reivindicación 3̂ , en el que por 

lo monos el 0,1;% de los isótopos que so irradian abserbe al menos 4 cuan 

tos en el modo de vibración 3*

9a.- Un procedimiento según la reivindicación 1&, en el que se se 

para una mezcla isotópica do SFg en dos o más partes, en cada una de las 

cuales la abundancia de los isótopos de azufre es diferente de la abundan 

cia de los isótopos de azufro en dicha mezcla, que comprendo irradiar en 

una zona de reacción una mazóla gaseosa do SFg y helio, manteniéndose la 

presión parcial de SFg en dicha zona de reacción entre 10 ^ y 10 corr, y 

manteniéndose la presión parcial do helio en un valor comprendido entre 

0,01 y 1000 veces la presión parcial del SFg, con un láser de C0g que ac

túa en la banda do 10,6 a una densidad de potencia de 10^ vatios/cm^
-8por torr de SFg, por lo menos, durante un tiempo do irradiación do 10 

a 10  ̂segundos, para producir moléculas excitadas de *^SFg con una ener 

gía interna comprendida entre 3760 y 4000 cnf*\ y poner en contacto si­

multáneamente dicha mezcla gaseosa con electrones térmicos a una presión 

25¡parcial de 0,01 a ICO veces la presión parcial de SF̂ , en donde dicho con 

tacto so lleva a cabo a una temperatura equivalente comprendida entre

40% y 6C0°K durante un tiempo inferior a 10 segundos, en donde dichas
 ̂ 12 32 -moléculas excitadas de " SF^ son convertidas en SF^ , y recoger dichas

20

30

moléculas convertidas.

108.- Un procedimiento de separación do isótopos.
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¡ Tal y coso so ha descrito en la Memoria que antecede, roprosenta-

}do en el dibujo que se acompaña y con los fines que se han especificado.

} Esta Memoria consta de quince hojas escritas a máquina por una so

jla cara.
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