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Esta solicitud se refiere a procedimientos de pre
paracidn de isétopos, en los que, en una primera etapa, se
utiliza radiacién infrarroja para excitar seleétivamente un
is6topo de una mezcla isotépica, y dicho isétopo excitado se
convierte, en una segunda etapa, en una forma que puede ser
recuperada desde dicha mezcla. La presente invéncién utili-
za la reaccién quimica de dicho isétopo selectivamente exci
tado, para convertirlo en una forma recuperable.

Ia presente invencidn se refiere a un.procedimien
{0 para.separar un material en dos o mds partes, en cada una
de las cuales la abundancia de log is6topos dé un elemento
dado difiere de 15 abundancia de los isétobos.del miswo ma-—
terial en dicho material. Kds en particular, la invencién

. .
se refiere a un método para la excitacidén isotépicamente se
lectiva de UF6 en fase gaseosa,'mediante absorcién de foto-
nes infrarrojos, seguida por la reaccién selectiva de dicho
UF6 excitado con cloro, bromo o'yoao atémiGOS! para formar

un producto que puede ser separado por medios conocidos en

Con el fin de que la presente invencidén pueda ser
claramente entendida, es Util revisar la técnica anterior
referente a la geparacién fotoquimica de isbtopos. La paten
te de Estados Unidos 2.713.025 y la patente britdnica
1.237.474 son buenos ejemplos de procedimientos para la sg
paracién fotoquimica de los isétoposvdél mercurio. Ia prime
ra exigencia de una separacién fotoquimica de isdétopos es
encontrar condiciones tales que los dtomos o moléculas de
un isétopo de un elemento dado abgorban luz mds intensamen
te de lo gue lo hacen los 4tomos o moléculas de otro iséto

po de dicho elemento. El mercurio s un metal voldtil y for
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ma fdcilmente un vapor de dtomos. Dichos d4tomos absorben la
202

luz ultravioleta a 2537 E. Ia 1linea de absorcién del Hg

estd desplazada en aproximadamente 0,01 i con respecto a la

200. Como las 1ineas de absorcién

linea de absorcién del Hg
. 200

gon extremadamente estrechas, se puede excitar el Hg

202, mediante el uso de unz luz de una zona de longitud

el Hz
de onda criticamente estrecha.

- La segunda exigencia de una separacién fotogquimi-

lea de igbétopos es que aquellos dtomos o moléculas que son ex

citados por la luz, experimenten alguna transformacién Que
no experimenten los dtomos o moléculas que no han sido exci
tadod o, por lo menos, que no la experimenten'con tanta ra-
pidez. Un cuanto.de luz ultravioleta de 2537 A comunica una
excitacidén de 112,7 kilocalorias/hol al dtomo de mercurio
que lo abgorbe., El mimero de dtomos de mercurio que, a la
temperatura amblente, estdn térmicamente excitados hasta eg
ta energia, es infinitesimalmente pequefio, por lo que los
dtomos excitados por la luz no estdn diluidos por log dto-
mos excitados por medios térmicos, Los dtomog de esta eleva
da excitacién experimentan ﬁécilmente reacciones con el HZO
(como se indica en la patente de Estados Unidos) o con 0O,
HCL o butadieno (como se indica en la patente britdnica), no
ocurriendo diéhas reacciones a la temperatura ambients con

el mercurio no excitado.
8in embargo, el uranio es un metal altamente re—

fractario, que hierve sélo a temperaturas extremadamente al
tag, Por lo taﬁto, el uso del procedimiento anteriormente
descrito con dtomos de uranio, en lugar de con mercurio, lle
va congigo evidentes dificultades. ia forma mds voldtil del
uranio es él UFG. El U235F6 ¥y el U238F6 abgorben ambos la
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luz ultravioleta y lo hacen hasta exactamenie el mismo gra

do pare todas las longitudes de onda del ultravioleta; por

| 1o tanto, la excitacidn del UF6 con ulbravioleta, no satia-

face la primera exigencia de la separacién fotogquimica de

| isbétopos. Sin embargo, ‘el UPe absorberd también la luz in-

frarroja en la regién préxima a los 626 e ! (1a banda Vé)
v 189 e (1la banda V4). Ambas bandas V3 ¥ VA del_U235F6
estdn ligeramente desplazadas hacia la encrgla mds élta,
con respecto a las bandas V3 ¥ V4 del U238F5, respectivam~
mente, pero la magnitud de estos desplazaﬁientos ed peque—
fla en comparacién con la anchura de las bandas; en otras
ralabras, log espectros de absoreidén de infrarrojos del
U238F6 y del U235F6 no coinciden exactamente, sino que se
solapan a todas‘las longitudes de onda, de tal manera que
si un isétopo absorbe luz, el otro la absorberd también hasg
ta un grado substancial. Por lo tanto, la excitacidén con

infrarrojos del UFg por absorcibn de un s6lo fotén infrarro

- jo, es un procedimiento de sclectividad isotépica limitada.

Ia segﬁnda exigehcia para la sepdracién.de iséto

pos es, también, un agsunto de cierta dificultad para el

UF6. Las moléculas de UF6 que son excitadas por la luz in-

frarroja, no son diferentes de las moléculas que han sido
excitadas térmicamente hasta el mismo nivel de energia, Ia
mayor parte de las transformaciones que experimentardn las
moléculas fotoexcitadas, las experimentardn taﬂbién agque~
1llas moléculas que eatén térmicamente excitadas hasta el
mismo nivel de energfa. Esta dilucidn de las moléculas fo-
toexcitadas con las moléeulas térmicamente excitadas, dismi

muird adicionalmente el factor de separacidn igotépica.

La presente invencidén es un procedimiento en tres
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etapas, siendo la primera etapa que las moléculas de UFg
que han de ser geparadas isdtépicamente, son irradiadas con
un 1éser infrarrojo potente, durante un tiempb inferior a
10'3 ségundos, en condiciones tales que, por lo menos el

0,1 % de las moléculas de U235F6 0 U238F6 que estdn siendo

1

irradiadas, abéorban una energia de mas de 2,000 cm ' . Es-

to puede hacerse, utilizando el procedimiento de absorcidén
de fotones miltiple, secuencial, es decir, si se irradia el
UFg & una densidad de potencia mayor de 104 watios por cm®
por mm Hg de presién de UFgy en presencia de un segundo
gas, téniendb dicho seguhdo gas upa presidén parcial de por
lo mends 5 veces la presidén parcial del UFG’ entonces el
UF6 puede ser g;citado secuenciglmente degde el estado vi-
bracional fundamental hasta el primer estado vibracional
excitado, hasta el segundb estado vibracional excitado,
haste el tercer estado vibracional exeifado, hasta el cuazp
to estado vibracional excitado, etc,, componiéndose la se-
lectividad isotdpica de cada etapa de excitacidén, a medida
que transcurre la excitacién secuencial.

La segunda etapa de la presente invencidn es la
reaccidén de dicho UF6 excitado, con un reactivo gaseoso,
pare producir un producto que se recupera en la tercera etg
pe por medios conocidos en la téenica. e proporcién de di
cho reactive £aEe0S0 8 UFé debe ser de 0,1, por lo menos,
El tiempo total en el cual el UFS estd en contacto con di-
cho reacceionante gaseoso, tanto antes de la.irradiacidn
por el lasger infrarrojo, como después de dicha irradiacién,
eg inferior a 10"3 segundog,. Dicho reactivo gaseoso se ese

coge del grupo consistente en cloro, bromo y yodo atémico,
las ragzones para las exigencias anterioresy la




.....

10

15

e,
& e~
-2 20

e,
“Ten

i 28

30

floja nGm. 6 23036

preferencia por el cloro, bromo, y yodo atémicos, son com~
plicadas y estdn relacionadas con el problemz de la dilu-—
¢ibn térmica. Como se ha inﬂicado.anteriormente, las molé-
culag de UF6 que son excitadas de una manera. isotépicamen—
te selectiva por el laser infrarrojo, serdn diluidas con
moléculas UPg térmicamente excitadas hagta los mismos nive
les de energia. Ia ensefianza de la presente invencidén es
que este efecto de dilucidn indeseable hay que reducirlo a
un minimo mediante ung excitacidn rdpida de una fraeccién
importante (mds del 0,1 %), tanto del U235F6 como del
U238F6. Una vez que se han formado las moléculas de UFg fo
toexcitadas, se eliminardn éstas por reaccidn con el cloro,
bromo o yodo at?micos, y serdn eliminadas poi procedimien~
tos de desexcitacién. Ias moléculas de UF, térmicamente ex
éitaﬁaa serdn ftambién eliminadas por reaccidén y desexcita-
cién, pero se formardn continuamente nuevas moléculas de
UF6 térmicamente excitadas, a partir de moléculas de UF6 no
excitadas, Por lo tanto, después de la iriadiacidn con el
laser infrarrojo, disminuird continuamente la proporcidn

de moléculas de UF; fotoexcitadas a moléculas de UF, térmi

camente excitadas, y aumentard continumamente el indeseable

efecto de dilucidén. En la mayor parte de 1as;condicionea,'
el tiempo de vida del UF, fotoexcitado serd de 10™3 segun-
dog o0 inferior, y la ensefianza de la presente invencidn es
que tanto el tiempo de irradiamcidn como el tiempo de contac
$0 sean menores de 10”3 segundog, con el fin de reducir s

un minimo el efecto de dilucidn.

Como para la reaccibén entre el UF6 fotoexcitado
¥y el reactivo gaseoso se dispone sbélo de este tiempo muy 1i

mitado, es necesario utilizar dicho reactivo gaseoso en con
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siderable exceso con relacién al UF6»fotoexcitado, con el
fin de conseguir una recuperacidén de este Ultimo aceplable
mente eficaz. Por lo tanto, la presente invencidn ensefia
que la proporcién de reactivo gaseoso a UFG total debe ser
de 0,1, por lo menos.

El uso de cloro, bromo o yodo atémicos, como reac
tivo con el que reacciona el UF6 fotoexcitado, es venbtajo-
s0 por tres ragones. Primeramente, existe una superioridad
general de los reactivos atémicos sobre los moleculares. Bs
bien sabido que cuando una molécula vibracionalmente exci-
tada colisiona con una molécula no excitada, la excitacidn
puede ser transferida, partiendo de la primera molécula no
excitada y de la dltima mdécula .excitada. Bste procedimien
40 ge llama tra;sferencia V-V y pucde ser un procedimiento
extremadamente eficaz. Si se intenta hacer reaceionar el
Ufé fotoexcitado con un reactivo molecular, la transferen
cia V=V podris dar como resultadé una rdpida pérdida del
UFg fotoexeitado. El uso de un reactivo atémico ques no pug
de experimentar transferermcia V-V, evita este peligro.

En segundo lugar, dentro del grupo de reactivos
atémicos, el cloro, bromoc y yodo atémicos tienen la venta
ja de ser fdeilmente generados in situ por fotolisis, pi-
rolisis y otros mediop conocidos en la téenica,

| In tercér 1ugar; es bien sabido que el cloro,

bromo y yodo atbémicos experimentan una rdpida recorblng-
cién para formar haldgenos moleculares. Por lo tanto, non

reactivos que se eliminan a si mismos, es decir que éstos
pueden utilizarse en exceso sobre la cantidad que reaccio-

na con el UFe fotoexcitado, ¥ el exceso desusado reacciona
consigo mismo para formar halégeno molecular relativamente
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inerte. NMediante un ajuste adecuado de lag condiciones de
reaccibn, se puede lograr, dentro del tiempo de contacto re
querido de 1073 segundos, la generacidn y eliminacién subs
taneial del cloro, bromo o yodo atémicos.

De la descripeién anterior se deduce que la pre-
gente invencién ge distingue fdcilmente de la técnica ante
rior. Por 1o tanto, la patente de Estados Unidos 3.443.087
enseila la separacién de U235F6 del U238F6 mediante la exci
tacibén selectiva de uno de ellos con un 1édser infrarrojo, lg
ionizacién subsiguiente de dichas moléculas excitadas con
1ﬁz ultravioleta, y la fecuperacién de los iones por medio
de campos eléctricos y/o magnéticos o de reacciones quimi-
cas. En una revista titulada "Separacidén Fotoguimica de isé
topos, aplicada‘él uranio” (Unién Carbide Corporation Nu-
clear Division, Oak RidgerGaséous Diffusion Plant,.15 de
tarzo de 1,972, K-I~3054, Revisién 1, pdgina 29), Farrar y
Smith exponen la patente anteriormente mencionada y comen-
tan desfavorablemente sobre la posibilidad de practicar la
propuesta segunda etapa de‘fotoionizacién. Como alternati-
va, sugieren la fotodisociaciédn,

Ia patente britdnica ndmero 1,284,620, la pateﬁ—

te alemana 1.,959.767 y la patente alemana 2.150.232 engefian

el ugo de la radiacidn infrarrocja para excitar seleotivamen
te moléculas que, seguidamente, experimentan una réaccién
guinica, la cual es experimentada mds lentamente por lag mo
léculas no excitadas, Solamente ge da un ejemplo de tal reag)
cibn, que es la descomposicién térmica del U(BH4)4.

En todas las referencias anteriores, se engefla ex

plicitamente que la energia proporcionada a las moléculas

en la etapa de fotoexcitacidn, es la de un fotdn infrarrojo,
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1la cual es menor para el UFe que la excitacién de 2.000 cm

por lo menos, que se ensefla en.la presente invencidén. Nin-
guna de las referencias anteriores ensefian, ni mestran, ni
sugieren la ventaja de excitar una fraccién substancial, |
tanfo del U235F6 como del U238F6, reduciendo asi la dilu-
cibén térmica, ni ensefian, ni muestran, ni Sugieren la necg
sidad de un tiempo de irradiacidén muy corto y de un tiempo
de contacto muy corto, ni ensgefian, ni miestran, ni sugieren
12 necesidad de utilizar un exceso de reactivo gase0so para
recuperar eficazmente el UFg fotoexcitado, ni enseflan, ni
muestran, ni sugieren las ventajaus de utilizar cloro, bromo
o yodo atdémicos, como dicho reactivo gaseoso.

El mineral de uranio de distribucidén isotépica na
tural, se convierte en vapor de UF6 por medliog bien conoci-
dog en la téenica. Dicho UF6 se pone en contacto con yodo
atémicos o con una mezcla de gas inerte y yodo atémico, en -
una célula fotolfitica ¥y se irradia con un ldger infrarrojo
a una frecueﬁcia infrarroja de 625 a 645 el o de 189 a

1

204 om™ ', para una densidad de potencia de 10* watios por

cm2 por mm de Hg de preasién de UF6, por lo menos, para una
densidad de energia de 1073 a 10%3 julios por cm2, durante
~10 4 5 x 10™? gegundos, te-
niendo dicho yodo atémico una presidén parcial de 0,1 a 100
veoes la presibn parcial del UFgy teniendo dicho gas iner-
te uné'presién parcial suficienliemente grande para que la
suna de la presidén parcial del gas inerte y del yodo atémi
¢o pea de 5 a 10,000 veces la presidn parcial del UPgy efec
tudndose dicho contaéto a una temperaturs menor de 6002k,
siendo el tiempo durante el cual el UF; estd en contacto

con el yodo atbmico a dicha temperaturas, inferior a 10'3 se
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los medios conocidos en la técnica.

la presente invencidn. De igual modo, si el UFG no descbm
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gundos, ¥y siendo la presibén parcial del UF6 de 10'4 a
100 mm Hg. En las condiciones anteriores, 1a reaccién del

UFg con el I tiene lugar con selectividad igotépica y el

Ia célula fotolitica puede hacerse funcionar,
bien sea como un reactor discontinﬁo, o como un reactor con
timuo. tn el primer caso, la nmezcla gaseosa del reactor se
sonmete a impulsosg de laser suficientes paraiproducir el
deseado grado de conversién del UF6 ¥, seguidamente, el
UF6 no convertido, que estd agotado de U235, y el producto
del isbtopo selectivamente excitado y el reaétivo £a8e050,

U235, se recuperan por cualquiera

que estd enriq?ecido en
de los medios bien conocidos en la ftéenica. Si se desea
un grado mds glto de enriguecimiento, entonces se puede
éonvertir el producto de reaccidn en UFS,_por medios bien

conocidosg en la técnica, y se repite el procedimiento de

pusesto no estd agotado hasta el nivel deseado, se puede conl
seguir un agotamiento adicional mediante la repeticidn del
procedimiento de la presente invencidn. Ias téonicas de gra
duacidén de la separadién isotdépica para consesuir los nive
les degeados de enriguecimiento en el producto y el agota—
miento de las colas o residuos, son bien conocidog. Una vez
que se ha alcanzado el deseado nivel de enriquecimiento, el
producto puede elaborarse en forma de barras de combustible
para reactor nuclear, por los métodos bien conocidos en la

técnica.
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RETVINDICACIONES

Los puntos de invencidén propiz y nueva, que se
presentan para que sean objeto de esta solicitud de Paten
te de Invencidén en Espaiia, por VEINTE afios, son los que se
recogen en las reivindicaciones siguientes:

12.- Un método de separar los isbétopos de uranio,
aplicéndose'dicho método a moléculas gaseosas de UFey ¥
comprendiendo dicho método gometer dicho 0¥, a radiacibén
infrarroja, a ?na longitud de onda 0 & un grupo de longitu
des de onda, previamente delberminadas, en condiciones ta-
les que por lo menos el 0,14%, tanto de las moléeculas de
U235F6 como de lag moléeulas de 0238F6. absorban una ener-

1, efectudndose dicha excitacidén

gfa superior a 2,000 cm™
en menos de 1073 sequndos, hacer reaccionar dicho UFg ex-
citado, con un reactivo gaseoso elegido del grupo del clo
ro, bromo y yodo atémicos, estando presente dicho reactivo
en una proporcidén de por lo menos 0,1 moles con relacién
al UFG, Y siéndo el tiempo'de contacto entre el UF6 ¥y ai
cho reactivo, inferior a jO’B gegundos, y éeparar el pro
dusto de remccidn del UFg que no ha reaccionado.

28,= El método de la reivindicacién 18, en el
que el reactivo gaseoso es cloro atdémico.

38.~ El método de la reivindicacidén 32, en el
que el reactivo paseoso es bromo atémico.

2,~ Bl método de la reivindicacién 14, en el

que el reactivo gaseoso es yodo atdémico.
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5%, Un método de separar los isétopos de uranio.
Tal y como se ha descrito en la Ilemoria aque ante
cede y para los fines que se han especificado}

Esta Memoria consta de doce hojas escritas a md-

quina por una sola cara.

23036
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