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 siduos geseosos, despuds de uns desconteminscidén s fondc,

- de rutenio y 14002.

Hoja nam. 1

.

La invencidn se refiere a un procedimiento segin
la definicidn pfecaracterizante de lg reivindicacibn 12 y
a una disposicidn para la realizecidén del procedimiento.,
Con el nﬁﬁero creciente de centrales mucleares
aumenta la importancia de las instaleciones de reacondicio-
) . ]
nemiento como premisa necesaris para su funcionamiento. En
tal caso se formen residuos radioactivos, cuya liberacidn
:ineontroleda tiene qﬁe ser evitsda en cualguier caso, y cu-

yo volumen tiene que ser reducido en le mayor medida posibl

a causa de los costos del acondicionemiento y almacenzmien-—

lidos y liquidos, después del scondicionamiento, se aisla

de ls biosfera en un almacén final, el gran volumen de re-

se conduce a la atmdsferas, si en el iunto de referencis de
la chimenea para el aire de escape la exposicidn de radia-
cidn se mentiene por debajo de los valores limites estsble-
cidos.

A El gas de escape diluyente y de arrastre consisty
esencialmente en un gas inerte de transborte, que esth car
_gadp con uvnes pocaé pertes pror mil en volumen de diferenteg

productos de fisidn y de activacidn.
tritiado, eerosoles, d6xidos de nitrdgeno, yodo, tetrdxido’

En tel caso es conveniente mantener lo més peque-

fio posible el volumen de gas vehiculo empleado para- el

to final. El volumen relativesmente pequefio de residuos sb-

En tel caso se trata en especiel de vapor dé agus_

©

trensporte de los gases de fisibn, porque 1ls descontamineci

de un volumen més pequeiio se puede reslizsar con menor .gas-

P

to, més répidsmente y con un factor de descontemingcidn més

W —

i

i

r
on

1



-

P-

10

15

20

25

30

o]
Hojn nim. ¢

|_elevado.

A)l desmenuzar mecinicamente los elementos combus-
tibles y a2l disolver el combustible nuclear oxidico, los
productos de fisidn se transforman en especies volédtiles,
no voldtiles y parcialmente volatiles. Las especies volati
les, tales comollos gases nobles de fisibén, pasan a la fa-
se gaseosa, lasiespecies no volétiles pasan a la solucidn
de combustible y a los residuos de solucibén. Después de la
disolucidn, el yodo de fisibén se presenta preferentemente
en la forma elemental 12 parcialmente volédtil, y se repar-
te entre la fase gaseosa y la solucién de combustible. Por
lo tento, sin disposiciones especiales el yodo seria arras-
trado a través de un gran nimero de corrientes de liquidos
y de gases de la instalacidén de reacondicionamiento, de-ig
do que en todos los sistemas de gases de escape en ccmﬁni~
caciéﬁ‘con la biosfera tendria que ser previstos dispositi
vos de retencién para el yodo de fisién.

Unas pocas partes del rutenio de fisién son asi-
mismo arrastradas como te‘rdéxido de rutenio facilmente deg
componible, y en las intervenciones perturban en forma dé
deposiciones, insolubles y muy activas, de 106Ru02.

Son conocidos procedimientos de purificacidn del
gas diluyente de escape de las instalaciones de reacoﬁdiéig
namiento con reactores de agua ligera (“"Chemie der nukleare
Entsorgung", tomo 2, capitulo 13, Thiemig Verlag, Munich -
1.978). Sin embargo, éstos necesitan ﬁayores cantidades de
gas de %ransporte (més de 4 moles de gas de‘tfénsporte por
mol de uranio). La-fue?te dilucidén de las sustancias perju
dicales y la elevada temperatura de funcionamiento dificul

tan la eliminacién de 6xidos de nitrégeno en la colum-
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del procedimiento, descrita en la parte caracteri?anté de

Hoje nom. 3

b

na de recombinaciéhd Ademés una gran parte del yodo y-del
tetréxido de rutenio es arrastrade més. alléd de la coluwmna
de recombinscidén de dxidwde nitrogena;fy.el ague tritiaéa
correspondiente al vapor de agua y eivécido nitrico tritia-
‘dqiSOn,evacuados en gran medida eun el gas de transporté.’

' BEn el iguvalmente con001do brocedlmleuto Sorptex
(Jornadaes sobre reactores, Mauuhelm, 29 3.~1.4.1977, pagi-
na 397b pars la separacidn en el extremo de csbeza de sero-
soles y de yodo desde 1os geses de sélida de las instalacig
nes de rescondicionamiento, el yodo é§ separado antes de 14
recombinacidn sobre material del filﬁro y se prescinde de
una eliminacidn basta previa_de los aerosoles por un lavado
de O6xidos de nitrodgeno, por lo que 1os filtros de serosoles
estén fuertemente solicitados y. por consigw.ente tienen 50
.10 breves tlempos de parada.

La invencidn se basa en la misidn de deaarrollar
un procedimiento para la descontaminacidn de los gases de
escape de una instalacidén de réacondicionamiento para coﬁ~‘
bustibles nnqlearés irradisdos y/o sustancias.de reproduc—
cién, que hsce posible trasladsr el tetrdxido de rutexio;
el yodo elementsl y las especies yodedas con un mayor coe-
ficiente de reparto (fase acuosa/fese gaseosz), en més de-
99%, al 4cido recombinado., -

Misidn dé la invencién es tembién desarroller ung
" disposicidén para la realizscién del procedimiento.

/

Este misidn se resuelve seghn la invencidn por

el procedimiento indicsdo en la parte csracterizante de 1a!

reivindicscidn 12 y por la disposicidn psre la realizscidn

la reivindicacidn 4%,
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Las ventajas logredas con la invencidn consisten

en especiei en que ya por medio del lasvado de dxidos de

temiento posterior del yodo ya no tiene que realizarse ef -
la corriente principel de ges sino en uns corriente secun~

deria desscoplada respecto de ésta, en que por lo tanto en

nimero de aparstos necesarios, y en dque, para un volumen de
aparatos predeterminado, a causa de la baja temperstura es
posible una mejorie de ls eliminacidn de 6kid0sde nitrbge-
no-. ' »

Estes ventajes se destacan més marcadamenté bén
una creciente disminucidn del flujo de gas de transporte.
En un Easo extremado, con el procedimiento propuesto es po-
sible uns descontaminacidn suficiente,.con excepcidn de los
gases nobles de fisidn, de todss las demés sustaencias pe}~
judicieles que. aparecen en el gas diluyente de escape.

Un ejemplo de reaslizacidn de una disposicidn én

que se lleva a cabo el procedimiento seghn la invencidu,

sentado en las figuras y se describe a continuascidn més de-

talladamente. Las figuras muestran:

4

la Figura 1, uns vista esquemética en seccidn de

una columna de platos,

la Figura 2, una Vista.esquemétieé en seccidn de
una columna de platos con distencia entre platos creciente
hecia la cabeza de la columng,

ls Figura 3, une vista esquemética en seccidn de

te exento de yodo y de tetrdxido de rutenio, en que el tre-|

una columna de platos con didmetro de los platos creciente!

|

e 8 a9 0 e 1 28 8 b B A eSS

P j '
nitrdgeno se consigue producir un gas de escape précticamen

la corriente principal de ges se consigue una disminucidn del

pero a la que no esté limitado el procedimiento, estd reprd=
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hacia la cabeza de la columns,

1a Figura 4, un perfil de temperaturas en la co-

lumna. : A o

.

Is columna de platos estd representads en la Figu

:rg 1 como unz vista 9Squemétice en seccibn y consta de uida
columna de isocorriente inferior 1 y de una coluune de con-
;tracorriente superior 4. La columna de isocorriente 1 y la
columna de contracorriente 4 tienen un'eje vertical comin
5. Bn la csbeza 6 de la columna de contracorriente 4 estén
montedos inmediatamente delente de ls sslida de gas 7, el
separadol bgsto de gerosoles 8 y el separedor fino de aero-
goles 9. El sebarador fino de =erosoles 9 estéd estructuradd
an forma anulsf, estd dispuesto cosxialmente con respecto
al eje vertical 5, y esté cerrado en su lado inferior. 4
tfavésude una conduccidn tubular 10 y de un dispositivo de
‘refrigerscién 11 se alimente feido hitrico de O a 4 n, que
es recuperado 2 pértir de un desecho altamente a¢tivo, y’a
través de una disposicidn de boquillas 12 es rocisdo total
.0 parcialmente sobre el lado exterior dei sepérador fino dg
| aerosoles 9. El espacio interior 13 del separador fino de
‘aerbsqles 9 esté conectado mediante un sifén 14 con la en-| >
trada pera liguido 15 dél plato superior de la columna de
contracorriente 4. Entre lz sslide para liquido 16 del plg~f
to més inferior de la columna de contracorriente 4 y 1la en
trada para liquido 17 en el extremo superior 2 de la colum-
ng de isocorriente 1 est3 conectado un recipiente de compey-
sacibén 18. Al extremo inferior 19 de la columna de isocorrien
te 1 estd acoplado un colector de columna 20, desde el que
a través de une conduceién 21 se retira el &oido nitrico

recombinado que contiene yodo de fisidn. Al extremo superior
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2 de la columna de isocorriente 1 esti acoplada ung primer:
conduccidn tubuler 22 pars la introduccidn del gas de esca-
pe, y por debajo del plato de isocorr;éhte més inferior, ,al
extremo inferior 19 de la columna de isocérriéﬁté 1, esté
scoplads una segunde conduceidn tubular 23 paralla evacue-
-eidén del gas de escape, que esté conecteds a la entrads pa-
|
ra gas'24 en el extremo inferior 3 de la columne de contra-|
corrierte 4. Cada pleto estd equipado Eon uwn dispositivo de
refrigeracién 25 pare la eliminecibn del calor de reeccidn.
| En un perfeccionamiento de %a disposicidn para
le reslizecién del procedimiento, repﬁesentada en la figu~
ra 2, el didmetro d y la alturs constructive h de todos 1oo
platos 30 es de igual magnitud; la distancia vertical v en-
tre los pletos de la columna de contﬁécorriente 4 aumenta
en direccidn hscie la caebeza 6 de la columna de contraco-
rriente 4.

La figura 3 muestra otra forma de realizacidn de
la disposiciénlsegﬁn la invencidn. Este esté equipada con
platos de abéoreién 40, 41, cuyo didmetro d se hece mayor
en direccién hacia la cebeza 6 de la columna de contraéo—
rriente 4, y cuys altura counstructiva h ¥ seﬁaracién verti~
cal v permaneéen constantes. Esta disposicibn hace posible
la extrecceidn de los platos en una zonglde intervencidn en .
la cabeza de la columna, para la inspeccién, reparacidn o},
cambio. | _

Con empleo de la disposicién indicada, el proce-
dimiento trenscurre por ejemplo como sigue: ,
El gas vehiculo con el gas diluyente y/o el gas de arrastre

de la instalacidn de rescondicionamiento para combustibles

N ' 4 .
nucleares irradiedos y/o sustsncias de reproduccion es in~
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“troducido & través de la primera conducciln tubular 22 en

‘desde 10 nasta 502C a +10 hasta. ~202C en la salida parsa gas

'23 de la ecclumns de isocorriente 1. Este curso de la tempe-

‘de refrigerscién 25. En el ceso de una concentrscidn de yo-|

A este Tin el gas que sale de la columna de is000rrieﬁte 1

N L
Hoja ndam. {

el extremo superior 2 de la columna de isocorriente 1, que

forma la parte inferior de la coluuna.de recombinacidn. Lal’

temperatura del gas introducido se enfria escalonadamente

ratura esti representado en la figura 4, curva 50, que es

vélids psra ung columna de gbsorcidn correspondiente a la

figura 1, con platos de igual difmetro y con distancia cre-

ciente v entre plstos en 1a columna de contracorriente 4
hacia su cabeza 6. En la columna de isocorriente 1 ge re-
combina la parte predominante de los dxidos de nitrdgeno,

y el calor de reacciéh se evaclua mediante los dispbsitivos

do en el gas de escape superior g la concentracidn de yodo
correspondiente a la presidn de vepor de saturacidn ya se
separa aqui por condensacidén una parte del yodd radioscti-
VO. V

La absorcidn propiaemente dicha del yodo, y por

consiguiente ls descontsminacidn del gss en cuanto a yodo,

se reallqa en la perte supecior de la columna de recom01na-.

01on, por coq51bulente en la columnz de contracorriente’ 4

es alimentado & ls eatrads psrz gas 24 en el extremo infei
rior 3 de ls columns de contracorriente 4.

 La relecidn de flujo V entre el flujo de gss G
y el flujo de 1liguido F se ajusta en tal ceso de modo gue
sea mewuor que el coeficiente de reparto de yodo D (T,e) a
le temperatura T y a la concentracidn de yodo ¢, existented

en un lugar predeterminsdo de laz columna de contracorrien-
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Fie, y que el yodo elemental y las especies yodadas con me-

en forma disuelta con 1g fase scuosa.

gas en la columna a contracorriente, -y en especial en la

Hoja m’um.8

nor coeficiente de repsrto del yodo D = G/F y el tetréxido
de rutenio sean traslsdedos casi completamente al beido re-
combinado y trausportados en forms disuelta en la direccidn
de la fase scuose. Es decir, que todo el yodo es trasladado
Para eviter 1ls separscidn por condensecidn de yo-

do en la columna de coutrascorriente 4, la temperatura del

zona de la entrada para gas 24, se msutiene siempre hasta
algunos grados por encima de la temperzturs de condensacidn
esteblecida por la concentracidn de yodo sin preseate en ls
galida 23. BEste curso de temperaturf se deduce de la corva

51 de ls flgura 4.

A consecuencia de la fuerza de la gravedad, la fa

se gcuosa pasa sucesivamente a través de la columna de con-
tracorriente 4 y de le columna de isocorriente 1. Agua o
&dcido nitrico diluido son alimentados sblo en la casbeza 6 d

ls columne de contracorriente 4 & través de le conduccidn

tubular 10, pera mantener en todos los lugeres lo més pequey

fla posible la relacidn de flujo V = G/F.
En el caso de relaciones de flujo V = G/F muy
grandes pueden ser necesarias temperaturas inferiores & OQC

En este caso se ha manifestado como ventajoso, pars evitar

la separacidén de agua por congelscidn, emplear acido nitri-

co con wa concentracidn udecuads paras la sbsorcidn de lés
0xidos de nitrdgeno y-como medio refrigerante.

La bajs temperatura de funcionamiento, favoreble
para la retencidn de yodo y de tetrdxido de rutenlo, mejora

smmultaneamente la descontamln301on del gas respecto a Oxi-

et

¥

e
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1 debido al coeficiente de temperatursa neéativo de la reac-

'especips entre platos en ls columna de contracorriente 4

dos en estes condiciones son, en el .caso de una temperaturs

Hoja ntm. 9

- ) 14 Lo o -
dos de nitrdgeno, porgue en este intervelo de tempersturass

lg oxidacién de oxido nitrico transcurre més répidamente,

citn, y al mismo tiempo se mejora tembién la sbsorcidn de

' bxidos de nitrdgeno.

1
En el caso de wna columna de sbsorcidn realizads

con Zofplatos de 100 mm de diéfmetro, con volﬁmgnes de los
creciehtes en direccidn a la cdoeza de la columna 6, y con
una altura tbtal de 4 m,.con-platos.d% sbsoreidn seghn la
solicitud de patente espafiola no 475.228 se puede trabajar,
por ejemplo, en las condiciones de fuﬁCionamiento siguien-
tes. Alimentecidn de le entrads pars ges 22 con 50 Nl/h
(Nl=litros medidos en condiciones no?meles/hora) de NO y 0,
y 100 K1/h de K,. En el caso de un flujo total de gas de
trensporte de 112 K1/n, de ellos 100 Kl/h de N, y aproxime-
demente 12 N1/h de exceso de 0, results un tiempo medio de
pérmanepcia en la columna para}el gas déjaproximadamentef
103 segundos, psara el liquido uno de 1 @ 2 hores, y uha re-~
lacidn de flujo V = G/F de aproximadamente 120, siendolé'el
flujo de gas de franspofte; En tal qaéo 1@ pérdida de.pfe— -
sidén por platé es de 50 mm de colgmﬂa d§ agua, y en el to-
tal de la columna es de aproximadsmente 1 m de colunns de' .
agus. |

Los factores de descontaminacidn de N0y slcanzs~

del 1{quido de 59C, superiores a 200, y en el caso de una
‘temperatura del liquido de 30°C, superiores a 100. En el
ceso de un contenido de KOy y de HiO, del &oido recombine-

do de ;; 0,1 n, se pfesenta un genuino grado de recombina-
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~cidn de 90 a8 96 %.

Por recirculacidn del fcido recombinado antes

del lavado de KOy se puede adaptur el fector de descontd-

minecion de NO, al grado de recombinacidn de Nbxl Bl ajus-|.

te de la recombinscidn a diferentes esquemas de flujo se

" puede lograr por slimentscidn de feido nitrico de O a apro

ximademente 3 n en la columna.

En el caso de una slimentecidn de la eqtrada pa-
rs ges 22 con'aproximadamente 10—4 moles/hora de yodo y de
tetrbxido de rutenio, los factores de descontemingcidn lo-
grzdos a 52 C bajo las condiciones de funcionamiento men-
cionadas, son para el yodo elementsl de aproximadsmente

103 y pere el Ruo4 mayores que 102 .

.

e v men o e e et = (oA Pt o e 15 4 e A s = b o
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reproduccibén o fértiles, de aerosoles, 6xidos de nitrdsgeno,

vgas y del liquido en el mismo sentido (parte de isocorrien-

- cance a la entrada de la parte de contracorriente la tempe-|

ratura necesaria pars una sbsorcidn de yodo exenta de con-

Hojl; nim. 1"

ABIVINDICACIONES ° a

Los puntos de. invencidn propia y nueva que se pre
sentan pars gue sean objeto de este solicitﬁd de Patente d¢
Invencién_en Espafia, por VEINTE afios, son los que.se reco- |
gen en 1as‘reivindioacione§ sigulentes:

1@.—>Procedimiento para la descontaminacidn de

los gases de escape de una instalseidn de.reacondicionamier

to para combustibles huclesres irradiados'y/o susténcias de

yodo, tetrdxido de rutenio y vapor de agua tritiado, por
separacidn de aerosoles y recombinecidn de NO, con absor-
cidén simulténea de yodo, carscterizado porque el gas de es-
cape es conducido con el gas veniculo a una primera parte

de una disposicidn de recombinacién con una conduccidn del

te) y su temperatura es reducida de un modo determinado de
ahtémano, poréue en la parte de isocorrienté se recombing
la parte predominsnte de los Oxidos de nitrdgeno y 61.984
lor de resccidn se elimina en-tal medida que el gas, des-f

pués de su paso a través de la-parte de isocorriente, al-

densseidn, porque el gss, despuds de su peso a través de la
parte de isocorriente, es conducido @ la descontaminscidn

adicional de yodo, Oxidos de nitrdgeno, tetrdxido de rute—

{

1
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Mio y vapor de asgua por una segnuda perte del dispositivo
de recombinscidn con una conduccidn en sentidos contrarios
del ges y del 1liquido (parte de contracorrieute), porque’
la relacidn de flujo (V) entre el flujo de gas'(é) y el
flujo de 1iquido (ﬁ) se ajusta para que sea menor gue el
‘coeficiente de reparto del yodo D (T,c¢) a la temperatura T
y la coucentracidén de yodo ¢ existentes en cada punto de

la perte de contracorriente del disposifivo de recombina~
cidn, porgue el yodo elementsl y las especies yodadas con
mayor coeficiente de reparto del yodo D(G/?) y el tetrdxi-
do de rutenio se hacen pasal casi completamente sl &cido r¢
combina&o y son transportados en forms disuelta en la direc
cidn de la fase acuoss, y porque la fase acuosa circuls su-
cesivamente & través de la parte de contracorriente en un
camino; y a continuscidn a través de la parte de isocorrier
te.

28 .~ Procedimiento gegln ls reivindicacidn 19,’
caracterizado porque a la entrads de la parte de contraéo—
rriente del dispositivo de recombinascidn la temperatura:se
ajusta nasta algunos grados por encima de la.temperaturaf
de condensscidn determinsds por la concentrscidn de yddbﬂf
que.alli aperece. .

' 3%,- Procedimiento segin las reivindicsciones 1%
a 28, caracterizado porgue en el caso de relaciones de flﬁ~
jo (V = é/%)Amuy grandes, por encima de 150 a 300, a la sa-
lida de la parte de isocorriente se gjustan temperatu:ss'in
feriores s 092.C, y porque como medio de refrigeracidn y co-
wo absorbente se emplea &cido nitrico con una concentracidn
predeterminada.

42 .~ Procedimiento sezln las reivindicaciones 18

—————

t
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a 38, cgracterizado porgue la temperstura en la columna
hasta la sazlida para ges de la parte de contracorriente se

reduce de tal manera que en ningin lugsr de la parte de

densscidn del yodo con la concentrecidn de yodo que allf
f

-apsrece.

miento segin la reivindicascidn 12 s 4§, csrscterizsds por—

de le perte de isocorriente, porgue en la csbeza de ls par-
te de contrascorriente, inmedistamente delente de ia salids
peras gas, estan montados separadores bastos y finos de werd
soles, porque en la cabeza de la parte de contracorriente
estd prevista una disposicidn para la introduccidn dosifi-
‘cada de.agua y/o de écido diluido ylpera el rociado de los
separadores de aerosoles, porque al extremo superior de la
parte‘de isocorriente esté conectads una primera conduceidy
tubular'para la introduccidn del gas de escape, porque al
extremo inferior de la psrte de isocorriente estd conectadd
wa segundsz conduceidn tvbular para_la<evacuaoién;del a3% |
de esCape, y porgue lez segunds conduccidn tubular estd co-
nectada a la entrads del gas del plato mas inferior de is
parte de contrecorriente. ‘

68, Disposicidn seghn 1z reivindicecidn 52, ca-
racterizeada. porque la separscidn verticsl de los pletos de
contracorriente suments en direccidn haecis ls casbezs de la
perte de contrecorriente, y porgue el difmetro de los rla-
tos de les parte de contracorriente es constante.

7%.~ Disposicidn segln la reivindiczcidn 52, ce-

58.,- Disposicién psra la realizacidn del procedi-’

que respecto & la direccidn de la corriente del liquido de |

“lavado, lg parte de contracorriente estd dispuesta después |

contracorriente se pase por debajo de la temperaturs de cor-
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Lraeterizada rorque ls seperacidn vertical entre.dos rlatosz
de contrecorriente es constante, y porque el didmetro de
lps platos de contraéorriente se hece nayor en direceiéni
hecia la csbeza de ia rerte de dontra;orriente;

8e . - Dispoéicién segln wia o variss de las reiviy

! !
.diceciones 58 g T2, caracterizeds porque en la perte de cor

‘platos se elige de wn modo predeterminado.

98.~ Disposicidn segln uns o veries de las reivin
dicaciones 52 g 82, carscterizaeda porque la distancis entre
la parte de isocorriente y la parte de contracorriente es
de tal magnitud que la presidn estétics del liquido entre
lg selide de la perte de contrecorriente y la entrads a la
perte de isocorriente es mayor que la pérdids de presidn
en la parte de isocorriente. '

| 108.- Disposicidn segln une o variss de las rei-

vindicaciones 52 g 98, ceracterizeda porque la parte de iso
corriente de la disposicidn de recombinacidn esté consfitui
da por platos.

118, Disposicidn seghn una o varies de las. reivi

dicsciones 52 g 98, caracterizado porque la perte de isoco-

"

vo pers leg recirculacidn del 1iquido de leavedo.
128,~ Disposicidn segln una o veriss de les rei-
vindiceciones 52 a 98, cerscterizade porque la pa;te de iso
corriente de la disposicién de recombinecidn esté estructu-
rade como un lavador por chorros. | _
132,~ Procedimiento y disposicidn para la descon-

taminecidén de los gases de escape de una instalacidn de

tracorriente la distsncia entre platos y el difmetro de log)

rriente de la disposicidn de recombinacidn esté estruchura-|:

da como ung columna de cuerpos de rellenc con un dispcsiti-

I

I

7

0 henlg
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[rescondicionamiento.
Tal y como ce ha descrito en la HMemoria que ante-
cede, representedo en los dibujos Que,se acompafian y pers
los fines que se han especificado. B
Esta;Memoria consta de quince hojas escritas &

‘mdyuina por una sola cara.

Hadrid, 24.NV1378
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