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Description

[0001] L'invention concerne un procédé de régénéra-
tion d'une solution de décapage acide usagée utilisée
pour le décapage d'éléments en alliage de zirconium.
[0002] Les assemblages combustibles pour réacteur
nucléaire et en particulier les assemblages de combus-
tible pour réacteur nucléaire à eau sous pression sont
généralement constitués par un faisceau de crayons
combustibles parallèles entre eux et maintenus par une
ossature comportant en particulier des tubes-guides
longitudinaux et des grilles-entretoises transversales.
[0003] Les crayons de combustible peuvent être
constitués par une gaine en alliage de zirconium dans
laquelle sont introduites des pastilles de matériau com-
bustible.
[0004] Les tubes-guides de l'ossature peuvent être
également constitués par des tubes de zirconium.
[0005] La fabrication des tubes en zirconium à partir
d'ébauches nécessite plusieurs passes successives de
laminage à froid qui sont suivies chacune d'un traite-
ment thermique de recuit.
[0006] Entre chacune des passes de laminage à froid
et le traitement thermique consécutif, on effectue un dé-
graissage et un décapage chimique du tube laminé.
[0007] Le décapage chimique des tubes en alliage de
zirconium tel que le Zircaloy 4 est réalisé en utilisant une
solution d'acide fluorhydrique HF contenant une certai-
ne proportion d'acide nitrique HNO3 servant de cataly-
seur de l'attaque du zirconium par l'acide fluorhydrique,
selon la réaction chimique Zr + 4HF → ZrF4 + 2H2.
[0008] La solution de décapage usagée qui est récu-
pérée dans un réservoir de stockage après le décapage
renferme principalement de l'acide fluorhydrique, de
l'eau et de l'acide nitrique ainsi que du fluorure de zir-
conium ZrF4 formé lors du décapage.
[0009] Les bains de décapage d'alliage de zirconium
contenant des produits polluants peuvent être traités
pour séparer la plus grande partie de l'eau de la solution
des produits polluants qui doivent être détruits, dans des
centres de traitement agréés.
[0010] Les unités de production de tubes en alliage
de zirconium doivent donc supporter des frais impor-
tants relatifs à la séparation et à la destruction des pro-
duits polluants dans les centres agréés ainsi qu'à l'achat
d'acide neuf pour reconstituer la solution de décapage.
[0011] En outre, la destruction des solutions acides
usagées produit des nitrates qui sont rejetés dans le mi-
lieu naturel.
[0012] Le transport de la solution usagée vers le cen-
tre de traitement s'accompagne également de risques
qui sont ceux d'un transport routier de matières dange-
reuses.
[0013] Un procédé de régénération des solutions de
décapage d'alliage de zirconium peut donc présenter
des avantages à la fois sur le plan économique et sur
le plan écologique.
[0014] On connaît par le US-A-5,076,884 et le EP-A-

0.331.231 des procédés de régénération de solutions
de décapage de métaux tels que le zirconium et le
hafnium. Ces procédés utilisent un réactif de précipita-
tion qui est un composé de sodium.
[0015] Dans le US-A-3,540,513, on décrit un dispositif
de traitement de solutions de décapage usagées con-
tenant de l'acide sulfurique et des sulfates ferreux. Le
dispositif comporte un premier et un second évapora-
teurs sous vide disposés en série et un cristalliseur ainsi
que des condenseurs des vapeurs produites par les
évaporateurs. Une solution acide obtenue par sépara-
tion à la sortie du cristalliseur est incorporée au distillat
obtenu dans l'un des condenseurs, puis la solution ob-
tenue est chauffée puis stockée dans un bac de solution
régénérée.
[0016] Dans le US-A-2,993,757, on décrit un procédé
de récupération de solutions acides utilisées pour le dé-
capage de tôles d'acier inoxydable ou de titane. La so-
lution est traitée dans un premier et un second évapo-
rateurs sous vide en série. Les vapeurs obtenues sont
condensées et des matières solides polluantes sont
évacuées du second évaporateur sous forme d'une
boue pour être séparées par filtration et éliminées. Le
distillat obtenu dans le condenseur à la sortie du second
évaporateur est réutilisé pour le décapage.
[0017] Cependant, on ne connaissait pas jusqu'ici de
procédé de régénération sans apport de réactif d'une
solution de décapage fluonitrique utilisée pour le déca-
page d'éléments en alliage de zirconium tels que des
tubes de gainage ou des tubes-guides d'assemblages
de combustible pour réacteur nucléaire.
[0018] Le but de l'invention est donc de proposer un
procédé de régénération d'une solution de décapage
usagée constituée principalement par de l'acide fluorhy-
drique, de l'acide nitrique et de l'eau, après une utilisa-
tion pour le décapage d'éléments en alliage de zirco-
nium, ce procédé permettant de limiter les coûts d'ex-
ploitation des lignes de production d'éléments en alliage
de zirconium, le rejet de matières polluantes dans l'en-
vironnement et les risques liés au transport de matières
dangereuses.
[0019] Dans ce but, selon le procédé de l'invention :

- on évapore sous vide puis on condense une partie
de l'eau contenue dans la solution usagée de ma-
nière à obtenir de l'eau légèrement acide et une so-
lution acide concentrée polluée par du fluorure de
zirconium ZrF4, représentant à peu près 30 % en
volume de la solution usagée,

- on traite par évaporation sous vide dans un cristal-
liseur, la solution acide concentrée polluée, de ma-
nière à obtenir des cristaux de fluorure de zirconium
ZrF4, et une solution acide concentrée épurée, et

- on mélange l'eau légèrement acide et la solution
acide concentrée épurée en proportions voulues
pour obtenir une solution de décapage régénérée.

[0020] Afin de bien faire comprendre l'invention, on
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va maintenant décrire, en se référant à la figure jointe
en annexe, un mode de réalisation du procédé de régé-
nération suivant l'invention.
[0021] La figure unique est un schéma fonctionnel
montrant les différentes opérations successives mises
en oeuvre pour effectuer la régénération d'une solution
acide fluonitrique usagée, utilisée pour le décapage de
tubes en alliage de zirconium.
[0022] Sur la figure, on a représenté, à l'intérieur du
cadre 1, les opérations mises en oeuvre de manière
usuelle dans le cadre d'un procédé de décapage au
moyen d'une solution d'acide et, à l'intérieur du cadre 2,
les opérations de régénération d'une solution de déca-
page usagée après son utilisation dans le cadre du pro-
cédé habituel de décapage de tubes en alliage de zir-
conium.
[0023] Le procédé usuel de décapage consiste à pré-
parer une solution de décapage neuve, en mélangeant
dans un récipient 3, de l'acide fluorhydrique, de l'acide
nitrique et de l'eau en quantité voulue pour obtenir une
bonne efficacité du décapage. La solution de décapage
est utilisée dans une unité de décapage 4 dans laquelle
les tubes en alliage de zirconium sont mis en contact
avec la solution de décapage.
[0024] Dans le cadre d'un procédé de fabrication de
tubes de gainage ou de tubes-guides pour assemblages
de combustible pour réacteur nucléaire, on effectue
successivement, sur les ébauches tubulaires, trois opé-
rations de laminage suivies chacune d'un traitement
thermique de recuit. Entre chacune des opérations de
laminage et le recuit consécutif, on réalise un dégrais-
sage et un décapage des ébauches tubulaires ou des
tubes par le mélange fluonitrique.
[0025] On effectue un contrôle des caractéristiques
chimiques de la solution de décapage et, lorsque la so-
lution ne présente plus les caractéristiques voulues pour
une mise en oeuvre efficace du procédé de décapage,
on évacue la solution de décapage usagée dans un ré-
servoir de stockage 5.
[0026] Dans le cadre de la mise en oeuvre industrielle
du procédé de décapage selon l'art antérieur, les solu-
tions de décapage usagées stockées dans un réservoir
faisaient l'objet d'une destruction dans un centre agréé
comme représenté par l'étape 6 qui n'est pas mise en
oeuvre dans le cadre du procédé de régénération sui-
vant l'invention.
[0027] La destruction des solutions d'acide fluonitri-
que usagées en centre agréé présente l'inconvénient
d'augmenter les coûts d'exploitation de la ligne de fabri-
cation de tubes en alliage de zirconium, du fait des frais
de transport et de traitement pour la destruction de la
solution usagée et de l'obligation de préparer dans le
réservoir de stockage 3 une solution d'acide neuf à partir
de produits du commerce.
[0028] En outre, le procédé de destruction en centre
agréé s'accompagne d'une production de nitrates qui
doivent être rejetés dans l'environnement.
[0029] Le procédé de régénération suivant l'invention

tel que figuré à l'intérieur du cadre 2 est mis en oeuvre
en effectuant un traitement de séparation sur la solution
de décapage usagée stockée dans le réservoir 5.
[0030] La solution stockée dans le réservoir 5 renfer-
me principalement de l'eau, de l'acide fluorhydrique et
de l'acide nitrique ainsi que du fluorure de zirconium
ZrF4 provenant de l'attaque des tubes en alliage de zir-
conium par l'acide fluorhydrique, catalysée par l'acide
nitrique HNO3.
[0031] Les opérations de séparation nécessaires
pour la régénération de la solution de décapage par le
procédé suivant l'invention sont réalisées successive-
ment dans un évaporateur sous vide 7 et dans un éva-
porateur sous vide-cristalliseur 8.
[0032] Pour réaliser la mise en oeuvre industrielle du
procédé de régénération, la société ZIRCOTUBE a uti-
lisé un évaporateur sous vide commercialisé sous la dé-
nomination WTSE 1000 par la société LED ITALIA et un
évaporateur WTSE 150 de la même société modifié
pour résister à l'agression par des acides concentrés et
pour constituer un cristalliseur.
[0033] Les évaporateurs sous vide utilisés compor-
tent une chambre d'évaporation dans laquelle on main-
tient une pression faible, par exemple de l'ordre de 5260
Pa (40 mm de mercure).
[0034] La solution à traiter dans la chambre d'évapo-
ration est introduite et maintenue à une température mo-
dérée, par exemple de l'ordre de 35°C.
[0035] L'échauffement de la solution à traiter est ob-
tenu par l'intermédiaire d'une pompe à chaleur.
[0036] La mise sous pression réduite de la chambre
d'évaporation permet de séparer au moins l'un des
constituants de la solution dont on effectue le traitement,
sous forme d'une vapeur, à une température modérée.
[0037] L'évaporateur sous vide comporte un étage de
condensation dans lequel on réalise la condensation de
la vapeur séparée de la solution à traiter.
[0038] L'évaporateur sous vide 7 et l'évaporateur cris-
talliseur 8 permettent d'obtenir un distillat qui est con-
densé dans un étage de condensation et un concentrat
restant dans la chambre d'évaporation.
[0039] L'évaporateur sous vide 7 qui peut être cons-
titué par un évaporateur WTSE 1000 de la société LED
ITALIA permet de réaliser l'évaporation et la condensa-
tion d'une grande partie de l'eau contenue dans la so-
lution de décapage usagée qui est introduite dans la
chambre d'évaporation de l'évaporateur 7, à partir du
réservoir de stockage 5.
[0040] On obtient en sortie de l'étage de condensa-
tion de l'évaporateur sous vide, de l'eau très légèrement
acide et très légèrement polluée qui représente 70 %
en volume de la solution initiale traitée. A l'intérieur de
la chambre d'évaporation, il reste, après évaporation de
l'eau, une solution d'acide concentrée représentant à
peu près 30 % en volume de la solution de décapage
initiale introduite dans la chambre d'évaporation.
[0041] La solution acide concentrée renferme de l'aci-
de fluorhydrique HF, de l'acide nitrique HNO3, une faible
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quantité d'eau et un polluant constitué par du fluorure
de zirconium ZrF4 provenant de l'attaque acide des tu-
bes en alliage de zirconium, au cours du décapage.
[0042] La solution d'acide concentrée pourrait être
envoyée partiellement ou totalement à la destruction
mais, selon le procédé de l'invention, on préfère effec-
tuer un second traitement de cette solution concentrée
dans le cristalliseur 8.
[0043] Le cristalliseur 8 qui peut être un évaporateur
sous vide fonctionnant suivant le même principe que
l'évaporateur sous vide 7 comporte, à l'intérieur de sa
chambre de condensation, un récipient revêtu d'un ma-
tériau résistant aux acides concentrés et permettant de
recueillir le polluant ZrF4 sous la forme de cristaux soli-
des.
[0044] Le cristalliseur 8 comporte de préférence un
revêtement en matière plastique pour lui permettre de
résister à l'action des acides sous forme concentrée.
[0045] On effectue à l'intérieur de l'évaporateur cris-
talliseur, de la même manière que dans l'évaporateur 7,
une évaporation et une séparation d'une solution con-
centrée d'acide renfermant en substance, de l'acide
fluorhydrique, de l'acide nitrique et une très faible quan-
tité d'eau. L'acide concentré épuré par évaporation puis
condensé représente à peu près 80 % en volume de
l'acide concentré pollué introduit dans le cristalliseur 8.
[0046] La solution acide concentrée épurée récupé-
rée dans l'étage de condensation du cristalliseur 8 ren-
ferme sensiblement l'intégralité de l'acide nitrique de la
solution de décapage initiale, du fait que l'acide nitrique
ne joue qu'un rôle de catalyseur lors du décapage de
l'alliage de zirconium.
[0047] A l'issue de l'évaporation de la solution acide
concentrée épurée, il reste dans le fond du cristalliseur,
des cristaux de ZrF4 constituant un extrait sec représen-
tant approximativement 20 % en volume de la solution
d'acide concentrée polluée de départ.
[0048] L'acide concentré épuré obtenu à la sortie de
l'étage de condensation du cristalliseur 8 est mélangé
avec l'eau légèrement acide obtenue à la sortie de l'éta-
ge de condensation de l'évaporateur sous vide 7, pour
obtenir une solution de décapage régénérée qui peut
être renvoyée au réservoir de stockage 3 de la solution
de décapage.
[0049] Le titre de la solution de décapage est réglé au
niveau d'une unité de traitement 9 dans laquelle on fait
pénétrer le mélange d'acide concentré et d'eau fournis
en sortie du cristalliseur 8 et de l'évaporateur 7.
[0050] La remise au titre de la solution peut être réa-
lisée par exemple en réintroduisant de l'eau pure ou de
l'acide neuf dans le mélange, au niveau de l'unité de
traitement 9.
[0051] Le titre de la solution de décapage est vérifié
par une unité de mesure 10 disposée sur la ligne de re-
cyclage 11 de la solution de décapage régénérée à l'in-
térieur du réservoir de stockage 3.
[0052] L'acide régénéré parvenant au réservoir de
stockage 3 est débarrassé des produits polluants for-

més lors du décapage des tubes d'alliage de zirconium.
De plus, le traitement de régénération suivant l'invention
permet de récupérer de l'acide fluorhydrique de la solu-
tion de décapage usagée et la quasi totalité de l'acide
nitrique du mélange fluonitrique. On évite ainsi l'utilisa-
tion de grandes quantités de matières neuves coûteu-
ses.
[0053] Cependant, il reste nécessaire, pour éviter des
phénomènes de concentration dans la solution régéné-
rée et recyclée, d'effectuer des purges de la solution ré-
générée, de manière régulière, et de compenser ces
purges par des appoints d'une solution acide fluonitri-
que neuve.
[0054] Les cristaux de ZrF4 constituant un extrait sec
dans le cristalliseur peuvent être extraits facilement, du
fait qu'ils sont solubles à l'eau.
[0055] On introduit donc de l'eau pure dans le cristal-
liseur, ce qui permet de dissoudre les cristaux de ZrF4.
Le liquide obtenu est prélevé, de manière à vider le cris-
talliseur. On obtient une solution acide de ZrF4 dans la-
quelle le ZrF4 peut précipiter dès que le pH de la solution
atteint une valeur de 5 environ. On peut donc récupérer
le ZrF4 de la solution aqueuse, en neutralisant cette so-
lution.
[0056] Le fluorure de zirconium ZrF4 obtenu comme
sous-produit dans le procédé de régénération peut être
utilisé comme produit de base dans certaines fabrica-
tion.
[0057] Dans le cas où il n'est pas possible d'utiliser le
ZrF4 produit par le procédé de régénération suivant l'in-
vention, on peut le séparer de la solution aqueuse sur
un filtre tel qu'un filtre-presse et le conditionner, par
exemple, pour son évacuation dans un centre de stoc-
kage souterrain.
[0058] Le procédé suivant l'invention permet de limi-
ter les coûts d'exploitation des unités de production
d'éléments en alliage de zirconium tels que des tubes
de gainage et d'éviter le transport de solutions de déca-
page usagées renfermant des produits polluants et le
traitement coûteux de ces solutions usagées dans des
centres de traitement spécialisés.
[0059] L'invention ne se limite pas au mode de réali-
sation qui a été décrit.
[0060] C'est ainsi qu'on peut utiliser, pour effectuer la
séparation des produits de la solution usagée, des éva-
porateurs sous vide d'un type différent de ceux qui ont
été décrits plus haut.
[0061] On peut effectuer un recyclage total ou seule-
ment partiel de la solution de traitement usagée et on
peut prévoir tout type d'installation pour ajuster la com-
position de la solution régénérée et pour réintroduire la
solution régénérée sur la ligne de décapage des élé-
ments en alliage de zirconium.
[0062] L'invention s'applique à la régénération de tou-
te solution d'acide fluonitrique utilisée pour le décapage
d'éléments en alliage de zirconium.
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Revendications

1. Procédé de régénération d'une solution de décapa-
ge usagée constituée principalement par de l'acide
fluorhydrique, de l'acide nitrique et de l'eau, après
une utilisation pour le décapage d'éléments en al-
liage de zirconium, caractérisé par le fait :

- qu'on évapore sous vide puis qu'on condense
une partie de l'eau contenue dans la solution
usagée de manière à obtenir de l'eau légère-
ment acide et une solution acide concentrée
polluée par du fluorure de zirconium ZrF4, re-
présentant à peu près 30 % en volume de la
solution usagée,

- qu'on traite par évaporation sous vide dans un
cristalliseur (8),la solution acide concentrée
polluée, de manière à obtenir des cristaux de
zirconium ZrF4 et une solution acide concen-
trée épurée, et

- qu'on mélange l'eau légèrement acide et la so-
lution acide concentrée épurée en proportion
voulue pour obtenir une solution de décapage
régénérée.

2. Procédé suivant la revendication 1, caractérisé par
le fait qu'on réalise une remise au titre de la solution
régénérée obtenue par mélange de l'eau et de la
solution acide concentrée épurée, avant sa réutili-
sation pour le décapage.

3. Procédé suivant l'une quelconque des revendica-
tions 1 et 2,caractérisé par le fait qu'on effectue la
dissolution par de l'eau des cristaux de fluorure de
zirconium ZrF4 obtenus dans le cristalliseur (8) pour
les évacuer du cristalliseur (8).

4. Procédé suivant l'une quelconque des revendica-
tions 1 à 3, caractérisé par le fait que l'évaporation
sous vide de l'eau contenue dans la solution usagée
et de la solution acide concentrée polluée dans le
cristalliseur (8) est réalisée sous une pression rési-
duelle de l'ordre de 5260 Pa (40 mm de mercure).

5. Dispositif de régénération d'une solution de déca-
page usagée constituée principalement par de l'aci-
de fluorhydrique, de l'acide nitrique et de l'eau,
après une utilisation pour le décapage d'éléments
en alliage de zirconium, comportant :

- un évaporateur sous vide (7), et un évaporateur
sous vide cristalliseur (8) disposés en série, de
manière que l'évaporateur sous vide cristalli-
seur (8) recueille le concentrat de l'évaporateur
sous vide (7), l'évaporateur sous vide (7) et
l'évaporateur cristalliseur (8) comprenant cha-
cun un étage de condensation de distillat,

- des moyens de réalisation d'un mélange dosé

des distillats produits dans l'évaporateur sous
vide (7) et dans l'évaporateur cristalliseur (8),

- une unité de mélange et de remise au titre (9)
de la solution de décapage régénérée,

- une ligne (11) de recyclage de la solution de
décapage régénérée dans un réservoir de stoc-
kage de solution de décapage (3), et placé sur
la ligne de recyclage (11) de la solution de dé-
capage régénérée, un dispositif de mesure (10)
du titre de la solution régénérée.

Claims

1. A process for regeneration of a used etching solu-
tion comprising mainly hydrofluoric acid, nitric acid
and water, following its use in the etching of zirco-
nium alloy elements, characterised in that:

- some of the water contained in the used solu-
tion is vacuum evaporated then condensed so
as to obtain slightly acid water and a concen-
trated acid solution contaminated with zirconi-
um fluoride ZrF4, representing approximately
30% by volume of the used solution,

- the concentrated contaminated acid solution is
vacuum evaporated in a crystalliser (8) so as to
obtain zirconium ZrF4 crystals and a purified
concentrated acid solution, and

- the slightly acid water and the purified concen-
trated acid solution is mixed in the desired pro-
portions to obtain a regenerated etching solu-
tion.

2. A process according to claim 1, characterised in
that the titre of the regenerated solution obtained by
mixing the water and the purified concentrated acid
solution is restored, before being re-used for etch-
ing.

3. A process according to either of claims 1 or 2 char-
acterised in that zirconium fluoride ZrF4 crystals ob-
tained in the crystalliser (8) are dissolved in water
in order to remove them from the crystalliser (8).

4. A process according to any of claims 1 to 3 charac-
terised in that the vacuum evaporation of the water
contained in the used solution and of the concen-
trated contaminated acid solution in the crystalliser
(8) is performed at a residual pressure of the order
of 5 260 Pa (40 mm of mercury).

5. A regeneration device for a used etching solution
comprising mainly hydrofluoric acid, nitric acid and
water, following its use in the etching of zirconium
alloy elements, comprising:

- a vacuum evaporator (7) and a crystallising
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vacuum evaporator (8) arranged in series so
that the crystallising vacuum evaporator (8) col-
lects the concentrate from the crystallising
evaporator (8), with each of the vacuum evap-
orator (7) and crystallising vacuum evaporator
(8) comprising a distillate condensation stage,

- means for making a proportioned mixture of the
distillates produced in the vacuum evaporator
(7) and in the crystallising vacuum evaporator
(8),

- a unit (9) for mixing and restoring the titre in the
regenerated etching solution,

- a line (11) for recycling the regenerated etching
solution in an etching solution storage tank (3),
and, positioned on the recycling line (11) for the
regenerated etching solution, a device (10) for
measuring the titre of the regenerated solution.

Patentansprüche

1. Verfahren zum Regenerieren einer verbrauchten
Ätzlösung, die hauptsächlich von Flußsäure, Salpe-
tersäure und Wasser gebildet wird, nach einer Ver-
wendung für das Ätzen von Elementen aus einer
Zirkoniumlegierung, dadurch gekennzeichnet, daß:

- unter Vakuum ein Teil des in der verbrauchten
Lösung enthaltenen Wassers verdampft und
sodann kondensiert wird, um leicht saures
Wasser und eine konzentrierte saure Lösung
zu erhalten, die mit Zirkoniumfluorid ZrF4 ver-
unreinigt ist, welche ungefähr 30 Vol.% der ver-
brauchten Lösung darstellt,

- die verunreinigte, konzentrierte, saure Lösung
durch Verdampfung unter Vakuum in einem Kri-
stallisator (8) behandelt wird, um Zirkonium-
fluoridkristalle ZrF4 und eine gereinigte, kon-
zentrierte, saure Lösung zu erhalten, und

- das leicht saure Wasser und die gereinigte,
konzentrierte, saure Lösung im gewünschten
Verhältnis gemischt werden, um eine regene-
rierte Ätzlösung zu erhalten.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich-
net, daß eine Rückeinstellung auf den Feingehalt
der regenerierten Lösung durchgeführt wird, die
durch Mischen von Wasser und der gereinigten,
konzentrierten Säurelösung erhalten wurde, bevor
sie wieder für das Ätzen verwendet wird.

3. Verfahren nach einem der Ansprüche 1 und 2, da-
durch gekennzeichnet, daß die Auflösung der Kri-
stalle von Zirkoniumfluorid ZrF4, die in dem Kristal-
lisator (8) erhalten wurden, mit Wasser durchge-
führt wird, um sie aus dem Kristallisator (8) zu be-

seitigen.

4. Verfahren nach einem der Ansprüche 1 bis 3, da-
durch gekennzeichnet, daß die Vakuumverdamp-
fung des in der verbrauchten Lösung enthaltenen
Wassers und der verunreinigten, konzentrieren
Säurelösung in dem Kristallisator (8) unter einem
Restdruck von ungefähr 5260 Pa (40 mm Quecksil-
bersäule) durchgeführt wird.

5. Vorrichtung zum Regenerieren einer verbrauchten
Ätzlösung, die hauptsächlich von Flußsäure, Salpe-
tersäure und Wasser gebildet wird, nach einer Ver-
wendung für das Ätzen von Elementen aus einer
Zirkoniumlegierung, bestehend aus:

- einem Vakuumverdampfer (7) und einem Vaku-
umverdampfer - Kristallisator (8), die in Serie
angeordnet sind, so daß der Vakuumverdamp-
fer - Kristallisator (8) das Konzentrat aus dem
Vakuumverdampfer (7) sammelt, wobei der Va-
kuumverdampfer (7) und der Kristallisations-
verdampfer (8) jeweils eine Stufe zur Konden-
sation des Destillats umfassen,

- Mitteln zur Herstellung eines dosierten Gemi-
sches der in dem Vakuumverdampfer (7) und
dem Kristallisationsverdampfer (8) erzeugten
Destillate,
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