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Zusammenfassung

Bei Betriebsstorungen in Trenndiisenanlagen, die zu einem Lufteinbruch
fiihren, ist eine bleibende Verschmutzung der engen Trennelementschlitze
durch staubformige Hydrolyseprodukte des UF6 nicht auszuschlieBen.

Die Ablagerungen konnen eine derartige Verschlechterung des Trennver-
haltens der Trennelemente bewirken, daB deren weiterer Einsatz fiir

die Urananreicherung nicht mehr mdglich ist.

Versuche an technischen Trennelementrohren zeigten, daB die Ablagerungen
durch einen naBchemischen ProzeB so wirksam entfernt werden konnen,

daB die volle Trennleistung der Elemente wieder erreicht wird.

Die Gesichtspunkte fiir die technische Anwendung des Reinigungspro-
zesses werden diskutiert.

Pollution and Wet Cleaning of Separation Nozzle Systems for Enrichment

of Uranium-235

Abstract

Operational defects in separation nozzle plants resulting in air
leaking into the system may cause permanent pollution of the

narrow slits of the separation e]ements‘by products of the hydro-
lysis of UF6. The deposits may deteriorate the separation performance
of the separation elements to such an extent that their further use
for uranium enrichment is no longer feasible.

Tests performed on commercial-scale separation element tubes in-
dicated that the deposits can be removed by a wet chemical process
effectively enough to restore the full separative power of the elements.

The aspects of the technical application of the cleanup process are
discussed.
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1. Einleitung und Obersicht

Zur kommerziellen Anreicherung von Uran-235 wurde im Kernforschungs-
zentrum Karlsruhe das Trenndiisenverfahren als Alternative zum Gas-
diffusionsverfahren und zum Zentrifugenverfahren entwickelt /1/, /2/.
Der ProzeB findet seine erste technische Anwendung in Brasilien, wo
mit dem Bau einer Trenndiisen-Demonstrationsanlage begonnen wurde /3/.

Beim Trenndiisenverfahren, dessen Prinzip aus Abb.1 hervorgeht, er-
folgt die Isotopenentmischung unter dem EinfluP der massenabh&ngigen
Zentrifugalkrdfte in einer gekrimmten Gasstromung, die entlang einer
zylindrischen Umlenkwand in schlitzformigen Diisensystemen verlduft.
Als Verfahrensgas wird ein Gemisch aus Uranhexafluorid (UF6) mit
Wasserstoff (H2) verwendet. Das in groBem molarem Uberschuf einge-
setzte leichte Zusatzgas erhoht die durch die Expansion erreichte
Stromungsgeschwindigkeit des UF6 und damit die fiir die Trennung map-
gebliche Zentrifugalkraft. Daneben verzogert es die gemeinsame
Sedimentation der UF6-Isotope im Zentrifugalfeld, was sich fir die
Trennung der Isotope ebenfalls giinstig auswirkt /4/.

Leichte Schwere

Fraktion Fraktion

Ausgangsgas verarmt
L% UFs/96% H, an U
und H,

Abb.1: Prinzip des Trenndiisenverfahrens



Da der optimale Gasdruck umgekehrt proportional zu den kritischen
Abmessungen der Trenndlisensysteme ist, und da aus wirtschaftlichen
Grinden ein moglichst hoher Gasdruck angestrebt wird, miissen bei
der technischen Anwendung des Verfahrens die in GroBserienfertigung
herzustellenden Trenndisensysteme moglichst kleine Abmessungen be-
sitzen. Fir den im Bau befindlichen ersten Abschnitt der Demonstra-
tionsanlage sind Trenndiisensysteme mit einem Radius der Umlenkrille
von 0,1 mm und einer Weite des Abschdlerschlitzes von 0,02 mm vor-
gesehen. Flir den Ausbau der Anlage und fiir zukiinftige kommerzielle
Anlagen sind weitere schrittweise Verkleinerungen dieser kritischen
Abmessungen geplant.

Die Erfahrung mit technischen Trenndiisenstufen zeigt, daB bei Be-
triebsstérungen, die zu einem Lufteinbruch fiihren, eine bleibende
Verschmutzung der engen Trennelementschlitze durch Hydrolyseprodukte
des UF¢ nicht auszuschliefen ist. Weiterhin ist wegen der Reaktivitat
des UF6 eine schleichende Ablagerung von staubfdrmigen UF6-Hydro1yse-
und Reduktionsprodukten im Prinzip denkbar. Da die Trennelemente

ca. 15 Prozent der in der Grofenordnung von 109 DM Tiegenden Investi-
tionskosten einer Trenndiisenanlage ausmachen, besteht groBes Interesse
an der Aufkldrung der Verstaubungsmechanismen und an der Erarbeitung
wirtschaftlicher Mdoglichkeiten zur Regenerierung von Trennelementen,
die durch.Verstaubung unbrauchbar geworden sind.

In der vorliegenden Arbeit werden zundchst die Vorgdnge bei der
Verstaubung technischer Trenndiisenelemente mit UF6-Zersetzungspro-
dukten untersucht. Danach wird gezeigt, wie sich verstaubte Trenn-
elemente durch einen naBchemischen ProzeB vollstdndig regenerieren
lassen. AbschlieBend werden die verfahrenstechnischen Gesichtspunkte
fir die Anwendung des naBchemischen Reinigungsprozesses in technischen
Trenndiisenanlagen erortert.




2. Aufbau und Leistungsdaten der verwendeten Trénnelemente

2.1 KenngroBen der Trennelemente

Der Trennduse wird nach Abb.2 das Gemisch aus UF6 und Wasserstoff
mit dem Molstrom L, unter dem Einlafdruck p, zugefiihrt. Der durch
die Umlenkwand vom Radius r, gekrimmte Strahl, in dem sich die
Komponenten teilweise entmischen, expandiert auf einen um etwa die
Halfte kieineren Druck py bzw. Ps - Ein am Ende der Umlenkwand ange-
brachtes Abschdlerblech bildet mit dieser einen Spalt f und teilt
die Gasstromung in die beiden Fraktionen JL, und (1-J)L,, die

an leichtem Uranisotop U-235 angereichert (leichte Fraktion) bzw.
verarmt sind (schwere Fraktion).

Dusenblech leichte

Fraktion

Dusengas

Abb.2: Schema des fiir die Versuche benutzten Trenndiisensystems mit
den verwendeten Bezeichnungen (a=Diisenweite, f=Abschalerweite,
ra=Krimmungsradius der Umlenkwand, v =Umlenkwinkel).



Das Abschdlverhdltnis O ist fiir eine Komponente "i" des Verfahrens-
gases wie folgt definiert:

3. = Stromstédrke von i _in der leichten Fraktion (1)
Stromstarke von i im Ausgangsgas

Aus den UF6-M01enerchen No’ N1, NS 18Bt sich danach das UF6-Ab—
schalverhdltnis

N](NS-NO)

By = RyRa-hy)

und das H2-Absch51verh51tnis

(1=Ny) . (N-N )
‘aH = 1 S O (3)
2 (1-N0) (NS-N])

berechnen.

Die Entmischung der Uranisotope U-235 und U-238 wird durch den Elemen-
tareffekt der Isotopentrennung beschrieben, der aus den Konzentrations-
verhdltnissen ny3s/ny3g der Isotope in leichter und schwerer Fraktion
gebildet wird:

(M236/"238) 1eichte Fraktion _ |, @)
(n235/n238) schwere Fraktion

EA=




Aus dem Isotopentrenneffekt EA’ dem UF6-Absch51verh51tnis {7U und
dem Uran-Durchsatz L|; durch das Trennelement berechnet sich die
Trennleistung OU des Trennelementes

1 2
Su =xLly - € - 0U(1-%U). (5)

2.2 Konstruktion der Trennelemente

Fiir die industrielle Serienfertigung technischer Trenndiisenelemente
haben zwei in Zusammenarbeit mit der Industrie entwickelte Verfahren
Bedeutung erlangt /5/. Bei der von der Messerschmitt-Bolkow-Blohm GmbH
verfolgten Linie werden die kritischen Trenndiisenstrukturen durch
spanabhebende Methoden unter Einsatz von Diamantwerkzeugen hergestellt.
Das von der Siemens AG entwickelte Verfahren benutzt die in der Sub-
miniaturisierung elektronischer Bauteile angewandten Techniken der
Photodtzung,

Die Versuche zur Verschmutzung und Reinigung von technischen Trenn-
disen wurden an den nach dem Photodtzverfahren der Firma Siemens
gefertigten Trennelementen durchgefiihrt, deren komplizierterer Auf-
bau hohere Anforderungen an das Regenerierungsverfahren stellt. Der
prinzipielle Aufbau der Trennelemente ist aus Abb.3 ersichtlich.

Bei diesem Herstellungsverfahren fiir Trenndiisen wird eine groBe Zahl
von Trennstrukturen mitsamt den Zuleitungen fiir das Ausgangsgas und
den Ableitungen flir die schwere Fraktion durch Photodtzung in ca. 20 pm
diinne Kupfer-Beryllium-Folien (CuBe 2) eingebracht. Etwa 150 gedtzte



Folie

1 mm 10mm 50 mm

Abb.3: Aufbau der verwendeten, nach dem Photodtzverfahren herge-
stellten Trenndiisenelemente. Links: CuBe-Folie mit am Rand
eingedtzten Trenndisenstrukturen.Mitte: Durch Stapeln von
Folien gebildeter Trennelement-Chip. Rechts: Trennelement-
rohr mit eingebauten Chips (Hersteller: Siemens AG).

Folien werden aufeinandergestapelt, mit Aluminiumdeckplatten

versehen und vernietet. Die beiden Deckplatten enthalten jeweils

die Bohrungen fiir die Zufiihrung des Ausgangsgases bzw. die Ableitung
der schweren Fraktion. Zur Verminderung des Justieraufwandes beim
Bohren der Locher in den Deckplatten sind zwischen dem Stapel und den
Deckplatten entsprechend gedtzte Deckfolien eingefiigt. Der so ge-
fertigte Trennelementstapel, auch Chip genannt, besitzt eine gesamte
Disenschlitzlange von etwa einem halben Meter. Abb.4 zeigt die Trenn-
struktur eines neuen sauberen Chips, nachdem die Deckplatte und die
Deckfolie entfernt wurden.




Abb,4: REM-Aufnahme der Trennstruktur eines neuen, sauberen Trenn-
element-Chips. (Vergr. 580, Rasterelektronenmikroskop Typ AMR 1000
der Firma Leitz, Wetzlar).

Wie Abb.3 weiter zeigt, werden 50 dieser Chips zwischen zwei Halb-
rohre aus Aluminium (ATMgSi 0,5) eingebracht und durch Viton
abgedichtet. Das eine Halbrohr dient zur Zufuhr des Ausgangsgases,

im anderen Halbrohr wird die schwere Fraktion aller Chips ausge-
leitet. Die an Wasserstoff und Teichtem Uranisotop U-235 angereicherte
leichte Fraktion verldBt das Trennelementrohr zwischen den beiden
Halbrohren.



Bei der technischen Anwendung des Trenndiisenprozesses muB eine
groBere Zahl von Trennelementrohren in Parallelschaltung in eine
sogenannte Trennstufe eingesetzt werden. Die Versuche zur Ver-
schmutzung und Reinigung von technischen Trennelementen wurden,

um den Aufwand niedrig zu halten, nicht an ganzen Stufenbestiickungen,
sondern an einzelnen Chips und einzelnen Trennelementrohren vorge-
nommen. Fiir die Experimente standen etwa 100 Chips zur Verfiigung,
die eine einheitliche mittlere Trennstruktur besaBen. In Tabelle 1
sind die wichtigsten technischen Daten dieser Trennelemente ange-
geben. Die Fertigungstoleranzen der kritischen Abmessungen waren
durch geeignete Auswahlverfahren bereits vom Hersteller einge-
schrankt worden, so daB die Chips im Ausgangszustand innerhalb
enger Toleranzen das gleiche Trennverhalten besaBen.

GeometriegroBe | Bezeichnung Einheit Abmessungen
Umlenkradius ra pm 100
engste Diisenweite a pm 40,8 + 1
Abschdlerweite f pm 19,5.+.0,5
Foliendicke .. . pm . .20
Stapelhdhe h mm 3,5
-Schlitzléange . ] m. . | ... 0,462

Tabelle 1: Charakteristische Abmessungen der verwendeten Trennelemente
(Hersteller: Siemens AG). .



Zur Bestimmung der Leistungsdaten sauberer und gereinigter Trennele-
mentrohre wurde eine spezielle Trennapparatur aufgebaut 1). Thr Funk-
tionsprinzip geht aus dem FlieBschema in Abb.5 hervor. Die Messung
des Trennverhaltens erfolgt im Kreislaufbetrieb mit einem Gemisch

aus 4,2 Mol-% UF6 und H2 als Teichtem Zusatzgas bei Raumtemperatur.
Das Verfahrensgas wird aus dem Vorratsbehdlter VB der Trennelement-
kammer zugefiihrt und beim Passieren des Trennelements in eine leichte
und eine schwere Fraktion aufgeteilt. Der gewiinschte EinlaBdruck Po
um 240 mbar kann durch das Regelventil EV eingestellt werden. Die
Driicke der leichten und schweren Fraktion werden durch .die Ventile
RV1 und RV2 so eingeregelt, daB sich ein Expansionsverhdltnis
Tt=p0/p1 = po/pS = 2,1 ergibt. Stromabwdrts von den Regelventilen

RV1 und RV2 werden die zwei Fraktionen wieder vermischt und gemeinsam
dem Spiralverdichter SV 2) zugefiihrt, dessen Durchsatz bei den vorge-
sehenen Versuchsbedingungen die Messung von Trennelementrohren bis
ca. 8 m Schlitzlange ermoglicht. AnschlieBend wird das komprimierte
Gemisch durch den als Puffer dienenden Vorratsbehdlter VB zur Trenn-
elementkammer zuriickgespeist. Etwa vorhandene feste Verunreinigungen
werden durch einen vorgeschalteten Sintermetall-Filter F 3) zuriickge-
halten.

Zum Ansetzen des Verfahrensgasgemisches wird aus einem erwdrmbaren
UF6-Beh51ter gasformiges UF6 in den Vorratsbehdlter VB eingelassen.
Wasserstoff, der zur Reinigung durch eine Diffusionsmembran aus einer
Palladium-Silber-Legierung stromt, verdiinnt das UF6 auf die gewiinschte
Gemischkonzentration.

1) Der Teststand wurde nach den im Institut fir Kernverfahrenstechnik
erarbeiteten Konstruktionsunterlagen von der Balzers AG, Liechtenstein,
gebaut.

2) Hersteller: Normetex S.A., Pont-Audemer (Frankreich); max. Volumen-
durchsatz 600 m3®/h. Die Verdichtung erfolgt trocken, d.h. schmier-
mittel- und G1frei. Die Kompression des UFg/Hp-Gemisches wird durch
die kreisformige Verschiebung einer beweglichen Spirale gegeniiber
einer festen Spirale erreicht. Beide Spiralen haben keinen Kontakt
miteinander und sind durch einen Funktionsspielraum von 0,1 mm von-
einander getrennt.

3) Hersteller: Ugine Carbone, Grenoble (Frankreich); Typ Poral Inox 05,
mittlere Porenweite 8 pm, Filterfldche 4 m2.
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Abb.5: FlieBschema der Trennapparatur zum Test von Trennelementrohren.

Symbolerkldrung: ’ Druckaufnehmer, @Iomsatwns Vakuummeter, Alpha-Ionisationsdetektor,
restliche Erklarung im Text.

_Ol_
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Zur Entleerung der Anlage wird das UF6 in den beiden hintereinander-
geschalteten, mit Dixon-Maschendrahtringen gefiillten UF6-Absche1dern
UA und SA eingefroren. Der Wasserstoff wird mit der Drehschieberpumpe
VP *) Uber eine vorgeschaltete Sicherheitskiih1falle SK abgezogen und
ins Freie geleitet. Die Drehschieberpumpe erlaubt eine Evakuierung
der Anlage bis zu Driicken von ca. 10'4 mbar. Durch einen fahrbaren
Hochvakuumpumpstand 5) kann im Bedarfsfall ein noch besseres Vakuum
erreicht werden. Die Gesamtleckrate der Anlage betrug 10'7 mbar-1]
Helium/sec bei der Inbetriebnahme.

Abb.6 zeigt die Ansicht der Trennapparatur ohne Verdichter und MeBschrank.

Abb.6: TrennaR%aratur zum Test technischer Trennelementrohre. Der

Verdichter befindet sich im UntergeschoB.

W) Hersteller: CIT-Alcatel GmbH, Wertheim; Typ 2100, max. Durchsatz
125 m3/h.

5) Hersteller: Balzers AG, Nordenstadt; bestehend aus Turbomolekular-
pumpe TPH 200 und Vorpumpe DUO 012A, Saugvermogen 200 1/sec.
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Der Vorratsbehdlter VB der Trennapparatur besteht aus AlMg3, die

restlichen Behdlter und Rohrleitungen aus den austenitischen Stdhlen
1.4541, 1.4301 und 1.4429. Die Rohrleitungen (NW 16 bis NW 100) und
Behdlter sind mit ConFlat-Flanschen versehen, die mit Kupferdichtungen

bestiickt sind. Die An]agenventi]éader Nennweiten 16 und 35 sind ganz-

metallgedichtete Federbalgventile, Ventilkorper und Schneide be-
stehen aus Edelstahl, die Ventilteller aus Kupfer. Bei den Ventilen 5)
der Nennweiten 63 und 100 wurde fUr‘die Ventiltellerdichtung Teflon
PFA ® verwendet .

Die Driicke in den Verfahrensgasleitungen werden durch elektrische Ab-

solutdruckaufnehmer 7) sowie durch parallel geschaltete direktanzei-

gende Manometer 8) gemessen. Der Gemischdurchsatz durch das Trenn-

elementrohr wird mit dem thermischen Stromungsmesser DM °) erfaBt.

Die unmittelbare Bestimmung der UF6—Konzentrationen der einzelnen Gas-

strome erfolgt durch Alpha-Ionisationsdetektoren 1°), wobei die vom

Druck p, der Temperatur T und der Gaszusammensetzung N abhangigen

Ionenstrome I gemessen werden. Analog-Rechenstufen liefern daraus die

Konzentrationen Ni’ das UFG-Abschélverhéltnis {)U und das H2-Absché1—

verhaltnis 'ﬁﬂz, welche direkt angezeigt werden. Zur gravimetrischen

Kontrolle der UF6-Konzentrationen.sowie zur massenspektrometrischen

Isotopenanalyse wird bei jedem Versuch aus den drei Fraktionsstromen
mit Hilfe der Probenahmebehdlter DB, LB, SB je eine Teilmenge ent-
nommen., Das Gemisch wird durch_mit fliissigem Stickstoff gekiihlte Pipet-

ten DP, LP, SP gezogen, wobei das UFe ausgefroren und der Wasserstoff

abgepumpt wird.

Die MeBwerterfassung und MeBwertverarbeitung an der Trennapparatur
wird durch das in Abb.7 dargestellte Blockschaltbild veranschaulicht.
Die einzelnen Mefwerte werden iiber einen MeBstellenumschalter von einem

Kleinrechner 1) registriert und von einem Schreiber ausgedruckt.

6
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et e S

w0

11) Hersteller:

Hersteller:
Hersteller:
Hersteller:
Hersteller:
10) Hersteller:

Balzers AG, Liechtenstein

Bell und Howell, Friedberg; Typ 4-326 und 4-353
Eckard AG, Stuttgart

Hastings, Hampton (USA); Typ EAHL

Balzers AG, Liechtenstein; Typ CMU 010; eine gemeinsame
Entwicklung des Kernforschungszentrums Karlsruhe und
der Fa. Balzers AG /6/

Wang, Frankfurt; Typ 2200-S-2
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Trennapparatur
Pi Lg li:pis Tl
] !
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Lo -Anzeige
Ni -Anzeige [=—
Analog - -
Digital - Jy -Anzeige
Wandler
y-Anzeige  =—
Ausgabe

-=— externe Daten

Schreibmaschine

@

Rechner

Abb.7: Blockschaltbild der MePwerterfassung und -verarbeitung.
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2.4 Leistungsdaten der Trennelementé vor der Verstaubung

Um Vergleichswerte fiir die Beurteilung der Verschmutzung und der

Reinigung der Trennelemente zu erhalten, wurden zundchst die Lei-
stungsdaten eines sauberen, mit 10 Chips bestiickten Trenne1ement—
rohres an dem im vorigen Abschnitt beschriebenen Trennelementtest-

stand gemessen.

Abb.8 zeigt den EinfluB des EinlaBdruckes p, auf die UF67 und Wasser-
stoffabschdlverhaltnisse -3U und 'SH sowie auf den Isotopentrenn-

effekt €, und den UFé/Hz—Gemischdurchsatz Ly- Man erkennt, daB bei

einem EinlaBdruck von 240 mbar der maximale Isotopentrenneffekt

15,7 o/00 bei einem zugehOrigen UF6-Absch51veth1tnis von 0,20 be-

tragt. Zusammen mit dem dabei gemessenen Gemischdurchsatz von

5,5 Nm3/hem entspricht dies einer Trennleistung AU von 4,84.10"°kg UTA/h-m,
entsprechend 0,424 kg UTA/a-m,

Die Messung dieses Trennelementrohres mit etwa 4,6 m Trennschlitz-
ldnge erfolgte stellvertretend fiir die Gesamtmenge der zur Verfiigung
stehenden Chips. Aufgrund der einheitlichen Herstellung dieser Trenn-
diusencharge kann vorausgesetzt werden, daB die iibrigen fiir die
Verschmutzung und die Reinigungsversuche eingesetzten Chips im sau-
beren Zustand innerhalb der Fehlergrenze der Messungen das gleiche
Trennverhalten besitzen.
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Abb.8: UFg-und Wasserstoffabschalverhdltnis Jy und '3 Ho s Isotopen-
trenneffekt €p sowie UFg/Hp-Gemischdurchsatz Ly in Abhédngig-
keit vom EinlaBdruck p, fiir das neue, saubere Trennelementrohr.
Die Messungen erfo]gten bei No= 4,2 Mo1-% UF¢ in H,, das Ex-
pansionsverhdltnis betrug TU= po/p] = po/Ps = 2,1.
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3. Verstaubung der Trennelemente

3.1 Mogliche Verstaubungsursachen

Der in eine Trenndiisenanlage wdhrend der Montage eingebrachte Staub
kann auf wirtschaftliche Weise durch Filterldufe mit Inertgas vor
dem Einsetzen der Trennelemente entfernt werden /7/. Die Bildung
staubformiger Korrosionsprodukte 1dBft sich durch die Wahl geeig-
neter Baumaterialien und durch chemische Oberfldachenbehandlung
praktisch ausschliefen. Bei richtiger Vorbereitung der Anlage kann
eine merkliche Verstaubung der Trennelemente daher nur durch Zer-
setzungsprodukte des UF6 eintreten.

Aus der Literatur /8/ ist bekannt, daB sich UF6 mit ﬂzo-Dampf auch
bei groBerem UF6-UberschuB nach folgendem Schema umsetzt:

UFg + 3 Hy0 » UO,F,*H,0 + 4 HF. (6)

Als Endprodukt der UF6-Hydr01yse, wie sie sich beim Eindringen von
feuchter Luft in eine Trenndiisenanlage ereignen wird, kann also

Urany1fluorid-Hydrat angenommen werden. U02F 'HZO hat als kristal-

2

Tines Produkt bei groBeren Schichtdicken eine charakteristische gelbe

Farbe. Diinne Beldge kdnnen dagegen hellgelb bis nahezu weiB erscheinen.

UF6 kann auch mit dem als leichtes Zusatzgas verwendeten Wasserstoff
reagieren nach der Gleichung

UFg + 1/2 Hy » UF; + HF. (7)

5
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Diese Reaktion, die exotherm ist, tritt bei Abwesenheit katalytisch
aktiver Substanzen deutlich erst oberhalb 100°C mit merklicher Geschwin-
digkeit auf. Die Aktivierungsenergie wird mit 34,1 kdJ/Mo1l angegeben

/9/. Ein explosionsartiger Umsatz wird auch bei hoheren Temperaturen
nicht beobachtet. Als Katalysatoren kommen, neben einigen wenigen
Metallen, vor allem Chlorverbindungen in Frage, weshalb chlorhaltige
Hilfsstoffe beim Bau und Betrieb von Trenndiisenanlagen zu vermeiden
sind. Das durch Reaktion (7) gebildete feste Uranpentafluorid wird

an feuchter Luft entsprechend

2 UF

5

+ 3 Hy0>U0,FoeH,0 + UF, + 4 HF (8)

rasch hydrolysiert, wobei neben dem von der UF6-Hydro1yse bekannten
Uranylfluorid-Hydrat Urantetrafluorid auftritt. Optisch ist die
Hydrolyse des UF5 bei dickeren Schichten daran zu erkennen, daB die
weiBe Farbe des UF5 fast in die griine Farbe des UF4 ubergeht. Bei
diinneren Schichten ist die Unterscheidung wegen der Aufhellungstendenz
schwierig.

Die Untersuchungen wurden in der vorliegenden Arbeit Uberwiegend mit
Hydrolysestaub,d.h. mit Urany1f1uorid-Hydrat U02F2-H20, durchgefiihrt,
da dieser in der Praxis eine wesentliche Rolle spielen diirfte und
sich relativ leicht kiinstlich erzeugen 1dBt. Die Anwendbarkeit des

in Abschnitt 4 beschriebenen Reinigungsverfahrens wurde jedoch auch
an hydrolysiertem UF5 als Modellsubstanz fiir Reduktionsstaub uber-
priift.
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Um die in Abschnitt 2.3 beschriebene Testapparatur nicht zu verun-
reinigen, wurde die Verstaubung der Trennelemente in einer Hilfs-
apparatur durchgefiihrt, deren Funktion aus Abb.9 hervorgeht.

AUSprf ’5;:>\
-+ <
"%

Drehschieber- Roots-

pumpe verdichter u u
UFg -Abscheider

UFB ,He

—_—— <

Luft
Reaktions- Trennelement-
behalter kammer

Abb.9: Schema der Versuchsanordnung zur Verstaubung der Trennelemente
mit Uranylfluorid.

In einem Reaktionsbehdlter von 56 Liter Inhalt wurden 400 mbar eines
3%igen UFg/He-Gemisches 12) angesetzt, in das 1,8-10'2 Mol H,0 in

Form von feuchter Luft eingelassen wurde. Das H20 reagierte mit UF6
nach (6), wodurch maximal 6:1073 Mol (entsprechend etwa 2 g) Uranyl-
fluorid-Hydrat gebildet werden konnten.Nach 10 min Reaktionszeit wurde
unter stidndiger Zufuhr von zusatzlichem He das Reaktiohsgemisch mit
Hilfe eines Vakuumpumpstandes durch ein in einer Kammer eingebautes,
mit 50 Chips bestiicktes Trennelementrohr gesaugt. Das noch im Gas
befindliche, nicht umgesetzte UF6 wurde nach dem Passieren der Trenn-
elementkammer in Kiih1fallen abgeschieden.

12]) Aus Sicherheitsgriinden wurde statt UFg/H2 als Reaktionsgemisch
UF/He verwendet, um die Bildung von Knallgas zu vermeiden.
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Abb.10 zeigt die REM-Aufnahme der Trennstruktur eines der mit Uranyl-
fluorid-Hydrat verschmutzten Chips, nachdem die Deckplatte fiir die
schwere Fraktion und ca. 10 Folienschichten entfernt worden waren.

Abb.10: REM-Aufnahme der Trennstruktur eines mit Uranylfluorid-Hydrat
verstaubten Chips, von der Deckplatte fiir die schwere Fraktion
aus gesehen (Vergr. 80).

Wahrend die Zu- bzw. Ableitungskandle fiir das Diisengas, die schwere
und die leichte Fraktion nahezu staubfrei sind, finden sich dicke
Staubbelegungen, bestehend aus Agglomeraten feinster Teilchen, vor
allem an der Hinterkehlung des Diisenblechs und in der Umlenkrille.
Wie Abb.11 (von der Diisengasdeckplatte aus.gesehen) zeigt, beginnt
in der Umlenkrille die Staubablagerung nach etwa 50 bis 60° Umlenk-
winkel, gerechnet von der engsten Diisenweite an, durch Bildung einer
"Diine". Der Staubbelag setzt sich stromabwdarts fort und verstopft
teilweise den Absaugspalt der schweren Fraktion zwischen Abschdler
und Umlenkwand. Wie ein Vergleich der Abb.10 und 11 bereits vermuten
18B8t, nimmt die Verstaubung senkrecht zur Bildebene in Richtung

auf die Deckplatte fir die schwere Fraktion zu.



Abb.11: REM-Aufnahme der Trennstruktur eines mit Uranylfluorid-Hydrat
verstaubten Chips, von der Deckplatte fiir das Diisengas aus
gesehen (Vergr. 420),

Abb.12: REM-Aufnahme des Uranylfluorid-Staubes im Diisenkanal-Einlauf-
bereich der Trennstruktur, von der Deckplatte fiir die schwere
Fraktion aus gesehen (Vergr.g800 ).
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Abb.12 zeigt einen Ausschnitt des Diisenkanal-Einlaufbereiches. Die
Ablagerungen machen einen lockeren, flockenartigen Eindruck und be-
stehen, wie Abb.13 zeigt,aus Primédrteilchen von ca. 0,5 pm Durch-
messer.

A4535 KUT

Abb.13: REM-Aufnahme der Uranylfluorid-Hydrat-Ablagerungen in der ver-
schmutzten Trenndiise (Vergr. 4700).

3.3 Leistungsdaten der verstaubten Trennelemente

Stellvertretend fiir die Gesamtmenge der nach Kap. 3.3 mit Uranylfluorid-
Hydrat verschmutzten Trennelement-Chips wurden zwei der verstaubten
Chips an einer daflir geeigneten Labortrennapparatur mit Verfahrensgas
untersucht 13),

Abb.14 zeigt das Ergebnis fir einen der beiden Chips. Man bemerkt,
daB der maximale Isotopentrenneffekt von 15,7 o/oo auf 5 o/00 abge-

13) Um eine Verschmutzung des fiir die Messung von Trennelementrohren
geeigneten Teststandes durch Staub zu vermeiden, wurde auf die
Messung kompletter verschmutzter Trennelemenrohre verzichtet.
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Abb.14: UF_-Abschdlverhiitnis Jy, Isotopentrenneffekt €p und UFg/Hp
Gemischdurchsatz L, eines mit Uranylfluorid-Hydrat verschmutzten
Trennelement-Chips in Abhdngigkeit vom EinlaBdruck pg. Die ent-
sprechenden Werte des neuen, sauberen Trennelementrohres (Abb.8)
sind mit eingezeichnet. Die Messungen erfolgten bei Np=4,2 Mol1-%
UFg in Hy, das Expansionsverhdltnis betrug TT= p,/py = po/ps = 2,1.
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fallen ist, bei einem gleichzeitigen Anstieg des Uranabschdlver-
haltnisses von 0,20 auf etwa 0,68. Der UFg/H,-Durchsatz durch das
Trennelement hat um 55 % abgenommen. Zum Vergleich sind die ent-
sprechenden Kurven des sauberen Trennelementrohres (Abb.8) mit ein-
getragen. Die starke Verdnderung der charakteristischen MeBgroBen
fiihrt zu einer Abnahme der Trennleistung OU um 94%. Der zweite unter-
suchte Chip Tieferte &hnliche Ergebnisse.

3.4. Theoretische Ansdtze zur Erkldrung des Staubverhaltens

Eine theoretische Beschreibung des beobachteten Staubverhaltens (vgl.
z.B. /10/, /11/, /12/) ist kaum moglich, da nicht bekannt ist, in
welchem MaBe die ca. 0,5 pm groBen Primdrteilchen (Abb.13) bereits
bei der Entstehung bzw. auf dem Weg zum Trennelement agglomerieren.

Bemerkenswert erscheint die Tatsache, daB die besonders im Diisenein-
laufgebiet sehr locker wirkenden Teilchenansammlungen von dem relativ
schnellen Gasstrom nicht abgerissen und weiter transportiert werden.

Wie Sondenmessungen /13/, /14/ ergaben, liegt bei den fiir die Isotopen-
trennung optimalen Betriebsbedingungen eine stark reibungsbehaftete
Stromung mit parabeld@hnlichem Profil vor, die ein besonders steiles
Geschwindigkeitsgefdlle an der Umlenkwand besitzt. Die maximale
Stromungsgeschwindigkeit liegt bei etwa 360 m/s. Infolge der hohen
Stromungsgeschwindigkeit und der starken Gemischumlenkung wirken in

der Trenndiise Zentrifugalbeschleunigungen bis etwa 109 gq.

Eine Abschdtzung der von einer Gasstromung auf abgelagerte kugelige
Teilchen ausgeiibten Trennkréfte /15/, /16/ zeigt, daB in der gesamten
Trenndisenstromung die Haftbedingung fiir Teilchen unter 1 um Durch-
messer erfiillt sein diirfte, was die beobachteten Erscheinungen ver-
stdandlich macht.
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4, NaBchemische Reinigung der verstaubten Trennelemente

4.1 Die Reinigungslosung

Im Kapitel 3.1 wurden als verfahrensgastypische UF6—Reaktionsprodukte
das Uranylfluorid-Hydrat U02F2-H20 (siehe Gleichung (6)) und im Falle
der Reduktion des UF mit nachfolgender Hydrolyse (Gleichung (7) und
(8)) zusdtzlich das Urantetrafluorid UF, beschrieben. Obwohl die Ver-
staubung der Trennelemente in der vorliegenden Arbeit iiberwiegend mit
Urany1fluorid durchgefiihrt wurde, solite die Reinigungsldsung auch
Urantetrafluorid entfernen.

Uranylfluorid ist in Wasser sehr gut 10slich. Die Konzentration einer
gesadttigten Losung liegt in der GroBenordnung 1300 g/1, entsprechend
ca. 5 Mol/1 U02F2 fur Wasser von 25°C /17/. Eine verdiinnte, wassrige
U02F2-Ldsung reagiert Teicht sauer.

Urantetrafluorid ist dagegen in Wasser praktisch unloslich. Selbst
bei 60°C ist die Loslichkeit nur 41074 Mo1/1, und auch der Zusatz
von 30 % HF erhoht die Loslichkeit nur auf ca. 10'3 Mol1/1 /8/.

Eine sichere Methode zur Auflosung von UF4 ist die Oxidation des UF4
zu einer Verbindung des sechswertigen Urans. Wenn man die Oxidation
in wassrigen Systemen vornimmt, ist das Endprodukt infolge der
gleichzeitig eintretenden Hydrolyse eine Urany]-(U022+)-Verb1ndung
bzw. -Losung.

Als Losemittel mit diesen Eigenschaften kommen vor allem oxidierende
Sduren und andere starke Oxidantien wie Cer(IV)sulfat und Alkali-
peroxide 1in Betracht, aber auch Losungen aus Salzen organischer
Sduren, deren Anionen Uranylkomplexe bilden konnen, in Verbindung
mit Wasserstoffperoxid als Oxidationsmittel. Beispiele sind die
Systeme Alkali- bzw. Ammoniumcarbonat, -oxalat und -citrat mit

H202 /8/.

Aufgrund von Vorversuchen, bei denen die Loslichkeit der Uranver-
bindungen, aber auch die Korrosion des Trennelementmaterials gepriift
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wurde, fiel die Entscheidung zugunsten der folgenden LOsung:

Natriumoxalat (Naz(COO) : 0,10 Mo1/1

5)
Wasserstoffperoxid (H202) : 0,05 Mo1/1,

Diese Losung arbeitet bei einem pH-Wert von 6,2. Sie ist hydrolyse-
stabil, so daP wdhrend der Reinigung keine Niederschldge auftreten.

Mit der bei Zimmertemperatur eingesetzten Losung ist der Abtrag des
Kupfers relativ gering und betrdgt bei Durchspiilung der Trennelemente
in den ersten Stunden etwa 10 mg Cu pro m Trennschlitz und Stunde.
Dies entspricht einer mittleren Abtragungsrate der benetzten Ober-
fldche von ca. 0,1 pm/h.

4,2 Durchfiihrung der Reinigung

Zur naBchemischen Reinigung von technischen Trennelementen wurden ver-
schiedene Verfahrensvarianten an Chips getestet und optimiert. Zu-
sammen mit den Ergebnissen zusitzlicher Experimente an Trennelement-
rohren wurde daraus das in Abb.15 dargestellte Reinigungsschema ent-
wickelt.

Die Trennelemente werden zundchst mit Wasser vorgereinigt. Die Haupt-
reinigung erfolgt dann mit der in Kap. 4.1 beschriebenen Dekontamina-
tions1osung aus Natriumoxalat und Wasserstoffperoxid. Das zur Vor-
reinigung verwendete Wasser 10st bereits einen Teil der Uranabla-
gerungen und verringert die notwendige Angriffszeit der Dekontamina-
tions10sung. Die Reinigungsmittelreste werden durch mehrere Nachspiil-
schritte mit demineralisiertem Wasser wieder entfernt. Sdamtliche
Reinigungs- und Spilschritte erfolgen im Kreis]auf, die Eintragung
von Schmutz wird durch die Filtration der Fliissigkeiten vermieden.
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Abb.15: Schema des naBchemischen Reinigungsverfahrens.
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AnschlieBend werden die nassen Trennelemente in einem Trockenofen in
Stickstoffatmosphdre aufgeheizt und konvektiv vorgetrocknet. Die End-
trocknung erfolgt im Vakuum. Zur Herabsetzung der Reaktivitat der
Trennelementoberfldchen gegeniiber UF6 werden die Trennelemente vor
ihrer erneuten Verwendung mit elementarem Fluor behandelt (vergl.4.3).

Abb.16 zeigt ein.FlieBschema der Reinigungsanlage. Zur naBchemischen
Behandlung wurden die mit 12 Chips bestiickten Trennelementrohre in
einen Reinigungsbehdlter aus Glas eingebaut. Die Reinigung und die
Nachspiilung wurden in getrennten Kreisldufen durchgefiihrt.

Eine Fliissigkeitsmenge von 20 1 wurde jeweils aus einem als Puffer
dienenden Vorratsbehdlter mittels einer Pumpe P durch einen Sinter-
metall-Filter F **) in den Reinigungsbehdlter R gedriickt. Sie stromte
dort liber die Kandle fiir die leichte und die schwere Fraktion (L,S)
in die im Trennelementrohr montierten Chips ein und verlieB diese
Uber die Kandle des Diisengases (D). Der Fliissigkeitsdurchsatz

wurde mit Rotametern (FI1, FI2) gemessen und betrug etwa 0,3 m®/h,
was einer Stromungsgeschwindigkeit im Trennelement von maximal

0,37 m/sec entspricht. Nach Beendigung eines jeden Reinigungsschrit-
tes wurde die im Kreislauf befindliche Fliissigkeit wieder in den
Vorratsbehdlter zurlickgepumpt.

Im Spiitkreislauf der Reinigungsanlage war eine kontinuierliche Leit-
fahigkeitsmessung mﬁg1ich. Wahrend der naBchemischen Behandlung
konnten aus den Vorratsbehdltern Fliissigkeitsproben entnommen werden,
die dann auf ihren Gehalt an Uran und Kupfer untersucht wurden.

Als optimal hat sich eine Vorreinigungszeit mit Wasser von 30 bis
45 min ergeben. Diese Zeit gilt ebenso fiir die Hauptreinigung mit
der Dekontaminationsl1osung.

14) Hersteller: Ugine Carbone, Grenoble (Frankreich); Filterklasse 05

(mittlere Porenweite 8 pym); Filterflache 900 cm?.
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Wie Abb.17 zeigt, betrug bei einem typischen Reinigungsversuch die
insgesamt abgetragene Uranmenge 16,2 mg pro m Trennschlitz 15),

Durch die hier 45 min dauernde Vorbehandlung mit Wasser wurden bereits
56 % des insgesamt entfernten Urans gelost, wobei die Aufldsungsge-
schwindigkeit jedoch gegen Null abnahm. Die Hauptreinigung mit der
Dekontaminations10sung entfernte in weiteren 45 min die pro m Trenn-
schlitz noch verbliebenen 7,2 mg Uran.
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Abb.17: Bei der Vor- und Hauptreinigung eines Trennelementrohres mit
5,5 m Trennschlitzldnge abgetragene Uranmenge in Abhidngig-
keit von der Reinigungszeit. Die eingesetzte Fliissigkeits-

menge betrug jeweils 20 1.

15) Die Analyse der Flissigkeitsproben erfolgte im Institut fiir Radio-
chemie des KfK. Der Urangehalt der Losung wurde durch eine Akti-
vierungsanalyse - Neutronenbestrahlung der Probe im Reaktor und
y-spektroskopische Messung des gebildeten Np-239 (Nachweisgrenze
0,1 ppm) - bestimmt. Der Kupfergehalt wurde durch Atomabsorption
mit Flamme (Nachweisgrenze 0,04 ppm) gemessen. Fiir die Durchfiih-
rung der Analysen danke ich den daran beteiligten Mitarbeitern

des IRCh,



-30-

Abb.18 zeigt den wdhrend der beiden Reinigungsschritte ermittelten
Cu-Gehalt %) der Lésungen. Der daraus berechnete Abtrag des Kupfers
an den benetzten Stellen der Folien betrug etwa 0,1 um, die Vorreini-

/4

gung mit Wasser war daran zu ca. 5 % beteiligt.
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Abb.18: Wdhrend der Vor- und Hauptreinigung eines Trennelementrohres
mit 5,5 m Trennschlitzlange in jeweils 20 1 Reinigungsldsung
gemessener Cu-Gehalt in Abhangigkeit von der Reinigungszeit.

AbschlieBend wurden zwei Nachspiilvorgdnge mit demineralisiertem

Wasser von je 30 min Dauer durchgefiihrt, wobei die Gleichgewichts-
einstellung der Ionenkonzentration in Spiilwasser durch Leitfdhigkeits-
messungen festgestellt wurde.

Die Trocknung der nassen Trennelementrohre wurde in einem Vakuum-
trockenschrank von ca. 50 1 Inhalt durchgefiihrt.
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Die Trennelementrohre wurden zundchst in Stickstoff-Atmosphdre bei

60 bis 80°C fir ca. 2 bis 5 Stunden konvektiv vorgetrocknet. Die
relativ niedrige Trockentemperatur und das verwendete Inertgas ver-
hindern weitgehend eine Oxidation der Trennrohrmaterialien. Die
Endtrocknung erfolgte im Vakuum innerhalb von ca. 70 Stunden. Der
Arbeitsdruck wurde dabei bis auf 10'2 mbar abgesenkt, wodurch auch
die in den feinen Spalten der Folienstapel verbleibende Restfeuchtig-
keit entfernt werden konnte.

Der Verlauf der Trocknung konnte anhand des Druckanstiegs bei vor-

uibergehend unterbrochener Verbindung zur Vakuumpumpe kontrolliert
werden,

4.3 Fluorierung der gereinigten Trennelemente

Elementares Fluor reagiert mit den Riickstanden aus der Reinigungsbe-
handlung (Oxalat, H20). Dabei entstehen unter anderem fliichtige Fluor-
verbindungen (z.B. HF aus der Reaktion mit Ho0, Tetrafluormethan (CF4),
Carbony1fluorid (COFZ), usw. aus der Reaktion mit organischen Ver-
bindungen). Solche fliichtigen Fluoride konnen im Gaszustand anhand
ihres Infrarot-Absorptionsspektrums identifiziert und auch quantita-
tiv bestimmt werden. Diese "Fluordiagnostik" ist eine Methode zur
Qualitdtssicherung der Reinigungsbehandlung.

Durch die Reaktion des Fluors mit entsprechenden Stoffen auf den
Oberflichen wird andererseits die Reaktivitdt dieser Oberflichen
gegeniiber UF6 herabgesetzt. Dieser erwiinschte Effekt einer solchen
“"Fluorkonditionierung" kann ebenfalls ausgenutzt werden /18/.

Die Fluorierung der Trennelemente erfolgte in einem vakuumdichten
Behdlter. Dieser wurde nach dem Einbringen der Trennelemente evakuiert

und anschlieBend mit 200 mbar F2 beaufschlagt. Nach 25 Stunden
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Reaktionszeit wurde das IR-Gasspektrum des Reaktionsproduktes unter-
sucht. Dazu wurden ca. 100 bis 150 mbar des Gases in eine Edelstahl-
kiivette mit Silberchlorid-Fenstern und 65 mm optischer Lange einge-
lassen und das IR-Spektrum'ls) verheésen.

Gefunden wurden lediglich geringe Mengen an Tetrafluormethan, Carbonyl-
fluorid und Kohlendioxid,wie sie als Spuren bereits im verwendeten

F2 enthalten sind. Das Fehlen starkerer IR-Signale zeigte an, daB bei
der Behandlung der Trennelemente keine mit Fluor reagierenden Verun-
reinigungen eingeschleppt worden waren.

4.4 Leistungsdaten der gereinigten Trennelemente

Abb.19 zeigt das Trennverhalten eines gereinigten Trennelementrohres
mit ca. 4,6 m Schlitzlange. Aufgetragen sind die UF6—Absch§1verhé1t-
nisse 'SU und die Isotopentrenneffekte €p in Abhangigkeit vom Ein-
laBdruck Po* Zum Vergleich sind die entsprechenden Mefkurven des
neuen, sauberen Trennelementrohres (Abb.8) und die der mit Uranyl-
fluorid-Hydrat verschmutzten Trennelement-Chips (Abb.14) mit ein-
getragen.

Man erkennt, daB durch die Reinigung der Ausgangszustand der Trenn-
elemente innerhalh der Fehlergrenze wieder hergestellt worden ist.
Die Feinanalyse zeigt, daB bei einem EinlaBdruck von 240 mbar der
maximale Isotopentrenneffekt 16,1 o/00 betrdgt und damit etwas uber
dem entsprechenden Wert des neuen Trennelementrohres liegt. Das
dazugehdrende UF6-Absch51verh51tnis {)U betrdgt 0,18 und ist damit
geringfiigig kleiner als der entsprechende Wert der neuen Trenn-

16) Eingesetzt war ein IR-Spektrometer der Firma Perkin Elmer, Uberlingen,
Typ 599.
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Abb.19: UF_.-Abschdlverhdltnis {)U und Isotopentrenneffekt €p des von
Hygro1ysestaub gereinigten Trennelementrohres in Abhangigkeit
vom EinlaBdruck p,. Die entsprechenden Werte des neuen Trenn-
elementrohres (Ab8.8) und die der verstaubten Trennelement-
Chips (Abb.14) sind mit eingezeichnet. Die Messungen erfolgten
bei N0 = 4,2 Mol1-% UF g in H2; das Expansionsverhdltnis betrug

TC= po/p-l = po/ps = 2,1.
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elemente. Mit diesen Daten erreicht das regenerierte Trennelement-
rohr unter Beriicksichtigung des um etwa 2 % iiber dem Ausgangswert
liegenden UF /H,-Durchsatzes L, wieder rund 99 % der Trennleistung ou
der neuen, sauberen Trennelemente. Vor der Regenerierung betrug die
Trennleistung der verstaubten Chips nur noch 6 % des Ausgangswertes.
Die geringen Unterschiede im Trennverhalten des neuen und des
gereinigten Trennelementrohres sind mit der durch das Herstellungs-
verfahren der Chips bedingten Schwankungsbreite der charakteristischen
Trennelementabmessungen (siehe Tab.1) erkldrbar.

Die Vollstandigkeit der Regenerierung zeigt zusatzlich die REM-
Aufnahme der Trennstruktur eines der gereinigten Chips in Abb.20.

Weitere Untersuchungen ergaben, daB auch mit Reduktionsstaub (hydro-
lysiertem UF5, siehe G1.8) verschmutzte Trennelemente wieder voll-
standig gereinigt werden konnen /19/.

S9e EUT

Abb.20: REM-Aufnahme der Trennstruktur eines Chips aus dem vollsténdig
von Hydrolysestaub gereinigten Trennelementrohr (Vergr.610).
Siehe zum Veraleich die Trennstruktur des neuen Trennelement-Chips
in Abb.4.
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5. Gesichtspunkte fir die technische Anwendung des Reinigungs-

verfahrens

5.1 Aufbau einer technischen Trenndiisenkaskade

Beim Trenndiisenverfahren mu der Anreicherungseffekt durch Hinterein-
anderschalten einer groBeren Zahl von Trennelementen vervielfacht
werden. Abb.21 zeigt das Blockschaltbild einer industriellen Trenn-
diisenkaskade mit zwei verschieden groBen Stufentypen. Insgesamt ca.
500 Trennstufen sind notwendig, um eine Anreicherung des Uran-235

auf 3% bei einem U-235 Gehalt von 0,3% im Abfallmaterial zu erzielen
/20/. Um eine Anreicherung des leichten Zusatzgases (Hz) in den
Kopfstufen der Kaskade zu verhindern, muB der Aufwdrtstransport des
Wasserstoffs aus den Kopfstufen der Rechteck-Kaskadenabschnitte
entnommen und zum KaskadenfuP zuriickgespeist werden.

UF; - ABSCHEIDUNGSANLAGEN

Angereichertes Produi.
{3% U-235)

UFg - freies Zusatzgas
—y—

_1
|
I
|
|

Leichte Fraktion
der Kopfstufen

Rickspeisung
enthdlt den vollen UF -Anteil

]
I
|
i
|
{ bk
I 200
] ~ kleine *‘
:' } Stufen !
| | |
| | ]
|' | |
| ! TRENNDUSENKASKADE gy
|
I I
! || Natur - Uran
|
: { ca.300 grofe Stufen (0,71°/:> U-235)
l l |
i | 1
] |
T T
Il_____./:\_ _______ J 4
! I
L 4 Abgereichertes Uran
{ca.0,3% U-235)

Abb.21: Blockschaltbild einer industriellen Trenndiisenkaskade. Breite
und Hohe der Rechtecke sind MaPe fiir den Durchsatz bzw. die
Anzahl der hintereinandergeschalteten Trennstufen. Eine An-
reicherung von Zusatzgas am Kaskadenkopf wird durch Entnahme
des Zusatzgastransportes mit Hilfe der UF_.-Abscheidungsan-
lagen und durch Riickfiihrung zu den entsprechenden FuBstufen
verhindert.
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Fiir die Trenndisen-Demonstrationsanlage in Brasilien /3/ ist der
heutigen Planung zufolge ein UF6-Abscha1verh§1tnis von -SU = 0,25
vorgesehen, welches sich bei entsprechenden Versuchen als optimal
erwiesen hatte. Die bei diesem Abschdlverhdltnis notwendige Ver-
schaltung der Trenndiisenkaskade ist aus Abb.22 ersichtlich /3/.

5+3

leichte Fraktion
Trennstufe §
Ausgangsgas
schwere Fraktion

S-1

S5+1

Ruckstauventil

5-3

Abb.22:Prinzipielles F1ieBbild einer Kaskade bei einem UF -Ab-
schdlverhdltnis -, = 0,25.

Dabei wird das Ausgangsgas einer beliebigen Stufe S aus der leichten
Fraktion einer stromabwdrts liegenden Trennstufe S-3 und der schweren
Fraktion der folgenden Trennstufe S+1 gebildet und vom Verdichter

der Stufe S angesaugt. Nach der Verdichtung auf den Diisenvordruck

von etwa 240 mbar gelangt das Ausgangsgas in die Trennelemente der
Trennstufe S, wo es in eine leichte und eine schwere Fraktion auf-
geteilt wird. Die leichte Fraktion wird dann zur stromaufwarts
liegenden Trennstufe S+3 geleitet, wahrend die schwere Fraktion der
vorhergehenden Stufe S-1 zugefiihrt wird.
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Wie der FlieBbildausschnitt einer technischen Trennanlage in Abb.23
zeigt, wird die Kaskade in Gruppen zu je 12 Trennstufen unterteilt
/21/. Diese Gruppen (Abschalteinheiten) gestatten es, bei Ausfall
einer Trennstufe oder bei Revisionsarbeiten die Trennstufen dieser
Einheit abzuschalten, die Einheit durch Absperrschieber abzuschliefen
und iiber Umgehungsleitungen zu umfahren. Aus Sicherheitsgriinden be-
sitzt jede dieser Gruppen ein N2-Notf1utsystem.

Ny 8
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4
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,.____.__

: (21 \\\ - ///
(il 2 2
l lal \ o J o
| l-: .. \ /
-‘i‘i - \ — D / -
il \7
Absperrklappen In den Gruppenabsperrschieber Absperrklappen in den- -
externen Bypassleitungen ’ Inlernen Bypassieitungér

Abb.23: FlieBbildausschnitt einer technischen Trenndiisenanlage mit
Unterteilung in liberbriickbare Stufengruppen (Abschaltein-
heiten) /21/.

Abb.24 zeigt die Seitenansicht der vorgesehenen Stufenanordnung einer
Trenndiisen-Versuchskaskade, bei der Abschalteinheiten von 6 Trenn-
stufen vorgesehen sind /20/. Die Stufengruppen sind auf einer Tisch-
platte montiert, die sich auf einer gemeinsamen Fundamentplatte
abstiitzt, auf der die Elektromotoren der Verdichter aufgestellt sind.
Bei der rechten Gruppe in Abb.24 ist ein Zwischenzustand bei der
Montage dargestellt. Um die Zugdnglichkeit zu wahren und einen ein-
fachen und schnellen Ein- und Ausbau bei Wartungsarbeiten durch-
filhren zu konnen, werden die rohrformigen, parallel geschalteten
Trennelemente als Einschubeinheiten in einem Trennelementkorb

mit dem Hallenkran von oben in den Stufenbehdlter eingebracht.

Diesen Vorgang zeigt das Photo in Abb.25 an einer im Institut
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Abb.?24:Seitenansicht der vorgesehenen Stufenanordnung bei einer

Trenndiisen-Versuchskaskade /20/.

Abb.25: Einsetzen des Trennelementkorbes in eine Trenndiisenstufe,
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flir Kernverfahrenstechnik betriebenen Einzelstufe. Anschliepfend
wird die Stufe mit einem Deckel verschlossen.

Trennelementkorb

_ N | s Trennrohre
schwere Fraktion =— N |

Trennelementtank

Ausgangsgas — —f-——= leichte Fraktion

H /
, Kuhter
1

7\~i{/” ! Verdichter
St 2-stutig

443 Getriebe

T Motor

—

00707

Abb.26: Gesamtaufbau einer Trenndlisenstufe.

Der Gesamtaufbau einer Trennstufe in stehender Bauart geht aus Abb.26
hervor. Der Trennelementtank mit dem Trennelementkorb ist mit dau
Stufenverdichter und dessen integriertem Kihlsystem verbunden. Der
mit den Trennelementrohren bestiickte Trennelementkorb besteht aus
einer Boden- und einer Deckplatte, die durch einen zylindrischen
Mantel verbunden sind. Bei dem groferen der beiden fiir die Demon-
strationsanlage vorgesehenen Stufentypen besitzt der Korb einen
Durchmesser von etwa 2 m und eine Hdhe von ca. 1m. Etwa 90 der
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bereits in Kap.2.2 beschriebenen Trennelementrohre sind in diesem

zu einer Trennelementbatterie parallel geschaltet und iiber Viton ®
gedichtete Flanschverbindungen an der Boden- und der Deckplatte

des Korbes befestigt. Das vom Verdichter kommende Ausgangsgas wird
ber eine duBere Ringfldche auf die Trennelemente verteilt, die
schwere Fraktion verldBt die im Trennelementkorb befindlichen Trenn-
elemente nach oben und wird aus dem Trennelementtank zur Seite nach
auPen geleitet, die leichte Fraktion wird nach unten aus dem
Trennelementkorb abgefiihrt.

5.2 Betrachtung eines Lufteinbruchs als Storfall

Samtliche Teile einer Trenndiisenanlage, die das Verfahrensgas
UF6/H2 oder Rein-H2 enthalten, befinden sich unter Unterdruck (Aus-
gleichsdruck <250 mbar). Entsteht durch einen Storfall eine
Leckage, so kann von auBen einstromende feuchte Luft in das Ver-
fahrensgas gelangen. Dabei reagiert der mit der Luft eingeschleppte
H20-Dampf mit dem UF6 entsprechend G1.6 zu staubfdrmigem U02F2-H20
und gasformigem HF. Als typisches Storfalleck wird der Bruch einer
Instrumentierungsleitung NW 10 angesehen.

Druck- und KonzentrationsmeBgerdte innerhalb der Abschalteinheiten
haben neben der ProzeBiiberwachung die Aufgabe, Leckagen zu detek-
tieren und durch geeignete MaBnahmen deren negative Auswirkungen zu
begrenzen. Die Detektion einer Leckage fiihrt zur Isolation und zur
Uberbriickung des betreffenden Anlagenabschnittes durch pneumatisch
betdtigte” Schieber. Die von der Leckage betroffene Gruppe wird
durch ein Notflutsystem mit trockenem N2 bis Atmospharendruck ge-
flutet, wodurch das Einstromen weiterer Luft vermieden wird.

Bei dem angenommenen Storfall kdnnen trotz der beschriebenen Gegen-
maBnahmen mehrere hundert Gramm Uranylfluorid gebildet werden. Durch
das Verfahrensgas wird ein Teil des Uranstaubes in die dem Leck
benachbarten Trennstufen getragen und in deren Trennelementen abge-
schieden werden.
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Im Folgenden wird beschrieben, welche MaBnahmen zu ergreifen sind,
um die negativen Auswirkungen des Storfalls unter Einsatz des naf-
chemischen Reinigungsverfahrens zu beseitigen.

5.3 MaBnahmen zur Reinigung und erneuten Inbetriebnahme der Abschalt-
einheit '

Nach der Entleerung und Inspektion der abgeschalteten, mit reinem
N2 gefluteten Gruppe wird die Leckagestelle repariert. Die Trenn-
elementkorbe mit den uranverstaubten Trennelementen werden aus den
Stufenbehdltern ausgebaut, mit Folien abgedeckt und zur Dekonta-
minationsanlage der Trenndiisenkaskade gebracht. Sie werden dort in
der in Kap. 5.4 beschriebenen Anlage gereinigt.

Zur Entfernung von lose auf den inneren Oberfldchen der Stufen ab-
gelagertem Staub werden vor dem Einsetzen der gereinigten Trenn-
elementkorbe Filterkorbe in die Trennstufen eingebracht /7/. Die
Gruppe wird mit Inertgas iiber die Bypassleitungen (Abb.23) im Kurz-
schluB betrieben. Indem die Verdichter in die Pumpgrenze gefahren
werden, was bei den verwendeten Radialverdichtern ohne Gefahr
moglich ist, konnen DruckstoBe erzeugt werden, die locker an den
Wanden abgelagerten Staub abreifBen, welcher in den Filtern aufge-
fangen wird.

Nachdem die Filter durch die sauberen Trennelementkorbe ersetzt
wurden, erfolgt die Evakuierung der Gruppe und deren Konditionierung
mit F2. Nach der Entfernung des Fluors wird die Gruppe mit Ver-
fahrensgas gefiillt und iiber die Bypassleitungen zundchst im Krei~-
laufbetrieb eingeregelt. Danach kann die Gruppe ohne Stdrung wieder
der Trenndiisenkaskade zugeschaltet werden.
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5.4 Anlage zur naBchemischen Reinigung kompletter Trennstufen-

~ bestiickungen

Fir die naPchemische Reinigung komplett bestiickter Trennelementkorbe
ist die in Abb.27 dargestellte Anlage vorgesehen.

Der Montagedeckel des Korbes wird bei der Demontage der Stufe
entfernt, der urspriingliche Ausgang fiir die Tleichte Frak-

tion wird durch einen mit Entliiftungsbohrungen versehenen Deckel
verschlossen. Danach wird der Trennelementkorb in den Reinigungs-
behdlter R eingesetzt. Ein im Behdlter angebrachter Auflagering
ermoglicht die Flanschbefestigung.

Der Reinigungs- und Trocknungsbehdlter R ist vakuumdicht ausge-
filhrt und besitzt eine Warmeisolierung. Bei einem Volumen des
Trennelementkorbes von 3 m®* (Bestiickung der grofen Trennstufe)
betrdgt der Inhalt des Behdlters etwa 4.5 m®. Die Zuleitung der
Reinigungsfliissigkeit erfolgt von unten, die Fliussigkeit stromt
uber die Zufiihrungen fiir die leichte und die schwere Fraktion in
die Trennelemente ein. Sie verldBt die Trennrohre nach oben'Uber
die Flansche fiir das Ausgangsgas und wird seitlich wieder aus dem
Reinigungsbehdlter abgefiihrt. Ein am Boden des Behdlters ange-
brachter Flansch ermoglicht die Entleerung.des Behdlters. Ober
diesen Flansch kann auch die Zufuhr des zur Trocknung verwendeten
erhitzten Gases erfolgen, welches nach der Durchstromung der Trenn-
elemente seitlich oben aus dem Behdlter wieder abgeleitet wird. Zu-
sdatzlich dient der obere Flansch zur Evakuierung des Behd@lters und
zur Fluorierung der getrockneten Trennelemente.

Entsprechend Kap. 4.2 erfolgen alle naBchemischen Behandlungsschritte
der Trennstufenbestiickung im Kreislauf unter standiger Filtration

der Flissigkeiten. Der Flissigkeitsdurchsatz betragt jeweils 0,05 m?
pro Stunde und zu reinigendem Meter Trennschlitz. Zur Vorreinigung
wird das Wasser im Behdlter BV im Kreislauf iber Leitung [T] und
Pumpe P1 durch die Trennelemente im Reinigungsbehdlter R gedriickt

und stromt zuriick zu BV. Nach dem Ende der Vorreinigung wird der
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Reinigungsbehdlter R iber Leitung [3] und P1 entleert, die Flissig-
keit wird zum Vorlagebehdlter BV oder zum Waste-Sammelbehdlter der
Dekontaminationsanlage gepumpt. Anschliefend erfolgt die Hauptreini-
gung und die H,0-Spiilung (BD, BW1, BW2) iiber die Leitungen [1] bzw.
[Z] auf @hnliche Weise. Die Spiildauer wird jeweils durch die Leit-
fahigkeitsdifferenz zwischen Ein- und Auslauf in R bestimmt.

Bei vernachldssigbar kleiner Differenz wird auf den ndchsten Spiil-
schritt umgeschaltet. Bei zu hoher Leitfahigkeit des Spiilwassers 2
ist unter Umstdnden noch eine 3.Spiilung notwendig.

Die Pumpe P2 ermdglicht die Entleerung der Vorlagebehdlter. Unter
Umstdnden kann auch die Abfallfliissigkeit eines Spililschrittes als
Ausgangsfliissigkeit fiir den vorhergehenden Spiilschritt oder fiir
die Vorreinigung verwendet werden.

Nach dem Ende der naBchemischen Reinigung wird der Trennelementkorb
zum Abtropfen kurz aus dem Behalter genommen und um 180° gekippt.
Nach erneutem Einbau des Korbes in den Behdlter R kann die Endbe-
handlung erfolgen.

Nach /22/ betrdgt die nach dem Abtropfen auf einem glatten, vertikal
angeordneten Werkstiick befindliche Wassermenge mindestens 16 ml je m2
Oberfldche, kompliziert geformte Teile kdonnen mit bis 500 ml Wasser
je m? behaftet sein. Eigene Messungen zeigten, daB nach dem Abtropfen
eines naB behandelten Trennelementrohres (23,1 m Schlitzlénge,

1 m Bauldnge) an diesem noch 70 bis 100 g Wasser haften konnen. Im
Falle der Trennstufenbestiickung mit 90 Trennelementrohren ergibt

dies 9 kg Wasser. Entsprechend /22/ wurden fiir die Oberflédchen des
Trennelementkorbes und des Reinigungsbehdlters 2 kg Wasser abge-
schidtzt. Zuschlage fiir etwa vorhandenes Holdup ergeben eine insge-
samt zu verdampfende Fliissigkeitsmenge von 15 bis 20 kg. Gleichzeitig
sind noch 1000 kg Trennelemente und 1800 kg Korbmaterialien aufzu-
heizen.
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Die Trockung der Trennelementrohre erfolgt durch HeiBgas-Vakuum-
trocknung. Die Trennelemente werden zundchst lber das Gebldse Vi
(Leitung [4])mit Stickstoff von etwa 60 bis 100°C aufgeheizt und
vorgetrocknet. Ein Gastrockner entzieht dem Stickstoff den aufge-
nommenen Wasserdampf. Zusdtzlich ist die Zufuhr von Frischgas
moglich (Mischluftbetrieb). AnschlieBend erfolgt die Vakuumtrock-
nung lber Leitung [5]. Der Pumpstand V2 bis V4 ermdglicht die
schrittweise Evakuierung des Behdlters R. Die Trennelemente werden
dabei diskontinuierlich mit erhitztem N2 als Schleppgas durchstromt,
wodurch der Wdrmeverlust ausgeglichen wird. Der Verlauf der Trock-
nung kann durch die Druckanstiegsmethode kontrolliert werden.

Der Enddruck sollte unter 10'2 mbar liegen.

Zur Konditionierung werden die Trennelemente fiir etwa 24 Stunden
mit 65 mbar elementarem Fluor beaufschlagt (siehe Kap. 4.3). Die
IR-Kiivette ermoglicht die Analyse des Reaktionsproduktes. Dac
verunreinigte Fluor wird mit der Pumpe V5 wieder aus dem Behdlter
R entfernt und in einem Absorber an A]ZO3 gebunden. AnschlieBend
wird der Behdlter mit trockenem N2 geflutet.

Der Trennelementkorb wird ausgebaut und kann erneut zur Isotopen-
trennung eingesetzt werden.

5.5 Wirtschaftlichkeitsbetrachtung

Zur Reinigung einer kompletten Trennstufenbestiickung sind mit ucs
erforderlichen Vorbereitungsarbeiten etwa 3 bis 4 Tage bei einem
Personaleinsatz von 1,5 Personen notwendig. Dabei wurden fiir die
Reinigung und das Abtropfen 6 Stunden, fiir die Trocknung 24 bis
36 Stunden und fiir die Fluorierung 24 Stunden angesetzt..

Die Investitionskosten der in Kap. 5.4 beschriebenen Anlage zur
Reinigung, Trocknung und Fluorierung kompletter Trennstufenbe-
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stiickungen des groBen Stufentyps wird aufgrund der bei der Aus-
schreibung von Komponenten der Demonstrationsanlage gewonnenen
Erfahrungen auf 700.000 DM geschdtzt.

Fir jeden naBchemischen Behandlungsschritt sind etwa 5 m® Flissig-
keit notwendig. Bei einer angenommenen Belegung des Trennelement-
korbes mit 100 g Uranylfluorid ergibt sich ein Urangehalt der ersten
beiden Reinigungsfilissigkeiten (BV, BD) von rund 10 g Uran pro m?
Reinigungs1dsung, was einer Aktivitdt von 6,1-105’5'1—m'3 ent-
spricht.

Die Betriebsmittelkosten einer einzelnen naBchemischen Trennelement-
korb-Behandlung betragen ca. 1100 DM fiir Wasser, Chemikalien und
Energie sowie 1500 DM fiir Personal (48 Stunden zu 30 DM/h). Hinzu
kommen noch Kosten fiir die Aufarbeitung bzw. Beseitiguhg der Flus-
sigkeiten entsprechend der Strahlenschutzverordnung, die einz:»
wesentlichen Bruchteil der Gesamtkosten ausmachen konnen 7). Der
Verbrauch an Reinigungsflissigkeiten muB daher durch Klassifizierung

und teilweise Wiederverwendung soweit als moglich eingeschrankt werden.

DaB die Reinigung und Wiederverwendung der Trennelemente auch unter
ungiinstigen Voraussetzungen wirtschaftlich ist, zeigt folgende fiir
einen angenommenen Bedarf von 12 Trennelementkorb-Reingungen pro
Jahr giiltige 0berschlagsrechnung:

Chemikalien und Energie: 8.000 DM
Aufarbeitung der Abfallfliissigkeiten: 180.000 DM
Personal (Betrieb u. Wartung): 20.000 DM
Instandhaltung: 18.000 DM
Annuitat

Tin. Abschreibung (5 Jahre): 140.000 DM
Kapitaldienst (Zinssatz 10%): o -35.000. DM

Gesamtkosten pro Jahr bei
12 Trennelementkorb-Reinigungen: 401.000 DM

17) Bei der Aufarbeitung in der Abteilung Dekontaminationsbetriebe
des KfK ‘wiirden zur Zeit beispielsweise DM 1.800/m® berechnet
werden, '
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Bei einem durchschnittlichen Preis einer neuen Trennstufenbestiickung
von 300.000 DM verursacht die naBchemische Reinigung der Trennelemente
in dem gewahlten Beispiel also Kosten in Hohe von etwa 12 % des An-
schaffungswertes.
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