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Bedeutung der radiolytischen Selbstzersetzung von Uranhexafluorid bei
der Anreicherung von Uran-235 nach dem Trenndiisenverfahren

Zusammenfassung

Bei der Anreicherung von 235y nach dem Trenndiisenverfahren wird gas-
formiges Uranhexafluorid im Gemisch mit H, bzw. He verwendet. Fiir eine
Prognose des Langzeitverhaltens der Trennelemente interessierte die
Frage, ob die radioaktive Strahlung des Urans zu einer merklichen Zer-
setzung des UFg unter Bildung fester Uranverbindungen flihrt. Beim Betrieb
einer Kre1s1au$apparatur in der das Verhdltnis von Uraninventar zu Trenn-
elementschlitzldnge um mehrere GroBenordnungen hoher lag als bei einer
technischen Trenndisenstufe, wurden deutliche Ablagerungen staubartiger
Uranverbindungen im Trenne1ement schon nach einem Tag beobachtet. Der
Effekt war innerhalb der Fehlergrenze von der Art des Zusatzgases unab-
hangig. Bei Verwendung von He konnte die Staubbildung schon durch einen
Zusatz von 0,06 Mol1% F, verhindert werden. Die sorgfdltige Ausschaltung
aller anderen denkbaren Staubquellen und eine Abschdtzung der mdglichen
Strahlenwirkung Tassen den SchluB zu, daB der beobachtete Effekt auf der
radiolytischen Selbstzersetzung des UFg beruht. Die Verstaubung des Trenn-
elements hingt stark von der mittleren Verweilzeit des UF; im Vorratsbe-
hdlter ab. Die Bedeutung der Verweilzeit ist damit zu erk?aren daB dieser
Parameter den Agglomerationsgrad, d.h. die Teilchengrife des geb11deten
Staubes bestimmt und die Verb1ﬂdungs]e1tung zwischen Vorratsbehdlter und
Trenndiisensystem als ein in seiner Wirksamkeit von der Teilchengriofe ab-
hdngiges Filter wirkt. Eine Analyse der Transportvorgédnge und entsprechende
Versuche lassen erwarten, daB sich die durch Radiolyse gebildeten festen
UFg- Zersetzungsprodukte in einer technischen Trenndisenstufe falls er-
forderlich durch ein Filter mit geringem Druckabfall von den Trenne1ementen
fernhalten lassen.

Importance of Radiolytic Decomposition of Uranium Hexafluoride in the
Course of Uranium-235 Enrichment under the Separation Nozzle Method

Abstract

In 235y enrichment under the separation nozzle method gaseous uranium
hexafluoride is used in a mixture with Hy or He. To predict the long-
term behavior of the separation elements the question was of interest
whether the radioactive radiation of uranium causes UF. to undergo sig--
nificant decomposition while forming solid uranium compounds. In the
operation of an apparatus in which the ratio of uranium inventory to

s1it length of the separation elements was greater by several orders

of magnitude than in a commercial scale separat1on nozzle stage, signifi-
cant depositions of dusty uranium compounds in the separation element
were observed already after one day. Within the Timits of error, the
effect was independent of the kind of auxiliary gas used. In case of
helium, dust depos1t1on could be avoided by addition of not more than
0,06 mo1% of Careful elimination of all other possible dust sources and
an estimate ofzthe conceivable radiation effect permit to conclude that
the dust results from the radiolytic decomposition of UFg.

Dust deposition in the separation element greatly depends on the mean
residence time of UF; in the reservoir. The importance of the residence
time can be exp1a1ne9 by the fact that this parameter determines the




i i i duced
lomeration, i.e., the particle size of the dust pro

gﬁgriﬁazftﬁgg11ne connecting the reservoir with the separzﬁ1onagg§i}g
system acts as a filter whose efficiency is dependent gn eogres—
size. From an analysis of the transport processes and _rﬂm C]ow csure
ponding experiments it can be expected that a‘fj1ter w1t 2 ; pd
drop will keep away all solid products resulting from rad1o1yt}c ee;ration
composition of UFg from the separation elements of a commercial sep
nozzle stage.
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1. Einleitung und Oberblick

Bei dem im Kernforschungszentrum Karlsruhe entwickelten Trenndiisen-
verfahren zur Anreicherung von Uran-235 /1/ erfolgt die Isotopen-
entmischung unter dem EinfluB der massenabhdngigen Zentrifugalkréfte
in einer gekrimmten Strdmung einer Mischung aus gasformigem Uran-
hexafluorid und Wasserstoff bzw. Helium. Durch das in groBem molarem
Oberschup angewendete leichte Zusatzgas wird die fir die Isotopen-
trennung maBgebliche Strdmungsgeschwindigkeit des UF6 stark erhoht.
Da der optimale Gasdruck zu den charakteristischen Abmessungen der
schlitzformigen Trenndiisensysteme umgekehrt proportional ist und der
auf den Produktstrom bezogene Investitionsaufwand einer Trenndiisen-
anlage mit steigendem Gasdruck stark abnimmt, werden die charakteri-

stischen Abmessungen der Trenndiisensysteme so klein wie moglich cewshlt.

Bei der in Brasilien im Bau befindlichen Trenndisen-Vorlaufkaskade

/2/ betrdgt die Weite des Abschdlerschlitzes, durch den die schwere
Fraktion abgesaugt wird, 20 um. Fiir den geplanten Ausbau der Vor-
laufkaskade zur Demonstrationsanlage ist eine Reduktion der Abschdler-
weite auf 10 pm vorgesehen. Inzwischen wurde ein neues Herstellungsver-
fahren fiir Trenndiisensysteme entwickelt, mit dem eine wirtschaftliche
Massenproduktion bei einer Abschilerweite von nur 3,5 pm mdglich er-
scheint /3/. Dieses Verfahren soll spédtestens ab 1985 fiir den Bau kom-
merzieller Trenndiisenanlagen eingesetzt werden und eine Anhebung des
mittleren Gasdrucks auf etwa 1 bar ermdglichen.

Die Verkleinerung der charakteristischen Abmessungen der Trenndiisen-
systeme erhoht naturgemdB deren Empfindlichkeit gegeniiber festen,vom
Gasstraom mitgetragenen Verunreinigungen. Diese konnen sich im Trenn-
element ablagern und dadurch die Trennleistung verschlechtern. Die

bei einem Storfall gegebenenfalls eintretende Verschmutzung der Trenn-
elemente durch UF6-Hydro1ysestaub und die Moglichkeiten zur naBche-




mischen Reinigung verstaubter Trennelemente wurden in einer friiheren
Arbeit untersucht /4/. Zur Vermeidung einer Verschmutzqng der Trenn-
'e1emente»durch den beim Aufbau der Trennstufen eingeschleppten Staub
geniigt es nach den bisher vorliegenden Erfahrungen, die Stufen vor
dem Einsetzen der Trennelementkorbe fiir einige Stunden mit einem vor-
Ubergehend eingebauten Filtereinsatz und einem Inertgasgemisch zu
betreiben /5/.

Beim anschlieBenden Dauerbetrieb der Stufe ohne Filter beobachtet
man eine langsame Verschlechterung der Trennleistung, die sich auf
die Ablagerung von UF6-Zersetzungsprodukten in den Trennelementen
zurlickfiihren 1dBt. Als GegenmaBnahme ist der Einbau eines den Trenn-
elementen dauernd vorgeschalteten Filters vorgesehen. Da der Druckab-
fall eines solchen Filters jedoch empfindlich in den fiir die Wirt-
schaftlichkeit des Verfahrens wichtigen Energieverbrauch eingeht,
sind seiner Dimensionierung enge Grenzen gesetzt.

Eine empirische Optimierung des Filters ohne Kenntnis des Verstau-
bungsmechanismus ist wenig erfolgversprechend, da die Verstaubungs-
effekte bei den heute verwendeten Trennstufen im normalen Dauerbetrieb
so gering sind, daB mit einer einigermaBen sicheren Aussage uber den
Erfolg oder MiBerfolg einer MaBnahme jeweils erst nach einer Betriebs-
zeit in der GroBenordnung von 1000 Stunden zu rechnen ist. Dariiber-
hinaus ware es kaum moglich, von den heute bei relativ niedrigem Druck
gewonnenen Ergebnissen auf die spdter bei wesentlich hoherem Druck

zu erwartenden Effekte zu schlieBen.

Als Ursache der sehr langsamen Verstaubung kommt u.a. die radio-
lytische Selbstzersetzung des UF6 in Frage. Ein direkter Nachweis
dieses Effektes ist bisher nicht bekannt geworden. Seine Existenz
kann jedoch aus Versuchen abgeleitet werden, bei denen dem UFe Radon
zugesetzt wurde /6/. Da mit einer starken Abhangigkeit der Reaktions-
ausbeute von der Intensitdt der Strahlung und anderen experimentellen




Randbedingungen gerechnet werden muB*), sollte in der vorliegenden
Arbeit die Bedeutung der radiolytischen Selbstzersetzurig des Uran-
hexafluorids bei der Anreicherﬁng von Uran-235 nach dem Trenndiisen-
verfahren unter den fiir das Verfahren charakteristischen Bedingungen
untersucht werden.

Bei einer auf der radiolytischen Selbstzersetzung des UF6 beruhenden
Verstaubung der Trennelemente ist zu erwarten, daB die Verstaubungs-
geschwindigkeit in dem MaBe zunimmt, wie das Verhaltnis von Staub
produzierendem UF6-Inventar zu Trennelement-Schlitzlange vergroBert
wird, Die Untersuchungen wurden daher mit einer Kreislaufapparatur
durchgefiihrt, in der dieses Verhdltnis um 3-4 GrdRenordnungen hoher
lag als.bei einer technischen Trennstufe. Die Verstaubungseffekte
konnten dadurch so stark beschleunigt werderi, dap sie in relativ
kurzer Zeit unter verschiedenen Versuchsbedingungen zu beobachten
waren,

Es wurde gefunden, daB unter den in der Kreislaufapparatur vorliegen-
den Betriebsbedingungen neben der radiolytischen Selbstzersetzung des
UF6 kein weiterer Staub-produzierender Effekt zu erkennen ist. Die
Verstaubungsrate ist innerhalb der Fehlergrenze von der Art des Zu-
satzgases (H2 bzw. He) unabhéngig, dagegen’wird sie stark von der
mittleren Verweilzeit des UF6 im Vorratsbehdlter beeinfluBt. Die
Bedeutung der Verweilzeit 1dBt sich damit erkldren, daB dieser Para-
meter den AggTomerationsgrad, d.h. die Teilchengrofe des gebildeten UFg-
Staubes bestimmt, und daB die Verbindungsleitung zwischen Vorratsbe-
hilter und Trenndiisensystem als ein in seiner Wirksamkeit von der
TeilchengroBe abhdngiges Filter wirkt.

*) Ein starker EinfluB der experimentellen Randbedingungen auf die
Reaktionsausbeute wurde beispielsweise bei der photochemischen
Zersetzung von UFg mit UV-Licht beobachtet (vgl. z.B. /7/).




Obwoh1 das bei der Radiolyse von UF6 als Endprodukt zu erwartende
feste UF5 bei Zimmertemperatur von molekularem Fluor kaum ange-
griffen wird, erweist sich F2 bei Helium als Zusatzgas*) schon

in kleinen Konzentrationen als praktisch brauchbares Staubverhin-
derungsmittel. Der Effekt 1&Bt sich mit einer Reaktion des moleku-
laren Fluors mit dem bei der Radiolyse des UF6 primdr gebildeten
UF5—Rad1ka1 erkldren.

Aufgrund der beschriebenen Ergebnisse kann damit gerechnet werden,
daB die beim Betrieb technischer Trenndiisenstufen ohne Filter beob-
achtete langsame Verschlechterung der Trennleistung zumindest teil-
weise auf der radiolytischen Selbstzersetzung des UF6 peruft. Im.
Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde die arundsatzliche Eignung eines
Sintermetallfilters zum Abfangen von Radiolysestaub demonstriert.
Die Frage, ob ein Betrieb mit Helium und Fluorzusatz ohne Filter
einem Betrieb mit Wasserstoff und Filter vorzuziehen ist, wird sich
erst nach der Langzeiterprobung eines anhand der vorliegenden Arbeit
optimierten Filters in einer technischen Trenndiisenstufe beantworten
lassen.

*) Bei Wasserstoff ist ein F,-Zusatz wegen der Gefahr einer
spontanen Reaktion der beiden Gase nicht ohne weiteres moglich.
Wegen des Konzentrationsbereiches,in dem mit einer spontanen
Reaktion von HZ/FZ—Gemischen zu rechnen ist, vgl. z.B. /8/.




Das Schema des fiir die Verstaubungsversuche benutzten Trenndlsen-
systems ist in Abb.1 dargestellt. Das Ausgangsgasgemisch, bestehend
aus UF6 und H2 bzw. He in groBem molarem UberschuB, tritt mit dem
Druck p, in die Trenndiise ein. Es expandiert ldngs der Umlenkwand
mit dem Kriimmungsradius ry auf den Druck P1 bzw. pg und wird am Ende
der Umlenkung durch einen Abschiler in die an 235U angereicherte
Teichte und die an 235y verarmte schwere Fraktion aufgeteilt.

leichte

Diisenblech Abschalerblech

Ausgangsgas

schwere Fraktion
L

Abb,1: Schema des flir die Versuche benutzten Trenndlisensystems mit
den verwendeten Bezeichnungen (a=Diisenweite, f=Abschdlerweite,
r,=Krimmungsradius der Umlenkwand).




Es wurde ein technisches Trenndlisenelement mit einem Umlenkradius
ra=100 pum und einer Abschalerweite f=20 ym verwendet, wie es von
der Fa. Siemens-AG, Miinchen, flir die Trenndlisen-Vorlaufkaskade /2/
durch Stapeln photogedtzter Metallfolien hergestellt wird.

imm

Abb.2: Ausschnitt eines fiir die Verstaubungsversuche benutzten tech-
nischen Trenndlisenelementes mit zwei Trenndisensystemen samt
Zuleitungen flr das Ausgangsgas und Ableitungen flir die schwere
Fraktion (Hersteller: Siemens-AG).

Abb.2 zeigt einen mit dem Rasterelektronenmikroskop aufgenommenen
Ausschnitt eines solchen Folienstapels,bei dem neben den Trenn-
disensystemen die Zuleitungen fir das Ausgangsgas und die Ablei-




tungen fir die schwere Fraktion zu erkennen sind. In der mit stdrkerer
VergroBerung aufgenommenen Abb.3 erkennt man die Stapelstruktur.

0,imm

Abb.3: VergroBerte Darstellung eines Trenndiisensystems, bei der
die Stapelstruktur zu erkennen jst.

Die mit gelochten Abdeckplatten versehenen Folienstapel (™Trenn-
element-Chips") wurden in die Trennkammer der Kreislaufapparatur
eingebaut, deren FlieBbild aus Abb.4 hervorgeht.

Die Anlage hat einen Vorratsbehdlter von 850 1 Inhalt. Er kann in
den Kreislauf integriert oder mit einer BypaBleitung umgangen
werden. Der EinlaBdruck Po wird mit dem Ventil Vo’ die Absaug-
driicke der Tleichten und schweren Fraktion werden mit den Ventilen

V.. und VS eingeregelt. Nach der Trennkammer werden die leichte

Ts
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und schwere Fraktion wieder vermischt, vom Verdichter angesaugt*)
und auf den Behdlterdruck komprimiert. Die Apparatur kann durch eine
mit Fombling1 ® gefiillte Pumpe**) mit 3 vorgeschalteten, durch
flissigen N, gekiihlten Fallen auf <10'2 mbar evakuiert werden,

Der Vorratsbehdlter ist aus A1Mg3 und die iibrigen Teile der Apparatur
sind aus Edelstahl gefertigt. Die Rohrleitungen und die sonstigen
Anlagenkomponenten sind mit Flanschen verbunden, die mit Kupferdich-
tungen bestlickt sind. Alle in der Apparatur eingesetzten Ventile***)
sind mit Metall-Faltenbdlgen gedichtet. Die Driicke in den Verfahrens-
gasleitungen werden durch elektrische Absolutdruckaufnehmer**+)
sowie durch parallelgeschaltete Manometer k) angezeigt und zur
Versuchsiiberwachung mit einem Schreiber registriert. Abb.5 zeigt

ein Photo der Apparatur.

Vor Beginn der Versuche wurde an der Anlage ein integraler Helium-
Lecktest durchgefiihrt. Die Leckrate war <2-10'7 mbar 1/s. Zur Ober-
prufung der Dichtheit der Anlage wurden in regelmdBigen Zeitabstdnden
Gasproben massenspektrometrisch auf ihren Stickstoff- und Sauerstoff-
gehalt untersucht. Um das Einschleppen von Verunreinigungen durch die
leichten Zusatzgase beim Ansetzen der Gasgemische sicher zu vermeiden,
wurden reinster Wasserstoff bzw. reinstes Helium iiber eine Palladium-
bzw. Quarzglasdiffusionszelle eingeleitet. Es wurde UF6 der Fa. Nukem
mit natirlicher Isotopenzusammensetzung verwendet, das durch Einkiihlen

*) Es wurde ein trocken und berilhrungsfrei laufender Spiralver-
dichter der Fa. Normetex S.A., Pont Audemer, Frankreich, mit
einer nominellen Saugleistung von 60 m3/h verwendet. Zur Frage
einer moglichen Stauberzeugung durch den Verdichter siehe Ab-
schnitt 4.2. .

**) DUO 012A, A. Pfeiffer Wetzlar GmbH.

kkk) UHV 016, NW 16 CF, Balzers AG., Liechtenstein.
***%)  Bell & Howell, Ltd. Basingstoke, England,
****%)  Leybold-Heraeus GmbH & Co KG, K&1n.
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in Eiswasser und mehrmaliges Abpumpen weitgehend von den bei 0°C
~ fliichtigen Verunreinigungen, insbesondere HF, befreit worden war.

Der UF6-Mo1enbruch des Gasgemisches wurde durch Messung des UF6-
und des Gesamtdruckes beim Ansetzen des Gemisches bestimmt.

Da ein Drosseln des Gasstromes mit den zwischen dem Behdlter und

dem Trennelement Tiegenden Ventilen eine nicht kontrollierbare
Staubabscheidung an den Ventil-Sitzen bewirkte, wurden diese Ventile

im Dauerbetrieb voll gedffnet. Der EinlaBdruck P, war daher normaler-
weise praktisch gleich dem Behdlterdruck. Er betrug gewdhnlich 0,9 bar.
Das Expansionsverhdlitnis po/p1 wurde mit dem Ventil V1S, bei gedffnetem
Ventil VS, im Fall Hp/UFg auf 2,1 und im Fall He/UFg auf 4,0 einge-
stellt. Durch das hohere Expansionsverhdltnis sollte bei He/UF6 die
groBere Zdhigkeit dieses Gemisches kompensiert werden,

Bei Vorversuchen zeigte sich, daP die Verstaubung des Trennelements
schnell und reproduzierbar durch Beabachtung des sogenannten Riick-
stauverhaltnisses charakterisiert werden kann. Es ist definiert als
das Verhdltnis des Druckes P, in der schweren Fraktion bei geschlos-
senem Ventil VS (Abb.4) zum Druck in der leichten Fraktion Py Zweck-
méBigerweise benutzt man die Abweichung von 1 und normiert auf den
Anfangswert bei unverstaubtem Trennelement, wodurch sich fir das
"normierte" Riickstauverhdltnis ergibt:

y(t) = [ (pg,/py) ()-17 /L (pg,/pq) (t=0)-1]

Zur Bestimmung des Rickstauverhaltnisses wurde der EinlaBdruck Po
kurzzeitig mit dem Ventil VO auf den fiir die Isotopentrennung opti-
malen Wert von etwa 0,24 bar abgesenkt.

Eine Abnahme des normierten Riickstauverhdltnisses zeigt eine Ver-
staubung des Trennelementes an. Wird kein Staub im Trennelement
mehr abgelagert, bleibt y(t) konstant.




1,2

\

ohne Vorratsbehilter

mit Vorratshehilter

S
-

normiertes Riickstauverhaltnis y

0 20 40
Betriebsstunden [h]

Abb.6: Zeitabhdngigkeit des normierten Riickstauverhdltnisses y fiir Ho/UF g (O) und He/UFg (O) mit und
ohne Vorratsbehdlter. Trennelementschlitzlange 2,8 cm.
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3. Experimente

3.1 Vergleich der Trennelementverstaubung bei Ho/UFe-_und He/UF,-
Gemischen

Abb.6 zeigt die Zeitabhdngigkeit des normierten Riickstauverhdltnis-
ses y fir H2/UF6 und He/UFG. Man bemerkt, daB y bei beiden Gemischen
in etwa 40 Stunden auf die Hi1fte seines Anfangswertes abgefallen ist.
Aus Abb.6 geht weiterhin hervor, daB nach Uberbriicken und Abschalten
des Vorratsbehdlters bei beiden Gemischen keine Arderung des Rlickstau-
verhdltnisses innerhalb der Versuchszeit mehr zu erkennen ist.

0,imm

Abb.7: Trenndisensystem,dessen normiertes Riickstauverhdltnis durch
Betrieb mit H2/UF6 auf 40% seines Ausgangswertes abgesunken
war.

In Abb.7 ist die rasterelektronenmikroskopische Aufnahme eines Trenn-
disensystems wiedekgegeben, dessen normiertes Riickstauverhdltnis durch
Betrieb mit H2/UF6-Gemisch auf 40% seines Ausgangswertes abgesunken
war. Man bemerkt, daB ein wesentlicher Anteil des Staubes bereits auf
der Zulaufseite des Diisenbleches abgeschieden wird. Im Umlenkkanal

deutet sich nach einem Umlenkwinkel von etwa 60° der Aufbau einer
Staubdiine an.
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3.2 Abhdngigkeit der Trennelementverstaubung von der Verweilzeit des
Gasgemisches im Vorratsbehdlter

Aus Abb.6 ging u.a. hervor, daB nach Oberbriicken und Abschalten des
Vorratsbehdlters keine Anderung des Riickstauverhdltnisses mehr zu er-
kennen ist, Dies ist mit der Vorstellung vereinbar, daB der Staub im
wesentlichen durch die radiolytische Selbstzersetzung des UFe entsteht.
Die Staubproduktion im Behdlter liegt bei diesem Mechanismus wegen

des groBen UFG—Inventars>und des groBen Verhdltnisses von Volumen zu
Oberfldche um Grofenordnungen hoher als in den ibrigen Teilen der
Apparatur,

Bei einer radiolytischen Staubentstehung ist zu erwarten, daB die
Staubproduktionsrate im Behdlter weitgehend unabhéangig davon ist, ob

bzw. wie schnell der Behdlter vom Verfahrensgas durchstromt wird. Bei

einer VergroBerung der Trennelement-Schlitzldnge und einer entsprechend
kiirzeren Verweilzeit des Gasgemisches im Vorratsbehdlter erwartet man daher
eine Verminderung der Verstaubungsgeschwindigkeit zundchst nur in dem Mape,
wie sich die pro Zeiteinheit produzierte Staubmenge auf die groBere
Schlitzlange verteilt, Aus Abb.8 ist jedoch zu entnehmen, daf bei

einer VergroBerung der Schlitzldnge um den Faktor & auch bei erheblich
verldngerter Beobachtungszeit iiberhaupt kein Abfall des normierten
Riickstauverhdltnisses mehr zu erkennen ist.

Eine Verstaubung 14Rt sich bei eingeschaltetem Behilter jedoch auch

mit der vergridBerten Schlitzlinge erreichen, wenn der Gaskreislauf
wiederholt gestoppt und in Gang gesetzt wird. Bei der in Abb.9 darge-
stellten Versuchsreihe wurde durch verschieden lange Betriebspausen

die mittlere Verweilzeit TA des UF6 im Behdlter variiert. Ta ist

dabei definiert als Summe von Pausenzeit und Durchstromungszeit durch den
Behdlter . Diese Definition beriicksichtigt, daB das jeweils betrachtete
Gasvolumen sich nicht nur wéhrend der Pausenzeit, sondern auch wéhrend

der Durchstromungszeit. im Behdlter hefindet. Die Durchstrémungszeit
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(=231 cm

122,80 cm
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normiertes Riickstauverhiitnis y

0 50 100 150 200 250
Betriebszeit [h]

Abb.8: EinfluB der Trennelementschlitzlange 1 auf das Zeitverhalten des normierten Riickstauverhaltnisses y.
Aus der Abbildung geht hervor, daB durch die VergridPerung der Schlitzldnge um den Faktor 8 und die
entsprechende Verkiirzung der Verweilzeit des Gasgemisches im Vorratsbehdlter die Staubabscheidung im
Trennelement praktisch verhindert wird. Ho/UFg-Gemisch mit 4,2 Mol1% UFg.
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ist definiert als Quotient aus Behdltervolumen und Trennelement-
durchsatz. Bei der verwendeten Schlitzldnge von 23,1 cm betrug sie

494 Sekunden.

Nach jedem Stopp wurde die Apparatur 1800 Sekunden im Kreislauf be-
trieben, wodurch stets gleiche Anfangsbedingungen fiir die ndchste Pause
sichergestellt waren. Um eine ausreichende Verstanyng zu erhalten,
muBte fiir jeden Wert vbn TA mehrfach gestoppt und durchstromt werden,
wobei das Produkt aus Tp und dem nach den Pausen durch das Trennelement
insgesamt gestromten Gasvolumen konstant gehalten wurde. Die Versuchs-
reihen wurden nacheinander mit demselben Trennelement durchgefiihrt,
wobei das normierte Riickstauverhdltnis y um etwa 50% abnahm. Um dabei
systematische Fehler nach Moglichkeit zu vermeiden, wurden die Ver-
suchsreihen in wechselnder Reihenfolge durchgefiihrt. Die Reihenfolge
ist in Abb.9 angegeben.

‘durch Zusatz von Chlortrifiuerid und Fluor

Bei Verwendung von Helium als Zusatzgas ist die Moglichkeit gegeben,
dem Gemisch zur Beksmpfung der Staubbildung ein starkes Fluorierungs-
mittel zuzugeben. In der Literatur gibt -es Hinweise, daB bei dem mit
reinem UF6 arbeitenden Diffusionsverfahren u.a. Chlortrifluorid (C1F3)
zur Freihaltung der Poren der Diffusionsmembranen benutzt werden kann
/ 9/. Eigene Versuche zeigten, daB bereits C1F3-Zusétze in der GroBen-
ordnung von 0,1 Mol4 - bei He/UF6-Gemischen jede erkennbare Staubpro-
duktion verhindern. Dariiberhinaus konnte nachgewiesen werden, daB sich
mit solchen Zusdtzen auch die bei friiheren Versuchen abgeschiedenen
Stdube entfernen lassen., Leider ist C]F3 jedoch verfahrenstechnisch
problematisch, da es durch Hydrolyse das HuBerst explosive Chlordioxid
(C10,) bilden kann /10/,
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Abnahme des normierten Riickstauverhiiltnisses [%]
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Abb.9: Abnahme des normierten Riickstauverhdltnisses y beim wiederholten Stoppen und Incangsetzen des
Gaskreislaufes in Abhdngickeit von der mittleren Verweilzeit Tp des Gases im Vorratsbehilter.
Das Produkt aus der mittleren Verweilzeit Tp und dem jeweils nach _der Verweilzeit Ty durch das
Trennelement insgesamt gestrtmten Gasvolumen betrdgt TA-V=9,45-106 nl.s. Trennelement-Schlitz-
lange 1=23,1 cm. Die Zahlen an den MeBpunkten ceben die Reihenfolge der Versuchsreihen an.
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Es wurde daher untersucht, ob bei He/UF6=Gemischen unter den fiir das
Trenndiisenverfahren typischen Betriebsbedingungen eine Staubproduktion
" auch durch elementares Fluor (F2) zu verhindern ist, das keine griBeren

verfahrenstechnischen Probleme aufwerfen sollte.

In Abb.10 ist neben der aus Abb.6 ibernommenen Kurve fir reines He/UF6-
Gemisch das Ergebnis eines Dauerversuchs mit demselben Gemisch nach
Zusatz von 0,06 Mol% F2 aufgetragen. Man bemerkt, daf bei dem Fluor-
haltigen Gemisch keine Abnahme des normierten Rlickstauverhdltnisses zu
erkennen ist. Da mit Fluorzusatz auch beim wiederholten Stoppen und In-
gangsetzen des Kreislaufes keine Verminderung des normierten Riickstau-
verhdltnisses zu erkennen war, kann geschlossen werden, daB durch den
Fluorzusatz die Staubproduktion praktisch vollstandig verhindert wird.
Eine Verminderung der bei friiheren Versuchen abgeschiedenen Staub-
mengen durch Betrieb mit Fluorzusatz war dagegen nicht zu beobachten.
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Abb.10: Zeitabhdngigkeit des normierten Riickstauverhdltnisses y fir He/UFg und He/UFg mit 0,06 Mol1% Fo.
Aus der Abbildung geht hervor, daB bei dem fluorhaltigen Gemisch keine Abnahme des normierten
Ruckstauverhdltnisses zu erkennen ist.
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4, Mechanismus der Staubentstehung

4.1 Staubentstehung durch radiolytische Selbstzersetzung von UF6

In Tab.1 sind die relativen Hdufigkeiten und die strahlungsphysika-
lischen KenngrdBen der 3 Isotope des Natururans zusammengestellt.
Alle drei sind a-Strahler mit einer mittleren Zerfallsenergie von
etwa 4 MeV*), In den verwendeten Gasgemischen -entspricht das einer
mittleren Reichweite von 6-8 cm. Nach Tab.1 besitzt Natururan eine
a-Aktivitdt von insgesamt 0,69 mCi pro kg U, der eine Strahlungs-
leistung von etwa 3,7-1017 eV/Stunde entspricht.

Uranhexafluorid kann beim Durchgang eines o-Teilchens ionisiert und

in nichtgasformige Uranfluoride zersetzt werden /6/. Zur Bildung

eines Ionenpaares in einem Gas sind im Mittel etwa 30 eV erforderlich
/12/. Inwieweit eine elektronische Anregung des UF6 mit nachfolgendem
Zerfall in freie Radikale (UF5, F) oder Molekiile (UF4, F2) zur Zer-
setzung des UF6 beitrdgt, ist nicht bekannt. Die Bindungsenergie eines
F-Atoms in UF6 betrédgt 3 eV /13/.

Die strahlenchemische Zersetzung des UF6 kann also vereinfachend durch

UFg + UFg + F

6
dargestellt werden, wobei mindestens 3 eV pro Molekil /13/ aufgewendet werden
missen. Die bei Zimmertemperatur thermodynamisch stark begiinstigte
Riickreaktion muB durch einen Konkurrenzeffekt -liberspielt werden, wenn

*) Auf die Berlicksichtigung des relativ kleinen Beitrages der radio-
aktiven Folgeprodukte der Uranisotope zur absorbierten Strahlungs-
leistung kann verzichtet werden,




Isoto relative Halbwertszeit hdufigste Energie der Aktivitdat pro Gramm
P Haufigkeit Strahlung Isotopengemisch
(Gew. %).. (Jahre). .. 0.0 f . i(Mev) . ool o (uCi). o
238, 99,28 o 4,47.10° 4,19 0,334
235 0,711 7,04.108 4,401 0,015
234 0,0054. | 2,48.10° 4,774 0,338

Tab.1: Relative Haufigkeiten und $trahlungsphysikalische KenngrdBen der 3 Isotope des Natururans /11/.

_Lz;
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eine bleibende UFg-Bildung resultieren soll. Als solcher kommt vor
allem die Abwanderung der Fluoratome zur Wand in Frage, wo bei hoheren
Konzentrationen molekulares Fluor entsteht /14/.

Die UFS-Radikale haben eine starke Tendenz zur Dimerisierung ent-
sprechend

2UF5 > (UF5)2 - 1,7 eV

Die nachfolgende Polymerisation zu B-UF5 liefert nochmals etwa
dieselbe spezifische Reaktionsenthalpie /15/.

Mit der pro kg Uran bereitgestellten Strahlungsleistung wiirden bei
3,0 eV pro Elementarakt und 100%iger Ausbeute etwa 7-10'59 UF5 pro
Stunde erzeugt. Lduft die Zersetzung des UF6 nur Uber einen Ioni-

sationsprozeB ab, der im Mittel 30 eV pro Elementarakt erfordert,

wird die Produktionsrate auf etwa

0,7+107 g UFg/(Stunde kgU)

herabgesetzt. Dieser Wert wird im folgenden als untere Grenze flir die
Staubproduktion durch Radiolyse angesehen.

Da das Uraninventar bei dem in Abb.7 dargestellten Versuch etwa 0,5 kg
betrug, ist bei einer Versuchszeit von 49 Stunden eine Produktion
von mindestens 1,7-10'49 UF5 zu erwarten. Wenn der Staub die Dichte
von kristallisiertem g-UF; hatte (6,5 g/cm® /16/),wiirde er 2,6+107°
ausfiillen, Bei vollstdndiger und gleichmdBiger Abscheidung in der Um-
lenkrille des Trennelementes wiirde ein Staub dieser Dichte die engste
Disenweite um ca. 8% und die engste Abschdlerweite um ca. 15% ver-
k1einern; was eine leicht zu beobachtende Verminderung des normierten
Riickstauverhdltnisses zur Folge hdtte. In Wirklichkeit scheidet sich

cm?®
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nach Abb.7 ein groBer Teil des Staubes bereits im Zu]aquebiet der
Dise und vermutlich auch in der Zuleitung ab. Andererseits erfolgt
die Abscheidung aber mit sehr ungleichmdBiger Volumenausfiillung,
d.h. mit stark verminderter mittlerer Dichte. Die aus den REM-Auf-
nahmen abschdtzbare Staub-Produktionsrate ist daher mit der Annahme
vereinbar, daB die Verstaubung des Trennelementes unter den in der
Kreislaufapparatur vorliegenden Bedingungen zumindest zum grofen
Teil auf der radio]ytischen Selbstzersetzung des UF6 beruht.

Da das als Endprodukt der Radiolyse gebildete UF5—Po1ymerisat bei
Zimmertemperatur von molekularem Fluor nicht merklich angegriffen
wird, ist die in Abschnitt 3.3 beschriebene Verhinderung der Staub-
Produktion durch Fluorzusatz zundchst iiberraschend. Die Reaktion des
UF5'mit strahlenchemisch aus F2 gebildeten F-Atomen kommt als Er-
k1drung kaum in Frage, da bei der verwendeten niedrigen FZ-Konzen-
tration sicher wesentlich weniger F-Atome durch Dissoziation von

F2 als durch strahlenchemische Zersetzung von UF6 entstehen.

Es ist vielmehr énzunehmen, daB die staubverhindernde Wirkung des
Fluor-Zusatzes auf der Reaktion zwischen dem bei der Radiolyse des
UFg primédr gebildeten UF.-Radikal und molekularem Fluor beruht, die
nach der Gleichung '

UF + F 4'UF6 + F - 1,4eV

2
ablaufen kann.*) Die Reaktion diirfte durch die Tatsache begiinstigt
werden, daB die strahleninduzierte Dissoziation von UF6 im allge-
meinen zu einem angeregten UF5 fiihrt. /18/.

*) Flir diesen Hinweis danken wir Herrn Dr. E. Jacob, Fa. MAN, Abt.
Neue Technologie, Minchen. Vgl. auch /17/.
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Es ist zu erwarten, daB die staubverhindernde Wirkung der sehr

kleinen F2—Zus§tze (0,06 Mo1%) auf die sehr kleinen UF5—Produk—
tionsraten beschrankt ist,wie sie aufgrund der natiirlichen Radioak-
tivitdt auftreten. Bei schnellerer UF5-Bi1dung ist mit einem zunehmen-
den Schutz des UF5=Rad1kals gegen Fluorangriff durch Polymerisation

zu rechnen /7/.

4.2. AusschlieBung anderer Staubquellen

Es erhebt sich die Frage, ob unter den angewendeten Versuchsbedingungen
noch andere Effekte einen merklichen Beitrag zur Verstaubung der
Trennelemente liefern konnen.

Die weitgehende UObereinstimmung der mit den beiden Gemischen erzielten
Ergebnisse (Abb.6) spricht dafiir, daB der Verstaubungsmechanismus in
beiden Fdllen im wesentlichen derselbe ist. Das wiirde bedeuten, daB
die von der Lage des Gleichgewichtes her zu erwartende Reaktion
1 _
UFg + 2“2 -> UF5 + HF

tinter den angewendeten Versuchsbedingungen aus kinetischen Griinden
keine erkennbare Rolle spielt.

Eine merkliche thermische Selbstzersetzung des UF6 nach dem Schema

1
UF6 + UFe + Fo
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ist wegen der extremen Lage des Gleichgewichtes auf der Seite des

UF6 /19, 20/ auch wdhrend der kurzzeitigen Temperaturerhdhung im
Verdichter*) nicht moglich. Dagegen kann eine UF;-Bildung durch
Reaktion des UF6 mit den heiBen Bauteilen des Verdichters nicht von
vornherein ausgeschlossen werden. Die in Abb.6 dargestellten Versuche
zeigen aber, daB eine Verstaubung der Trennelemente nur zu beobachten
ist, wenn zwischen dem Kompressor und dem Trennelement der Vorrats-
behdTter eingeschaltet ist. Eine Erklarung der Trennelementverstaubung
mit der Staubproduktion im Verdichter miidte also von der Annahme
ausgehen, daB die im Verdichter gebildeten Staubkeime nur nach einem
Aufenthalt im Vorratsbehdlter das Trennelement erreichen.

Un auch diese Mdglichkeit auszuschlieBen, wurde fiir eine Serie von
Versuchen die Kreislaufapparatur entsprechend Abb.11 durch ein iber-
briickbares Filter**) und einen iberbriickbaren zweiten Vorratsbehdlter
erganzt,

Die Versuchsergebnisse sind in Tabelle 2 zusammengestellt.

Vers. Nr. VB1 Filter VB2 Ergebnis
+ - - Verstaubung
2 + + - keine Verstaubung
+ + + . Verstaubung

Tab.2: Ergebnis der Versuche mit der entsprechend Abb.11 ergdnzten
Kreislaufapparatur;+ = in Betrieb, - = lberbriickt.

o

*) Die Gastemperatur in der Auspuffleitung des Verdichters lag bei allen
Versuchen um etwa 20 Grad iiber der Raumtemperatur. Im Innern des Ver-
dichters konnte die Temperatur-nicht gemessen werden. Bei einer adia-
batischen Kompression wiirden mit H'2/UF6 maximal 110°C und mit He/UFs
maximal 160°C erreicht werden.

**)Sintermetallfilter, Hersteller Alliages frittes,S.A.,Grenoble,
- Frankreich., Typ Poral-Bronze BD 150 705, Filterflache 1650 cm?,
abso1ute Filterschwelle 8 pm.




Vorratsbehéiter Filte Vorratsbehalter

N\ A
VB 2 % VB 1
<1 —P<-
<t <
Yo v,
P, Trennelement- B Verdichter

kammer

Abb.11: FlieBbild der Kreislaufapparatur mit Filter und zwei Vorratsbehdltern.
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Versuch 1 entspricht der normalen Betriebsweise mit einem Vorratsgef&B
~ohne Filter und liefert daher die (ibliche Verstaubung. Versuch 2 zeigt,
dap das eingesetzte Filter den in VB! produzierten bzw. verdnderten
Staub zuriickhd1t, wobei mit hoher Wahrscheinlichkeit auch eventuelle aus
dem Kompressor stammende Keime ausgeschieden werden. Das Einschalten des
2.Vorratsbehdlters VB2 im AnschluB an das Filter bringt die volle fir
diesen Behdlter zu erwartende Verstaubungsrate. Daraus kann ge-
schlossen werden, daB die Staubproduktion in den Behdltern selbst pas-
siert,und eventuelle aus dem Verdichter stammende Staubkeime fir die
Verstaubung der Trennelemente ohne wesentliche Bedeutung sind.

Die bei allen Versuchen erkennbare Bedeutung der Vorratsbehdlter fir
die Verstaubung macht es auch sehr unwahrscheinlich, dap die Staub-
produkt%on in nennenswertem Umfang auf eindringender Luftfeuchtigkeit
beruht, die nach der Gleichung

UF6 + 3H20 -+U0 F2»H 0 + 4HF

2 2

zu dem ebenfalls festen Uranylfluoridhydrat flihren wiirde /16/. Gegen
diese Moglichkeit spricht auch die sehr kleine Leckrate der Apparatur
von <210~7 mbar.1/s (vgl. Abschnitt 2), der bei Zimmertemperatur

und 100% Luftfeuchtigkeit eine maximale Produktionsrate von etwa
11077 g UO,F, <H,0/h entspricht. Sie ist um -2 GrdBenordnungen
kleiner als die aufgrunq qer_radjoyyﬁjsghen Se]bst;ersetzung zu
erwartende UFS—Prdduktibnsrate (s. oben).

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daB unter den in der
Kreislaufapparatur vorliegenden Betriebsbedingungen neben der radio-
lytischen Selbstzersetzung des UF; kein weiterer kontinuierlich
Staub-produzierender Effekt zu erkennen ist.
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5. Bedeutung der Agglomeration fir den Transport und die Ablagerung
des Staubes

Bei der in Abb.9 dargestellten Versuchsreihe wurde das Produkt aus
der mittleren Verweilzeit TA des UF6 im Vorratsbehdlter und dem nach
den Betriebspausen durch das Trennelement insgesamt gestromten Gas-
volumen konstant gehalten. Da bei einer radiolytischen Stauberzeugung
die pro Volumeneinheit produzierte Staubmenge zur mittleren Verweil-
zeit des UF6 im Vorratsbehdlter proportional ist, sollte bei dieser
Betriebsweise die mit den einzelnen TA-Werten jeweils insgesamt auf
das Trenndisensystem zustromende Staubmenge konstant sein.

Aus Abb.9 ging hervor, daB es eine fiir die Verstaubung des Trennele-
mentes optimale Verweilzeit TA gibt. Wie im folgenden gezeigt wird,
1dBt sich dies damit erklaren, daB die Verweilzeit den Agglomerations-
grad, d.h, die TeilchengridBe des gebildeten UF5-Staubes bestimmt und
die Verbindungsleitung zwischen Vorratsbehdlter und Trenndiisensystem
ein Filter darstellt, dessen Wirksamkeit von der TeilchengrioBe ab-
hangt.

Die Tatsache, daB bei kleiner Verweilzeit T, (T, < 600 s) keine Ver-
staubung zu erkennen ist, kann im Rahmen dieser Vorstellung damit
erkldrt werden, daB die nur wenig agglomerierten Teilchen auf ihrem
Weg zum Trenndiisensystem durch Diffusion zur Wand ausscheiden. Dieser
Abscheidemechanismus konnte indirekt durch Aktivitdtsmessungen am
Rohrleitungssystem vom Vorratsbehdlter zum Trennelement nachgewiesen
werden, wobei die Aktivitdt auf einer Ldnge von 150 cm um den Faktor 5
abnahm. Die Stromung im Rohrleitungssystem ist bei den in Abb.9 dar-
gestellten Versuchen mit einer Reynoldszahl von etwa 6000 turbulent,
was den Diffusionstransport zur Wand erheblich erleichtert. Der
Teilchentransport auf die Winde einer Rohrleitung durch molekulare
und turbulente Diffusion kann mit den in /21/ angegebenen Stoffiiber-
gangskoeffizienten g berechnet werden. Damit kann das Verhdltnis von
End- und Anfangskonzentration der Teilchen nach Passieren der Rohr-
leitung vom Vorratsbehdlter zum Trenndiisensystem mit der Formel
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abgeschatzt werden. In dieser Formel ist x die Lénge der Rohrleitung,
R der Rohrradius und Uy die mittlere Stromungsgeschwindigkeit im Rohr.

Zur Berechnung der Stoffiibergangskoeffizienten g fiir die UF5-P01ymeren
benotigt man deren molekulare Diffusionskoeffizienten. Fiir die bei der
Radiolyse primdr gebi]deten UF5=Radika1e wurde dazu ndherungsweise der
fir Ho/UFg bei 0,9 bar und 290 K giiltige Wert 0,37 cm?/s /22/ einge-
setzt. Pieser Wert wurde auch in /23/ unter Zugrundelegung der Molekiil-
potentiale von H, und UF; mit Hilfe der von Hirschfelder /24/ be-
schriebenen Methode berechnet. Entsprechend wurden die Diffusionskoef-
fizienten von UF5—Po]ymeren abgeschatzt. Ein aus m UFS—Monomeren aufge-
bautes UF5-Po1ymer wurde hierbei als kugelformiges Teilchen mit dem
Radius rp angenommen, und die in die Rechnung eingehenden Molekilpara-
meter des UFg entsprechend dem grioBeren Radius und der Masse dieses
Polymers abgedndert. Fiir groBere UF5—P01ymere ergibt sich die bekannte
1/qﬁm—Abh5ngigkeit des molekularen Diffusionskoeffizienten.

In Abb.12 ist das auf diese Weise berechnete Verhdltnis von End- und
Anfangskonzentration der Teilchen nach Passieren der Verbindungs—
Jeitung in Abhéngigkeit vom Agglomerationsgrad aufgetragen. Man bemerkt,
daB die Konzentration der Monomeren um nahezu 3 Grﬁﬁenordnungen ab-
nimmt, wahrend Agglomerate aus 100 Monomeren die Rohrleitung bereits

mit einer Chance von etwa 20% passieren.

Eine untere Grenze fir die kritische Verweilzeit TA’ nach der mit

einer merklichen Trennelementverstaubung zu rechnen ist, ergibt sich
durch Abschdtzung der Zeit, die vergeht, bis im Behdlter die Konzen-
tration der Dimeren gleich der Konzentration der Monomeren geworden
ist. Obwohl beim Durchgang eines ionisierenden Teilchens durch Materie
die Ionen und angeregten Molekiile, die zu den Zersetzungsprodukten




relative Staubteilchenkonzentration c/c,

1 m—
»
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Agglomerationsgrad

Abb.12: Mit der Formel (1) berechnetes Verhdltnis von End- und Anfangskonzentration c/cy der Staubteilchen

o

" nach Passieren der Verbindungsleitung zwischen Vorratsbehdlter und Trennelement in Abhdngigkeit
von der Anzahl der UFg-Monomeren in den Staubteilchen (Agglomerationsgrad). HZ/UF6-Gemisch, Rohr-
lange x=425 cm, Rohrradius R=0,8 cm, Reynoldszahl Re=6097.
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fiihren, im wesentlichen 1dngs der Bahn des Primérteilchens und der
Bahnen besonders energiereicher Sekunddrelektronen entstehen /12/,
nehmen wir vereinfachend an, dap die Primdrprodukte der radiolytischen
Zersetzung des UF6 homogen verteilt in der Gasphase gebildet werden.

Das in den Behdlter eintretende Gas enthalt praktisch keine UF5-Ke1me,
da deren Bildungs- und Uberlebenschancen in dem vorgeschalteten

Leitungssystem und im Kompressor wegen der kleinen Verhdltnisse von
Volumen zu Oberfldche sehr gering sind.

Fiir die Konzentration der Monomeren gilt dann in der Anfangsphase,
in der der Verlust durch Dimerisation noch verndchldssigt werden kann

[UFT, = Kyt | (2)

Dabei ist fiir Ky entsprechend den Angaben in Abschnitt 4.1 der Wert
ky = 1,5~106 em™3s™ 1

einzusetzen. Die Dimere bilden sich nach der Gleichung
- - -2
d[UF5_|2./dt =k, [UF, (3)

Da praktisch jeder gaskinetische ZusammenstoB von UF5—Rad1ka1en zur
Dimerenbildung flihrt /15/, ergibt sich k2 aus der gaskinetischen StoB-
hdufigkeit /25/ zu

ky = 1,1-10710 cm3s~1
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Als UFS—StoBdurchmesser wurde der in /26/ angegebene Wert von 6-10'8cm
verwendet. Der berechnete Wert fir k2 ist in guter Ubereinstimmung

mit der in /26/ fir photolytisch hergestelltes UF5 experimentell be-
3.-1.

stimmten Dimerisationsrate k=1-10'10 cm°s”

Setzt man zur Abschdtzung (2) in (3) ein, so folgt

2,2
d[UF ], /dt » kyekiet (4)

512 1

oder integriert

UF ], = ky-kiet%/3 (5)

5J2 2

Gleichsetzen von (2) und (5) liefert als untere Grenze der kritischen
Verweilzeit

Sie stimmt groBenordnungsmdBig mit der Zeit lberein, nach der in Abb.9
die erste Abnahme des normierten Riickstauverhdltnisses zu beobachten
ist.

Die zeitliche Entwicklung der GroBenverteilung von mit konstanter
Rate produzierten Kondensationsaerosolen, bei denen die Annaherung
der Teilchen,die zum Kontakt fiihrt, nur durch ihre Brownsche Bewe-
gung erfolgt, wurde in /27/ berechnet. Dabei konnte gezeigt werden,
daB sich die Verteilung im unteren Radienbereich einem stationdren
Zustand ndhert, daB also die 1aufehde-ProdUktidn kleiner Teilchen sich
schlieBlich nur noch im Bereich der groBen Teilchen bemerkbar macht.
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Nach geniigend langer Verweilzeit im Behdlter sind die Teilchen so groB
geworden, daB sie dort durch Gravitation ausscheiden. Eine Abschdtzung
zeigt, daB das in Abb.9 oberhalb von 1045 zu beobabhtende Verschwinden
der Trennelementverstaubung mit diesem Effekt erkldrt werden kann. In
Ubereinstimmung damit findet man im unteren Teil von'BehH1tern,die
langere Zeit mit UF6—ha1tigen Gemischen gefiilit waren, einen diinnen
Staubbelag.

Die steile Abnahme der Trennelementverstaubung direkt oberhalb des

bei Tp=3250 s 1iegenden Maximums diirfte jedoch weniger auf dem Teilchen-
verlust durch Gravitationsabscheidung im Behdlter als auf Zentri-
fugalabscheidung in der Zuleitung zum eigentlichen Trenndiisensystem

beruhen,

0,imm

Abb.13: Trenndlsensystem, dessen normiertes Riickstauverhdltnis durch
wiederholtes Stoppen und Ingangsetzen des Gaskreislaufes bei
den zum Maximum der Abb.9 gehdrenden Betriebsbedingungen auf
40% seines Ausgangswertes abgesunken war.

Abb.13 zeigt ein Trenndiisensystem, dessen normiertes Riickstauverhdltnis
durch wiederholtes Stoppen und Ingangsetzen des Gaskreislaufes bei der
fur die Verstaubung "optimalen" Verweilzeit TA des Gasgemisches im
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Vorratshehalter auf etwa 40% des Ausgangswertes abgesunken war, Die
besonders schnelle Verminderung des normierten Riickstauverhdltnisses
beruht offensichtlich auf einem besonders effektiven Aufbau der in
Abb.7 nur andeutungsweise erkennbaren Staubdiine.

6. Diskussion der Ergebnisse

Aufgrund der beschriebenen Ergebnisse kann damit gerechnet werden,
daB die beim Betrieb technischer Trenndiisenstufen ohne Filter beob-
achtete langsame Verschlechterung der Trennleistung zumindest teil-
weise auf der radiolytischen Selbstzersetzung des UF6 beruht.

Nach Abschnitt 4.1 Tiegt die Zersetzungsrate des UF6 bei Natururan
zwischen 6-10_5 und 6-10"4 pro Jahr. Sie wird bei der Gewinnung von
Reaktorbrennstoff mit 3,2% 2350 vor allem wegen der Anreicherung des
spezifisch besonders aktiven 234y (vgl. Tab.1) in den oberen Trenn-
stufen der Kaskade um etwa einen Faktor 3 ansteigen. Dort werden also
pro Jahr 0,02-0,2% des Uraninventars durch Abscheidung als UF5 ver-
lorengehen. ’

Die wirtschaftliche Bedeutung dieses Verlustes 1dBft sich folgender-
maRen abschdtzen: Das spezifische Uraninventar*) einer Trenndiisenkaskade
liegt unter optimalen Betriebsbedingungen bei etwa 2 g U/(kg UTA/Jahr).
Bei einer Zersetzungsrate von 2-10-4 bis 2»10'3 pro Jahr wiirden also

pro produziertem kg UTA 4»10“7 bis 4o10'6 kg U verlorengehen. Da die

*) Wegen der im folgenden benutzten Begriffe: Uran-Trennarbeit (UTA)
und Wertfunktion vgl. z.B. /28/.
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Wertfunktion einer Anlage mit einer Produktkenzentration von 3,2% und

einer Abfallkonzentration von 0,25% 235U gleich 4,2 ist, entsprechen

den angegebenen Uranverlustraten selbst in den obersten Trennstufen

nur relative Trennarbeitsverluste von 2 bis 20 ppm, die wirtschaftlich

kaum von Bedeutung sind. Da das spezifische Uraninventar einer Trenn-
diisenkaskade unter optimalen Betriebsbedingungen vom Gasdruck nicht abhangt,
gilt diese Aussage unabhdngig von den charakteristischen Abmessungen der
Trennelemente.

Mit einem allmahlich ansteigenden,nicht zu vernachldssigenden Trenn-
leistungsverlust wire dagegen zu rechnen, wenn die Trenndiisenkaskade
ohne Filter betrieben wiirde, wie die folgende Uberlegung zeigt: Das
Verhdltnis von Uraninventar zu Trennelementschlitzldnge betrdgt bei
einer Trenndiisenkaskade unter optimalen Bedingungen etwa 1 g/m. Fiir

das in Abb.13 gezeigte Trennelement, welches bei der fiir die Verstaubung
an der Kreislaufapparatur "optimalen" Verweilzeit betrieben wurde,
betrug dieses Verhdltnis etwa 2000 g U/m. Dem dort angewendeten Betrieb
durch wiederholtes Stoppen und Ingangsetzen des Gaskreislaufes ent-
spricht ein Dauerbetrieb von etwa 20 Stunden. Bei gleichen Staubbil-
dungs-, Agglomerations- und Transportbedingungen wire also in den mit
Natururan arbeitenden Stufen einer Trenndiisenkaskade die in Abb.13
gezeigte Verstaubung erst nach etwa 5 Jahren zu erwarten. Die in der
Abbildung gezeigte Verstaubung, bei der das normierte Riickstauverhdltnis
auf 40% des Ausgangswertes abgesunken ist, beinhaltet jedoch bereits
gravierende Verdnderungen der Trenneigenschaften, die beim Kaskadenbetrieb
untragbar waren.

Da das Verhdltnis von Uraninventar zu Trennelementschlitzldnge unter
optimalen Betriebsbedingungen nicht vom Gasdruck abhdngt, ist auch

die Staubproduktionsrate pro Trennelementschlitzlange unabhdngig vom
Druck. Da die optimalen charakteristischen Abmessungen der Trenn-
diisensysteme umgekehrt proportional zum Gasdruck sind (vgl. Einlei-
tung), werden bei der angestrebten Druckerhthung die negativen Aus-
wirkungen des Staubes in den Trennelementen jedoch stark zunehmen. Man
kann daher davon ausgehen, daB mindestens bei den angestrebten hoheren
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Driicken der Einsatz von Filtern erforderlich ist, wenn die Anlage mit

Wasserstoff als Zusatzgas betrieben wird.

Bei Verwendung von Helium als Zusatzgas konnte die Verstaubung der
Trennelemente im Rahmen der vorliegenden Arbeit bereits durch Zusatz
von 0,06 Mo]% F2 vollstandig verhindert werden. Wenn sich dieses
Ergebnis auf technische Trenndiisenstufen Ubertragen 1dBt, wdre dies
ein starkes Argument fir die Verwendung von Helium. Dabei ist jedoch
zu bedenken, daB Helium zu einem um etwa 30% hoheren spezifischen
Energieverbrauch des Trenndiisenverfahrens als Wasserstoff fiihrt /22/.

Bei den in Tab.2 zusammengefaBten Versuchen wurde die grundsdtzliche
Eignung eines Sintermetallfilters zum Abfangen von Radiolysestaub
demonstriert. Die Frage, ob ein Betrieb mit Helium und F2 ohne Filter
einem Betrieb mit Wasserstoff und Filter vorzuziehen ist, wird sich
erst nach ‘der Langzeiterprobung eines anhand der vorliegenden Arbeit
optimierten Filters in einer technischen Trennstufe beantworten las-
sen. Entsprechende Untersuchungen werden im Rahmen einer anderen
Arbeit durchgefiihrt.

Herrn G. Schiiler danken wir fiir die Anfertigung der rasterelektronen-

mikroskopischen Aufnahmen.
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