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Zusammenfassung:

Im Rahmen von Grundlagenuntersuchungen iiber die Stromungs- und Trans-

235U wurden

portvorgange in Trenndiisen zur Anreicherung des Uranisotops
in einem schlitzformigen Gegenstrahl-Diisensystem Absorptionsmessungen
mit einem abstimmbaren C02-Laser an einem Modellgasgemisch aus Perfluor-

methylcyclohexan (C7F14) und Helium durchgefiihrt. Durch Ausnutzung der
10,25 um-Absorptionsbande des C7F14 konnte der zweidimensionale Verlauf
der Partialdichte in der Diisenstromung bestimmt werden. Da innerhalb

der 10,25 pm-Absorptionsbande die Absorptionskoeffizienten fiir verschie-
dene Laserfrequenzen unterschiedliche Temperaturabhiangigkeiten aufweisen,
konnten durch Absorptionsmessungen mit mindestens zwei Laserlinien Aus-
sagen lber die thermische Besetzungsdichteverteilung in der Bande ge-
wonnen und ihr Verlauf in der Stromung qualitativ erfaBt werden. Durch
Vergleich mit statischen Kalibriermessungen konnte hieraus zusdtzlich
der Verlauf der dieser Absorptionsbande zuzuordnenden Temperatur (C7F14-

Bandentemperatur) bestimmt werden.

Die Ergebnisse der Dichtemessungen lassen in Ubereinstimmung mit friher
durchgefiihrten Molekularsondenmessungen auf Storungen im Gleichgewicht
der Translationsbewegungen der Gemischkomponenten schliefen. Hiernach
wird die schwere Komponente im Expansionsbereich der Diisenstromung lang-
samer beschleunigt und im Kompressionsbereich langsamer abgebremst als
das leichte Zusatzgas.

Aus den Messungen der C7F14-Bandentemperatur in der Stromung kann auf
ausgepragte Storungen in der Energieverteilung zwischen der Translations-
bewegung und den inneren Freiheitsgraden dieser Komponente geschlossen
werden. Diese hier festgestellten Nichtgleichgewichtseffekte der Energie-
verteilung auf die verschiedenen Freiheitsgrade werden insbesondere
durch die Abnahme der 10,25 um-Bandentemperatur im Bereich des Anstieges
der C7F14—Partia1d1chte, d. h. im Staubereich der Gegenstrahlen, sicht-
bar und treten unabhdngig von der Anwesenheit eines leichten Zusatzgases
auch in der Strdomung von reinem C7F14 auf.




Investigation by Means of a CO, Laser of Non-equilibrium Effects in
Flows of Rarefied Binary Gas Mixtures with High Relative Differences
in Mass by the Example of anOpposed-jet Nozzle Flow

Summary

Within the framework of basic research on the flow and transport processes
in separation nozzles for enrichment of the U-235 uranium isotope absorption
measurements were performed with a tunable C02—1aser in a slit-shaped opposed-
jet nozzle system operated with a model gas mixture consisting of per-
fluoromethyl cyclohexane (C7F14) and helium. By utilization of the 10.25 um
absorption band of C7F14 it was possible to determine the two-dimensional
distribution of the partial density in the nozzle flow. Since within the
10.25 um absorption band the absorption coefficients exhibit different
temperature dependencies for different laser frequencies, absorption
measurements with at least two laser lines allowed to obtain information
about the thermal distribution of population densities within the band

and to record in qualitative terms its distribution in the flow. By com-
parison with static calibration measurements it was possible to determine

in addition the distribution of the temperature to be attributed to this

absorption band (C7F14 band temperature).

The results of the density measurements suggest to conclude that, in con-
formity with earlier measurements made with free molecular probes, dis-
turbances occur in the equilibrium of the translational motions of the
mixture components. Accordingly, the heavy component is accelerated at

a slower rate in the expansion zone of nozzle flow and in the compression
zone it is decelerated less quickly than the 1ight auxiliary gas.

From the measurements of the C7F14 band temperature in the flow it can
be concluded that there are pronounced disturbances in the distributions
of energy betwéen the translational motion and the internal degrees of
freedom of this component. These non-equilibrium effects of the energy
of the internal degrees of freedeom detected here get manifest above all
by the reduction of the 10.25 um band temperature in the zone of C7F14
partial density rise, i. e. in the zone of stagnation of the opposed-
Jjets and they appear also in the flow of pure C7F14, independent of the
presence of a light auxiliary gas.
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1. Einleitung

Im Zusammenhang mit der Entwicklung des Trenndlisenverfahrens /1,2,3/,

bei dem die Massenabhdngigkeit der Zentrifugalkrdfte in einer gekriimmten
Stromung aus UF6 und einem leichten Zusatzgas zur Uranisotopentrennung
genutzt wird, werden im Kernforschungszentrum Karlsruhe seit langerer
Zeit Grundlagenuntersuchungen an Gasgemischstromungen durchgefiihrt /4-8/.
Die filir diese Stromungen typischen Knudsen-Zahlen sind durch die verfah-
renstechnisch optimalen Betriebsbedingungen des Trenndiisenverfahrens vor-
gegeben und liegen im Bereich von 10_1 bis 10_2. Aufgrund der schnellen
Zustandsdnderungen im Stromungsfeld und der relativ hohen Knudsen-Zahlen
kommt es hierbei zu starken Storungen des lokalen thermodynamischen Gleich-
gewichts /4,8/. Die hieraus resultierenden Nichtgleichgewichtseffekte,
die sich mit den derzeit verfiigbaren theoretischen Methoden nur unvoll-
standig erfassen lassen, wurden bisher insbesondere mit Hilfe der Moleku-
larsondentechnik untersucht, wobei anstelle der korrosiven UF6/He~ bzw.
UF6/H2-Gemische des Trenndilisenverfahrens chemisch nicht aggressive Ge-
mische aus He und SF6 bzw. C7F14 benutzt wurden /6,7/. Mit dieser Methode
konnen u.a. die lokalen Werte fiir die Geschwindigkeitsverhé]tnissel) und
Stromdichten der Gemischkomponenten bestimmt und Aussagen beziiglich der
molekularen Geschwindigkeitsverteilung gewonnen werden.

Ein typischer, mit Molekularsondenmessungen nachweisbarer Nichtgleichge-
wichtseffekt besteht z. B. darin, daf3 sich die Geschwindigkeitsverhdltnisse
der Gemischkomponenten in stark beschleunigten bzw. verzgerten Stromungs-
bereichen nicht wie die Wurzeln aus den Molekulargewichten verhalten, was
auf lokale Geschwindigkeits~- und Temperaturunterschiede zwischen den Ge-

1) Das partielle Geschwindigkeitsverhdltnis S; der Gemischkomponente i ist
definiert als das Verhdltnis von Stromungsgeschwindigkeit v; zu wahr-
scheinlichster thermischer Geschwindigkeit im Schwerpunktsystem der
Stromung Cus = (2kT1/mi)1/2:




mischkomponenten hindeutet /9/. Weiterhin ist den Molekularsondenmessungen
zu entnehmen, da die molekulare Geschwindigkeitsverteilung der einzelnen
Gemischkomponenten in weiten Bereichen der Trenndisenstromung stark ge-
stort ist; sie 1dBt sich hier auch nicht ndherungsweise durch eine Max-
well-Verteilung, sondern nur noch durch eine lokale Uberlagerung zweier
Maxwell-Verteilungen mit unterschiedlichen Stromungsgeschwindigkeiten und
Temperaturen darstellen /4,10/. Besonders ausgeprdgt sind solche Nicht-
gleichgewichtseffekte in sogenannten Gegenstrahl-Trenndiisen /11,12/, bei
denen die flir die Isotopenentmischung erforderliche Stromlinienkrimmung
durch die gegenseitige Umlenkung von zwei frontal aufeinander zulaufenden
Gasstrahlen erzeugt wird (Abb. 1). Bei den flr die Isotopenentmischung
optimalen Knudsen-Zahlen kommt es im Bereich der Stauzone zu einer teil-
weisen Durchdringung der gegeneinander gerichteten Gasstrahlen /10/.
AuBerdem kann man eine starkere Aufheizung des Gases im Staubereich nicht
ausschlieffen, da hier die schwere Gemischkomponente, die bei der Expan-
sion mit dem leichten Zusatzgas auf ein Mehrfaches ihrer thermischen Ge-
schwindigkeit beschleunigt wird, konzentriert und innerhalb relativ we-
niger freier Weglangen stark abgebremst wird.

Die Molekularsondenmessungen liefern allerdings nur ein unvollistdndiges
Bild der durch schnelle Zustandsanderungen verursachten MNichtgleichgewichts-
effekte, da mit dieser MeBmethode nur solche Vokgénge erfaft werden konnen,
die sich direkt auf die Translationsbewegung der Molekiile auswirken. Aus-
sagen beziiglich des Verhaltens der inneren Freiheitsgrade, deren Besetzung
- wie z. B. bei der oben erwdhnten schnellen Abbremsung im Staubereich -
ebenfalls durch starke Nichtgleichgewichtseffekte geprédgt sein kann, sind
hingegen nicht moglich. Da die Wechselwirkung der inneren Freiheitsgrade
mit der Translationsbewegung der Molekiile sich sowohl auf das Verhalten

der Stromung als auch der Diffusionsprozesse auswirkt, sind Untersuchungen
dieser Phdnomene fiir das Trenndiisenverfahren von grundlegendem Interesse.
Im Institut fir Kernverfahrenstechnik wurde deshalb zur Erganzung der Mole-
kularsondenmethode ein weiteres MeRverfahren entwickelt, das auf der se-
lektiven Absorption von Laserstrahlung durch die schwere Gemischkomponente
beruht /13,14,15/. Hierbei wird das zweidimensionale Stromungsfeld des
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Abb. 1: Schnitt durch ein schlitzformiges Trenndiisensystem mit gasdy-
namischer Strahlumlenkung (LF = leichte Fraktion, mit Zusatz-
gas angereichert, SF = schwere Fraktion, mit der schweren Ge-
mischkomponente angereichert).




Gemisches senkrecht zur Stromungsrichtung von der Strahlung eines ab-
stimmbaren COZmLasers durchsetzt, in dessen Emissionsbereich die als
Modellgase fiir UF6 verwendeten, infrarotaktiven Verbindungen SF6 und
C7F14 (Perfluormethylcyclohexan) starke Absorptionsbanden aufweisen.

Da sich nicht nur die Hohe, sondern auch die Temperaturabhangigkeit des
Absorptionskoeffizienten stark dndert, wenn die Laserstrahlung auf unter-
schiedliche Bereiche der Absorptionsbande abgestimmt wird, konnen durch
Absorptionsmessungen mit mehreren diskreten Laserlinien Aussagen liber

die lokale Dichte und die Temperatur der schweren Gemischkomponente ge-
wonnen werdenz). Bei der Interpretation der MeBergebnisse ist zu berlick-
sichtigen, daB mit dem COZ-Laser nur ein-schmaler-Ausschnitt aus dem
Rotations-Schwingungsspektrum im Wellenlangenbereich um 10 um diskonti-
nuierlich durch einzelne Laserlinien erfaPt werden kann. Die so ermittel-
ten Temperatur-MeBwerte konnen deshalb bei einer stark vom thermischen
Gleichgewicht abweichenden Besetzung der Rotations-Schwingungs-Niveaus
grundsatzlich nur dem der Messung zugdnglichen Spektralbereich bzw. den
entsprechenden Ubergangen zugeordnet werden.

Ziel der vorliegenden Arbeit war es, aus Absorptionsmessungen in dem

durch den COZ-Laser vorgegebenen Spektralbereich Aufschliisse liber mog-
liche Storungen des lokalen thermischen Gleichgewichts zwischen der Trans-
lationsbewegung und den inneren Freiheitsgraden der Molekiile der schweren
Gemischkomponente zu gewinnen. AuBerdem sollte durch die Messung der Par-
tialdichte des C7F14 der EinfluB lokaler Geschwindigkeitsunterschiede

der Gemischkomponenten auf die bei Molekularsondenmessungen beobachteten
Unterschiede in den Geschwindigkeitsverhdltnissen von leichter und schwe-

rer Gemischkomponente abgeschdtzt werden.

2) Mit dhnlichen MeBanordnungen werden neuerdings auch Temperatur- und
Konzentrationsmessungen an Flammen durchgefiihrt, wobei z. B. die Ab-
sorption des OH-Radikals ausgenutzt und als Strahlungsquelle ein ab-
stimmbarer Farbstoff-Laser eingesetzt wird (vgl. z. B. /16/). Da hier-
bei die Gasdichten um zwei bis drei GroBenordnungen hoher sind als
bei Trenndlisenanordnungen mit vergleichbar grofen Abmessungen, die
Absorption im nahen UV und nicht im fernen IR erfolgt und der Farbstoff-
Laser im Gegensatz zum COp-Laser kontinuierlich liber ein breites Fre-
quenzband abgestimmt werden kann, sind die meRtechnischen Randbedin-
gungen bei Flammen i. a. deutlich giinstiger als bei Trenndiisenstromungen.




Zur Klarung dieses Sachverhaltes wurden Absorptionsmessungen in typischen
Stromungsfeldern vonbsch1itzf6rm1gen Gegenstrahl-Trenndiisen durchgefiihrt.
Die hierbei verwendete MeRanordnung war eine Weiterentwicklung der in
einer friheren Arbeit /13,17/ beschriebenen Apparatur, mit welcher erst-
mals Laserabsorptionsmessungen an He/SF6-Gemischen in Gegenstrahlstro-
mungen zur Bestimmung des qualitativen Partialdichteverlaufs der schweren
Gemischkomponente durchgefiihrt worden waren.

Fiur die in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Versuche wurden anstelle
der He/SF6—Gemische He/C7F14—Gemische verwendet, da sich C7F14 wegen
seines zu UF6 anndhernd gleichen Molekulargewichtes besser zur Simula-
tion der Gemischstromung in der Trenndiise eignet als das vergleichsweise
leichte SF6. AuBerdem wurden Vergleichsmessungen mit reinem C7F14 und
Ar/C7F14—Gemischen durchgefiihrt. Die Knudsen-Zahl der Stromung lag im Be-
reich von 1072,

Da die C7F14—Absorptionskoeff1zienten im Emissionsbereich des C02—Lasers
- abhdngig von der eingestellten Laserlinie - um 1-2 GroBenordnungen klei-
ner sind als die Absorptionskoeffizienten des SF6, muBten fir die vorge-
sehenen quantitativen Dichte- und Temperaturmessungen am Modellgas C7F14
die Nachweisgrenze und die Stabilitdt der MeBanordnung entsprechend er-
hoht werden. Die hierfiir erforderlichen Verbesserungen wurden durch Ver-
wendung eines hochstabilen abstimmbaren COZ-Lasers als Strahlungsquelle
und von gekiihlten Halbleiterdetektoren erreicht sowie insbesondere durch
die Entwicklung eines analogen Integrations- und Referenzverfahrens fiir

die elektronische Signalverarbeitung.

Aus den Messungen geht hervor, daB die Dichte des C7F14 erwartungsgemaf
in den Diisen und unmittelbar nach dem Austritt des Gases aus den Disen-
mindungen in Stromungsrichtung abnimmt, um dann im Staubereich wieder an-
zusteigen. Bei reinem C7F14 ist die Dichte auf der Staulinie aufgrund
dissipativer Verluste geringfiigig niedriger als die Ausgangsdichte; bei
He/C7F14-Gemischen steigt die Partialdichte des C7F14 auf der Staulinie
betrdchtlich liber die Partialdichte im Ausgangszustand an, was auf die




Beschleunigung des C7F14 durch das Zusatzgas und die nachfolgende Konzen-
trierung und Abbremsung im Staubereich zuriickzufiihren ist. Bei jeweils
gleicher Reynolds-Zahl der Stromung und jeweils gleichen Expansionsver-
hdltnissen ist die Abnahme der C7F14~Dichte in den Diisen bei Verwendung
eines He/C7F14-Gemisches deutlich schwdcher als bei reinem C7F14, was

als Folge eines Geschwindigkeitsschlupfes zwischen den Gemischkomponenten
zu interpretieren ist. Im Gegensatz zum Partialdichteverlauf erreicht die
der Rotations-Schwingungsbande bei 10,25 um zuzuordnende Temperatur ihren
hochsten Wert nicht auf der Staulinie, sondern steigt bereits an den beiden
Randern der Stauzone steil an, wobei die Ausgangstemperatur deutlich iiber-
schritten wird. Trotz der weiteren Dichtezunahme nimmt die Temperatur dann
wieder auf Werte ab, die beim He/C7F14—Gemisch merklich unter der Ausgangs-
temperatur liegen. Man kann hieraus schlieBen, daB an den Rdndern der
Stauzone die Besetzungsdichte der durch die COZ-Laserabsorptionsmessung
erfaften C7F14—Rotations-5chwingungsniveaus stark von der Boltzmannver-
teilung im thermischen Gleichgewicht abweicht, d. h. daB bestimmte Rota-
tions-Schwingungsiibergange durch Stofe bevorzugt angeregt werden. AuBer-
dem deutet die deutlich unterhalb der Ausgangsruhetemperatur liegende
Bandentemperatur auf der Staulinie darauf hin, daB das Gemisch in der
Stauzone nicht vollstdndig abgebremst und thermalisiert wird. Dies steht
im Einklang zu der bei Molekularsondenmessungen beobachteten gegenseitigen
Durchdringung insbesondere der schweren Gemischkomponente der Diisenstrah-

Ten /10/.




2. Grundlagen des MeBverfahrens

2.1 MeBprinzip

Das flir die vorliegende Arbeit angewandte MeBverfahren zur Bestimmung

der zweidimensionalen Partialdichte- und Temperaturverteilung der schwe-
ren Komponente eines bindren Gasgemisches in einer Gegenstrahlstromung
beruht auf der selektiven Absorption der Infrarotstrahiung eines abstimm-
baren C02-Lasers.

Die bei Molekiilen mit elektrischem Dipolmoment bei Einstrahlung von Licht
im Infrarotbereich durch Ubergdnge zwischen den Energieniveaus des Rota-
tions:-Schwingungs-Spektrums hervorgerufene Schwdchung der eingestrahlten
Lichtintensitat I wird in Abhdngigkeit von der Molekiildichte n und der
optischen Wegldange 1 im Gas wie folgt beschrieben:

dl = o -I-n-dl (1)

wobei o, den zur eingestrahlten Frequenz v gehorigen Absorptionskoeffi-

zienten darstellt.

Flir den Fall, daB der Absorptionskoeffizient o, als unabhdangig vom Strah-
Tungsfeld angenommen werden kann (Kleinsignalabsorption), ist o, ldngs des
optischen Weges konstant und die Integration von Gleichung (1) fiihrt unter
der Anfangsbedingung I (1 = o) = I, auf das Beersche Gesetz flir lineare
Absorption:

I=1, ¢! (2)
Der (Kleinsignal-) Absorptionskoeffizient o, hangt auBer von der einge-
strahlten Frequenz v im allgemeinen auch von der Temperatur der absorbie-
renden Komponente und ihrem Partialdruck (Eigendkuckverbreitung) sowie von
den Partialdriicken der librigen Komponenten des Gasgemisches (Fremdgasdruck-
verbreiterung) ab (vgl. z. B. /18/).
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Da in einer Gasgemischstromung diese GroPBen raumlich variieren, muf
flir eine quantitative Auswertung der Absorptionsmessungen der Zusammen-
hang

o = q(“’T’Pi’Pk”")

bekannt sein.

Da sich der EinfluB der Temperatur sowie der Partialdriicke auf den Ab-
sorptionskoeffizienten o bei verschiedenen eingestrahlten Frequenzen v
unterschiedlich auswirkt, ist es prinzipiell moglich, durch Messungen mit
einer ausreichenden Anzahl entsprechend ausgewdhlter Laserlinien diese
ZustandsgroBen in der Stromung quantitativ zu bestimmen.

Wie in Kap. 3.3.2 gezeigt wird, konnen bei den fiir die Untersuchung der
Gegenstrahlstromung interessierenden Betriebsbedingungen Druckverbreite-
rungseffekte in He/C7F14—Gemischen vernachlassigt werden. Dadurch ist es
moglich, die unterschiedlichen Temperaturabhangigkeiten der Absorptions-
koeffizienten o, bei vertretbarem meBtechnischen Aufwand zur Bestimmung

der C7F14-Temperatur auszunutzen.

Hierbei erfolgt die selektive Bestimmung der lokalen Partialdichte n
und der Temperatur T des C7F14 in der Gemischstromung gemdfl dem aus
Gleichung (2) folgenden Gleichungssystem fiir die Extinktionen E,;:

T)en-1 (3)

d. h. jeweils aus dem Verhdltnis der geschwachten Laserintensitdt Iv

und der ungeschwdchten Intensitdt I\)0 durch Einstrahlung von mindestens
zwei Laserfrequenzen v mit Absorptionskoeffizienten a, unterschiedlicher
Temperaturabhdngigkeit bei sonst identischen Versuchsbedingungen /16/.
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In Abb. 2.1 ist das C7F14—Absorptionsspektrum im Wellenldngenbereich
zwischen 7 ym und 18 um dargestellt. Neben der starken Rotations-Schwin-
gungsbande zwischen X = 7,4 ym und A = 9 um erkennt man eine weitere ausge-
pragte Absorptionsbande bei A = 10,25 um. Diese Rotations-Schwingungsbande
Tiegt im Wellenldngenbereich des R-Zweiges des 00°1 -+ 10% Schwingungs-
uiberganges des COZ-Mo1ekU1s und kann daher flir Absorptionsmessungen mit

einem abstimmbaren COZ—Laser verwendet werden.

v [em™)
600 800 1000 1200 1400
T : [ l T T

Absorption ——

18 16 14 12 10 9 8 7
A [pm]

Abb. 2.1: Absorptionsspektrum von Perfluormethylcyclohexan (C7F14) im
Wellenldngenbereich zwischen 7 um und 18 um.
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Abb. 2.2 zeigt in einer Darstellung mit gespreizter Wellenldngenskala

die C7F14—Rotations—5chw1ngungsbande bei 10,25 um. ??s Aufldsungsvermogen
des eingesetzten Gitterspektrometers betrug 0,35 cm ~. Zusdtzlich ist in
Abb. 2.2 die Lage der COZ—Laseremissionslinien R(20), R(16) und R(12)
eingezeichnet, mit welchen die in dieser Arbeit dargestellten Absorptions-
messungen durchgefiihrt wurden. Die relativen Unterschiede der mit den
schmalbandigen Laserlinien gemessenen Absorptionskoeffizienten entsprechen
anndhernd den mit dem Gitterspektrometer ermittelten Werten, was auf eine

quasi - kontinuierliche Struktur dieser Rotations-Schwingungsbande hin-

deutet.

Bei komplizierten Molekiilen wie C7F14 18Rt sich eine theoretische Bestim-
mung der Absorptionskoeffizienten a, praktisch nicht durchfiihren, da hier
eine Vielzahl miteinander wechselwirkender Ubergange angeregt ist. Die Be-

A [pm]
10,1 10,2 10,3 10,4

] I

R(20)-
R(16)-
R (12)-

Absorption

‘ | |
990 980 970 960
v [em™)

Abb. 2.2: Lage der Laseremissionsiinien R(20), R(16) und R(12) in der
C7F14-Absorptionsbande bei 10,25 um. Die Absorptionsbande
wurée mit einem Gitterspektrometer mit einer Aufldsung von
0,35 cm~1 aufgenommen.
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stimmung der C7F14—Absorptionskoeffizienten o, fiir verschiedene Laser-
Emissionsfrequenzen v muBte daher experimentell an einer Kalibrierappara-
tur erfolgen, mit welcher insbesondere die Temperaturabhangigkeiten der
einzelnen Absorptionskoeffizienten in statischen Kalibrierversuchen er-
faRt und geeignete Laserlinien zur Messung der C7F14~Temperatur in der
Dlisenstromung ausgewahlt werden konnten. Dariber hinaus muBte durch die
Kalibriermessungen zundchst geklart werden, inwieweit in dem interessie-
vrenden Druck- und Konzentrationsbereich Druckverbreiterungseffekte auf-

treten.

2.2 Relaxationsvorgdnge bei schnellen Zustandsanderungen

Bei starken Zustandsdanderungen innerhalb weniger freier Weglangen ist die
Zahl der StoBe zwischen den Molekiilen zu gering, um einen vollstandigen
Energieaustausch zwischen der Translationsbewegung und den inneren Frei-
heitsgraden der Molekiile zu gewdhrleisten, so daB es zu Unterschieden in
der Translationstemperatur und der Rotations- bzw. Schwingungstemperatur

der Gasmolekiile kommen kann.

So beobachtet man bei der Expansion von Diisengasstrahlen ein Einfrieren
der inneren Freiheitsgrade, wenn die fiir den Strdmungsvorgang charakteri-
stische Knudsen-Zahl beispielsweise Werte von Kn = 10_3 ubersteigt (vgl.
z. B. /19/,/20/). Der Begriff "Einfrieren" kennzeichnet hier den Sachver-
halt, daB kein Austausch mehr zwischen der thermischen Energie der Trans-
lationsbewegung der Molekiile und der in den inneren Freiheitsgraden ge-
speicherten Energie erfolgt.

Da die Wirkungsquerschnitte fiir den Energieaustausch zwischen Translation
und Rotation um etwa eine, fiir den Energieaustausch zwischen Translation
und Schwingung um etwa zwei bis vier GroBenordnungen kleiner sind als die
entsprechenden Wirkungsquerschnitte fiir den Austausch von Translations-
energie zwischen den Molekiilen, kommt es bei der'Expansion eines Gasstrahls
zundchst zum Einfrieren der Schwingungstemperatur. Im weiteren Verlauf der
Expansion wird ein gleiches Verhalten auch fiir die Rotationstemperatur
festgestellt, worauf sich dann sogar noch Unterschiede in der thermischen
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Energie der Translationsbewegung senkrecht bzw. parallel zur Stromungs-
richtung ausbilden konnen. In analoger Weise kommt es zu einer Verzoge-
rung im Anstieg der Energie der inneren Freiheitsgrade bei Kompressions-
vorgangen in VerdichtungsstoBen. Bei einer detaillierteren Betrachtung
solcher Zustandsdnderungen,die iiblicherweise verkiirzt als "schnelle" Zu-
standsdnderungen bezeichnet werden, ist weiter zu beriicksichtigen, daP
die Wirkungsquerschnitte filir die Anregung der verschiedenen Grund- und
Kombinationsschwingungen sich betrdchtlich unterscheiden konnen.

Aus Modelluntersuchungen am Gegenstrahlsystem ist bekannt, daB die
"schnelle" Expansion des Gasgemisches aus den Diisen sowie die Kompres-
sion im Staubereich der Gegenstrahlen bereits zu Nichtgleichgewichts-
effekten der Translationsbewegung fiihrt und die lokale Geschwindigkeits-
verteilung der Molekiile stark von einer Maxwellverteilung abweicht

/4/, /10/, /21/. Man muB deshalb davon ausgehen, daB hier auch in ver-
starktem MaBe Storungen des Gleichgewichtes zwischen der thermischen
Energie der Translationsbewegung und der in den inneren Freiheitsgraden
gespeicherten Energie der Molekiile vorliegen, so daB die fir thermodyna-
misches Gleichgewicht gliltigen Relationen, z. B. zwischen der Dichte und
der Energie der inneren Freiheitsgrade in der Stromung nicht ldanger er-
fiillt sein miissen.

Die in der vorliegenden Arbeit durch Vergleich mit den im thermischen
Gleichgewicht ermittelten Kalibrierdaten bestimmten MeRdaten fiir die Energie
der inneren Freiheitsgrade des C7F14 konnen also einerseits wegen der Kom-
pliziertheit des Molekiils und andererseits wegen der zu erwartenden Nicht-
gleichgewichtseffekte zwischen der Energie der inneren Freiheitsgrade

und der Translationsenergie weder der Rotations- noch der Schwingungs-
temperatur eindeutig zugeordnet werden. Sie werden deshalb in dieser
Arbeit allgemein als Bandentemperatur bezeichnet. Aus den Abweichungen
zwischen dem Verlauf der gemessenen Bandentemperatur und dem Verlauf der
Translationstemperatur der schweren Gemischkomponente erhdalt man einen
Hinweis auf die GroBe des Nichtgleichgewichtseffektes, d. h. ein MaB fir
die Abweichung der Besetzungsdichten der vom Laser erfaBten Rotations-
Schwingungsniveaus vom thermodynamischen Gleichgewicht. Zusammen mit

der Messung des Dichteprofils kann man daher mit den Messungen der
Bandentemperatur grundsatzlich Aufschliisse iliber die Struktur der in

der Gegenstrahlstromung auftretenden Nichtgleichgewichtseffekte ge-
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winnen. Hierbei ist es demnach nicht notwendig, samtliche Banden des Ro-
tations-Schwingungsspektrums zu erfassen. Man kann vielmehr davon aus~
gehen, da sich die obengenannten Relaxationsphdnomene. auch dann nachweisen
lassen, wenn man nur einen kleinen Teil des Spektrums erfaPt, wie er z. B.
durch den Abstimmungsbereich des C02~Lasers vorgegeben ist.

3. MeBapparatur

3.1 Stromungsapparatur

Die der vorliegenden Arbeit zugrundeliegenden Untersuchungen der Stro-
mung eines Gegenstrahl-Diisensystems wurden an einer im Institut flir Kern-
verfahrenstechnik installierten Roots-Gebldseanlage /22/ durchgefiihrt.

Abb. 3.1 zeigt das FlieBschema der Stromungsapparatur. Das Verfahrensgas-
gemisch stromt aus dem Gasvorratsbehdlter (1) iiber ein Sperrventil (2) in
das Diisensystem (3), welches in die Vakuumkammer (4) eingebaut ist. Der
Diisenvordruck Po wird Uber ein motorisch betriebenes Stellventil (5) ein-
geregelt. Der Absaugdruck pp wird liber einen handbetdtigten Schieber (6)
eingestellt. Anschliefend wird das Verfahrensgas liber einen Pufferbehdlter
(7) von der Roots-Gebldseanlage (8) angesaugt und wieder auf den Druck im
Vorratsbehdlter (1) verdichtet. Die Roots-Gebldseanlage (8) besitzt ein
Saugvermogen von 100.000 m3/h bei Ansaugdriicken zwischen 0,01 und 0,7 mbar.
Sie besteht aus zwei gleichen, parallel geschalteten Pumpstrangen, die in
Jjeweils sechs Stufen das Verfahrensgas bis auf Atmosphdarendruck verdichten
konnen. Um ein Eindringen von O0ldampfen in die Schopfrdume der Rootspumpen
zu verhindern, werden die Getrieberdume durch Drehschieberpumpen evakuiert.
Die Uberwachung des EinlaBdruckes Po und des Absaugdruckes pp erfolgt uber
Prazisionsmanometer (9) (MKS Baratron, Typ BHS 310, MeBbereich bis 13 mbar).
Die Vakuumkammer mit dem eingebauten Diisensystem kann liber einen Turbomo-
Tekularpumpstand (10) evakuiert werden.

Abb. 3.2 zeigt einen Querschnitt des fiir die Stromungsuntersuchungen mit
der COZ—Laserstrah1apparatur verwendeten Diisensystems mit gegenseitiger
Umlenkung zweier bandformiger Gasstrahlen. Es stellt eine dhnliche Ver-
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Abb. 3.1: FlieRschema der Stromungsapparatur.
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Abb. 3.2: Schnitt durch das flir die Stromungsuntersuchungen verwendete
Disensystem. Die Abmessungen sind in Tabelle 1 aufgefiihrt.

groBerung der Diisen eines Gegenstrahltrennelementes dar, mit welchem bei
Trennversuchen mit UF6/H2—Gemischen besonders giinstige Eigenschaften fiir
die Uranisotopen-Entmischung erzielt wurden /23/.

Die Abmessungen des Systems wurden so gewdhlt (Tabelle 1), daB das mit

der COZ—Laserstrah1apparatur erre%chbare raumliche Aufldsungsvermogen etwa
1/10 der engsten Diisenweite a* entspricht. Die Schlitzlange des Systems
betrdagt 1 = 25 cm. Das Verhdltnis von Schlitzlange zu engster Diisenweite
ist mit 1/a* = 33 ausreichend grof, um den EinfluB der Wandreibung an den
stirnseitigen Dichtfldchen des Diisensystems vernachlassigen zu konnen.

Der fiir die Gemischtrennung eines Gegenstrahlsystems mit den hier verwen-
deten Abmessungen giinstige Betriebsdruck liegt bei Verwendung eines Ver-
fahrensgasgemisches mit 4 Mol-% C7F14 in He zwischen p, = 0,5 und Py ©

1 mbar.

Engste Disenweite a* : 7,5 mm
Diisenabstand da : 18,3 mm
Disenzulaufwinkel by 75°
Disenkeilwinkel ¢y : 10°
Schlitzlange 1 ¢ 250 mm

Tabelle 1: Abmessungen des fiir die Lasermessungen verwendeten Diisensystems.
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Um die Stromungsuntersuchungen mit der COZ—Laserstrah1apparatur, welche
sich liberwiegend auf den Bereich zwischen den Diisenmiindungen erstrecken,
an einer im Vergleich zum Gegenstrahltrennelement einfacheren physikali-
schen Anordnung durchfiihren zu konnen, wurde auf den Einbau der Abschdler
verzichtet. Um die bei Laserabsorptionsmessungen in der Mahe der Diisen-
bleche durch streifenden Lichteinfall auftretenden Reflexionen des Laser-
strahles weitgehend zu vermeiden, wurden die Diisenbleche mit Folie aus
Samtvelours bezogen. Die hierdurch verursachte Wandrauhigkeit des Systems
ist bei der niedrigen Reynolds-Zahl der Stromung klein gegenliber den
charakteristischen Abmessungen des Diisensystems und kann daher vernach-
ldssigt werden. An den Stirnseiten ist das Disensystem mit flir Infrarot-
strahlung transparenten Germanium-Fenstern (@ 100 mm) nach auBen abge-
dichtet.

3.2 EQZ—Laserstrahlapparatur

3.2.1 Optischer Versuchsaufbau

Abb. 3.3 zeigt schematisiert den optischen Aufbau und den Strahlengang
der MeBeinrichtung /17/ zur Bestimmung der lokalen C7F14~Part1a1d1chte
und der lokalen C7F14-Bandentemperatur in der zweidimensionalen Dusen-
stromung durch Absorptionsmessungen mit einem C02»Laserstrah1, welcher
das Diisensystem parallel zu den Schneiden der Diisenbleche durchstrahlt.

Als Strahlungsquelle dient ein liber ein Gitter im Wellenldngenbereich von
9,2 bis 10,8 um abstimmbarer COZ-Laser mit piezoelektrischer Feinabstim-
mung und einer Dauerleistung von ca. 3 Watt/Linie (Edinburgh Instruments,
Typ PL 2). Um Absorptionsmessungen an jedem Punkt des zweidimensionalen
Stromungsfeldes durchfiihren zu kdnnen, kann der C02—Laserstrah1 Uber ein
3-Spiegelsystem in der Ebene senkrecht zur Ausbreitungsrichtung parallel
verschoben werden. Hierzu wird der einfallende Laserstrahl von einem fest-
stehenden Rundspiegel (§ 25 mm) vertikal nach unten auf einen manuell in
der Hohe verstellbaren zweiten Rundspiegel (@ 25 mm) reflektiert, mit dem
die Verschiebung des Laserstrahles in Y-Richtung erfolgt. Die Verschiebung
des Strahles in X-Richtung erfolgt lber einen Rechteckspiegel (45x145 mmz),
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welcher mit einem Motorschlitten horizontal verschoben werden kann. Die
Spiegelanordnung ermdglicht eine Parallelverschiebung des Laserstrahles
innerhalb einer quadratischen Fldche von ca. 120 mm Kantenldnge. Um die
Reflexionsverluste moglichst klein zu halten, sind die Spiegeloberfldchen
vergoldet. Die durch die absorbierende Gasstromung geschwdchte Laser-
strahlintensitdt wird an der dem Laser abgewandten Seite des Diisensystems
von einem Detektor erfaBt, welcher iiber ein X-Y-Schlittensystem (Spindler

& Hoyer, Typ UT.100.125 P/P) motorisch auf die Position des Laserstrahles
ausgerichtet wird. Als Detektor wird ein bei T = 77 K betriebener HgCdTe-
Detektor (IRA, Typ HCT 60) mit einer aktiven Fldche von 1,5x1,5 i und
einer Zeitkonstanten von 200 ns mit einem nachgeschalteten Gleichspannungs-
Briickenvorverstarker (IRA, PPA-15-DC, Bandbreite 0-1 MHz) verwendet. Zur
Verbesserung des rdumlichen Auflosungsvermogens wird der effektive O0ffnungs-
winkel des Detektors durch zwei im Abstand von 5 und 50 mm vor der aktiven
Detektorfliche hintereinander angeordnete Lochblenden (@ 0,5 mm) einge-
engt. Das raumliche Auflosungsvermogen dieser Anordnung betrdgt etwa 0,7 mm,
entsprechend etwa 1/10 der engsten Diisenweite a*. zur Verbesserung des
Signal-/Rauschverhdltnisses wird der Laserstrahl vor dem Positionierungs-
system von einer rotierenden kreisformigen Scheibe mit zwei gegeniiberlie-
genden 90° Kreisausschnitten gechoppt. Driften der Laserleistung werden
durch Verhdltnisbildung des MeBsignals mit einem Referenzsignal kompensiert,
wobei letzteres durch periodische Ablenkung des von der verspiegelten
Chopperscheibe unterbrochenen Laserstrahles auf einen Referenzdetektor

(Typ und Vorverstarker wie bei MeRdetektor) erzeugt wird. Zur Kontrolle

der Ausgangsleistung mit einem Laser-Leistungsmesser (Scientech, Typ 36001)
und der eingestellten Emissionslinie mit einem Spektralanalysator (Opt.
Engineering, Typ 16 A) wird unmittelbar nach Austritt aus dem Laserkopf
jeweils ein Teil des Laserstrahles iiber zwei hintereinander angeordnete

Strahlteiler ausgekoppelt.
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3.2.2 MePBwerterfassung

Die auf MeB- und Referenzdetektor auftreffenden Laserstrahlintensitdten
werden Uliber die nachgeschalteten Vorverstdrker als gegeneinander um w
phasenverschobene Rechteckspannungsimpulse der MeBwerterfassung zugefiihrt.
Zusatzlich erzeugt der Chopper lber Lichtschranken Triggerimpulse, welche
MeB- und Referenzsignal identifizieren und den zeitlichen Verlauf der

Signalverarbeitung steuern.

Abb. 3.4 zeigt das Prinzipschaltbild der MeRwerterfassung mit den wichtig-
sten elektronischen Komponenten sowie den zeitlichen Verlauf und die Zu-
ordnung der Mef- und Triggerimpulse. In dem Zeitraum, in welchem der Chopper
den Laserstrahl flr die Absorptionsmessung in der Diisenstromung freigibt,
wird die Zeitintegration des Detektorsignals lber den Triggerimpuls ge-
startet. Hier erfolgt die Umwandlung des Detektorrechtecksignals in ein der
Pulshche - und damit der Laserintensitdat - entsprechendes Gleichspannungs-
signal. Um Abweichungen vom Rechteckprofil an den Pulsflanken durch Beugung
‘an den Kanten der Chopperscheibe sowie Jittereffekte des Choppermotors
nicht mit in die MeBwerterfassung einzubeziehen, wird die Integrations-
zeit auf etwa 70 % der Pulsdauer beschréankt. Die Integration des Referenz-
signals wahrend der Unterbrechung und Ablenkung des Laserstrahles auf den
Referenzdetektor erfolgt in gleicher Weise. Zur Dunkelstromkorrektur wird
Jjeweils wahrend der Dunkelphasen die Abweichung des Detektor-Vorverstdrker-
signals vom Nullpunkt integriert und vom vorausgehenden Integral des Detek-
torsignals subtrahiert.

Zur Kompensation von Driften der Laserleistung wird anschlieBend der Quo-
tient aus den korrigierten Signalen des MeB- und Referenzzweiges gebildet,
welcher zur Verbesserung des Signals-/Rauschverhdltnisses iiber einen nach-
geschalteten Integrationsverstdrker mit wahlbarer Zeitkonstante (1-1000 ms)
integriert und von einem Digitalvoltmeter (4 1/2 Stellen) angezeigt wird.
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3.3 Kalibrierung

3.3.1 Kalibrierapparatur

Zur Untersuchung des Einflusses von Druck, Gemischkonzentration und Tem-
peratur auf den C7F14-Absorptionskoeffizienten fiir verschiedene Emissions-
Tinien des COZ-Lasers wurden Absorptionsmessungen unter statischen Be-
dingungen an einer Kilivette variabler Temperatur durchgefiihrt.

Abb. 3.5 zeigt schematisch den Strahlengang und den Aufbau der Kalibrier-
apparatur. Der Strahlengang der Kalibrierapparatur entspricht bis auf

das in diesem Falle nicht bendtigte Strahlverschiebungssystem dem Strah-
lengang der MeBapparatur flr die Stromungsuntersuchungen (vgl. Kap. 3.2.1).
Die Verarbeitung der Detektorsignale erfolgt wie in Kap. 3.2.2 beschrieben.

Das zu analysierende Gasgemisch befindet sich in einer zylinderfGrmigen
Edelstahlkiivette (Innendurchmesser 35 mm), in welche zur Erzeugung einer
gleichformigen Temperaturverteilung ein Kupferrohr mit einer Wandstarke
von 7 mm eingepalBt ist. An den Stirnseiten der Kiivette sind Fenster aus
ZnSe (P 18 mm), welche eine Antireflexbeschichtung fir die CO,-Laserstrah-
lung aufweisen, angeflanscht. Die optische Weglénge in der Kivette betrdgt
205 mm, ihr Volumen ca. 65'cm3. Zur Temperaturvariation des Gasgemisches
im Bereich zwischen T = 240 und T = 450 K wird die Kiivette liber einen auBen
auf dem Zylindermantel aufgebrachten Heizleiter elektrisch aufgeheizt bzw.
liber eine parallel dazu aufgelotete Kupferschlange mit fliissigem Kdlte-
mittel (Isopropanol) gekiihlt. Die Uberwachung der Temperaturverteilung im
Gas erfolgt iiber zwei NiCr-Ni-Thermoelemente im ersten und letzten Drittel
der Kiivette. Um bei niedrigen Temperaturen ein Beschlagen der Fenster zu
vermeiden, jst die Klivette in einem Isoliervakuumbehdlter aufgehangt,
welcher ebenfalls mit ZnSe-Fenstern versehen ist. Uber drei in der Hohe
verstellbare Halterungen wird die Kiivettenachse auf den Laserstrahl aus-
gerichtet. Zur Konzentrations- und Druckvariation werden die Gemischkompo-
nenten C7F14 und He aus getrennten Behdaltern in die Kiivette nacheinander
eingelassen. Zur Kontrolle der Gasdriicke dient ein Prazisionsmanometer
(MKS-Baratron, Typ BHS 310, MeBbereich bis 13 mbar). Um das unbeheizte
Kivettenvolumen so klein wie moglich zu halten und damit Temperaturgra-
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dienten im Gas zu vermeiden, befindet sich ein Absperrventil unmittelbar
am Kiivettenmantel im Isoliervakuum. Kiivette und Isolierbehdlter werden
iber einen Turbomolekularpumpstand evakuiert.

Die Temperaturabhdngigkeit des zu der Laserfrequenz v gehdrenden C7F14—
Absorptionskoeffizienten uv(T) wird aus dem Verlauf der Laserstrahlinten-
sitdten I(T) bei mit absorbierendem Gas gefiillter Kiivette sowie IO(T) bei
mit nichtabsorbierendem Gas gleichen Druckes gefiillter Kiivette durch Varia-
tion der Kilivettentemperatur aus der Extinktion E gemdR Gleichung (3) be-
stimmt. Die Messung des Temperatureinflusses auf die ungeschwdchte Laser-
strahlintensitat IO(T) ist erforderlich, um die bei der Variation der
Kivettentemperatur, z. B. durch mechanische Verspannungen, auftretenden
Anderungen der optischen Transmission der Fensteranordnung zu beriicksich-
tigen. Um in der Kiivette anndhernd die gleiche Temperaturverteilung wie
bei der Bestimmung von I(T) zu erhalten, wird die Kiivette mit nichtabsor-
bierendem Gas entsprechenden Druckes geflutet.

3.3.2 Kalibriermessungen

Zur Bestimmung der lokalen Partialdichte der schweren Gemischkomponente
in einer Gasstromung wurde durch statische Absorptionsmessungen in C7F14/
He-Gemischen der Einfluf von Gasdruck und Gemischkonzentration auf die
C7F14-Absorptionskoeffizienten flr verschiedene Emissionslinien des C02—
Lasers untersucht. Zur Bestimmung der Tokalen C7F14-Bandentemperatur in
der Disenstromung wurde zusdtzlich die Temperaturabhangigkeit der C7F14-
Absorptionskoeffizienten in statischen Kalibriermessungen erfaPt.

Abb. 3.6 zeigt die Ergebnisse der Messungen zum EinfluB des Zusatzgas-
druckes auf die C7F14-Absorptionskoeff1zienten fir die COZ-Laseremissions—
Tinien R(20) (A = 10,25 um), R(16) (A = 10,27 um) und R(12) (X = 10,30 um)
bei konstantem C7F14—Partia1druck. In dem gewéh]ten Druckbereich (0,1 mbar <
pges < 10 mbar bei p(C7F14) = 0,1 mbar) ist eine Abhdngigkeit der C7F14-
Absorptionskoeffizienten vom Zusatzgasdruck im Rahmen der MeBgenauigkeit

nicht feststellbar.
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Abb. 3.6: Abhdngigkeit der C5F Absorpt1onskoeff1z1enten o vom Zusatz-
gasdruck bei konstgn%ém -Partialdruck flr die Laserlinien
R(12), R(16) und R(20) (T 93 K).

Abb. 3.7 zeigt den EinfluB des Gesamtdruckes auf die C7F14—Absorptions-
koeffizienten der Linien R(20), R(16) und R(12) bei konstanter Gemisch-
konzentration N = 5 Mol1-% C7F14 in He, d. h. bei konstantem Partialdruck-
verhdltnis

N=p /(p +Py.)
C7F14 C7F14 He

und Variation des Gesamtdruckes zwischen p=0,2 und p = 14 mbar. Auch
hier wird im Rahmen der MeBgenauigkeit keine Druckabhdngigkeit der Ab-
sorptionskoeffizienten festgestellt.

Abb. 3.8 gibt die Temperaturabhingigkeiten der C,F,4-Absorptionskoeffi-
zienten fiir die Laserlinien R(20), R(16) und R(12) im Temperaturbereich
von 243 K bis 453 K wieder. Der Einfluf der Gastemperatur auf die Ab-
sorptionskoeffizienten wurde durch statische Kalibriermessungen in

der Kalibrierkiivette bei verschiedenen Gasdrilicken und verschiedenen
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den bei T = 293 K gemessenen Wert.
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Gemischkonzentrationen untersucht. Da im Rahmen der MeBgenauigkeit auch
kein Einflup des Gasdruckes bzw. der Gemischkonzentration auf die Tempera-
turabhangigkeiten der C7F14-Absorptionskoeff1zienten festgestellt werden
konnte, stellen die in Abb. 3.8 wiedergegebenen, jeweils auf den Wert

bei T = 293 K normierten MeBkurven Mittelungen der bei den verschiedenen
Driicken und Gemischzusammensetzungen gemessenen Temperaturabhdangigkeiten
dar.

Man erkennt, daB die C7F14~Absorptionskoeffizienten flir die Laserlinien
R(20) und R(12) in dem untersuchten Temperaturintervall relativ starke
Temperaturabhidngigkeiten aufweisen, wobei der zur Linie R(20) gehdrige
Absorptionskoeffizient ein Maximum bei T = 260 K zeigt und bei T = 453 K
um ca. 30 % abgefallen ist. Der Absorptionskoeffizient der Laserlinie
R(12) steigt mit zunehmender Temperatur monoton auf etwa das 2,5fache

des bei T = 243 K gemessenen Wertes an. Fiir die Laserlinie R(16) zeigt
der C,F.,-Absorptionskoeffizient eine relativ geringe Temperaturabhdngig-

7 14
keit mit einem Maximum bei einer Gastemperatur von etwa T = 360 K.

4. Experimentelle Ergebnisse

In Anlehnung an die Ergebnisse friherer Trennversuche mit UF6/H2—Gemischen
an Gegenstrahltrennelementen /23/, /24/, wurden die Betriebsbedingungen

der C7F14/He—Mode11gasstr6mung im allgemeinen so gewahlt, daB die Reynolds-
Zahlen zwischen Re = 100 und Re = 200 und die Knudsen-Zahlen bei etwa

Kn = 10"2 lagen, was dem fiir die Uranisotopenentmischung charakteristischen
Betriebsbereich des Gegenstrahltrennelementes entspricht. Die molare Zu-
sammensetzung des Modellgasgemisches betrug entsprechend dem typischen UF6—
Molenbruch im Verfahrensgas der Trenndiise 4 Mol-% C7F14 in Helium.

Daruber hinaus wurden Vergleichsmessungen zur Bestimmung des Verlaufs der
C7Fl4-D1chte und der C7F14-Bandentemperatur im Gegenstrah1system mit reinem
C7F14 sowie mit einem Gemisch von 4 Mol-% C7F14 in Argon im gleichen Rey-
nolds-Zahl-Bereich durchgefiihrt.

Abb. 4.1 zeigt einen Schnitt durch das schlitzformige Diisensystem und die
zur Darstellung der MeBergebnisse verwendeten Koordinaten.
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Staulinie

|- — — a™——Verbindungsebene —= X
0 Qﬂu*.

Abb. 4.1: MeRbereich in der Verbindungsebene des Diisensystems (Querschnitt).

Die durch y = 0 gekennzeichnete Symmetrieebene des Systems, die parallel
zur mittleren Ausstromungsrichtung des Gases aus den Diisen verlauft, wird
im folgenden als Verbindungsebene bezeichnet. Die Schnittlinie der Verbin-
dungsebene mit der Symmetrieebene zwischen den Diisen des Systems (x = 0)

wird als Staulinie bezeichnet.

Der MeBbereich in der Verbindungsebene liberdeckt ausgehend von der Stau-
linie (x = 0) eine Strecke von 4 engsten Diisenweiten a* in Richtung der
einen Diise und von 0,8 a¥ in Richtung der anderen Diise. Da das Stromungs-
feld bei den hier vorliegenden Betriebsbedingungen anndhernd symmetrisch3)

3) Bei hohen Reynolds-Zahlen treten bei Gemischen, deren Komponenten sich
stark im Molekulargewicht unterscheiden, Umklappvorgange im Stromungs-
feld auf, so daB die Symmetrie des Systems nicht mehr erhalten bleibt.
Diese fiir das Gegenstrahlsystem typischen Phanomene konnten erstmals
mit der im Rahmen dieser Arbeit entwickelten MeBtechnik detailliert
untersucht werden, woriliber bereits an anderer Stelle /21/ berichtet
wurde.




- 30 -

zur Ebene x = 0 ist, wird im folgenden nur der Dichte- bzw. Temperatur-
verlauf der schweren Komponente bei der Expansion des Gasgemisches aus
einer der beiden Diisenmiindungen vollstdndig dargestellt und diskutiert.

4.1 EinfluB der Betriebsbedingungen auf den Verlauf der C7514:
Partialdichte

In Abb. 4.2 ist der Verlauf der auf die Ausgangspartialdichte o bezogenen
C7F14-Part1a1d1chte n in der Verbindungsebene (y = 0) des Diisensystems
(vgl. Abb. 4.1) flir die Expansionsverhdltnisse m = 1,5 und w = 3 bei je-
weils gleichem EinlaBdruck Py = 1,33 mbar und gleicher Gemischzusammen-
setzung von 4 Mol-% C7F14 in He dargestellt. Beiden Dichteverlaufen ge-
meinsam ist ein Abfall der C7F14-Part1a1dichte bei der Expansion des Gas-
gemisches aus der Diisenmiindung und weiter stromabwdrts ein Anstieg im Be-
reich der Staulinie auf Werte deutlich oberhalb der Ausgangspartialdichte
No* Stromaufwdrts von der Dlisenmiindung bleibt die C7F14-Part1a1d1chte bis
zum Abstand von etwa 2 a* von der durch x = 0 gekennzeichneten Staulinie
nahezu konstant auf dem Wert der Ausgangspartialdichte Ny» Was aufgrund
des grofen Querschnittes der Stromung bzw. der entsprechend geringen Stro-

mungsgeschwindigkeit unmittelbar verstdndlich ist.

Beim Vergleich der beiden Partialdichteverldufe wird deutlich, daB sich
das Dichteminimum stromabwdrts von der Diisenmiindung mit zunehmendem Ex-
pansionsverhdaltnis zur Staulinie (x = 0) hin verlagert, wobei die Absolut-
werte der C7F14—Partia1dichte abnehmen. Gleichzeitig steigt die maximale
Partialdichte bei x = 0 mit wachsendem Expansionsverhdltnis stark an. Die
schwere Komponente des Gemisches wird also auf engerem Raum konzentriert,
was die bereits aus Sondenmessungen (vgl. z. B. /10/) bekannte Zunahme der

Gemischtrennung mit dem Expansionsverhdltnis widerspiegelt.

In Abb. 4.3 1ist fiir die EinlaBdriicke Py = 1,33 mbar, p, = 2,67 mbar und

Po = 6,67 mbar jeweils der Verlauf der relativen C7F14—Partia1d1chte n/nO
in der Verbindungsebene des Diisensystems fiir das 4 %ige C7F14/He—Gemisch
bei konstantem Expansionsverhdltnis w = 3 dargestellt. Auch hier wird fiir
alle Betriebsbedingungen der qualitativ gleiche Partialdichteverlauf wie
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Abb. 4.2: Verlauf der auf die Ausgangsdichte n, bezogenen C-Fys-Partialdichte n in der Verbindungsebene
des Diisensystems bei konstantem EinlaRdruck p, = I,%% mbar filir die Expansionsverhdaltnisse
m=1,5und m = 3 (Gemisch N = 4 Mo1-% C;Fq, Tn He).
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Abb. 4.3: Verlauf der auf die Ausgangsdichte n, bezogenen Cy F,,-Partialdichte
n in der Verbindungsebene des Diisensystems bei kons%antem Expansions-
verhdltnis m = 3 fiir die EinlaBdriicke pg = 1,33 mbar, Po = 2,67 mbar
und py = 6,67 mbar (Gemisch: N = 4 Mol-% C;F,, in He)
MeBpunkte sind aus Griinden der Ubers1cht11ch%e1t n1cht eingezeichnet.

in Abb. 4.2 festgestellt. Ein Vergleich der MeBkurven zeigt dariiber hinaus,
daB der Abfall der C7F14 -Partialdichte bei der Expansion des Gasgemisches
aus der Dusenmindung mit zunehmendem EinlaRdruck starker wird und sich das
Dichteminimum zur Diisenmiindung hin verlagert. Das Dichtemaximum im Bereich
der Staulinie (x = 0) nimmt mit zunehmendem EinlaRdruck von n/ny, = 1,95

bei Py = 1,33 mbar auf n/n = 1,06 bei p = 6,67 mbar ab. Die Ha1bwerts—
breite des Dichteprofils n1mmt von 0,4 a* bei Po = 1,33 mbar auf 0,9 a¥

bei Po = 6,67 mbar zu.
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Der in den Abbildungen 4.2 und 4.3 erkennbare EinfluB von EinlaBdruck und
Expansionsverhdltnis auf die lokale C7Fl4-Partia1d1chte auf der Staulinie
des Diisensystems (x = 0, y = 0) wird in Abb. 4.4 verdeutlicht. Hier ist
fur die EinlaRdriicke Po = 1,33 mbar und Py = 2,67 mbar jeweils der Ver-
lauf der C7F14—Part1a1dichte in Abhdngigkeit vom angelegten Expansions-
verhdltnis wiedergegeben. Die MeBwerte sind wiederum auf die Ausgangspar-
tialdichte Ny bezogen. Die zu Py = 1,33 mbar gehorige Reynolds-Zahl be-
tragt etwa Re = 100, was anndhernd dem fiir die Gemischtrennung optimalen
Wert entspricht, wahrend bei P = 2,67 mbar die Reynolds-Zahl mit Re = 200

bereits betrdchtlich iiber diesem Optimalwert liegt.

2,25

2,00 i

P = 133 mbar

S —0-
B p,= 2,67 mbar

1,25

1,00 =
10 15 20 25 30 35

Expansionsverhaltnis Tt

Abb. 4.4: EinfluB des Expansionsverhdltnisses m auf die C7Fy4-Partialdichte

n bezogen auf die Ausgangsdichte n, auf der Staulinie des Diisen-
systems (x = 0) fiir die EinlaBdriicke py = 1,33 mbar und Py =
2,67 mbar (Gemisch N = 4 Mol-% C7F14 in He).
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Fir beide EinlaBdriicke steigt die C7F14~Part1a1d1chte auf der Staulinie

mit zunehmendem Expansionsverhdltnis an. Fiir den niedrigeren EinlaRdruck

Py = 1,33 mbar steigt die lokale C7F14-Partia1dichte bei Erhohung des
Expansionsverhdltnisses auf m = 4 auf etwa das 2,2-fache der Ausgangs-
partialdichte n, an. Bei dem hoheren EinTaBdruck Py = 2,67 mbar ist die
Zunahme der Tokalen C7F14=Part1a1d1chte mit dem Expansionsverhaltnis
erwartungsgemdfy schwdcher. Dariiber hinaus bleibt im Unterschied zum Dichte-
verlauf bei Po = 1,33 mbar die Dichte der schweren Gemischkomponente auf
der Staulinie fiir den htheren Druck oberhalb von m = 2,5 nahezu konstant

bei n/nO = 1,4,

Un weitere Aufschliisse liber den EinfluB des Zusatzgases auf den Verlauf
der C7F14-Part1a1d1chte in der Gegenstrahlstromung zu gewinnen, wurden
neben den Messungen mit dem C7F14/He-Gemisch Versuche mit einem Gemisch
aus 4 Mol-% C7F14 in Ar sowie mit reinem C7F14 durchgefiihrt. Wie bereits
erwahnt, wurden als Grundlage fiir die Vergleichsmessungen die EinlaB-
dricke so gewahlt, daB fir die einzelnen Dusenstromungen nahezu iden-
tische Reynolds-Zahlen von jeweils Re = 200 realisiert waren. Hierbei
wurden die Reynolds-Zahlen bzw. die EinlaBRdriicke jeweils aus dem kriti-
schen Durchsatz fiir isentrope Expansion eines einheitlichen Gases berech-
net, dessen Molekiilmasse und Verhdltnis der spezifischen Wdarmen entspre-
chend den Mittelwerten der einzelnen Gasgemische vorgegeben wurden. Fiir
die Vergleichsmessungen wurde dariiber hinaus jeweils das gleiche Expan-
sionsverhaltnis von m = 2 eingestellt. In Tabelle 2 sind die wichtigsten

Kenndaten der Verfahrensgasgemische aufgelistet.

In Abb. 4.5 ist ein Vergleich der C7F14-Dichtever1aufe in der Verbindungs-
ebene (y = 0) fiir die in Tabelle 2 aufgefiihrten Verfahrensgase darge-
stellt, welche wiederum gekennzeichnet sind durch eine Dichteabnahme bei
der Expansion und durch Kompression des C7F14 im Staubereich.

Flir das reine Gas nimmt die C7F14—D1chte bei der Expansion aus der Diisen-
mindung entsprechend dem angelegten Expansionsverhdltnis auf etwa 50 %

der Ausgangsdichte No ab. Bei den Gasgemischen ist die Abnahme der C7F14—
Partialdichte deutlich geringer als beim reinen Gas. Die minimale Partial-
dichte liegt bei dem C7F14/Ar-Gemisch um ca. 30 % und beim C7F14/He—Geu
misch um ca. 27 % unter der Ausgangspartialdichte Ny
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4 % C7F14/He 4 % C7F14/Ar 100 = C-/.F14

mittlere Molmasse
M (kg/kmo1): 17,84 62,4 350

Relative Massendifferenz

(M(CF;4)-M (Zusatzgas))/M: 19,4 5,9 —

Verhdltnis der spezifischen

warmen*)

k= Cp/cV (T = 293 K): 1,39 1,39 1,035

EinlaBdruck p, bei jeweils
gleicher Reynolds-Zahl
Re = 200; p, (mbar): 2,67 1,85 0,45

Tabelle 2: Kenndaten der Verfahrensgase zur Untersuchung des Zusatz-
gaseinflusses in der Gegenstrahlstromung.

%) berechnet nach /25/.

Fiir die Stromung des reinen Gases bleibt die Dichte auf der Staulinie
aufgrund der dissipativen Effekte im Stromungsfeld erwartungsgemdB unter-
halb der Ausgangsdichte Ngs wahrend bei dem C7F14/He~Gemisch aufgrund
der Beschleunigung durch das Teichte Zusatzgas und der Gemischtrennung
die C7F14—Partia1d1chte um ca. 33 % lber die Ausgangspartialdichte n, an-
steigt. Bei dem C7F14/Ar—Gemisch, bei welchem die Beschleunigung des
C7F14 durch das Zusatzgas und die Gemischtrennung weniger stark ausge-
pragt sind, wird der Ausgangswert n, nur geringfiigig liberschritten.
Dariiber hinaus wird bei kollektiver Expansion des C7F14 mit einem leich-
ten Zusatzgas die schwere Gemischkomponente im Bereich der Staulinie auf

engerem Raum komprimiert als im Fall des reinen Gases.
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Abb. 4.5: Verlauf der auf die Ausgangsdichte n, bezogenen CsF14-Partial-

dichte n in der Verbindungsebene des Diisensystems bei konstan-
ter Diisen-Reynolds-Zahl Re = 200 und konstantem Expansionsver-
haltnis m = 2 flr unterschiedliche Verfahrensgase

(N = ? Mol-% C7F14 in He, N = 4 Mo1-% C7Fq4 in Ar, N = 100 %
C+F1a).

Méﬁéﬁnkte sind aus Griinden der Ubersichtlichkeit nicht einge-
zeichnet.
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Weitere Aufschlisse liber den rdumlichen Verlauf der Gemischtrennung las-
sen sich durch Vergleichsmessungen mit reinem C7F14 einerseits und ande-
rerseits mit dem C7F14/He-Gemisch auBerhalb der Verbindungsebene gewinnen.

Aus den in Abb. 4.6 gezeigten Messungen mit reinem C7F14 geht hervor,

daf die starke Dichtednderung in der Verbindungsebene in der hierzu um

y = 2,4 a* parallel verschobenen Ebene in einen nahezu ausgeglichenen
Dichteverlauf iibergegangen ist. Die C7F14-Dichte ist hier praktisch gleich
der mittleren Dichte des abgesaugten Gases n,s was auf einen konstanten
Druckverlauf in dieser Ebene hindeutet. Lediglich im Bereich um x =0

ist eine geringfiigig niedrigere Dichte festzustellen. Diese Dichteabnah-
me kann analog zu einem frei expandierenden Strahl auf eine geringe Uber-
expansion des vom Staubereich abstromenden Gases zurlickgefiihrt werden.

Bei dem C7F14/He—Gemisch beobachtet man hingegen in der entsprechenden
Ebene noch eine deutliche Partialdichtednderung, wie aus Abb. 4.7 her-
vorgeht. Die C7F14-Partia1d1chte liegt hier bei x = 0 deutlich iiber dem
Mittelwert des abgesaugten Gases Na» wahrend beiderseits des Maximums

die C7F14—Partia1dichte deutlich unter Ny liegt.

Geht man davon aus, daB der in Abb. 4.6 gezeigte Dichteverlauf des reinen
Gases qualitativ dem Druckverlauf bzw. dem Verlauf der Gesamtteilchen-
dichte des Gemisches entspricht, so spiegelt sich in dem in Abb. 4.7 er-
sichtlichen Dichteverlauf fir y = 2,4 a* die Trennung von schwerer Kom-
ponente und leichtem Zusatzgas wider. Lediglich an den AuBenflachen der
DlisenbTeche bei etwa x = 2,2 a* entspricht die C7F14-Part1aldichte an-
ndhernd der Absaugdichte n_. '
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Abb. 4.6: Verlauf der auf die Ausgangsdichte ny bezogenen CyFi4-Dichte n in der Verbindungsebene des Diisen-

systems sowie in der dazu um y = 2,4 a* parallel verschobenen Ebene fiir das reine Gas
(po = 0,45 mbar, m = 3).
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Abb. 4.7: Verlauf der auf die Ausgangsdichte ny bezogenen C,Fi4-Partialdichte n in der Verbindungsebene des
Diisensystems sowie in der dazu um y = 2,4 aX para{1e1 verschobenen Ebene bei konstantem EinlaBdruck
Po = 2,67 mbar und konstantem Expansionsverhdltnis'm = 2 (Gemisch N = 4 Mol-% C7F14 in He).
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4.2 Geschwindigkeitsschlupf zwischen leichter und schwerer Gemischkom-
ponente in der Diisenmiindung

Aus Messungen mit Molekularsonden kann man schliefen, daB bei starken
Beschleunigungsvorgdngen in einer konvergenten Diise im filir die Trenndiise
charakteristischen Knudsen-Zahl-Bereich ein Geschwindigkeitsschlupf zwi-
schen den Gemischkomponenten auftritt. Hierbei folgt die Teichte Kompo-
nente dem angelegten Druckgefdlle schneller als die schwere Komponente
und besitzt demzufolge eine hohere Stromungsgeschwindigkeit.

Die Messungen-mit Molekularsonden ergeben allerdings nur Aufschliisse
uber die partiellen Geschwindigkeitsverhdltnisse und Stromdichten der
Gemischkomponenten. In diesem Zusammenhang wurde festgestellt, daB sich
die Geschwindigkeitsverhdltnisse S] und SS von leichter und schwerer
Gemischkomponente nicht mehr wie die Wurzeln aus den Molekulargewichten
m, und m verhalten /9/. Zusdtzliche Informationen liber den Geschwindig-
keitsschlupf konnen aus den im vorhergehenden Abschnitt dargestellten
Messungen des C7F14-Partia1dichtever]aufs gewonnen werden.

In dem Betriebsbereich, in welchem die Laserabsorptionsmessungen lber-
wiegend durchgefiihrt wurden (Re = 100-200, iiberkritisches Expansionsver-
haltnis), liegt der Durchsatzfaktor fiir das C7F14/He—Gemisch im Bereich
von T =1 ) /26/. In Verbindung mit den Partialdichtemessungen kann man
hieraus den Unterschied zwischen der isentropen Ausstromgeschwindigkeit
des Gemisches und der hier vorliegenden Ausstromgeschwindigkeit der
schweren Gemischkomponente angeben.

4) Der Durchsatzfaktor I' einer Gasstromung ist definiert als Verhdltnis
des gemessenen zum isentropen Massendurchsatz. Flir ein Gasgemisch
wird der isentrope Massendurchsatz eines einheitlichen Gases, dessen
Masse und Verhdltnis der spezifischen Warmen den Mittelwerten des
Gasgemisches entsprechen, eingesetzt. Fiir die freie Expansion eines
No-Gasstrahles aus einer scharfkantigen Diisenmiindung betrdgt der
uberkritische Durchsatzfaktor etwa 0,9. Bei CsF14/He-Gemischen ist
der Durchsatzfaktor T in dem fiir die Trenndiise %ypischen Reynolds-
Zah1-Bereich um etwa 10-15 % hoher als der eines einheitlichen Gases
und steigt Uberdies auch oberhalb des kritischen Expansionsverhdit-
nisses m* noch deutlich an, was mit einer durch den Geschwindigkeits-
schlupf bewirkten Erhdhung der effektiven Schallgeschwindigkeit des
Gemisches erkldrt werden kann /9/.
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In Tabelle 3 sind fiir den interessierenden Betriebsbereich von Re =
100-200 der Gemischstromung die isentrope kritische Dichte n*/no, die
gemessene C7F14;Partia1d1chte n/n, (C7F14), das Verhdltnis der beiden
Dichtewerte n/niS sowie das hieraus berechnete Verhdaltnis der C7F14-
Stromungsgeschwindigkeit zur isentropen kritischen Ausstromgeschwin-
digkeit V/Vfs jeweils im éngsten Diisenquerschnitt fiir einen Durchsatz-
faktor I' = 1 eingetragen. Man erkennt, daB mit zunehmender Reynolds-
Zahl das Verhaltnis n/n?S fiir das C7F14—Gemisch abnimmt, d. h. daB ent-
sprechend die C7F14—Ausstr6mgeschw1ndigkeit zunimmt. Flir den Fall p, =
1,33 mbar, m = 3 diirfte das im Vergleich zu m = 2 kleinere Verhaltnis
der Dichten n/nfs auf einer Zunahme des Durchsatzfaktors I mit dem Ex-
pansionsverhaltnis beruhen. Bei dem C7F14/Ar-Gemisch ist in Uberein-
stimmung mit der Vorstellung, daB der Geschwindigkeitsschlupf mit zu-
nehmender Masse des Zusatzgases abnimmt, das Verhaltnis der Dichten

%

n/nfS kleiner und das Verhdaltnis der Ausstromgeschwindigkeiten V/V1S

liegt naher bei 1.

Gemisch 4 % C7F14/He 4 % C7F14/Ar
Po (mbar) 1,33 1,33 2,67 1,85

m 2 3 2 2

n/ng 0,633 0,633 0,633 0,633
n/ng (CsF 1) 0,899 0,852 0,822 0,741
n/n’ 1,42 1,35 1,30 1,17
VIVE 0,704 0,743 0,770 0,854

Tabelle 3: Vergleich der in der Diisenmiindung gemessenen C7Fy4-Partial-
dichte mit der isentropen kritischen Dichte des Gemisches
und Bestimmung des Verhdltnisses von C7Fy4-Ausstromgeschwin-
digkeit zur isentropen kritischen Ausstromgeschwindigkeit
des Gemisches flir einen Durchsatzfaktor I' = 1.
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4.3 Verlauf der durch Absorptionsmessungen in der 10,25 um-Bande

bestimmten C7flﬂ—Temperatur

4.3.1 Messungen in der Gemischstromung

In Abb. 4.8 ist flir eine typische C7F14/He-Gegenstrah1strbmung Jeweils

der in der Verbindungsebene des Diisensystems gemessene, auf den im Du-
senvorraum bestimmten Ruhewert bezogene Extinktionsverlauf flr die Laser-
Tinien R(20) und R(12) dargestellt. Aus dem Verhdltnis der Tokalen Ex-
tinktionswerte wird gemdB Gleichung (3) (Kap. 2.1) unter Verwendung der

im thermischen Gleichgewicht ermittelten Kalibrierdaten (vgl. Abb. 3.8)
die lokale C7F14—Bandentemperatur TBande fiir die 10,25 um-Rotations-Schwin-
gungsbande bestimmt. Zur Kontrolle der MeBergebnisse wurden dariiber hinaus
auch Extinktionsmessungen mit der Laserlinie R(16) (in Abb. 4.8 nicht
eingezeichnet) durchgefiihrt, deren Verlauf jeweils qualitativ mit dem
Extinktionsverlauf der Linie R(12) Ubereinstimmt und zu etwa gleichen

Werten fiir die C7F14-Bandentemperatur flihrt.

Der Extinktionsverlauf fiir die Laserlinie R(20) zeigt einen Abfall bei
der Expansion des Gasgemisches aus der Diisenmiindung und eine kontinuier-
liche Zunahme im Staubereich der Stromung, was den z. B. nach Molekular-
sondenmessungen zu erwartenden Partialdichteverlauf der schweren Gemisch-
komponente widerspiegelt. Der Extinktionsverlauf fiir die Laserlinie R(12)
(und entsprechend fiir die Laserlinie R(16)) zeigt dagegen ein relatives
Minimum der Extinktion bei x = 0. Dariiber hinaus sind der Abfall der Ex-
tinktion im Expansionsbereich und der Anstieg in der Flanke des Staube-
reiches jeweils stérker als flir die Linie R(20). Entsprechend den Kali-
briermessungen ist die lokale C7F14-Bandentemperatur kleiner als die
Ausgangs-Ruhetemperatur To’ wenn der normierte Extinktionswert der Linie
R(12) niedriger ist als der entsprechende Wert filir die Linie R(20). In
den folgenden Abbildungen werden jeweils die so ermittelten Verldufe der

C7F14-Bandentemperatur dargestellt und beschrieben.
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Abb. 4.8: Extinktionsverlauf in der Gemischstromung fur die Laserlinien R(20) und R(12) in der Verbindungs-

ebene des Dilisensystems, jeweils bezogen auf den Ruhewert (4 % C7F14/He, Py = 1,33 mbar, m = 3).
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In den Abbildungen 4.9 und 4.10 sind typische Messungen iliber den Verlauf
der mit den Laserlinien R(12) und R(20) bestimmten C7F14—Bandentemperatur
TBande in der Verbindungsebene des Diisensystems dargestellt. Hierbei werden
jeweils den Temperaturprofilen im fiir die Gegenstrahl-Trenndise charakte-
ristischen Betriebsbereich (4 Mol-% C7F14 in He, Re = 100 (Abb. 4.9) bzw.
Re ~ 200 (Abb. 4.10)) Temperaturmessungen bei niedrigerer Knudsen-Zahl

der Stromung (Abb. 4.9) bzw. bei kleinerem relativen Massenunterschied

der Gemischkomponenten (Abb. 4.10) gegeniibergestellt, welche weniger stark

von Nichtgleichgewichtseffekten gepragt sein sollten.

Man erkennt zundchst, daB in allen Fadllen die C7F14-Bandentemperatur er-
wartungsgemaB bei der Expansion der Diisengasstrahlen abnimmt. Im Gegen-
satz hierzu weicht der Temperaturverlauf im Staubereich von dem fiir eine
Kontinuumstromung typischen Verlauf grundsdtzlich ab. Man beobachtet
zwar bei der Abbremsung und der damit verbundenen Dichteerhthung des
Gases zundchst eine Temperaturzunahme, bei weiterer Anndherung an die
Staulinie nimmt jedoch die C7F14—Bandentemperatur wieder steil auf einen
minimalen Wert bei x = 0 ab, obwohl die Dichte weiter ansteigt und auf
der Staulinie ein Maximum erreicht (vgl. Abbildungen 4.2, 4.3 und 4.5).

Im folgenden werden der Temperaturverlauf bei der Expansion und der Tem-
peraturverlauf bei der Kompression der Gasgemische getrennt abgehandelt.

4.3.1.1 Expansion aus der Diisenmiindung

Vergleicht man die in den Abbildungen 4.9 und 4.10 dargestellten Tempera-
turverldufe bei der Expansion der Gasgemische aus der Diisenmiindung, so
wird deutlich, daB in allen Fdllen eine nennenswerte Temperaturabnahme
etwa bei x = 2 a* einsetzt, bei welcher der Stromungsquerschnitt etwa
doppelt so grof ist wie der engste DUsenquerschnitt.S) Nach der Expan-
sion aus der Disenmiindung wird ein Temperaturminimum im Bereich von

x =1 a% festgestellt.

5) In einer reibungsfreien Kontinuumstromung wiirde hier eine Mach-Zahl
von etwa Ma = 0,3 erreicht. Nach den bekannten Beziehungen der Gas-
dynamik sind die Abweichungen von der Ruhetemperatur fiir Mach-Zahlen
unterhalb Ma = 0,3 kleiner als 2 %.
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Nimmt man zu Vergleichszwecken an, daB die Zustandsanderung des Gasge-
misches bei der Expansion adiabat-isentrop wie bei einem einheitlichen
Gas erfolgt, dessen Molekiilmasse und spezifische Warmen den Mittelwerten
des Gemisches entsprechen, so wird in der Disenmiindung jeweils Mach-Zahl
Ma = 1 erreicht, da das kritische Expansionsverhaltnis ﬂ* = 1,9 kleiner
ist als die jeweils angelegten Expansionsverhdltnisse. Die unter den
obigen Annahmen berechnete kritische Dichte und kritische Temperatur

des Gemisches betragen n¥ - 0,633 ng und T = 245 K. Aus den Messungen
folgt, daB im engsten Diisenquerschnitt die C7F14—Part1a1dichten und die
C.F,,-Bandentemperaturen bei allen untersuchten Betriebsbedingungen

714
deutlich oberhalb dieser kritischen GroBen liegen (vgl. Tab. 4).

Gemisch 4% C7F14/He 4 % C7F14/Ar
p, (mbar) 1,33 1,33 2,67 2,67 1,85

T 2 3 2 3 2

n/n,  (C5Fq,) 0,899 0,852 0,822 0,742 0,741
Toande (CF1a) (K)| 279 272 268 257 262

Tq (K 281 275 272 261 261

™ (k) 245 245
n*/n0 0,633 0,633

Tabelle 4: Vergleich der flir die schwere Gemischkomponente in der Di-
senmiindung gemessenen Werte n/ngy (C7F14) und TBande(C7F14)
mit der adiabaten Gemischtemperatur T,4, berechnet unter
Annahme einer isentrop-adiabaten Expansion des Gemisches
auf n/nO (C7F14), flir die untersuchten Diisenstromungen.

Man erkennt weiterhin, daB mit zunehmender Reynolds-Zahl der Diisenstro-
mung sowie bei Verringerung des Massenunterschiedes zwischen den Gemisch-
komponenten Dichte und Bandentemperatur des C7F14 abnehmen, d. h. eine

Anndherung an den Verlauf der Zustandsgrofen einer Kontinuumstrdmung zu

beobachten ist.
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Dariiber hinaus ist in Tab. 4 jeweils die adiabate Temperatur Tad einge-
tragen, welche aus der lokalen C7F14—Part1a1d1chte mit den gleichen Be~-
ziehungen wie fiir die Berechnung der kritischen GroBen bestimmt wurde.
Man erkennt, daB die gemessenen C7F14—Bandentemperaturen TBande und die
berechneten Temperaturen Tad im Rahmen der MeBgenauigkeit uUbereinstimmen.

4.3.1.2 Staubereich der Gegenstrahlen

Wie einleitend erwdahnt, weicht im Bereich der Kompression der Gemisch-
stromung der gemessene Verlauf der C7F14-Bandentemperatur grundsatzlich
vom Temperaturverlauf einer Kontinuumstromung ab. Obwohl bei der Abbrem-
sung der expandierten Diisengasstrahlen kinetische Energie der Transla-
tionsbewegung in thermische Energie umgesetzt wird, beobachtet man un-
mittelbar im Staubereich eine starke Abnahme der aus den Absorptionsmes-
sungen in der 10,25 um-Bande bestimmten C7F14—Bandentemperatur.

Beim Vergleich der in den Abbildungen 4.9 und 4.10 dargestellten Tempera-
turprofile wird deutlich, daB insbesondere fiir das C7F14/He—Gemisch und
fir Diusen-Reynolds-Zahlen von Re ~ 100 (Abb. 4.9) und von Re ~ 200

(Abb. 4.10) nach einem Anstieg der C7F14—Bandentemperatur an den Flanken
der Stauzone liber die Ausgangs-Ruhetemperatur TO hinaus der sich strom-
abwarts anschliefende Temperaturabfall im Minimum hei x = 0 Werte er-
reicht, welche in etwa den nach der Expansion aus der Diisenmiindung bei
x=1a" gemessenen Temperaturen entsprechen.

Fiir die C7F14/He—Str6mung mit dem hohen EinlaBdruck Po = 6,67 mbar und
das C7F14/Ar-Gemisch ist die Temperaturabnahme bei x = 0 zwar noch er-
kennbar, jedoch deutlich weniger stark ausgepragt. Ein Uberschreiten

der Ausgangs-Ruhetemperatur TO an den Flanken der Stauzone wird nicht

mehr (Abb. 4.9) bzw. nur noch in geringem Mafe (Abb. 4.10) festgestellt.

In Abb. 4.11 ist der Verlauf der C7F14—Bandentemperatur in einer zur
Verbindungsebene parallelen Ebene des Diisensystems bei x = 2,4 a¥ dar-
gestellt. Im Vergleich zum Temperaturverlauf in der Ebene y = 0 erkennt
man hier insbesondere ein stark ausgepragtes Minimum bei x = 0, wahrend
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die Temperaturmaxima und -minima bei den hoheren x-Werten nur noch re-

lativ schwach ausgepragt sind. Hieraus kann man unmittelbar entnehmen,
daB das im Staubereich komprimierte Gas beim Abstromen quer zur Verbin-
dungsebene eine Temperaturabnahme analog wie bei der Expansion aus der
Dusenmiindung erfahrt. Die bei x = 0, y = 2,4 a" gemessene C7F14—Banden-

temperatur ist mit T = 252 K etwas hoher als die Temperatur Tad =

Bande
242 K, die sich bei einer adiabat-isentropen Expansion des Gemisches

mit m = 2 ergeben wiirde.

AuBerhalb des Raumes zwischen den Disenmiindungen, d. h. flir y > 0,5 a*,

flachen die Temperaturminima bei x ~ 1 a¥ i Vergleich zu den bei y = 0

gemessenen Werten ab und ndhern sich der Ausgangstemperatur TO. Dies

ist in Einklang mit Ergebnissen von Molekularsondenmessungen, nach denen
in diesem Bereich der Stromung nur relativ niedrige Mach-Zahlen vorlie-

gen und nach denen hier auch keine schnellen Zustandsanderungen auftre-

ten, so daB auch nicht mit wesentlichen Abweichungen von der Ruhetempe-

ratur T0 gerechnet werden muf3.

Im Bereich der AuBenfldachen der Disenbleche (x =~ 2 a*) wird die Ausgangs-
temperatur TO wieder erreicht. Dariiber hinaus vergroBert sich der raum-
liche Abstand zwischen den Maxima der Bandentemperatur mit zunehmender
Distanz zur Verbindungsebene.

4.3.2 Messungen in reinem C7£14

Um weitere Aufschliisse iiber das Verhalten der C7F14-Bandentemperatur in
der Gegenstrahlstromung zu gewinnen und um insbesondere zu kldren, ob

die fiir die Gemischstromung im Bereich der Staulinie festgestellte Tem-
peraturabsenkung im Zusammenhang mit der Verwendung eines leichten Zu-
satzgases steht, wurden erganzende Messungen mit reinem C7F14 durchge-

fiihrt.
In Abb. 4.12 sind fiir das reine Gas analog zu Abb. 4.8 die in der Ver-

bindungsebene gemessenen Verlaufe der jeweils auf den im Diisenvorraum
bestimmten Ruhewert bezogenen Extinktionswerte fiir die Laserlinien

L. ==
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Abb. 4.12: Extinktionsverlauf in der Stromung des reinen Gases flr die
Laserlinien R(20) und R(12) in der Verbindungsebene des Diisen-
systems, jeweils bezogen auf den Ruhewert (p, = 0,45 mbar,

m = 10).

R(20) und R(12) dargestellt. Typisch ist wiederum, daB der mit der Laser-
Tinie R(20) bestimmte Extinktionsverlauf eine monotone Ab- bzw. Zunahme
im Expansionsbereich und dem sich anschlieBenden Staubereich zeigt, wah-
rend fiir den Extinktionsverlauf der Linie R(12) Zwischenmaxima in den
Flanken des Staubereiches zu beobachten sind. Ein qualitativ @hnliches
Verhalten wie flir die Linie R(12) zeigt der Extinktionsverlauf der Laser-
linie R(16), der aus Griinden der besseren Ubersicht nicht in Abb. 4.12
eingezeichnet ist.

10
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Durch Vergleich mit den statischen Kalibriermessungen ergeben sich aus
den lokalen MeBwerten der Extinktionsverhdltnisse der Linien R(20) und
R(12) bzw. R(20) und R(16) im Rahmen der MeRgenauigkeit jeweils iiber-
einstimmende Werte fir die C7F14—Bandentemperatur.

In Abb. 4.13 ist der Verlauf der C7F14—Bandentemperatur TBande in der
Verbindungsebene des Diisensystems dargestellt. EinlaBdruck und Expan-
sionsverhdltnis waren mit Po = 0,45 mbar und 7 = 2 so gewdhlt, daB die
Dlisen-Reynolds-Zahl mit Re ~ 200 den Reynolds-Zahlen der in Abb. 4.10
dargestellten Gemischstromungen entspricht. Zum Vergleich der MeRwerte
mit dem theoretischen Verlauf der Translationstemperatur wurde in Abb.
4,13 zusdtzlich der Verlauf der adiabaten Temperatur Tad eingetragen.

Letzterer wurde unter der Annahme berechnet, daR die Zustandsanderung
des Gases in der Verbindungsebene adiabat-isentrop erfolgt. Den Rech-
nungen wurden die MeBwerte des C7F14=Dichteverlaufs (vgl. Abb. 4.5)
zugrundegelegt. Hierbei nimmt die berechnete adiabate Temperatur Tad
entsprechend dem kleinen Verhdltnis der spezifischen Warmen des C7F14
(k = 1,035) bei der Expansion des Gases nur geringfiigig um etwa 6 K
ab und steigt im Staubereich der Stromung wieder nahezu auf die Aus-
gangstemperatur T0 an. Die durch Laserabsorptionsmessungen bestimmte

C,F, ,-Bandentemperatur T zeigt demgegeniiber einen deutlich anderen

7 14 Bande
Verlauf, insbesondere durch die im Minimum der berechneten adiabaten
Temperatur auftretenden, sehr stark ausgeprdgten Zwischenmaxima und

stromabwdarts folgenden Temperaturminima.

Bei der Expansion des Gases aus der Diisenmiindung nimmt die Bandentempe-
‘ratur des C7F14 zundachst stdrker ab als die berechnete adiabate Tempera-
tur. Im Bereich des Dichte- und Translationstemperatur-Minimums bei

etwa x =1 a*<wird flr TBande ein ausgepragtes Zwischenmaximum festge-
stellt, welches die Ausgangstemperatur To um etwa 10-15 K iibersteigt.

Das sich stromabwdrts anschlieBende Temperaturminimum unterschreitet

Ty um etwa den gleichen Betrag. Im weiteren Verlauf der Verdichtung der
Gegenstrahlstromung steigt die C7F14—Bandentemperatur wieder an und er-
reicht bei x = 0 ein relativ flaches Maximum. Die Werte fir TBande liegen
in diesem Bereich nur unwesentlich unterhalb der berechneten Temperatur

Tad'
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Abb. 4.13: Verlauf der C,F g ~Bandentemperatur Tganqde in der Verbindungs-
ebene des DUsenlystems fiir das reine aas im Vergleich zu der
aus dem Dichteverlauf unter Annahme adiabatischer Expansion
und Kompression berechneten Translationstemperatur Taq (Pg =
0,45 mbar, m = 2).

Ein qualitativ @hnlicher Ver}auf der C7F14— Bandentemperatur TBande

in der Stromung des reinen Gases wird auch bei hoheren Expansions-
verhiltnissen festgestellt (vgl. Abb. 4.12), wobei sich die Temperatur-
maxima und -minima entsprechend der stdrkeren rdaumlichen Kompression
des Gases im Verdichtungsbereich zur Staulinie hin verlagern. Hierbei
andern sich die Absolutwerte filir die Temperaturen jedoch nur wenig mit
dem Expansionsverhdltnis.

*
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Ahnlich wie fiir den Dichteverlauf des reinen Gases werden auch fiir den
Verlauf der C7F14~Bandentemperatur auPerhalb des Raumes zwischen den
beiden Diisenmiindungen keine steilen Gradienten festgestellt. Dies ist
aus Abb. 4.14 ersichtlich, in welcher fiir die Stromung des reinen Gases
der Verlauf der C F14fBandentemperatur in der Verbindungsebene sowie in
der dazu um 2,4 a™ in y-Richtung parallel verschobenen Ebene fiir einen
EinlaBdruck Po = 0,45 mbar und ein Expansionsverhdltnis m = 3 dargestellt
ist. Der Temperaturverlauf in der Verbindungsebene ist qualitativ gleich
wie der in Abb. 4.13 gezeigte, jedoch sind bei dem hdheren Expansions-
verhaltnis die Temperaturminima und -maxima etwas starker ausgepragt.
Dariiber hinaus liegen die Temperatur-Zwischenmaxima etwas dichter an

der Staulinie (x = 0). In der Ebene, welche um x = 2,4 a* von der Ver-
bindungsebene verschoben ist, ist der Verlauf der C7F14-Bandentempera—
tur nahezu ausgeglichen auf dem Wert der Ausgangsruhetemperatur To'

Ein Temperaturminimum bei x = 0, wie es deutlich ausgeprdgt fiir die Ge-
mischstromung auftritt (vgl. Abb. 4.11) und welches auf die hohe Stro-
mungsgeschwindigkeit infolge der Nachbeschleunigung des Gases von der
Stauzone zuriickgefiihrt werden kann, ist fiir das reine Gas nur ansatz-
weise erkennbar. Wegen des kleinen Verhdltnisses der spezifischen Warmen
von k = 1,035 ist eine derartige Temperaturabnahme sehr gering und im
Rahmen der MeBgenauigkeit auch nicht mehr eindeutig nachweisbar.

4.4 MeBgenauigkeit

Die Fehler, mit denen die Tokale Partialdichte der schweren Gemischkom-
ponente n(C7F14) und ihre Bandentemperatur TBande(C7F14) in der Diisen-
stromung angegeben werden kdnnen, hangen im wesentlichen vom Signal-/
Rauschverhdltnis bei der Extinktionsmessung und von optischen Einflissen
wie Beugungs- und Reflexionseffekten ab.

Bestimmend fiir den statistischen Fehler der Extinktionsmessung ist die
Hohe der Lichtabsorption im Verfahrensgas, welche durch den Absorptions-
koeffizienten, die optische Weglinge und die C7F14-Partia1d1chte bestimmt
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wird. Flir die verwendeten Laserlinien und den untersuchten Partialdichte-
bereich werden Absorptionen zwischen etwa 2 % und 25 % erreicht. Der re-
lative MeBfehler flr die Bestimmung der Laserintensitdt betrdgt bei der
hier verwendeten MeBanordnung 0,2 %. Hieraus folgt flir den obengenannten
Absorptionsbereich ein relativer Fehler der Extinktion AE/E im Bereich
von 1 % bis 15 % flr die Einzelmessung. Bei den in der vorliegenden Arbeit
gezeigten Ergebnissen wurden die Messungen immer mehrfach wiederholt,

so daB der statistische Fehler der lokalen Extinktionswerte auf 0,5 - 5 %
reduziert wurde. Im Mittel betragen die Standardabweichungen fiir Absorp-
tionsmessungen mit der Laserlinie R(12), welche unter den verwendeten
Laserlinien den niedrigsten Absorptionskoeffizienten aufweist, etwa 4 %
und flir Messungen mit der Laserlinie R(20), welche den hochsten Absorp-
tionskoeffizienten aufweist, etwa 1 %.

Neben den statistischen MeBunsicherheiten wirken sich insbesondere solche
optischen Effekte negativ auf die erreichbare MeRgenauigkeit aus, welche
die Parallelitdt der Durchstrahlung des Diisensystems storen oder die In-
tensitdtsverteilung der Laserstrahlung verandern. Hierzu zahlen Reflexionen,
welche durch streifenden Lichteinfall an den Diisenblechen erzeugt werden,
sowie insbesondere Streu- und Beugungseffekte an Kratzern auf den Fenster-
oberflachen. Durch Null-Messungen 1&Rt sich der Einfluf dieser Effekte
nicht vollstandig eliminieren, da beim Einlassen des Verfahrensgases bzw.
den damit verbundenen Druckanderungen die mechanischen Verformungen der
Fenster nicht vollstdndig vernachldssigt werden konnen. Dariiber hinaus
konnen die mechanischen und optischen Eigenschaften der Fensteranordnung
durch Temperaturanderungen beeinfluft werden, welche durch das bei der
Expansion abgekiihlte Gas erzeugt werden. Aus den zahlreichen Messungen,
.die mit unterschiedlichen Anordnungen der optischen Komponenten bei je-
weils identischen Bedingungen flir die Stromung durchgefiihrt wurden, kann
man folgern, daB der systematische Fehler mit etwa AE/E = 2 % filr Messungen
mit der Laserlinie R(20) und mit etwa AE/E = 5 % fir Messungen mit der
Laserlinie R(12) in die Bestimmung der Extinktion E eingeht.
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Insgesamt resultiert aus den statistischen und systematischen Fehlern
der Extinktionsmessungen mit den Laserlinien R(20) und R(12) fir das
Verhdltnis der Extinktionen E(R(20))/E(R(12)) zur Bestimmung der C7F14-
Bandentemperatur ein mittlerer relativer Fehler von etwa 10 %, welcher
in Verbindung mit dem statistischen Fehler der Eichmessungen zu einer
Unsicherheit in der Bestimmung der lokalen C7F14—Bandentemperatur von
etwa + 10 K fiihrt. Die Bestimmung der lokalen C7F14-Partia1dichte aus
der mit der Laserlinie R(20) gemessenen Extinktion und der Temperatur-
abhdangigkeit des zugehorigen Absorptionskoeffizienten ist mit einem
mittleren Fehler von etwa 5 % behaftet. In Stromungsbereichen, in wel-
chen keine starken Temperatur- bzw. Dichtegradienten auftreten, sind
die MeBfehler um etwa den Faktor 2 reduziert.

5. Diskussion der Ergebnisse

Bei der Simulation von Trenndiisenstromungen mit Modellgasgemischen kon-
nen mit der in der vorliegenden Arbeit entwickelten MeBanordnung die
Dichte und bei langsamen Zustandsanderungen auch die Temperatur der
schweren Gemischkomponente im Stromungsfeld quantitativ bestimmt werden,
wahrend bei schnellen Zustandsénderungen Nichtgleichgewichtseffekte in
der Besetzung der inneren Freiheitsgrade nachweisbar sind.

Aus den Messungen des Dichteverlaufs in einem Gegenstrahl-System geht
hervor, daB bei der schnellen Beschleunigung eines C7F14/He—Gemisches

in den stark konvergenten Diisen die Partialdichte der schweren Gemisch-
komponente wesentlich schwacher abnimmt als die Dichte bei reinem C7F14,
.wenn man gleiche Reynolds-Zahlen zugrundelegt. Die C7F14-Partia1d1chte
im engsten Diisenquerschnitt liegt bei schwach Uliberkritischem Expansions-
verhdltnis und bei Re ~ 200 nur um weniger als 20 % unter der Ausgangs-
partialdichte, wdhrend bei reinem C7F14 bei entsprechenden Betriebsbe-
dingungen eine Dichteabnahme um mehr als 30 % beobachtet wird (vgl.

Abb. 4.5). Dieses unterschiedliche Verhalten kann nicht mit dem Unter-
schied im Verhdltnis der spezifischen Warmen begriindet werden, der nur
zu einer geringfiigig schwdcheren Abnahme der C7F14—Part1a1dichte im Ge-
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misch flihren sollte. Man muf vielmehr davon ausgehen, daB zwischen den
Gemischkomponenten ein massiver Geschwindigkeitsschlupf vorliegt, der
auch bereits friher /9/ zur Erkldarung der bei Molekularsondenmessungen
beobachteten Unterschiede in den Geschwindigkeitsverhdltnissen der Ge-
mischkomponenten herangezogen wurde. Diese Interpretation wird weiter
dadurch unterstiitzt, daB die Dichte des reinen Gases im engsten Diisen-
querschnitt innerhalb der MeBgenauigkeit konstant bleibt, wenn das Ex-
pansionsverhdaltnis weit liber das kritische Expansionsverhaltnis hinaus
ansteigt (vgl. Abb. 4.12). Im Gegensatz hierzu nimmt die Partialdichte
des C7F14 im engsten Diisenquerschnitt auch oberhalb des kritischen Ex-
pansionsverhaltnisses noch deutlich mit zunehmendem Expansionsverhaltnis
ab (vgl. z. B. Tab. 3). Dies weist darauf hin, daB die schwere Gemisch-
komponente auch bei iberkritischem Expansionsverhdltnis stromaufwdrts
vom engsten Diisenquerschnitt noch eine weitere Beschleunigung erfdhrt,
da das leichte Zusatzgas aufgrund seiner schwachen Kopplung mit der
schweren Gemischkomponente bei starker Druckabsenkung eine Geschwindig-
keit annehmen kann, die liber der isentropen Schallgeschwindigkeit des
Gemisches liegt.

Im Gegensatz zu den Molekularsondenmessungen, die Tediglich Aussagen
uber das Verhdltnis von Stromungsgeschwindigkeit zu thermischer Ge-
schwindigkeit zulassen, ermoglicht die Dichtemessung in Verbindung mit
einer Messung des Gesamtdurchsatzes durch die Diise eine Bestimmung der
absoluten mittleren Ausstromgeschwindigkeit der schweren Gemischkompo-
nente aus der Diise. Da in dem oben erwdahnten Beispiel ein Durchsatzfak-
tor von 1 fiir das Gemisch zugrundegelegt werden kann, folgt, daB die
Ausstromgeschwindigkeit des C7F14 um mehr als 20 % unter der kritischen
Geschwindigkeit des Gemisches liegt, wahrend das leichte Zusatzgas eine
iber der kritischen Geschwindigkeit liegende Ausstromgeschwindigkeit
haben muB.

Der bei einer schnellen Expansion festgestellte Geschwindigkeitsschlupf
erweist sich als typischer Nichtgleichgewichtseffekt, wie er bei hohen
Knudsen-Zahlen in der Stromung eines Gasgemisches auftreten kann, deren
Komponenten sich stark im Molekulargewicht unterscheiden. Entsprechend




- 59 -

nihert sich der C7F14-Partia1d1chtever1auf dem isentropen Dichteverlauf
an, wenn die Reynolds-Zahl der C7F14/He-Gemischstr6mung erhoht wird
(vgl. Abb. 4.3). In &@hnlicher Weise fiihrt eine Erhohung der Masse des
Zusatzgases zu einer starkeren Dichteabnahme, was wiederum so interpre-
tiert werden muB, daB bei einer Verringerung des relativen Massenunter-
schiedes zwischen den Gemischkomponenten der Geschwindigkeitsschlupf
zwischen schwerer Komponente und Zusatzgas geringer wird.

Die unterschiedlichen Einfliisse der Reynolds-Zahl, des Expansionsver-
hdltnisses und der relativen Massendifferenz zwischen den Gemischkom-
ponenten auf die Gemischtrennung werden qualitativ aus dem Verlauf der
C7F14-Partia1d1chte im Staubereich der Gegenstrahlstromung verdeutlicht.
Hierbei zeigt sich insbesondere, daB die Partialdichte des C7F14 auf der
Staulinie bei niedrigen Reynolds-Zahlen (Re =~ 100) bis zu Expansions-
verhaltnissen m > 4 noch deutlich ansteigt, wahrend bei einer Verdoppe-
lung der Reynolds-Zahl keine merkliche Dichtednderung oberhalb von m =

2,5 auf der Staulinie zu beobachten ist (vgl. Abb. 4.4).

Gleichzeitig stellt man fest, daB die Zunahme der Partialdichte auf der
Staulinie oberhalb von m = 1,5 bei Re ~ 100 mehr als doppelt so groB
ist wie bei Re ~ 200. Dieses Ergebnis ist insofern uberraschend, als
bei einer Halbierung des Reynolds-Zahl das Verhdltnis von dem entmi-
schenden Diffusionsstrom zu dem konvektiven Massenstrom hochstens um
den Faktor 2 ansteigen sollte, wenn man voraussetzt, da trotz der Ab-
senkung der Reynolds-Zahl und der entsprechenden Zunahme der Reibungs-
einfliisse der Mach-Zahl-Verlauf in der Stromung erhalten bleibt.

Da mit abnehmender Reynolds-Zahl der Geschwindigkeitsschlupf zwischen
den Gemischkomponenten ansteigt, liegt es nahe, die starke Zunahme der
Entmischung beim Ubergang von Re ~ 200 auf Re = 100 einer Zunahme des
Geschwindigkeitsschlupfes im Staubereich, d. h. einer schnelleren Ab-
bremsung der leichten und einer entsprechend verzdgerten Abbremsung der
schweren Gemischkomponente, zuzuschreiben.
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Bei der Interpretation der Temperaturmessungen ist, wie bereits mehr-
fach betont, zu beriicksichtigen, daR die angegebenen Zahlenwerte nur

aus dem Absorptionsverhalten der bei 10,25 um Tiegenden C7F14—Rota-
tions-Schwingungsbande auf der Basis der statischen Kalibriermessungen
ermittelt wurden. Bei schnellen Zustandsanderungen stimmen diese Werte
nicht nur nicht mit der Translationstemperatur iiberein, sondern sie
konnen auch stark von der mittleren Rotations- bzw. Schwingungstempe-
ratur des C7F14 abweichen, da die verschiedenen Ubergdange im Rotations-
Schwingungsspektrum grundsatzlich unterschiedliche Relaxationszeiten
aufweisen. Die Bedeutung dieser Zahlenwerte besteht filir die vorliegende
Arbeit insbesondere darin, daB sie in Verbindung mit zusdtzlichen Infor-
mationen Uber die Stromung, wie z. B. der Dichte, zur Indikation von
Nichtgleichgewichtseffekten beziiglich der inneren Freiheitsgrade und

der Translation geeignet sind.6) Die Abweichungen zwischen den MeRwerten
der Bandentemperatur und der fiir eine isentrope Zustandsdnderung be-
rechneten Temperatur kdnnen in diesem Sinne als MaBR fir die Storung des
thermodynamischen Gleichgewichts betrachtet werden.

Bereits bei der Expansion des reinen Gases zeigt sich, daP die MeRwerte
fir die C7Fl4—Bandentemperatur in den Diisen deutlich unterhalb der Tem-
peratur liegen, die sich bei isentroper Zustandsanderung ergeben wiirde
(vgl. Abb. 4.13). Dieses Verhalten der 10,25 um-Temperatur unterscheidet
sich qualitativ von dem bekannten Verhalten der mittleren Rotations-
bzw. Schwingungstemperatur, welche bei einer schnellen Expansion immer
oberhalb der isentropen Temperatur verlduft, wahrend die der Transla-
tionsbewegung zuzuordnende Temperatur unter die isentrope Temperatur

absinken kann /28/.

Die vergleichsweise starke Abnahme der gemessenen C7F14-Bandentemperatur
kdnnte hiernach damit interpretiert werden, daB die Besetzung der zur
10,25 pym-Bande gehorigen Niveaus der verstarkten Abnahme der Transla-
tionstemperatur relativ schnell nachfolgt, wihrend die Besetzung der

6) Ein in dhnlicher Weise eingeschrankter Temperaturbegriff wird z. B.
auch im Zusammenhang mit der Theorie des gasdynamischen Lasers ver-
wendet, wobei aus der Besetzungsdichte eines Zustandes unter Zugrunde-
Tegung einer Boltzmann-Verteilung formal ein Temperaturwert berechnet
wird /27/.
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iibrigen Zustdnde noch einem hoheren Mittelwert der Rotations-Schwingungs-
temperatur entsprechen muB, wie es nach der oben genannten Vorstellung
iber das Einfrieren der inneren Freiheitsgrade bei einer schnellen Ex-

pansion zu erwarten ist.

Bei der Expansion des C7F14/He- bzw. C7F14/Ar—Gemisches in dem fir das
Trenndisenverfahren typischen Knudsen-Zahl-Bereich ist die Abnahme der
C7F14—Bandentemperatur deutlich schwidcher als die Abnahme der isen-
tropen Temperatur, wobei die Unterschiede zwischen der C7F14-Banden—
temperatur und der isentropen Temperatur mit abnehmender Reynolds-Zahl
bzw. zunehmender relativer Massendifferenz zwischen den Gemischkomponen-
ten ansteigen. Wie aus Tabelle 4 hervorgeht, ist die Anderung der Banden-
temperatur im engsten Diisenquerschnitt direkt mit der Anderung der C7F14-
Partialdichte korreliert. Man kann hieraus jedoch nicht unmittelbar fol-
gern, daB der Unterschied zwischen der isentropen und der Bandentempera-
tur einem zum Geschwindigkeitsschlupf analogen Unterschied zwischen den
thermischen Energien der Translationsbewegung der Gemischkomponenten
entspricht, wenn auch nach den Messungen im reinen Gas die 10,25 um-

Temperatur der Translationstemperatur relativ schnell zu folgen scheint.

Der sowohl in der Stromung des reinen Gases als auch in der Gemischstro-
mung an den Flanken der Stauzone beobachtete Verlauf der C7F14—Banden-
temperatur, d. h. der zundchst steile Anstieg liber die Ausgangs-Ruhetem-
peratur To hinaus, welchem sich ein nahezu gleich starker Temperaturab-
fall anschlieft, ergibt sich formal aus dem Extinktionsverlauf der Laser-
linie R(12) bzw. der Laserlinie R(16) (vgl. Abbildungen 4.8 und 4.12).
Wahrend der Extinktionsverlauf der Laserlinie R(20) dem Dichteverlauf
“entspricht und einen kontinuierlichen Anstieg im Staubereich aufweist,
steigt die normierte Extinktion flir die Linie R(12) (bzw. R(16)) an den
Flanken der Stauzone zundchst iiber die entsprechenden Werte der Linie
R(20) an und fd11t danach trotz weiterer Dichtezunahme wieder ab.

Die in der Gegenstrahlstromung fiir C7F14 festgestellte Abnahme der
10,25 um-Bandentemperatur bei gleichzeitiger Dichtezunahme ist aller
Wahrscheinlichkeit nach nicht auf eine Beeinflussung des optischen
Strahlenganges aufgrund von Dichtegradienten bzw. Gradienten des
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Brechungsindex zuriickzufiihren. Man miBte in diesem Fall annehmen, dafB
hierbei lediglich der Strahlengang der Laserlinien R(12) bzw. R(16) be-
einfluBt wird. AufBerdem miiBten in diesem Fall die in der Stauzone beob-
achteten Effekte zumindest in der Stromung des reinen C7F14 auch bei der
Expansion aus den Disen auftreten, da hier die Dichtegradienten bei der
Expansion und bei der Kompression nahezu gleich grof sind. Dariiber hinaus
miBten bei einer Erhdhung der C7F14—D1chte Effekte, welche auf Gradien-
ten im Brechungsindex beruhen, stdrker ausgeprdgt sein. Tatsdchlich be-
obachtet man jedoch bei Erhdhung der Reynolds-Zahl der Gemischstromung
eine zunehmende Angleichung des Verlaufs der C7F14-Bandentemperatur an
den Temperaturverlauf, der im isentropen Fall bei einem reinen Gas ent-
sprechend der Dichtednderung zu erwarten ware. Gleichermafen ist die
Ausbildung der Temperatur-Maxima nicht auf eine oszillierende Verlage-
rung der Stauzone zuriickzufiihren, wie durch Messungen mit den schnell
ansprechenden IR-Detektoren liberpriift wurde.

Es ist daher anzunehmen, daB der gemessene Verlauf der C7F14-Bandentem—
peratur in der Stauzone auf eine vom thermodynamischen Gleichgewicht
abweichende Besetzuingsdichte bestimmter Rotations-Schwingungszustande
des C7F14 bei einer schnellen Kompression zuriickzufiihren ist. Entspre-
chende Effekte wurden u. a. auch bei Grundlagenuntersuchungen im Zu-
sammenhang mit gasdynamischen Lasern beobachtet. Beispielsweise wird in
VerdichtungssttBen bei einem COZ/NZ/He-Gemisch die symmetrische Schwin-
gung des COZ—Mo1ek01s schneller angeregt als die antisymmetrische /29/,

/30/.

Die Unterschiede im Verlauf der C7F14-Bandentemperatur der Gemischstro-
mung und der des reinen Gases in der unmittelbaren Umgebung der Stau-
Tinie dirften im Rahmen der obigen Vorstellungen insbesondere auf die
unterschiedliche Ausdehnung der Stauzonen zurlickzufiihren sein (vgl.
Abbildungen 4.5, 4.9 und 4.13). Fiir das reine Gas erfolgt die Kompres-
sion des C7F14 auf einer vergleichsweise groferen Wegstrecke, so daB
eine weitgehende Thermalisierung der Stromung moglich ist, welche sich
in unmittelbarer Umgebung der Staulinie in einem mit dem Dichteanstieg
gekoppelten Temperaturanstieg duBert. In der Gemischstromung kann sich
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dieser Verlauf aufgrund der wesentlich kleineren Ausdehnung der Stau-
zone nicht mehr ausbilden, so daB nur noch der schnelle Temperaturan-
stieg am Rand der Stauzone sowie der sich anschlieBende Temperaturabfall

aufgelost werden konnen.

Entsprechende Nichtgleichgewichtseffekte der inneren Energiezustidnde wie
bei C7F14 diirften in qualitativ d@hnlicher Form auch bei anderen vielato-
migen Molekiilen auftreten. Es ist insbesondere zu erwarten, daB in mit
UF6/Zusatzgasgemischen bétriebenen Trenndiisen dhnliche Effekte vorliegen,
da UF6 ebenfalls eine relativ hohe Anzahl innerer Freiheitsgrade mit
niedrigen Anregungsenergien aufweist. Auch hier ist es moglich, daB bei
schnellen Zustandsanderungen in der Diisenstromung bestimmte Rotations-
Schwingungszustdnde des UF6 schneller als die iibrigen den Anderungen der
Translationsenergie nachfolgen, was sich unmittelbar auf den Ablauf des
Warme- und Stofftransportes und damit auf die Isotopenentmischung auswir-

ken kann.

Die in der vorliegenden Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen diirften
nicht nur fiir das Trenndiisenverfahren von Interesse sein, sondern allge-
mein flr Stromungs- und Transportvorgange in Gasgemischen, deren Kompo-
nenten sich stark im Molekulargewicht unterscheiden. Ein besonders ty-
pisches Beispiel aus diesem Bereich ist die photoselektive Trennung der
Uranisotope durch Laserstrahiung, bei der die storende spektrale Uber-
lappung der Absorptionsbanden von U238F6 und U235F6 durch Abkiihlung des
UF6 bei der Expansion mit einem nichtkondensierbaren Hilfgas beseitigt
werden soll /31/. Man muB davon ausgehen, daP der durch die Photonenab-
sorption induzierte Reaktionsablauf bei der mit der schnellen Zustands-
anderung verbundenen Nichtgleichgewichtsbesetzung der Zustdnde von dem
Reaktionsablauf abweichen kann, wie er bei einer Gleichgewichtsbesetzung
entsprechend der Boltzmannverteilung zu erwarten wdre.
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