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Das Trenndiisenverfahren
II1. Entmischung der Uranisotope

Yon E. W. Brcker und R. Scuiitrs

Kernforschungszentrum Karisruhe, Institut fiir Kem‘verfahrenstedm.ik
(Z. Naturforschg. 15 a, 336—347 [1960] ; eingegangen am 25. Febraar 1960)

Mit einer einstufigen Trenndiisenanordnung wird die Entmischung der Uranisotope im UFg in
Abhiingigkeit vom Einladruck, vom vorderen und hinteren Gegendruck, von der Einlafitemperatur
und von der Geometrie des Trennsystems bestimmt. Mit den experimentellen Ergebnissen werden die
optimalen Betriebsbedingungen und die spezifischen AuiwandsgréBen des Trenndiisenverfahrens fiir
den Fall der Uranisotope ermittelt. Es zeigt sich, daB die spezifische ideale isotherme Kompressions-
arbeit beim Trenndiisenverfahren in derselben GroBenmordnung wie beim Diffusicnsverfahren liegt.
Als schwiichster Punkt des Trenndiisenverfahrens erweist sich das groBe spezifische Ansaugvolumen,
das verh#ltnismiBig hohe Investierungen fiir die Kompressoren und Rohrleitungen bedingt.

In zwei friheren Atbeiten® 2 wurde ein neues

Gas- und Isotopentrennveriahren béschrie_‘beh, das
auf der teilweisen rdumlichen Entmischung verschie-
den schwerer Gase in einer expandierenden Uber-
schallstromung beruht. Die Entwicklurg wurde
hauptsdchlich mit dem natiirlichen Gemisch der Ar-
gonisotope durchgefithrt, dessen Hiufigkeitsverhil-
nis sich massenspektrometrisch besonders schnell
-und genau bestimmen 148t

Da das Verfahren vor allem fiir die Anreicherung

-ten. Kompénente im Ausgangsgas. Aus den entsprechen-

den Molenbriichien ny und ng im Mantel- brw. Kerngas

-ergibt sich der Trennfaktor A =ny (I —nx)/nx (1-ny)

und der Elementareffekt der Trennung sa—A—1. Die
untersuchten spezifischen AufwandsgréBen sind definiert
durch: :

Spezifisches Amnsaugvolumen:

yo___ 2RT {_g_ (1—'19)}
T80 — \pr e I

M

Spezifischie ideale isotherme Kbmpressionsarbeit:

des in der Kerntechnik benétigten Uranisotops U233 s = —‘mz—iﬁg_’—ﬂ—)- { ﬁln% +(1-Hn i—;} s (2)
interesaiert, wurden die Versuche in der Zwischen- . o .
zeit auf Uranhexafluorid ausgedehnt. Uber das Er- Spezifische Schlitzlange:

gebnis dieser Untersuchungen wird im folgenden
berichtet 3.

Die verwendeten Bezeichnungen

Um das Lesen der Atbeit zu erleichtern, sollen die
in den fritheren Veroffentlichungen eingefithrien Be-
zeichnungen nochmals kurz zusammengestellt werden:
 Das Isotopengemisch durchliuft eine konvergente
Diise mit der Stromstérke L. Ein Abschiler zerlegt den
austretenden Strah! in einen Mantelgasstrom @ L und
cinen Kerngassirom (1 —9) L. Die GroBe & wird
Abschilverhilinis” genannt. In den Riumen vor bzw.
hinter dem Abschiler herrschen die Drucke pr bzw. pa -
Mit pp wird der Ruhedruck des Gases in der Zuleftung
zur Diise bezeichnet, mit n, der Molenbruch der leich-

! Die Trenndiise. Ein neues Element zur Gas- und Isotopen-
E. W. Bresgr, K. Bier u. H. Bugssnorr, Z. Natur-

forschg. 10 a; 565 [1955]. Im folgenden mit I bezeichnet.
? Das Trenndiiséfiverfahren I[. Die physikalischen Grund-

- -lagen-des-Frenmeffektés—und--die=spezifischen Aufwands-

groflen des Verfahrens; E:-W: Broxer, W: Bevricu, K. Bizr,
H. Boranorr u. F. Zican, Z. Naturforschg, 12 a, 609 [1957].
Im folgenden mit IT bezeichnet. B

® Ein Teil der Ergebnisse wurde hereits auf der 2. Genfer
Konferenz iiber die-friedliche Verwendung der Atomenergie
mitgeteilt. E..'W. Brcker; K. Bz, H. Burczorr, 0. Hagina,

RN

L= 2 Schlitzlinge
T A0 (1—9) L

. (3)

Die Apparatar

Wegen der korrodierenden Eigenschaften des
UFg (s. Anm. %) wurden die Anreicherungsversuche
in einer ausheizbaren Apparatur aus V2A-Stahl mit
stopfbuchsenlosen Ventilen ausgefithrt. Thr Auf-
bau und die Versuchstechnik sollen an Hand der
schematischen Darstellung Abb. 1 erliutert werden.

Das Trennsystem S bestcht aus einer 15 mm langen
Schlitzdiise und einem ebenso langen Abschiler, die
im gewiinschten Abstand zu einer mechanisch starren
Einheit zusammengebaut sind. Das System wird als

P. Lonsk, R.Scairre, P. Torowskr u. F. Zieaw, Proe. 2nd
U.N. Intern. Conf. on the Peaceful Uses of Atomic Energy,
Vol. 4, 8.455—457 [1958]. Wegeh der ersten Versnche
mit UF, vgl. E. W. Beoger u. R. Scatirre, Z. Naturforschg.
11 a, 679 [1956]. T

# Vgl. z. B. . J. Karz u. E. Ramwowrzer, The Chemistry of
Uranium, McGraw-Hill, New York 1951. :

% Die Apparatur worde von.der Fa. E. Leybold’s Nachf.
gebaut, Wir danken der Firma fiir die ausgezeichnete kon-
struktive Durchbildung.
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¢ ] : Abb. 2. Das Trennsystem. Der Abschalerkorper 1ist uher die Fiihrungs-
— schienen 2 mit dem Diisenkrper 3 verbunden. Durch Distanzstiicke 4
; " - = — o wird der Abstand zwischen Diise und Abschéler festgelegt. Die Weiten
) Abb. 3. Querschnitt’ durch die Miindungen von - des Diisen- bzw. Abschilerschlitzes kénnen durch-Verschieben der aud-

geschraubten . Diisenbleche 5 und Abschilerbleche 6 variiert werden.
Nachdem das Systermn in den Zwischenboden E der Trennkammer ein-
gesetzt worden ist, wird die Dise iiber das Verbindungsstiick' 7 an die

Diise und Abschiler bei den Geometrien A, B und
C. Fiir die Geometrien B und C, bei denen, sich die
Ditsenweiten nur wenig unterscheiden, wurde der

Mittelwert der Diisenweiten eingezeichnet.

Gunzes auf die Zwischenwand E- der Trennkammer auf-
gesetzt. Der UFg-Vorratsbehiilter Ry und das mecha-
nische Membran-Manometer ® Mg sind mit" der Diise
durch Tombakschliuche -verbunden:—Der-Druck- pg vor
der Diise wird mit dem Nadelventil Vp~ geregelt. Die
Riume F und G der Trenmkammer sind iiber die Ven-
tile Vi und Vg an die mit fliissiger Luft gekiihlten Aus-
frierfallen Ky und Kg angeschlossen, auf denen die
beiden Fraktionen des. UFq aufgefangen: werden 7. Mit

‘diésen Ventilen werden die Drucke im Mantelgisranm F

und im Kerngasraum G eingestellt. Die Drucke pp und
pe werden mit den Hochfrequenz-Membranmanometern

‘Mr und Mg gemessen®. Die gesamte Apparatur kann

mit zwei Quecksilber-Diffusionspumpen (Leybeld Hg 12)
iiber vorgeschaliete, mit fiissiger Luft gekiihlte Queck-

‘silberfallen  evakuiert werden. lrenmkammer;  Veéiitile

und Ausfrierfallen sind auBen. mir Ringheizkirpern
versehen, die eine Ausheizung unter Hochvakuum bei
100150 °C gestatten. Die aus Kupferrohr bestehen-
den .AnschluBlleitungen der Druckmefgeriie und . der
UF;-Behilter werden mit einer Gasflamme ‘ausgeheizt.

¢ Heraeus-Membran-Vakuummeter VM-M.. Wir dﬁﬁkén der

Firma Heraeus fiir die Uberlassung einer-kon'osions—
- geschiltzten Ausfithrung dieses Geriites. :

7 Beim Siedepunkt der fliissigen Luft ist der Dampfdrudc
des UFg nicht mehr mefibar..

¢ Mp und Mg sind korrosionsfeste Aus{uhrungen des. von
E. W. Becaer u. Q. SteEr, Z. Angew. Phys. 4, 20 [1952]

UFg-Zufithrung und die Manometerleltu.ng angeschlossen

Alle l6sbaren Verbindungen werdén durch. in Nuten
liegende Teflon-Ringe gegen eine in die Nut greifende
Feder gedichtet. Die Emzelhelten des Trennsystems ]
gehen aus Abb: 2 hervor. :

Vor dem Zusammenbau werden alle Teile der Ap-
paratur sorgfiltig gereinigt und -entfettet. Nach mehr-
stiindigem Ausheizen und Evakuierén wird die gesamte
Apparatur wihrend 12 —15 Stunden mit Chlortrifluorid
(CIF;) unter einem Druck von etwa 50 Torr behandelt.
Dadurch “werden letzie Spuren von Feuchiigkeit und
von organischen Riickstinden beseltlgt und die Ober-
fiichen der Apparatur in gewissem MaBe gegen UF,
passiviert. Die Gesamtundichtigkeit der Apparatur war
kleiner als 2-107¢ Torr-/-sec S

" Wiahrend der Anreicherungsversuche werden dle zu
den Pumpen fithrenden Ventile V7 und Vg geschlossen.
Das ‘auf den Kiihlfallen Kp und Ko aufgefangene UFg
wird nach Beéndigung des Versudis und Schliefen der
Ventile Vr und Vi aufgetaut und in die zuvor evakuier-
ten und mit fliissiger Luft ecingekiihlten Probenbehilter

Rr und Rg iibergefroren. Um die vo]lstamhge Tber-

beschriebenen Manometers. An Stelle des dort angegebe-
nen Diﬁerentialkondensators wird ein einfacher Konden-
sator mit Vergleichsvakunm (<1073 Torr} verwendet.
Mit efner 50 g starken Silbermembran betréigt die maxi-
male Empfindlichkeit 10~% Torr/Skt. Der Gesamtmef-
bereich betrigt etwa 6 Torr.
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fithrung der Proben sicherzustellen, wird nach der mut-
maBlichen Beendigung des Uberfrierens das Ventil der
jeweiligen Kiihlalle zur Kammer getilnet und der
Restdruck mit den DruckmeRgeriten kontrolliert.

Der Gasdurchsatz der Diise- L und das Abschilver-
hilinis ¥ kénnen bei einem Gesamidurdhsatz von 2 bis

15 UF; je Versuch mit ausreichender Genauigkeit |

durch Wiegen der Probenbehilter bestimmt werden.
Je nach der verwendeten Diisenweite und dem gewihl-
ten EinlaBdruck pp liegt die Versuchsdauer zwischen
5 und 60 Minuten, Sie wurde stets so lang gewihlt,
dall die durch Einstellvorgéinge verursachten Storungen
vernachlissighar blieben. Normalerweise konnte  der
FinlaBdruck pp innerhalb von 10—20 sec auf den Soll-
wert cingeregelt werden. Fir eine genaune Emstellung

der Gegendrucke pr und pg wurden dagegen im allge~-

meinen 30 —45 sec bendtigt.
Das zur Messung des Druckes ps verwendete Mem-
bran-Manométer besitzt im- untersuchten Druckbereich

von 1 —50 Torr eine annihernd logarithmisch geteﬂte_

Skala. Fir die Finstellung von pp ergab.sich daher ein
nahezit konstanter Relativichler, der bei etwa +2%
lag. Die Angaben fiir die Gegendrucke pr und pg dirf-

ten mit einer Ungenauigkeit von +5% bis +10% be--
haftet sein, .die sowohl von der Eichunsicherheit der
Druckmeﬁkondensatoren als. auch von Einstellfehlern

herrithrt, Da“dis Unsicherheiten- bei der Eichung mit
fallendem, die Unsicherhéiten® bei der Einstellung da-

gegen mit steigendem Druck zunehmen, kann auch hier -

mit annahernd konstarten rRelatlvfehlem gerechnet wer-
den.

Bei Versuchen unter erhéhter Ausgangstemperatur
wird -die ganze Trennkammer auf die gewiinschte Tem-
peratur gebracht. Der Warmeubercrang in der eingeldte-
tén Gaszuleitung geniigt, um das einstrémende Gas
‘withrend des Versuches auf die gewiinschte Temperatur
aufzuheizen, -Die Gastemperatir - T wird mit .einem in
die Manometerleitung eingebauten Thermoelement in
etwa 5 em Abstand, von der Diise gemessen und mit
eiriéem Kompensationsschreiber registriert. Die Fehler-
‘grenze der Temperaturangabe diirfte etwa +2 °C be-
Iragen. - :

Die Expenmente wurden mit 3 au.f Grund der Vor-
versuche hesonders  aumssichtsreich erscheinenden Kom-
binationen der geometnschen Parameter des Trenn-
dusensystems durchgefiihrt. Die kritischen Abmessun
gen-sind in Tab. 1 zusammengestell:. Abb. 3 zeigt dic
rdumliche Anordnung der Diisen-- und Abschilerbleche
im’ Schnitt. Fiir die Versuchsreihe A witrden vernickelte
Stahlbleche verwendet, wihrend fiir die Reihen B und C
besonders scharf zugeschlifiene Bleche aus Anoxin zur
Verftigung standen. :

Bezeichnung der Geometrie [ A B OC

—(ram) 0,085 0,045,049

-—-Diisenweite=

Abschilerweite f - —  (mm). | 0,20 0,19 0.5
Abstand Diise—Abschaler d (mm) | 0,10 0.0 0,11

Tab. 1. Die Kritischen Abmessungen bei den 3 Konibinatio-
nen der geometrischen Parameter. Die Linge der Schiitzdiise
und des Abschilers betrug in allen Fillen 15 mm,

E.W.BECKER UND R.SCHUTTE

Die massenspektrometrischen Messungen

Fir die Messung der Isot0penhauﬁgke1ten der UFy-

TFraktionen stand ein speziell fiir diese Aufgabe ent

wickeltes Massenspektrometer zur Verfugung . Das
Geriit enthdlt als besondere Einrichtungen eine aus-
heizbare ProbeneinlaB-Apparatur faus Edelstahl, ein

_ regelbares Ventil in der Gaszuleitung zur Ionenquelle

und ein’ Doppelauffancersystem Ein vom Doppel-
0000000600000060000000660000000030000

100

890 —

|
1, 00348
100354
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1, 00358
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Abba. Reglstrleru.ng des Hauugkmtsverhaltmsses r:m

(U2 Fp)*

zweier abwechselnd i in das Massenspektrometer emgelassener

UFg-Proben mit den sich ergsbenden Einzelwerten des Trenn-

faktors A. Der Mittelwert des Elementarefiektes der Trennung
betraﬂt ea=(3,50+ 002) 10-3, -

auffanger fiber - zwei Verstarker gespelster Strelfen-
blattschzraglber registriert unmlttelbar das Verhélinis
+

= —Egm——?;;— _ der durch Elektronenbeschuﬁ erzengten
(UF;) “Tonen. Bei konstanter Magnetfeldstarke wird
der Beschleunigungsspannung eine schwache S#gezahn-
spannung iiberlagert, die -das Ipnenbiindelpaar etwa
zweimal“in der’ Minute fiber den Auifsngerspalt wan-
dern 1iBt, Dadurch wird erreicht, daf das als MeBwert
benutzte Maximum des Ionenstromverhaltmsses it
Sicherheit erfafit wird.

Vor der Messung werden die an den EinlaBteil des
Spektrometers angeschlossenen UFy-Proben auf ihre
Reinheit gepmft Dazu werden die Probenbehalter in

8 Cnnsohdated Eléctrodynamics Corporation, Pasadena,
US.A. Typ 21-220 A. Fiir die Bereltste]lung der Mittel
zur. Beschaffung dieses Geriites danken wir dem Bundes-
ministerium fiir Atomkerrenérgie und Wasserwutsd'zaft
Die massenspektrometrischen Messungen wurden 2. TL. von
den Herren H. Hiss und G. Scrirzz durchgefiihrt,

i
i
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giner Kiltemischung aus Kohlensiureeis mit - Azeton
eingekiihlt und die Restdrucke iiber den Proben mit
einem Piranr-Wirmeleitmanometer gemessen. Bei der
Temperatur des Kiltebades betrigt der Dampfdrudk
des UF, ungefihr 2:1073 Torr. Ein hiherer Restdruck
deutet auf einen’ Gehalt an Fluorwssserstoff hin, der
durch Zersetzung von UF, entstanden ist. Ein Probe,
deren Restdruck 5-107% Torr iibersteigt, wird durch
wiederholtes Umkristallisieren und Abpumpen des Rest-
gases solange gereinigt, bis der Dampidruck im Kilte-
bad diesen Grenzwert nicht mehr iiberschreitet.

Das MeBgas wird dann unter dem sich bei der Tem-
peraiur des Leitungswassers einstellenden Dampfdruck

von etwa 50 Torr in.die EinlaBleitung des Massén- -
spekirometers expandiert und stromt durch das regel-:

bare Ventil in die Ionisierungskammer der Tonenquelle.
Durch geeignete Wahl der Ionenstromstirke sowie der
Ionenquellenpotentiale kann erreicht werden, daf} bei
einer Anderung des Ionenstroms um +10% die Ande-
rung des registrierten Isotopenmischupgsverhdlinisses r
weniger als: 55-107¢ betrigt. Da eine automatische
Regeleinrichiung das FinlaBventil so steuert, daBl der
vorgegebene Sollwert des Lonenstromis mit einer Regel-
breite von £ 0,2%. eingehalten wird, sind kleinere Un-
terschiede im FEinlaBdruck der -Proben -bedeutungslos.
In der hochsten Stufe betrigt die Empfindlichkeit des
Registiergerites 1,1-107% mm™'. Bei einer Strichbreite
von 0,4 mm ist die von Rauschspannungen vérursachte

Breite der Null-Linie im allgemeinen nicht groBer als .

2 mm. -

Zusammengehérende Proben des Kern: und Mantel- |
gases werden nach einem strengen Zeitplan in stdn- |

digem Wechsel 4- bis 6-mal gegeneinander. gemessen.
Jede Einzelmessung dauert 8 min, davon werden 60 sec
fiir. dag Zuriickfrieren ‘des -MeBgases in den Proben-
hehiglter “undfiirdas- Leerpumpen der* EinlaBleitung
bendtigt. Diese Pumpzeit geniigt bei einwandfreier
Ionenquelle, um den Ionenstrom unter 2% des Arbeits-
wertes zu senken. Wihrend der effektiven Melizeit von
7 ‘min wird das Maximum des Tsotopenmischungsver-
hiltnisses etwa -12-mal Tregisiriert. Ein typischer Regi-
strierétreifen ist in Abb. 4 wiedergegeben. - :

Fiir die Auswertung werden jeweils die letzten 5 Ma-
xima jeder Einzelmessung durch Einzeichnen eines Stri- -
ches graphisch gemittelt, bei der Ablesung werden '

Zehnteleinheiten geschiizt. Aus je zwei aufeinander-
folgenden  Werten ry _und rg wird ‘der Trennfakior

A=ry/rg ‘errechnet. Fiir den aus 4 bis 6 Einzelmessun-
gen’ gebildeten. Mittelwert’ 4 lag der mittlere quadrati-
sche TFehler zwischen £2:107% und F2-107%; im
Durchschnitt iibér 300 ausgefithrie Messungen betrug
er F7:1075 Da die beobachteten Trenneffekte meist
einige Promille betrugen, lagen die relativen Fehler fiir

__ea,im allgemeinen unter +5%..

10 Wegen der theoretischen Beschreibung des. Trenndiisen-
effektes vgl. Il sowie die demniichst erscheinende Arbeit
von F. Ziaaw. . : _ ) :

11 Die bei dieser Betrachtung benutzie Abnlichkeitsheziehung
gilt streng nur dann, wenn bei einer Druckinderung alle
‘geometrischen Parameter im gleichen Verhdltnis verdndert
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Versuche mit niedrigen Gegendrucken

Zunichst wurden mehrere Versuchsreihen bei vdl- -
lig gedffneten Ventilen Vp und Vg {Abb. 1} durch-
gefiihrt. Die Gegendrucke py und pg lagen dabei
so niedrig (<107 Torr), dal. sie keinen melSbaren
Einflu auf die Entmischung mehr hatten. Es war
daher nidht erforderlich, pr und pe auf bestimmte
Werte einzuregulieren, was die Versuchstechnik we-
sentlich vereinfachte.

a) Zimmertemperatur .

Abb. 5 zeigt die Abbingigkeit des Abschilyer-
hiltnisses # und des Elementareffektes der Tren-
nung &5 vom EinlaBdruck pg fiir die 3 Kombinatio-
nen der geometrischen Parameter (vgl. Tab. 1).

Das Abschiilverhilinis ist bei grofien Werten von
pe nahezu vom EinlaBdruck unabhingig, wie dies
fiir “eine " isentropische Expansion mit konstantem
Aﬂi‘aibatehekpﬁneﬁ?teﬁ _zrt'i:'_,ar‘Mal-'teﬁ"’ist. ‘Die Abwei-
chungen, - die zu’ kleineren Drucken hin- auftreten,
diirften mit dem Ubergang der gasdynamischen in
die molekulare Strémungsform und mit dem stei-
genden EinfluB der Reibung zusammenhingen.

Der Elementareffekt der Trennung durchliuft in B
allen Fillen ein ausgeprigtes Maximum. Deér-Abfall
bei groBen Werten des EinlaBdruckes ist darauf zu-
riickzufiihren, daB der entmischende Druckdiffusions-
strom in diesem Bereich vom Absolutdruck weit-
gehend unabhéngig ist, wihrend der Einstrom L
des zu entmischenden Gases mit steigendem Druck
zunimmt 1%, Der Abfall bei kleinen Werten von pg

_kann wieder mit dem Ubergang der gasdynamischen

in die ohne rdumliche Trennung verlaufende mole- -

* kulare Ausstromung erklirt werden. Dieser Uber-

gang wird durch dic Knupsen-Zahl, d. h. das Vief'—'
hiltnis aus Strahldicke und gaskinetischer freier
Weglinge beschrieben. Da die Diisenweite und da-

. mit die Strahldicke bei der Geomeiric. B nur etwa

halb so groB wie bei A ist, iritt eine bestimmite Ent-
misching im Fall B bei einem etwa doppelt so gro-
‘Ben Druck wie im Fall A anf*, -~ - =~ - =
" Bei der Geometrie C liegt das Abschillverhaltnis
nahezn um einen Faktor 2 héher als bei der mit

werden. Dies ist beim Ubergang von der Geometrie A zur
Geometrie B nact Tab. 1 gber nicht der Fall. Die Betrach-
tung diirfte dennoch den Kern der Sache treffen, da die
beiden Geometrien etwa dasselbe Abschillverhiilinis liefern
und Entmischungen, die im Bereich der Grenzentmiscl?ung

liegen (vgl. IT, Abb. 3}). B
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Abb. 5. Der Elementareﬂ’ekt der Tremmng £A u.ud das Ab-

schiilverhilinis & in Abhéngigkeit vom Einlafdrudk pg hei

niedrigen Gegendrudken (pF , pe < 10~ Torz) 'und Zlmmer-
" temperatur fiir die Geometrien A, B uud cC. -

; | Geometrie A B G

04 ‘
2i °C
(o2 o O
LT <Dx D %:15206
02 | ,
0 L R S o
o ) T

o py [torr]

Abb 7, Dér Elernentareifekt der™ Trennung £4 und das "Ab-

schilverhilinis + in' Abhiingigkeit vom EinlaBdriick pp- bei

einer EmIaBtemperatur Tp=152 °C und niedrigen Gegen-

drucken (pF, pg < 10~ Torr). Geometrie €, Zum Vergleich

ist dle entsprechende bei Zlmmertemperatur gemessene Kurve
-aus Abb.5 emgezelchnet

trie B, obwohl beim Ubergang von B auf C die

' Ahschalerwelte und der_Abstand zwwchenDus_e_ und

Abschiler etwa im gle1chen Verhiltnis vergroBert
wurden. Djes zeigt, daBl die Stromlinien im Bereich
zwischen Diise und Abschiler. stark nach-auBen ge-
kriimmt sind.

& [
1 gm0t
4 i
. 5
2
: : ,g:JOTorr ]
) N . ' < .
2% 04 . v — v
* loeo e o Q}\—”\OO\O__D
. X . A :
62 kﬂo—o—g—c & —= a2t : 1
0 .. . . . ) 0 P - 1 4
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_ Py [Torr} . T £

Abb. 6. Der EIementareﬁekt der Trennung A und das Ab-

schiilverhilinis ¢ in Abhéngigkeit von der Einlaftemperatur

T'p bei einem EinlaBdruck pr=30,0 Torr und niedrigen Ge-
gendrucken (pr, pg < 10— Tor.r) Geometne C.

Das Verhilinis von Casdurchsatz L und EinlaB-
druck pe war bei allen Geometrien -oberhalb von

! pp=>5 Torr praktisch koustant. Die Mittelwerte be-
1 trugen in diesem Bereich bei Zimmertemperatur:

11,5 6,9

. Lfpp = 7,2-103 gMol/h Torr.
b) Erkéhte Temperatur _

_Abb. 6 zeigt die Abhiingigkeit des Abschilverhilt-
nisses ? und des Elementareffektes der Trennung ¢4
von der Einlaftemperatur Tg fir die:Geometrie C

1 bei einem EinlaBdruck von 30 Torr.

Das Abs&alﬂei‘haltms nimmt_zwischen Zimmer-
temperatur und 210 °C von 0,33 anf 0,26 ab. Der

? Effekt ist im Rahmen der vorliegenden theoretischen

Ansitze nicht zu erkliren. Es muf in . Frwigung
gezogen. wer'den daf er auf einer Temperaturabhin-
glgkeat der ' geomeirischen Parameter ‘des Trenn-
systems- als Folge der thermischen Ausdehnung be-
ruht. In diesem Temperaturbereich nahm gleichzei-
tig. der normierte Durchsatz L/pp innerhalb der
Fehlergrenze linear von 7,2- 10 5 auf 6,2-1073
gMol/h Torr ab.

Der Elementareffekt der Trennung steigt im un-

tersuchten "Temperaturbereich praktisch linear um

den Faktor 1,64 an. Der Effekt kann zum gréBien
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s :os- = 5,‘.'5 ?brr: - ‘- 3 =IIO,4 Tt‘JIT ‘ ﬁ‘? =20:.9 TorrA .
s
g-107 1 1t : ] E
4 F L |
"2‘ = 0,.39 forr’
2k -
4] -
06 T — .
& L J
osl 41 _
Abb. 8. Der Elementareffekt
L O 1L der Trennung ¢4 und das Ab-
‘schilverhilinis # in Abhin-
. ; gigkeit vom hinteren Gegen-
ozr B G23terr | | druck pq,-bei verschiedenen
EinlaBdrucken pp und vor-
I b 4 F 4 deren Gegendrucken pr .
i , 1 ) " Geometrie A (Zimmer-
0 I - T L 3 Y : . . . temperatur).
..... o .1 .2 3 4 07 7__1 2 .3 4 50 7 2 3 4. . 5 & :
- ,% I Torr] 8 [Torr] . ,g {Torrd
s . ,‘BB-' 1914 _]"orr, By =, 208 ?"orr ‘ :oazsqlo Torr:

-8 :_0,_?5 Torr

‘Abl, 9, Der Elemeniarefiekt
- derTrennung A und das Ab-
schilverhaltnis ¢ in Abhin-
gigkeit: vom hinteren. Gegen-
drudk p@, bei veischiédenen.
EinlaBdrucken pg 1ind vorde-
ren Gegendrucken pr .
Geomeirie B {Zimmer-
‘{elnperatur) .

Teil auf die Verminderung des Abschilverhilinisses
zuriickgefithrt werden, die regelmiflig zu einer Stei-
gerung von £, fithrt 2. Dariiber hinaus ist eine posi-
tive Temperaturabhingigkeit von &3 zu erwarten,

o X [Torr3

weil der Eirﬂafvdrﬁck- B mit 30 Torr- be’[rﬁchtﬁdl
iiber dem aus Abb. 5 folgenden optimalen Einlal-

12 Ygl, ¢, B, 11, Abb. 7.
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druck (==5 Torr) liegt und eine Temperaturerhd-
hung beziiglich der fiir die Entmischung mafgeb-
lichen Kwupsen-Zahl wie elne Verminderung des
Druckes wirkt.

Abb. 7 zeigt die Aibhanglgkelt des Abschélver-
héltnisses # und des Elementareffektes der Tren-
nung ¢4 vom EinlaBdruck pp bel einer Temperatur
von 152 °C fiir die Geomeirie C.-Zum Vergleich
sind die entsprechenden Kurven fiir Zimmertempe-
ratur aus Abb.5 mit eingezeichnet. Man bemerkt,
daB} das Maximum der Entmischung fiir die héhere
Temperatur bei einem grofBeren EinlaBdruck liegt,
wie dies auf Grund der negativen Temperaturahhan-
gigkeit der Knunsen-Zah] zu erwarten ist.

Versuche unter Variation der Gegendrucke

Zur Ermittlung der giinstigsten Be’triebsbeﬂingun— ’

gen muBten, neben der Geometrie des Trennsystems,
dem Einlafdruck und der EinlaBiemperatur, auch
die ‘Gegendrucke pp und pg variiert werden. Der
erforderliche Variationsbereich lieR sich .dabei auf
Grund der fritheren Versuche mit leichten Isotopen-
gemischen in verhilinisméaBig engen Grenzen voraus-
sehen, Bel den Geometrien A und B wurden die
Versuche bei Zimmertemperatur mit jeweils 3 ver-
schiedenen Einlaldrucken durchgefithrt, wobei be-
sonderes Gewicht auf die Geometrie B gelegt wurde.
Bei der Geometrie C wiirde mit nur einem Einlaf-
druck pp=20,9 Torr gearbeitet; ‘dafiir aber eine
weitere MeRreihe bei 152 °Craiigesdilossen. Die fiir
das Abschilverhiltnis ¢ und. den. Elementareffekt
der Trennung &4 erzielien Werte sind in den Abb. 8
bis 10 fiir verschiedene vordere Gegendrucke pr je-
weils in Abhingigkeit vom hinteren Gegendruck pg
dargestellt. Der qualitative Verlauf der Kurven ist
dhnlich wie bei den leichien Isotopen 13;

Das Abschialverhilinis nimms, bei konstantem
EinlaBdruck pg, mit fallendem pp und steigendem

pg zu. Dies beruht darauf, daB mit kleiner werden-

dem. vorderen Gegendruck das Expansionsverhilinis
und damit der Strahldurchmesser zunimmt, wihrend
mit stelgendem hinterem Gegendruck der Durchtritt
des Strahlkernes durch die- Abschilersfinung er-
schwert wird. Mit steigendem EinlaBdruck pp wird

" das. Abschilverhalinis_gegen_pr und_pg nnempfind-

licher. Dies ist Verstéindlich; da fiir die Eigenschaften

13 Vgl 1I,-Abb. 8. : ' '
14 Fiir dle Entm1schun°‘ 1st d!e auf die Stromﬂache bezogene
Normalkomponente des relativen Druckgefilles maBgeb-
lich . Bei einer Erhthung des Fxpansionsverhiilinisses

E. W.BECKER UND R.SCHUTTE

des Strahls im wesentlichen die Druckverhdltnisse
DPy/pr und pp/pg malgeblich sind.

Der Elementareffek: der Trennung n1mmt bei
konstantem EinlaBdruck pg, im Mittel mit fallendem
pr zu, obwohl das Abschilverhiltnis gleldlze1t1g an-
steigt. Der Effekt ist bei kleinen Werten von pg be-
sonders ausgeprigt, Er kann auf die mit der Steige-

T, =217

PRN B —

B I_"EZ c

04t

021

0_ Sl 2 3 4 0 I 2 3 4 5 &
: ) p[i"arr.i’ p [Torr]

Abb, 10. Der EIementareﬁ'ekt der Trennunv g4 und das Ab-

schilverhiltnis + in Abhingigkeit vom hinteren. Gegendruck

PG, bel verschiedenen vorderen Gegendrucken pr und Ein-

laBtemperaturen Tg. Geomelric C {EinlaBdruck pp=20,9
) Torr}.

rung des Expansionsverhilinisses pg/pr verbundene
Zunahme der fiir die Entmischung maBgeblichen
Komponente des relativen Druckgefilles zuriick-
gefiithrt. werden 1. Bei einer Steigerung des hinteren

 Gegendruckes P durchliuft 4, vor allem bei der

Geometrie B, ein schwaches Maximum, Die anfiing-
liche Zunahme diirfte im wesentlmhen auf der Drudk-
diffusion beruhen, die in der negativen Strahlvich-
tung als Folge des Riickstaves des Kerngases auf-
tritt 15, Bel einer Steigerung des EinlaBdruckes
mischt sich die positive Wirkung des gesteigerten
Expansionsverhiltnisses mit der negativen Wirkung

- steigt diese u. a. ‘wegen der mit der Strahlaufweiteng ver-
bundenen Zunahme der Strumﬁachenkrummung an.
15 Vgl dazu II Abb. 6 - e

@

300 Torr

5

B 208 Torr

p, =104 Torr
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Abb. 13. Das spezifische -Ansaugvolumen-¥y-die spezifische

ideale isotherme Kompresswnsarbelt Egs und die spezifische

Schlitzlinge I; berechnet aus den i Abb. 10 wzedergegehenen
: Meﬁwerten fiir die Geometrie C

des gésteigerten Gaseinstroms (vgl. df_:_n'v.oriugen Ab
schoitt). Fiir kl_ei-ne Werte von pp und pg ergibt
sich 'dabei eine negative, fiir groBe dagegen eine

positive 'Abhingigkeit des Elementareffektes . der

Trennung vom EinlaBdruck.

Bei® d&F Erhiokung der Emlaﬁtempera.tur TB von
21 °C auf 152 °C (Abb. 10} ist die bereits im vori-
gen Abschnitt beschriebene Zunahme des Elementar-
effektes der Trennung unter gleichzeitiger Vermin-
derting des Abschalverhilinisses zu beobachten. Da-
bei ergibt sich eine deutliche Steigerung-der Gegen-

" dridkbestandigkeit von &, und ¥ .

Ermittlui:lg der giinstigsten'Betriebsbedingungen '

Aus den in den Abb. 8 bis 10 dargestellten ex-
perimentellen Ergebnissen wurde mit den Gln, (1)

E. W.BECKER UND R:SCHUTTE
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Ousenweile
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Abh. 15 Die Mmlmalwerte der spezifischen Kompressions-

arbeit, der spez. Schlitzlinge und des Quotlenten aus dem

spez. A_nsaugvolumen und der Diisenweite in Abhingiskeit

vom Produkt aus Einlafidruck pp und Diisenweite fiir die
Geometrien A und B.

bis (3} das spemﬁsche Ansaugvolumen ¥V, ; d1e spe-

" zifische ideale isotherme Kompressionsarbeit E, und

die spezifische Schlitzliinge I, ‘berechnet. Die Ergeb-
nisse sind in den Abb. 11 bis 13 dargestellt.

Im ntersuchten Bereich des hintersn Gegen-
druckes pg durchlaufen die spezifischen Aufwands-
griflen fast in allen Fillen ein Minimum, das bei
vorgegebenen Werten von pg, T und pr fir alle
drei. Aufwandsgrofien prakiisch beim selben Wert
von pg liegt.

Fiir die-am besfen untersuchte Geometr'le B sind
in Abb. 14 die bei der Variation .von pg erzielten
Minimalwerte -der spezifischen AufwandsgroBen in
Abhéngigkeit vom vorderen Gegendruck py darge-

, stellt. Man bemerkt, da die Kurven fiir das spezi-

fische Ansaugvolumen auch im untersuchten Bereich

®

L

£10°,
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p =104 Porr p = 209 Torr D =300 Torr
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[I0fRTI 1 T
P L
o . .
3 = T T T
l’s__min ]
I 10%mh/Moll| Ahb 14, L
o2 . Die aus Abb. 127
folgenden Minimal-
- werte Vs, Tin, -
" Eg, min und ls, min
: der speziftschen
I+ - AufwandsgréBen
‘der Geometrie B
in Abhingigkeit
- S “vom vordersh
0 = : " : — ! L et b Gegendruck pR .
SN RN /T DU 1/ 7 RO /1 TP o 1B /S as R 1 R (e :
) ,;.}[TorrJ:, PR ;_:,,_',,,‘oc.[Iqr,rJ \ ,(f?'fTDfTJ S '

des vorderen Gegendruckes ein’ Minimum “durch-
laufen. Fir die beiden andeten Aumfwandsgrofien
sind die Kirven deutlich zu kleineren Werten von py
verschoben, wobei. nur im’ Fall pB—20 9 Torr Ml-
nima erreicht werden 18, -

" Auch hinsichilich: des. Emlaﬁdruckes__ pB__:-;_md die
Forderungen fiir die 3 Aufwandsgréfen widerspre-
chend: Nach Abb. 14 ergibt sich fiir das spezifische
Ansaugvolumen und die spezifische Schlitzlinge im
untersuchten Beréich eine negative, fir dié spezifische
Kompressionsarbeit dagegen eine positive Abhin-

e Gigkett vom EinlaBdruck. Fiir den EinlaBdmck 158t

sich -daher; " ebenso™wie- fiir- den”vorderen Gegen—
druck, nur dann ein Optimalwert angeben, wenn die
Gewichtsfaktoren bekannt sind, mit denen die 3 spe-
zifischen AufwandsgroBen - in den Preis ‘des produ-
zierten Materials eingehen. :

Durch dic Erhohung der Einlabtemperatur Ty
von 21°C .auf 152°C werden nach-Abb. 13 alle

‘AufwandsgroBen merklich vermindert. Dabei st je-

doch zi bériicksichtigen, daB ¥, und E;'in Einhei-
ten von R T/Torr bzw. R'T angegeben sind. Der aus
Abb. 13 hervorgehende Vorteil der Temperaturstei-
gerung 146t sich daher nur realisieren, wenn'sich die
Temperaturstelgemng auf "die’ Trennelemente be-
schriinkt und die Kompressoren in beiden Fillen
auf derselben Temperatur gehalten werden.

1 Bel der spemﬁschen Schhtzlange deren Deﬁmtlonsglel-
“chung (3)"die Gegendrucke nicht ‘enthilt, kann ein Mini-

© mum im Bereich ‘endlicher Gegendrucke nur auftreten,

. .wenn ein Gebiet mit posmver Gegendruck-Abhingigkeit
des Trennpotentlals existiert, Ein solcher Effekt kann sich
als Folge der im vorigen Abschnitt heschriebenen positiven
Wirkung des Riickstaus des Kerngases ergeben.




346 DAS TRENNDUSENVERFAHREN III

Bezeichnung der Geometrie A B . C
EinlaBdruck pg (Torr) . 515 104 20,9 10,4 20,9 30,0 _ 20,9 20,9
Einlafitemperatur Tg Zimmertenﬁpefatﬁr Zimmertemperatur Zi-T. 152 °C
Min. spezifisches Ansaugvolumen ¥

(10° RT/Torr) 2,25 1,532 1,50 0,69 0,57 0,55 0,83 0,48
Min. sp. id. isotherme

Kompressionsarbeit Ey ’ 2,05 2,62 4,50 1,40 2,00 2,63 2,62 1,48
(10° RT)

Min. spez, Schlitzlinge is

(105 sy 250  L20 1,15 L18 085 070 0,88 0,74

Tab. 2. Die aus den Abb. 11 bis 13 fo]geﬁden Minimalwerte der spezifischen AufwandsgrioBen fiir die verschiedenen Trenn-

geometrien.

Diskussion der Ergebnisse

In Tab. 2 sind die bei Zimmertemperatur mit den
drei Geometrien erzielten Minimalwerte der spezi-
fischen AufwandsgriBen in Abhingigkeit vom Ein-
laBdruck pp dargestellt.

Danach ergibt sich beim Ubergang von der Geo-
metrie A zur Geometrie B vor allem eine erhebliche
Vermmderung -des * spezifischen Ansaugvolumens.
Der Effekt kann mit der-oben diskutierten Relation
swischen Diisenweite und Absolutdruck in Kombina-
tion mit der Tatsache erklirt werden, daB das spe-
zifische Ansaugvolumeu nach Gl. (1) zu den Ab-
solutwerten der Gegendrucke umgekehrt proportio-
nal ist. Fiir die beiden anderen AnfwandseréBen,
deten Deﬁnltlonsglelchungen (2) und (3) keine
Absolutdrucke enthalten, sollte sich bei der Vermin-
derung der Diisenweite lediglich eine Verschiebung
der Druckskala ergeben. Inwieweit diese Voraus-
sagen der Theorie zutreflen, geht aus Abb. 15 her-
vor. Dort sind die spezifische Kompressionsarbeit,
die spezifische Schlitzlinge und der Quotient aus
spezifischem Ansaugvolumen und Diisenweite gegen
das Produkt aus EinlaBdruck und Dusenwelte auf-
getragen. Man bemerkt, dafl die Kurven fiir die bei-
den- Geomeirien in dieser Darstellung dicht beieinan-
der- liegen;—wie-dies-nach-der- Theone—zu“envarten
ist. Die verbleibenden Unterschiede diirften groBten-
teils auf der unzureichenden Variation der Gegen-

drucke bei der Geometrie A beruhen.

In Tab. 3 sind die mit der Geometme B erzmlten
Werle der spezifischen AufwandsgréBen zusammen-

"‘gesteut die” sich unter den Optima Ibedingungen

wkleinste spezifische -Kompressionsarbeit®  bzw.
»kleinstes - spemﬁsches Ansaugvolumen® ergeben.
Dancben - sind die Werte eingettagen, die in der
frilheren Veriffentlichung? auf Grund der Ent-

O S B

Optimalbedingunyg
kleinste spez..
Kompr.-Arbeit
Ze- ab-
messen geschitzt

kleinstes spez.
Ansaugvolumen
ge- ab-
messen |geschitzt

Spez. Kompressions-
arbeit (10? kWh/Mol)
Spez. Ansaugvolumen
(105 m3/Mol) 23.8 11,2_7 10,0 6,65
Spez. Schlitzlinge
(10% mh/Mol)

9,5 85 | 22,7 | 174

12,6 3,5 10,5 4,3

Tab. 3. Verglemh der mit UFg gemessenen und der auf Grund
der Entmischung der Argonisotope fiir UF s abgeschitzten 2
minimalen spemﬁschen Aufwandsgroﬁen {Zimmertemperatur).

mischungsversuche mit den Argonisotopen fiir UF,
abgeschitzt wurden. Zur Zeit dieser Veroffentlichung
lagen noch keine Erfahrungen iiber den Einflu des
gaskinetischen Wirkungsquersdinittes und des Adia-
batenexponenteni auf die Entmischung vor. Die Ab-
schitzung konnte daher nur unter der Voraussetzung
durchgefithrt werden, daf dic optimalen Betriebs-
bedmgungen beim Argon und Uranhexafluorid die-
selben seien, wihrend sich die Elementareffekte der
Entrmschung wi¢ die relativen Massendifferenzen
der Isotopen und die molaren Durchfliisse durch die
Diise umgekehrt wie die Wurzeln aus den mittleren
Massen der Isotopengemische verhalten.

Nach Tab. 3 liegen im Fall der spez1ﬁsche11 Sdilitz-
linge die gemessenen Werte im Mittel um den Fak-

tor 3,1 und im Fall des spez1ﬁsr:hen Ansaugvolumens

um den Faktor 1,8 hoher als die abgeschiizten Werte.
Diese Diskrepanz kann damit erklirt werden, daf
der. gaskmensche Wirkungsquerschnitt von UF, etwa
um einen Faktor 3,5. groﬁer ist als der von Argon 17:

Nach der gaskinetischen Ahnhdlkertsbezwhung geht

7 Vgl. J.D’Axs u. E. Lax, Taschenbuch fiir Chemiker und
Physiker, Berlin 1949, und Anm. 4, S. 430 :
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dieser Fakior linear in die minimale spezifische
Schlitzlinge ein, da der groflere Wirkungsquer-
schnitt durch eine entsprechende Verminderung des
Finla8druckes und damit des Gasdurdhsatzes L kom-
pensiert werden mu8. Eine Verinderung der Diisen-
weite ist bei dieser AufwandsgréfBe ohne Einflul, da
wegen der hierzu reziproken Anderung des optima-
len EinlaBdruckes der Moldurchsatz der Diise unter
optimalen Betriebsbedingungen unverdndert bleibt.
Beim spezifischen Ansaugvolumen 1Bt sich die nega-
tive Wirkung des gréBeren Wirkungsquerschnittes
durch Verminderung der Diisenweite kompensieren.
Da die Diisenweite bei der Geomeirie B gegeniiber
der Diisenweite bei den Argonversuchen etwa auf
die Hilfte reduziert wurde, ist es verstindlich, dall
bei dieser AufwandsgrifBe eine kleinere Diskrepanz
zwischen dem Frgebnis der Abschitzung und dein
des Experimentes gefunden wird. Bei der spezifi-
schen Kompressionsarbeit ist kein EinfluB des gas-
kinetischen Wirkungsquerschnittes auf den Minimal-
wert zn erwarten, da die ideale isotherme Kompres-
sionsarbeit nur vom Druckverhilinis, nicht aber vom
Absolutdruck abhingt. Taisichlich stimmen bei die-

18 Aus dem Vergleich scheint hervorzugehen, dafl der Unter-
schied im Adiabatenexpenenten von Argon und UFy ohne
griBere Bedeutung fiir die Entmischung ist. Dies beruht
méglicherweise auf einer unvollstindigen Akkommodation
der inneren Freiheitsgrade des UF, wihrend der mit nur
wenigen Zusammenst&Ben verlaufenden Expansion.

19 T, W. Beceesr, Chemie-Ing. Technik 29, 365 [1957].

20 Da bei der Vergrofierung des Abstandes zwischen Diise und
Abschiler (Ubergang von der Geometrie B zur Geometrie
C) nach Tab.?2 alle Aufwandsgrofien ansteigen, kann er-

ser AufwandsgroBe nach Tab. 3 die gemessenen mit
den abgeschiitzten Werien nahezu tiberein '8,

Der in der vorliegenden Arbeit fiir UFy experi-
mentel! bestimmte Minimalwert der spezifischen idea-
len isothermen Kompressionsarbeit von 9,5-10%
kWh/gMol ist um den Fakior 1.8 grofler als der
entsprechende, fiir das Diffusionsverfahren abge-
schiitzie Wert!? von 5,4°102 kWh/gMol. Dieser
Unterschied diirfte sich jedoch durch eine bessere
Anpassung der Abschillgeometrie noch ausgleichen
lassen 29 Der schwiichste Punkt des Trenndiisenver-
fahrens ist das groBe spezifische Ansaugvolumen,
das verhiltnismiRig hohe Investierungen fiir die
Kompressoren und Rohrleitungen bedingt . Ande-
rerseits stellt die Vermeidung der beim Diffusions-
verfahren benutzten porbsen Membranen einen be-
triehstechnischen Vorteil dar, der an anderen Stellen
zu Kosteneinsparungen fithren diirfte.

Bei der Durchfithrung der Anreicherungsversuche
und bei den massenspekirometrischen Messungen haben
Herr Dr. W. Hewgss und Herr Dipl-Phys. O, Hagena
geholfen. Herrn Dr. K. Bier danken wir fiir wertvolle
Diskussionen. '

wartet werden, da ein etwas kleinerer Abstand gilinstiger
wire. Dafiir sprechen auch die fritheren Versuche mit den
Argonisotopen, bei denen die niedrigsten Werte der spezi-
fischen Aufwandsgréfen bei einem Verhiltnis Diisenweite
z1 Abstand Dise— Abschiler =~ 1 :1 erreicht wurden.
2l Dag spezifische Ansaugvolumen kann theoretisch durch wei-
tere Verminderung der kritischen Abmessungen des Trenn-
diisensystems herabgesetzt werden. In der Praxis ist jedoch
eine untere Grenze durch mechanische Probleme gegeben.






