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1. Einflihrung

Bel der Wiederaufarbeltung der Brennelemente schneller Brut-
reaktoren, die bis 1980 in groftechnischem Mafstab zu erwar=-
ten 1st, treten u.a. bei der extraktiven Trennung des Brenn-
und Brutstoffes von den Spaltprodukten nach der wissrigen
Aufarbeltungsmethode zwel wesentliche Probleme auf,

1. Hohe spezifische Spaltproduktaktivitdt, bedingt durch den
hohen Abbrand (80 000 MWd/t), die hohe spezifische Lei-
stung (100 bis 200 kW/kg Brennstoff) und die aus Skonomi-
schen Griinden erforderliche kurze Abklingzeit (100 d). Die
spezifische Aktivitit der Brennelemente eines schnellen

natriumgekihlten Briters mit einer elektrischen Lelstung
von 1000 MW betrigt nach einer Abklingzeit von 100 Tagen
ca, 22 000 Ci/kg(U02 + Puoz).

2, Hoher Plutonium~-Gehalt
Bel eilnem Schnellen Natriumgekiihlten Reaktor (SHR) liegt

der Plutoniumgehalt im Core nach einem Abbrand von
80 000 MWUd/t etwa um den Faktor 20 h3her als bel einen
fortgeschrlittenen LWR nach 20 000 MWd/t Abbrand.

Die hohe Radloaktivitdt bewirkt bel der Extraktion eine radio-
lytische Zersetzung des organischen Extraktionsmittels (Tribu-
tylphosphat/n-Dodecan), wobel durch komplexe Bindung von Uran
und vor allem Plutonium an die dabeil entstenenden Zersetzungs-
produkte des TBP unzulissig hohe Spaltstoffverluste auftreten.

Wie hoch dlese Verluste sind, hd&ngt neben der H8he der Strah-~
lendosis von der Zeitdauer ab, die das LOsungsmittel in den
einzelnen Extraktionsstufen in Xontakt mit der Spaltprodukt-
13sung steht.



Bel Verwendung der gebriuchlichen Misch-Absetz-Extraktoren mit
einer Kontaktzeit des L3sungsmittels von 2 min pro Stufe be-
tridzgt die Stranlendosis bei einem Durcilaufl durch den ersten
Extraktionszyklus ca. 0,5 Wh/ll) (bel gemelnsamer Aufarbeitung
von einem Nal=-Core mit 1/2 Radialblanket, 25 W/kg U + Pu Spalt-
wiremleistung, 20 % TBP-Prozel).

3ei 1 Wa/l tritt ein Pu-Verlust von max., 50 mg pro Liter L3-
sungsmittel auf bel einem U/Pu-Verh&ltnis von etwa 15.1)
Bel gemelinsamer Aufarbeitung von Core und Blanket eines

1000 Mde-SNR, wile oben erwihnt, ergibt sica ein mittlerer Ab-
brand des Brennstoffes von 22 300 MiId/t, dem ein Pu-Geihalt
von 6 % des gesamten 3Brennstoffes entspricht.2) Das ist immer
nocih ein um das 10-facne hBherer Pu-Genalt, verglichen mit

einem fortgescarittenen LWR.

Durch den Einsatz von Zentrifugalextraktoren anstelle von Mixer-
Settlern oder pulslerten Siebbodenkolonnen werden belde Probleme
zugleich beherrsciat. Die Kontaktzeit zwlschen organischer und
wdlriger Phase betrigt bel einer Zentrifugalextraktorstufe

(4 - 10 sec) nur etwa 1/25 der einer Mixer-Settler-Stufe (2 min.)
gleicher Kapazitit. Die radiolytlische Zersetzung kann dadurch
vernacnlissigt werden,

Sollen in einer Wiederaufarbeitungsanlage Breanstoffe aus ther-
mischen und aus schnellen Reaktoren gemeinsam aufgearbeltet wer-
den, was beabsichtigt wlrd, da die Pu-Isotopenzusammensetzung
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mit 25 bis 30000 MWd/t abgebrannten Brennstoffe aus therm
Reaktoren (LWR, PWR) #hnlica der von SHR ist, mud man bei Ein-
satz konventioneller Extraktoren zumlndest in den ersten beiden
Extraktionszyklen eine Konzentrations- oder Massenbegrenzung
fir Pu vorsehen. Dies 1st aber lmmer eine undkonomische Haf-
nahme, da sie zu einer Verminderung der Aufarbeitungsrate fiart,
Da die Zentrifugalextraktoren (Z.E.) bel kleinem Stufenvolumen
einen sehr grofen Durchsatz erreichen, kann man mit ihnen Pu-

Brennstoffe onne Konzentrationsbegrenzung aufarbeiten.



in geometrisch sicheren Z.,E.-Stufen kdnnen tiglich ca. 1400 kg
(UOZ’ PuOZ, Spalt-Prod.) des Core-Blanketgemisches eines SNR
aufgearbeitet werden, was etwa dem tdglich anfallenden Brennstoff
von 6 SNR mit je 1000 MWe entspricht,

Einsatz von Schnellextraktoren

Schnellextraktoren mit kurzen Verweilzeiten der beiden fliissigen
Phasen werden schon seilt etwa 20 Jahren vor allem in der chemischen
Industrie eingesetzt, z.B., der Luwesta- u, der Podbielniakextraktor.
Diese Extraktoren lassen sich nicht zur Kernbrennstoff-wiederauf-
arbeltung einsetzen, wie eigene Untersuchungen und ein Eurochemic-
ReportS) zeigen, da sie entweder mechanisch relativ anfillig sind
oder sich nicht weiter durch Anderung der Konstruktion auf geome-
trisch sichere Abmessungen verkleinern lassen,

Speziell fir den Einsatz bel der Solvent-Extraktion in Wiederaufar-
beitﬁngsanlagen wurde in den letzten Jahren im Savannah-River-Labo-
ratofy (USA) ein Zentrifugalextraktor entwickeltu)fil) Er wurde be-
reits im halbtechnischen MaBstab erforgreich getestetlo). Die Ver-
suchsextraktoren hatten einen Rotorzylinderdurchmesser von 25 cm
und erreichten einen maximalen Gesamtdurchsatz von 230 1l/min. beil

einer Kontaktzeit von ca. 4 sec pro Stufe.

Unsere Versuche mit &hnlichen Zentrifugalextraktoren konzentrierten
sich auf einen geometrisch sicheren Extraktor mit einem Rotordurch-
messer von 8 ecm (eversafe) zur Aufarbeitung von hochabgebrannten
Plutoniumbrennstoffen. Es wurden maximale Gesamtdurchsédtze von ca,
14 1/min. bei einer Kontaktzeit von 4 sec/Stufe erreicht.



Aufbau und Funktionswelse des Zentrifugalextraktors

Der prinzipielle Aufbau einer typischen kompakten Extraktorstufe
ist in Abb. 1 dargestellt.

Die wesentlichen Bestandteile sind eine Mischkammer zur Ver-
mischung und Fdrderung der Phasen, ein Rotorzylinder zur Flieh-
krafttrennung des Gemisches, ein Ringwehrteil zur getrennten Ab-
nahme der Phasen und ein gemeinsamer Antriebsmotor fir Rotor und
Mischer.

Die leichte und schwere Phase werden von einer 4-fliigeligen Pro-
pellerpumpe unten tiber die beiden waagerechten Zulaufrohre in die
Mischkammer gesaugt und intensiv vermischt, womit man einen opti-
malen Stoffaustausch erreicht, und lber Umlenk- und Beruhigungs-
bleche in der Achsmitte in den Rotorzylinder gedriickt. In der
engen, diisenartigen Durchtritts6ffnung wird das Gemisch unter Um-
wandlung von Druck in Geschwindigkeitsenergie von der ruhenden
Mischkammer in die rotierende Absetzkammer (Rotor) gefdrdert, Von
der richtigen Wahl des Querschnittes dieser Durchtrittsdiise in
Abh8ngigkeit von Drehzahl und Gesamtdurchsatz hingt wesentlich
das richtige Funktionieren der Stufe ab.

Ein Prall- bzw. Umlenkblech im Rotor auf der Mischerwelle leitet
das eintretende Phasengemisch radial nach aufen um, was bewlrkt,
daf das Gemisch ilber die gesamte Rotorlédnge dem Fliehkraftfeld
(ca. 400 g) unterworfen ist. Im Fliehkraftfeld wandert die schwere
Phase an die Rotorwand, die leichte in Richtung Rotorachse, da-

zwischen stellt sich die Phasengrenzschicht ein.



Die beiden sauberen Phasen werden am oberen Rotorende getrennt
Uber besonders ausgebildete Ringwehre abgezogen und Uber ra-
diale Bohrungen im Rotor in die feststehenden, ringfSrmigen
Auffangkammern im &uBeren Gehduse geschleudert. Von hier ge-
langen sie liber tangentiale AuslaBrohre in die folgenden Extrak-
torstufen,

Die Rotorwelle ist in einem Stopfen gelagert und iber eine Steck-
kupplung mit dem Motor verbunden. Der gesamte Extraktor mit Auf-
hingerahmen und Antrieb ist an einer starren Abschirmplatte be-
festigt. Der Rotor ist an seinem unteren Ende fliegend gelagert.
Im Fllissigkeitsstrom befindet sich kein mechanisch empfindliches
und zu wartendes Teil. Uber dem Motor auf seiner verlingerten Welle
befindet sich, leicht austauschbar, eine Gleitringdichtung, Uber
sie wird PrefRluft (0-300 mm Hg) durch die durchbohrte Motor- u,
Rotorwelle auf das Ringwehr der schweren Phase gefihrt., Durch
entspreéhende Wahl des Luftdruckes kann von auflen die Lage der
Phasengregischicht so gesteuert werden, daB beide Phasen sauber

abstrdmen”’’.

Allerdings kann der Extraktor auch ohne Regelung der Phasengrenz-
schicht betrieben werden, wenn man die Radien der Uberlaufwehre
entsprechend auslegt, jedoch ist dann der maximal erreichbare Ge-
samtdurchsatz beider Phasen nur etwa halb so grof. Eine Trenn-
schichtregelung bringt auBerdem eine grifere Flexibilitit des
Extraktors, d.h. es kdnnen Phasengemische mit breit streuenden
Dichteverhdltnissen in ein und demselben Extraktor durchgesetzt

werden.



i, Berechnungsgrundlagen

4,1 Mischer-Wirksamkeit

Sie ist eine Funktion der Drehzahl und der Geometrie der
Mischkammer und des Mischpropellers.

Bel der verglichen mit Misch-Absetzern hohen Drehzahl des
Mischers im Zentrifugalextraktor wird eine sehr gute Durch-
mischung der Phasen beziehungsweise ein nahezu hundertpro-
zentiger Stoffaustausch erreicht,

Die Stufeneffektivitit E nach Treyball?)
man in einer Stufe an das theoretisch mdgliche Gleichgewicht
der auszutauschenden Stoffe herangekommen ist, ist ein Maf fiir
die Mischer Wirksamkeit,

s dle angibt, wielnahe

1 (1)

<
]

Eingangskonzentration des Solvents bel Eintritt in die

1 Stufe
Y, = Ausgangskonzentration " " " Austritt aus der
Stufe
Ye = Theoretische Ausgangskonzentration im Gleichgewichts-
zustand

Zur Vermeidung der Bildung einer sog. sekundéren DispersionlB),

d.h. der Bildung von sehr kleinen Solvent-Trdpfchen, die nur
schwer zu trennen sind, darf der Misch-Propeller keine scharfen
Kanten und rauhe Oberfl&chen besitzen.

Neben der Mischer-Drehzahl, die den Haupteinflu® auf den Stoff-

austausch hat,wirkt sich unter den geometrischen Parametern

vor allem noch der Durchmesser der Mischkammer aus.lu)



L ,2 Trennwirksamkeit einer Stufe

Die Trennwirksamkelt ist durch den Abscheldegrad KS definiert,
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Mixer- u., Rotorfiillvolumen
Gesamtdurchsatz

dynamische Z&higkelt

mittlere Tripfchengrile einer Phase
Fliehkraftheschleunigung
Erdbeschleunigung
Winkelgeschwindigkeit

Drehzahl

Flissigkeitsschichtdicke im Rotor
Rotordurchmesser

Dichte der schweren bzw, leilchten Phase
Linge des Trennteilles



Durch Substitution von Gleichung (2) wird:

2 2.2
K = —1e (o = §g) & Lol (3)
s 36 s S Q
. 2 2
Kg ~ og , LD :n = Ag.T.D-nZ

Q

Wenn man von einen gegehenen Stoffsystem und Extraktor aus-
geht, kann die Trennwirksamkeit (Abscheidegrad) {iber die Be-
triebsgrdfen Drehzahl und Durchsatz gesteuert werden.

Lage der Phasentrennscaicht

In Abb. 2 3ind die hydrodynamlischen Verh&ltnisse in einem
Zentrifugalextraktor dargestellt. Dle Phasentrennschicht
5011 sich durch entsprechende Wahl der beilden ﬁberlaufweh-
re zwischen m und r ,einstellen, damit jede FPhase sauber
abliuft,

Flir den Druck lings einer Normalfliche gilt nach den Navier-
Stokes'schen Differentialgleichungen

j.bz...gl?._

dr (4)

In der Phasentrennschicht (Trenngrenze mit Vot o) milssen
nun der Druck der organischen (leichten) und wissrigen
Phase im Gleichgewilicht stehen (dpo = dpw)



Damit gilt nach Integration von Gl. (4)
. 2 2\ _ 2 2
go (ry =ry) =@, (rf - r) (5)

Substitulert man in Gl. (5) r, und r_ durch F_ Dbzw, F,» Wobei

w
gllt
F = (;§ und eliminiert nach ry, 30 gilt:
r
2 - .2 . 1
r = Taet By T Tt Ty (80/8w)

Hieraus kann die Lage der Phasentrennschicht allein mit den Wehr-
radien und 90/9w auch Uberschliglg berechnet werden, wenn man den
Durchsatz Null setzt, wobel dann

ro = ro* U, rw = rox b;w. Fw = Fo = 1 wird,

Zur genauen Berechnung von ry mul man F bzw, r berechnen, was mit
folgenden welteren Gleichungen miglich ist.

Analog zur WehrgleichunE fir ein gerades Uberstrdmwehr gllt flr
ein krelsfSrmiges Wehr: )

kK ooome £ oWy (1 - r)3/2 (7)

O
"

Fliussigkeitsstrom in 1/h

O
[}

In dieser Gleichung sind k und F unbekannt, wenn man fiir Q einen
bestimmten Wert annimmt,



- 10 =

Der Wert k 18Rt sich getrennt fiir jedes Wehr berechnen nachu)
LR S R A N T o (8)
Ka ben ¥ \ w

Flir ein rechteckiges, gerades Wehr mit breiter Kante, wie es
normalerwelse elngesetzt wird, 1st k.= 0,33

£z -2t (Wehrparameter) (9)

21:-:(:!,‘t

k = Wehrkonstante des Ringwehres
t = Dicke der radialen Mitnehmerbleche im Rotor und Wehrtell
n = Zahl u, b = Brelte der radlalen Mitnehmerbleche,

Flir den Rotorsettler wird L = b

Mit dem aus Gl. (8) erhaltenen k-Wert wird tiber Gl, (7) F
bestimmt und damit schliedlich r; aus Gl. (6)

Luftvordruck zur Trennschlchtregelung

Die Vorgabe eines zus#dtzlichen Luftdruckes auf dle wissrige Phase
mul in Gleichung (5) entsprechend berickslchtigt werden, FUr das
Glelchgewlicht in Ty gilt Jetzt:

fo W (r? - r2) =p  + wl , 2 2
: 2g 1 0 W fl\’ -gé—— (I‘i - I'W) (10)
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Flir eine gewlinschte Lage der Phasentrennschicht folgt hieraus

der notwendlge Luftvordruck pwu)
6y . W [ p ¢
2 g L ; 9W PW

Versuchsaufbau

Zur Bestimmung der hydraulischen Eigenschaften, des Durchsatzes
und der Stoffaustausch-Wirksamkelt wurde eine 12-stufige Z.E.-

Batterie, wie in 15)ausfﬁhrlich beschrieben, aufgebaut.,

AbDb, 3‘2eigt dile im Rechteck angeordnete Extraktions-Batterie.

Die Extraktoren hingen unter einer starren Tragplatte, auf der
die einzelnen Drehstrommotoren angeordnet sind. Uber den Motoren
erkennt man die von Hand zu bedienende Probenahmevorrichtung, mit
der mittels Vakuum 24 Proben (je Stufe 2) auf einmal gezogen
werden k&nnen.

Den Querschnltt einer einzelnen Stufe zeigt Abb, 4. Die gleiche
Stufe ist in Abb., 5 als Schnittmodell dargestellt. Dle charakte-
ristischen Dateﬁ der getesteten Prototyp-Z.E. wurden in Tab, 1
zusammengefaft., Dle Abmessungen wurden spezilell fir den Purex-
Proze’d optimalisiert.
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Tabelle 1 Daten des Prototyp-Zentrifugalextraktors (80 mm @)

Charakterist. GrdRen Dimension | Z.E, Bemerkungen
Rotor-Dmr. mr 80 geometr.sicher bis
ca. 120 mm @
Rotor-H3he " 130
rox " 16 organ., Wehr
r ¥ " 19 widhr, Wehr
r.* " 26 mit Luftregelung
Holdup Mizxer 1 0,12
" Settler " 0,6
" gesamt " 0,72 | hiervon 1,2 1
. organ, Phase
Z =bl/g 1 4oo Beschleunigungs-
vielfaches
Antriebslelstg. W/3Stufe 500 ein Motor pro Stufe
Drehzahl min™t 3000 | Drehstrommotor
Werkstoff Nr. DIN 14541

Die Prozefl3sungen wurden aus 200 l-Fidssern mittels PreBluft ein-
gespeist und Uber Rotameter von Hand gesteuert. Die 12-stufige
Batterie bendtigte eine Stellfliche von 1,2 x 0,8m. Jeder Motorwurde
getrennt ein- und ausgeschaltet., Die Drehzahl wurde i{iber einen
Frequenzgenerator geregelt.



6,

6.1

-13 =

Bestimmung des maximalen Durchsatzes

Der maximal erzielbare Gesamtdurchsatz eines Z.E. ist
neben selner Geometrie noch von folgenden GrSfen abhin-

glg:

1. Mengenstromverhiltnis qw/qo der beiden Phasen
2. Drehzahl von Mixer und Rotor-Settler
3. Dichteverhiltnis ?o/9w der Phasen

4, Zihigkelt bzw, Temperatur und Emulsionsneigung der
Phasen

Z.,E.-Prototyp ohne Phasentrennschichtregelung

Ohne Regelung der Phasentrennschicht wurde ein fir das
Purex-Verfahren glnstiges wissriges Wehr mit einem Radilus
von 19 mm verwendet,., Durchsatz- u. Trennversuche wurden
mit 30 % TBP/Shellsol T als Solvent u., wahlwelse 0,075

u, 1 M HNO3 als wissrige Phase durchgefliart.

In Abb, 6 ist der max, Gesamtdurchsatz bel verschledenen
konstanten Drehzanlen, Dichteverhiltnissen u. max. Verun-
reinigungen der organlschen Phase mit wdssriger Phase als

Funktlion des Mengenstromverhﬁltnisses‘aufgetragen.

Die wissrige Phase war in dem hier gemessenen qw/qO-Bereich
immer vollst&ndig sauber. Bel etwa glelchgroflen Mengenstri-
men der Phasen wurde der gr8fte Durchsatz gemessen, Je hi-
her die Drehzahl,'desto gri3fer 1st der Durchsatz bel kon-
stanter Verunreinligung. Dieser Einfluf des Dichteverhdlt-
nisses §O(9W u. der Emulsionsneigung gehen aus der strich-
punktierten Kurve aervor. (Abb, 6)
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Bei abnehmendem Dichteverh#ltnis (zunehmender Dichtedifferenz,
Gl. 3) steigt der Gesamtdurchsatz bel konstanter Drehzahl. Je
geringer die S&uremolaritit, desto grdfer ist die Emulsions-
neigung bei Salpetersiure/TBP-Gemischen.

Oberhalb der in Abb. 5 gezeichneten Kurven ist die organische
Phase unter den angegebenen Bedingungen immer zu mehr als 1 %
mit wéssriger Phase verunreinigt, Flir jedes andere L8sungs-
system milssen entsprechende neue Betriebs-Durchsatzkurven auf-
gestellt werden. Diese Kurven sind fir das hydraulische Verhal-
ten eines Z.,E. typisch,

Flir den Rotordurchmesser von 80 cm und eine Drehzahl von 3000 Upm
errechnet sich eine 400-fache Erdbeschleunigung. Die Kontaktzeit
beider Phasen bel einem Gesamtdurchsatz von 600 1/h (quo = 1)
betrigt 5 sec/Stufe.

Z.E.-Prototyp mit Phasentrennschichtregelung

Bel einer Phasentrennschichtregelung mittels Prefluft werden
zur Flissigkeitsabdichtung der Regelluft gegen den widssrigen
Ausstrmstutzen im Rotor ein weiteres Ringwehr sowie eine Ab-
dichtscheibe bendtigt (siehe Teil 29 in Abb,., 3). Fir die Trenn-
versuche wurden am 80 cm Rotor nur das wissrige Uberstrdmwehr
auf T 26 mm vergrdBert und das zusitzliche Stauwehr einge-
baut.

Betreibt man diesen Extraktor ohne Aufgabe von PreRluft, so
treten immer beide Phasen zusammen Uber das wéssrige Wehr aus,

| da rein theoretisch die Phasentrennschicht bei diesen Wehrab-

messungen auBerhalb des Rotors liegt.
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Die maximale hydraulische Kapazitit des Z,E. wurde bei einer
konstanten Drehzahl von 3000 Upm in Abh&éngigkeit von Mengen-
stromverhiltnis und Regelluftdruck fiir das System 15 % TBP/SST -
1M NaN0570;1 M HNO3 bestimmt, Der beli einem gegebenen Mengen-
stromverhiltnis zur Trennung der Phasen notwendige Luftdruck

o ist in Abb,., 7 als Funktion des bel maximaler Verunreinigung
einer der beiden Phasen von 1 % mdglichen Gesamtdurchsatzes
aufgetragen,

Allgemein gilt, daf® die beiden Phasen nur dann sauber Uber-
strdmen, wenn die Phasentrennschicht (ri) zwischen Pul und r,
liegt. Die Breite der Phasentrennschicht nimmt mit steigendem
Durchsatz stetig zu. Um bel gegebenem Extraktor und geg. Be-
triebsbedingungen ein rié r, Zu erhalten, ist ein maximaler
Regeldruck ndtig. Ebenso kann ein maximaler Regeldruck defi-
o« 1st. Dieser Druckbereich steht

zur Regelung maximal zur Verfiligung. Der maximale Regeldruck

niert werden, bel dem r,zr

darf allerdings den durch die Anordnung der wissrigen Wehre
bedingten maximalen hydrodynamischen Druck,ﬁph nicht Uberschrel-
ten. (siehe Abb, 8) Dieser ist definlert als

by 2,2 2
Ap 2 Doy = Py = = w(r; - r g) (12)
B heor, 2 1 2 2 w

Da die Regelluft bei Uberschreiten diesesa Py liber die Wehre
entweicht, kann kein weilterer Steuereffekt erzielt werden.
Das effektive 4p, ist durch den Einflus von Corioliskriften
ca. 5 % kleiner als das theoretische,
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Der in Abb., 7 innerhalb der beiden Geraden liegende Bereich
ist der eigentliche Druckregelbereich, in dem beide Phasen
sauber getrennt sind. Im Bereich oberhalb der oberen Geraden
ist die organische Phase (leichte Ph.), unterhalb die wissrige
Phase verunreinigt.
Mit zunehmendem Durchsatz, d.h. mit breiter werdender Phasen-
trennschicht wird der Regelbereich stetig kleiner bis zum
Schnittpunkt der jewelligen Geraden mit gleichem Mengenstrom-
verh&ltnis qw/qo. Diese Schnittpunkte in Abb., 7 geben die
maximal erreichbare Kapazitidt bel einem optimalen P, an u.
ergeben die in Abb, 9 dargestellte Durchsatzkurve., Diese gilt
genau nur fir die angegebenen Bedingungen u, mub flir Jjedes
Stoffsystem von Fall zu Fall neu ausgemessen werden,

Aus Abb. 7 kann man ersehen, was zu unternehmen 1st, wenn beil
einem bestimmten Q u. qw/qO eine Phase unsauber wird, um wieder
eine saubere Trennung 2zu erreichen, Belsplelsweise wird bei
konstantem Py = 170 mm Hg u. qw/qo = 2/1 die wédssrige Phase bel
stetiger Durchsatzsteligerung bei etwa 400 1/h zu mehr als 1 %

mit organischer Phase verunreinigt. Bel weiterer Durchsatzstei-
gerung kann nur durch eine entsprechende Erhdhung des Regelluft-
druckes um einige mm Hg die wissrige Phase sauber getrennt wer-
den, u. analog dazu die organische Phase durch Druckerniedrigung,
Durch die pneumatische Phasentrennschichtregelung kann der Durch-
satz stark erhdht u, die Flexibilitit verbessert werden.

In ein u, demselben Extraktor kSnnen beil Anwendung der Phasen-
trennschichiregelung ohne Einbufien im Gesamtdurchsatz alle Phasen-
gemische, die 1in den verschiedenen Zyklen des Purex-Prozesses auf-
treten mit Dichteverhiltnissen von organischer zu wédssriger Phase
von ca. 0,75 bis 0,95 verarbeitet werden. Bel zunehmendem Dichte-
verh&dltnis wandert die Phasentrennschicht zur Rotorachse, d.h.

in Richtung des organischen Uberlaufwehres,
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Te Bestimmung der Stoffaustausch-Wirksamkeit

Die Extraktionseffektivititen der einzelnen Stufen wurden mit
30 Vol.% TBP/Shellsol T und einer wi#ssrigen Uranylnitratspeise-
18sung (Natururan) von 0,198 M U/2,5 M HNO3 gemessen. Diese
Werte entsprechen den Fliefschemabedingungen, wie sie im
dritten Uran=-Reinigungszyklus der Wiederaufarbeitungsanlage
Karlsruhe (WAK) vorliegen. Dieser Zyklus wird mit 24 Zentri-
fugalextraktoren, die dem hier getesteten Prototyp entsprechen
betrieben,

7.1 Uranextraktion mit 3 Stufen

Das Extraktions-Fliefschema zeigt Abb,., 10

Von Jjedem Ausgangsstrom der einzelnen Stufen wurden in be-
stimmten Zeitabstinden auf einmal Proben gezogen und ana-
lysiert. Die so gemessene Uranverteilung ist in Abb, 11

im MecCabe Thiele~Diagramm dargestellt. Bei der Uran-Massen-
bilanz ergab sich eine Abweichung von + 0,53 %, bel der
S&urebilanz von *+ 1,25 %. Der Konzentrationsverlauf der
S&dure wihrend der'Extraktion ist in Abb. 12 dargestellt.
Nach etwa 25-fachem Volumenwechsel pro Stufe, d.h. nach

6 Minuten stellte sich bei einem Gesamtdurchsatz von 215
1/h bereits das Gleichgewicht ein.(Bel einer pulsierten
Siebbodenkolonne gleicher Leistung liegt die Zelt bis zur
Einstellung des Extraktionsgleichgewichtes um mindestens
den Faktor 15 hdher).

Die Kontaktzeit pro Stufe betrug 14,1 sec.

In allen 3 Stufen stellte sich praktisch 100 % des theore=-
tischen Gleichgewichts ein. (siehe Abb. 11).

Die Gesamteffektivitdt, das Verhidltnis von theoretischer
und praktischer Stufenzahl erreichte 100 %, die Phasen wa-
ren dabei sauber getrennt.
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Ein Vergleich der analytisch bestimmten SHurewerte mit den
nach Abb. 12 graphisch ermittelten gibt Tab, 2

Tab, 2 Vergleich der Sdurekonzentrationen

Stufen«Nr | [HNO%]in Mol/1 im Gleichgew,., mit der
wdssr. Phase organ. Phase
analyt.| graph. aﬁalyt. graph.

1 2,77 2,81 0,27 0,28
2 2,75 2,76 0,61 0,63
3 2’1“1 - Og58 0958

7.2 Uranriickextraktion mit 6 Stufen bei 22°C

Das FlieBschema zeigt Abb. 13

Die Uranverteilung ist in Abb., 14 im McCabe Thiele-Dia-
gramm dargestellt, Das Verteilungs-Gleichgewicht stellte
sich nach ca., 32-fachem Volumenwechsel pro Stufe, d.h.

nach 8 Min, ein bel einem Gesamtdurchsatz von 200 1/h,

Die Kontaktzeit pro Stufe betrug 15,1 sec (kleiner Gesamt-
durchsatz). Bel der U-Massenbillanz ergab sich eine Abwei-
chung von * 0,75 %. Aus dem Stufendiagramm (Abb, 14) ist

zZu erkennen; daf in den einzelnen Stufen das theor, Gleich-
gewicht nicht erreicht wurde. Die FluBverhiltnisse variier-
ten von Stufe zu Stufe,
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12
Die Murphree-Stufeneffektivitit ) EMR = (x1~x2ykxl - x2;) fir den
Raffinatstrom und der Stoffaustausch, Uber die Massenbilanz
bestimmt sind in Tab, 3 zusammengestellt.

Tab. 3 Murphree-Stufeneffektivitit

Stufen-Nr. | Stufeneffektiv, | FluBverhiltnis | Stoffaustausch
EvR (4] , o/w mg U

1 79 0,43 3,73 % 0,07
2. 79 1,0 13,4 + 0,2

3 75,5 0,74 11,05+ 0,25

b 81,6 0,77 12,26+ 0,04

5 93,0 0,83 12,42+ 0,2

6 85 0,38 3,36 + 0,43

Nach Abb. 14 wire bei 100 % Effektivitit gemiB gestricheltem
Stufenzug Ntheor. =5

Die tatsichlich bendtigte Stufenzahl ist 7. Damit errechnet sich
eine Gesamteffektivitit von 71,5 %.
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8. Betriebsverhalten des Zentrifugalextraktors

8.1 Anfahreigenschaften

Der Anfahrvorgang bel einem Z.,E. ist sehr einfach. Nach

dem Einschalten der einzelnen Antriebe und ggf. der
Druckluftregelung wird zuerst die schwere Phase zugege-

ben. Nach einigen Minuten (je nach Durchsatz), wenn die
Stufen geflillt sind und die schwere Phase aus der letzten
Stufe der Gegenstrombatterie ausstrdmt, kann die leichte
Phase eingespeist/werden. Auf diese Weise vermeldet man,

daf leichte Phase ilber den wissrigen Auslauf in der fal-
schen Richtung flieBt, Nach Einspeisung der leichten Phase
wird der Gleichgewichtszustand nach wenigen Minuten erreicht.,

8.2 Gleitringdichtung zur PreRluftaufgabe

Uber jedem Motor sitzt auf dem oben herausragenden Wellen-
ende eine Gleitringdichtung, lUber die die Regelluft auf
die rotierende Welle ohne nennenswerte Luftverluste auf-
gegeben wird. Sie wird axlal durch ein Schulterkugellager
und radial gegen Verdrehung durch einen Arretierstift am
Motorgehiuse gehalten. Zur Schmierung und Wirmeilbertragung
zum Gehiuse ist sie mit 01 gefillt. Die Kilhlung wird durch
Vorbeilenken des vom Motor angesaugten Kihlluftstromes

an ihrem Geh#use erreicht.

Fir eine mdglichst lange Lebensdauer der Gleitringdichtung
sind neben der sorgfdltigen Auswahl des Gleltringwerkstof-
fes, der Kihlung und Schmierung sehr harte und polierte
Laufflichen flir die Wellendichtringe zur Abdichtung der
01-Fiillung wichtig. Bei Versagen kann dle Dichtungseinheit
leicht nach oben abgezogen und durch eine neue ersetzt wer-
den.



8.3

- 21 =

Je nach Dichte&nderung der Phasen in einer Extraktions-
batterie, d.h. Anderung der Lage der Phasentrennscnicht
kdnnen entweder jede einzelne Stufe getrennt oder mehre-
re Stufen zZusammen Uber ein gemeinsames Manometer ge-
steuert werden,

Damit man sofort eine unzullissig hohe Luftleckage erken-

nen kann, wird in jeder Luftzufilhrung zu den einzelnen
Gleitringdichtungen ein Rotameter eingebaut. Beli Leckage
zeigt das entsprechende Rotameter einen griferen Luft-
durchsatz an.

Antrieb

Am einfachsten ist die Verwendung eines Drehstrommotors
mit synchroner Drehzanl, Er ist robust und billig.

Soll die Drehzahl einer Batterie variiert werden, so bile-
tet sich eine Regelung der Drehstrommotoren mittels Fre-
quenzgenerator an.,

Sollen bel verniinftigem Aufwand jedoch die Drehzahlen der
einzelnen Stufen in einem nlicht zu grofen Bereich regel-
bar sein, so kdnnen hierzu Gleichstrom-Nebenschlufmotoren
verwendet werden, deren Drehzahl zZundchst gemeinsam lber
eine Ankerspannungsregelung auf einen Normaliwert geregelt
wird. u., anschliefend beli jeder einzelnen Stufe Uber eine
Feldschwichung auf den gewlinschten Sollwert.

Der Ausfall eines Motors kann an der Schalttafel an den
daflir vorzusehenden Am?eremetern angezeigt werden, Die
benStigte Antriebsleistung4unseres Prototyp=-Z.E. betrug
bei 500 1/h Gesamtdurchsatz ca, O,4 kW.
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8.4 Ausfall einer Stufe

8.4,1 Ausfall eines Motors

Bel Ausfall eines Motors der Ein- oder Ausgangsstufe einer
Batterie durch Kurzschluf, Stromunterbrechung, Lagerschaden
oder Uberlastung ist der Produkt- oder Raffinatstrom stark
mit der anderen Phase verunreinigt.,

F4llt bei einer 6-stufigen Batterie z.B. die dritte Stufe
aus, so ergeben sich nach Abb, 15 folgende Verh&ltnisse:
Stufe 3 fiillt sich 1m Rotor u., Gehiusezwischenraum, die
organ, Phase strdmt Uber den organ. AuslaR zu Stufe 2,

bis Stufe 3 bis zum organ. Wehr mit wissriger Phase ge-
fillt ist., Nun wirkt der statische Druck der wdssrigen
Phase der aus Stufe 4 austretenden organ., Phase entgegen,
was bewirkt, da® nur noch dle schwere (wissrige) Phase
iber die organische Zulaufleitung von Stufe 3 nach 4 zu-
rickstrdmt, wodurch Stufe 3 keine organ., Phase mehr zuge=-
fihrt wird., Da die aus Stufe 2 austretende widssr. Phase
wegen der fehlenden Saugwirkung von Stufe 3 nicht rasch
genug abgeflihrt wird, staut sich auch die Flissigkeilt in
Stufe 2 zwischen Rotor u. Geh#use, wodurch eln Tell der
wissr. Phase lber den organ. Auslaf nach Stufe 1 strdmt,
Stufe 1 fGrdert dle gesamte eintretende wissrige Phase

zu Stufe 2, Organlische Phase tritt niciat aus Stufe 1 aus,
Betrachten wir nun wieder Stufe 4% In diese Stufe wird
wdssrige Phase. von Stufe 3 Uber den widssrigen Zulauf u.
rickwédrts lUber die organ. Auslaufieitung eingespeilst,
aufRerdem von Stufe 5 organische Phase. Durch das Zuriick-
strdmen fillt sich der Raum zwischen Rotor u. Gehduse

in Stufe U4, Da lUber die Leckageleitung diese Menge nicht
abgesaugt wird, fillt sich das Geh&use bls zum widssrigen
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Uberlauf, Uber den dann die widssrige und die gesamte orga-
nische Phase in Stufe 5 strimen.,

Da nun die gesamte von Stufe 5 in Stufe 4 zulaufende orga-
nische Phase wleder Uber den widssrigen Auslauf nach Stufe

5 zurickstrimt, bedeutet das, daB die organ. Phase in Stufe
5 und 5 mit der wissrigen Phase austreten mud.

Auf diese Weise brechen der Extraktionsproze’ und die Pha-
sentrennung zZusammen, dle Batterie muf zur Behebung des

Schadens abgeschaltet werden.

Ausfall der Trennschichtregelung

Bel Leckage einer Gleltringdlchtung oder Ausfall der Regel-
luft treten bel gemeinsamer Luftregelung einer Batterie bei-
de Phasen Uber das wissrige Wehr aus. Auch in diesem Falle

ist die einwandfreie Funktion der Batterie gestdrt. Die Stu-
fen missen zur Reparatur abgeschaltet werden.

Regelt man jedoch den Luftdruck jeder Stufe getrennt, so

wird die Funktion der Batterie bei Ausfall der Regelung

einer Stufe nicht nennenswert gestdrt, wie in Abb, 16 sche-
matisch dargestellt ist, es sei denn, bei der Ein- oder Aus-
gangsstufe fdllt die Regelung aus. In diesem speziellen Fall
kommt kein Gegenstrom zustande, Wenn man jedoch, wie in Abb, 16
dargestellt die Stufen O und 7 zus&dtzlich anbaut und die Stufe
O beim Anfahren einmalig mit wissriger Phase fiUllt, so kann
auch bei Ausfall der Regelung in Stufe 1 oder 6 ein Abschal-
ten der gesamten Batterie vermieden werden. Die beiden End-
stufen dirfen allerdings nicht zusammen ausfallen, da sonst
die Phasen nicht getrennt werden.

Durch entsprechende Uberdimensionierung und Explosionsschutz
der Motoren kann deren Betriebssicherheit und Lebensdauer
erhht werden. Trocken laufende Gleitringdichtungen haben
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bel Dauerbelastung und 3000 Upm eine Mindest-Lebensdauer
von 2000 Stunden, Mit einer einmaligen Fettpackung und
AuRenluft-Kihlung durch den Kihlluftstrom der Motoren
erhSht sich ihre Mindest-Lebensdauer auf 8000 Betriebs-
stunden, ohne daf die maximal zulidssige Luftleckage an
den Gleitringen Uberschritten wird,

Abschalten u, Wiederanfahren der Stufen

An der tiefsten Stelle sind die Extraktoren lUber ein rechen-
f5rmiges AblaBsystem miteinander verbunden., Wdhrend des Be-
triebes sind diese Rohrlelitungen mit widssriger (schwerer)
Phase gefilillt (siehe Abb, 15), das Ablalventil am Ende des
Rechens ist geschlossen., Die senkrechten Entleerungsleitun-
gen miissen mindestens 30 cm lang sein (Prototyp-Extraktor),
d.n. solang, da® die Flissigkeitssiule unter Berilcksichti-
gung ihrer Dichte und der Saugleistung der Mischer-Pumpe
nicht hochgesaugt werden kann, Da die Pumpen jeder Stufe

die gleiche Saugleistung haben, gibt es Uber die Entlee-

" rungsleitungen keinen Fllissigkeitsaustausch benachbarter

Stufen.

Beim Abschalten einer Batterie flllt das Flissigkeitsgemisch
in den Stufen den unteren Teil von Rotor u. Gehduse, Alle
Stufen kdnnen nun vor einer Dekontamination oder Umstellung
auf eln anderes FlileRschema durch Offnen des Ventils im Ab-
laBsystem rasch entleert werden. Bei einer 6-stufigen Z.E.-
Batterie, wie oben beschrieben, betrigt das gesamte Fillvo-
lumen in den Extraktoren und zugehSrigen Ronrleitungen

4,5 Liter, hiervon 1,2 1 organische Phase. Beim Wiederanfah-
ren der nicht entleerten Stufen wird die im unteren Teil des
Extraktors zwischen Rotor und Gehduse stehende Flissigkeit
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in kurzer Zeit {ber dle Leckageleitung von der Mischer-
pumpe abgesaugt.,

8.6 Wische und Demontage einer Stufe

Vor der Demontage oder dem Umbau einer Stufe muf sie ent-
leert und dekontaminlert werden. Bei Stufen ohne Regelung
der Phasentrennschicht mu® wie oben beschrieben iber das
Ablafsystem entleert werden.,

Bel Regelung der Phasentrennschicht entleeren sich die
Stufen etwa zur Hilfte selbst, wenn man die Regelluft ab-
schaltet, Die Batterie wird im Betrieb durch Einspeisung
von wissriger Waschldsung wirksam und rasch gesplilt, wobel
die Waschl3sung Uber die wissrigen Ringwehre austritt. Beil
Regelung der Stufen kann die Waschldsung durch entsprechende
Druckerhdhung der Regelluft auch Uber die organischen Wehre
geleitet werden., ,

Beil einem Ausfall einer Stufe kdnnen von der Zellendecke aus
Motor, Lagerstopfen, Rotor und Mischer zusammen von einem
Kran nach oben abgezogen und durch einen neuen Einsatz er-
setzt werden., Motor und Gieitringdichtung kdnnen ‘auch ge-
trennt demontiert werden., Die Extraktorgehéuse kdnnen nach
LSsen weniger Schrauben nach unten auf den Zellenboden ab-
gelassen werden,

9., Einsatzmigllichkeiten des Z.E.

9.1 Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen

Verglichen mit den bel der wissrigen Wiederaufarbeitung
von Kernbrennstoffen bisher eingesetzten Misch-Absetzern
und pulsierten Siebbodenkolonnen bietet der Zentrifugal-
extraktor folgende Vorteille:
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a) GroRer Durchsatz bel kompakter Bauweise.
Ein geometrisch sicher ausgelegter Z.E., erreicht den
8 bis 10-fachen Durchsatz eines "sicheren" Misch-Ab-
setzers, d.,h. bel glelch grofem Durchsatz mul man
etwa 10 Misch-Absetzbatterien anstelle von nur
einer Z.,E,-Batterie parallel betreiben.
Bei der Aufarbeltung von Kernbrennstoffen mit hohem
Plutonium-Gehalt (6-25 % beim SNR) kommen praktisch
nur Extraktoren in Frage, die durch lhre Geometrie
sicher sind, da man Unfdlle durch menschliches Ver-
sagen unbedingt ausschalten muf. Ein gebriuchliches
Ma® zum Vergleich von Kompaktheit, Kontaktzeit und

Gesamtdurchsatz verschiedener Extraktoren ist die

Extraktorwirksamkelt Ef nach B.,V, Coplan}o)
™
Ep =k » L
v T
k = Konstante, berilicksichtigt das Fliefischema
N = theoretische Stufenzahl
2 = Gesamtdurchsatz {l/h]
V = Extraktorfillvolumen [1]
T = Kontaktzeit

Flir eine theoretische Stufe und fir das System Essig-
sdure-Methylisobutylketon-Wasser ergeben sich fir drel
verschiedene Extraktortypen etwa folgende Werte:
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Extraktor-Typ B h'?}
. 17)
Pump-mix Mixer-Settler 43
Pulsierte Siebbodenkolonne 6517)
Zentrifugalextraktor 600

Der hohe Ef-Wert beim Z.,E. ergibt sich vor allem aus dem beil
hohen Durchsdtzen geringen Fillvolumen der Stufen., Das Speicher-
volumen (Flissigkeits-Inventar) einer Z.,E.-Batterie ist ca., um
den Faktor 50 kleiner als beim Misch-Absetzer gleicher Leistung,
Die verglichen mit der Kapazitidt geringe Baugrdfe der Z.,E. wirkt
sich in der Kerntechnik auch auf die sehr hohen Gebiude- u, Ab-
schirmkosten glinstig aus. Dle 12-stufige Prototyp-Batterie hat
eine Stellfliche von 120 x 80 cm und eine Gesamth8he von 130 cm.,
Bei dieser HBhe ist der Abstand Uber u, unter der Batterie be-
ricksicatigt, der zur Montage bendtigt wird. Nlcht eingeschlos-
sen in das HShenma® wurde die Abschirmdicke und der fir den Kran
benStigte Raum.,

b) Kurze Kontaktzelt

Die Kontaktzeit, def. als das Verhiltnis von Holdup-Volumen zu
Durchsatz 1st beim Z.,E. etwa um den Faktor 20 kleiner als beim
Misch-Absetzer, Dadurch wird es mSglich, hohe speziflsche Akti=-
vititen ohne zu grofe Pu~Verluste und Einbufen im Dekontamina-
tionsfaktor zu verarbeiten, ‘
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Als Nachtell ist zu werten, da bei Stillstand einer Stufe
durch Motorausfall die ganze Extraktor-Batterie zur Behe-
bung des Schadens abgeschaltet werden muf, Der Motor ist
allerdings leicht zuginglich und rasch austauschbar, da
er sich auBerhalb der Strahlenabschirmung befindet.

Solvent-Extraktion in der chemischen Industrie

Die bisher industriell eingesetzten Schnellextraktoren sind:

- Podbielniak-Extraktor (Fa., Baker Perkins, Inc., Saginaw,
Mich, )

- Quadronics-Extraktor (Fa., Liquid Dynamics, Chicago)

Diese belden Extraktoren haben eine horizontal angeordnete
Welle,

Vertikale Wellen haben der
- Luwesta-Extraktor (Lurgi, Westfalia)
- De Lavals-Extraktor (Schweden)

Der Z,E, kann ebenso wie diese 4 Typen in der Petrochemie,
zur Gewinnung von Antibiotika, der Seewasserentsalzung,
Hydrometallurgle u.,a.verwendet werden,

Die Vortelle des Z.E., verglichen mit diesen Schnellextrak-
toren sind:

1, Niedrige Anlagekosten
Bel gleichem Durchsatz und gleicher Stufenzahl etwa
halb so teuer wie der Luwesta-Extraktor.

2. Grope Unempfindlichkeit gegen Verschmutzung.
Bei Trennversuchen mit einer Speiseldsung, wie sle
zur Extraktion Seltener Erden benutzt wird, konnten
65 g Feststoff pro Liter L3sung in Form von Schlamm
ohne Beeinflussung der Funktion des Z.E, durchgesetzt
werden, Der Schlamm wurde mit der schweren Phase so-
fort wieder ausgetragen.
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3, GroRke Flexibilitit
Durch Regelung der Phasentrennschicht mittels Prefluft
von aufen kann eine grofe Prozefflexibllitidt erreicht
werden, Jede Stufe kann ohne Betriebsunterbrechung und
ohne Umbau auf eine optimale Lage der Phasengrenzfliche

eingeregelt werden,
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Hydrodynamik im Zentrifugal-Settler.
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Abb. 5 Gegenstrom-Extraktionsbatterie (6 Stufen)
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Abb7 Charakteristischer Druckregelbereich fiir 80mm Rotor

bei zwei konst.Mengenstromverhaltnissen. X
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Abb:8 Funktionsschema der pneumatischen

Phasentrennschicht - Regelung.
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Abb.9 Max. hydraulische Kapazitiat einer pneumatisch geregelten Z.E-Stufe
bei 1% Verunreinigung der wdssrigen u.organ.Phase bei optimalem Pw
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Abb.10 Extraktions-Flieschema
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Abb:11 Mc Cabe-Thiele Diagramm
fur Uran Extraktion bei 20°C

Gleichgewichtskurven nach Codding und Haas
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Abb.13_Riickextraktions-Flieischema (22°C)
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Abb:14 Mc Cabe-Thiele Diagramm
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Abb15 Gegenstrom einer 6-stufigen Z E.-Batterie bei

Ausfall einer Stufe (ohne Luftregelung)
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Abb.16  Gegenstrom einer 6-stufigenZE-Batterie bei

Ausfall der Luftzufuhr einer Stufe
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