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Z USA M M E N F ASS U N G

Das Verhalten von Plutonium, Uran und Salpetersäure bei

der Extraktion mit 30 Vol %TBP/Alkan wurde bei Anwen-

dung der von der Industriegemeinschaft Kernverfahrens

technik (IGK) für die Wiederaufarbeitungsanlage Karls-

ruhe (WAK) errechneten Fließschemata im Labor untersucht.
Entsprechend dem Verfahren der WAK wurde im ersten Ex

traktionszyklus die gemeinsame Pu-U-Extraktion und - Wäsche,
die Pu/U-Trennung mit U{IV) und die Uran-Rückextraktion

untersucht. Ferner wurden die Fließschemata der zweiten

Zyklen für Plutonium und Uran geprüft.

SU~1MARY

Behaviour of Plutonium and Uranium in the WAK Flowsheet

Laboratory Tests in Mixer-Settlers

Laboratory investigations were made into the behaviour

of plutonium, uranium and nitric acid in the extraction

with 30 vol. % TBP/alkane using the flowsheets calculated

by Industriegemeinschaft Kernverfahrenstechnik (IGK) for

the Karlsruhe Reprocessing Plant (WAK). According to the

WAK process, the Pu-U-coextraction and scrubbing, PU/U

separation with U{IV), and uranium back extraction in the

first extraction cycle were studied. Furthermore, the

plutonium and uranium second cycle flowsheets were studied.

eingegangen: März 1973





1. AufgabensteIlung

Das Ziel der Arbeit war das Studium des Verhaltens von Uran

und Plutonium bei der Gegenstromextraktion nach den vorher

von der IGK (Ingenieurgemeinschaft-Kernverfahrenstechnik)
aufgrund von Mc Cabe - Thiele Diagrammen errechneten Extrak

tionsbedingungen für die Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe

(WAK). In Laborversuchen im Institut für Heiße Chemie sollte
festgestellt werden, ob mit dem vorgesehenen Fließschema die

erforderlichen Uran- und Plutonium-Ausbeuten und die gewünschte

Uranl Plutoniumtrennung erreicht wil"d. Die Bestimmung der

Dekontaminationsfaktoren für Spaltprodukte mit diesem Fließ

schema niedriger Säurekonzentrationen im 1. Zyklus wurde in
einer anderen Arbeit (1) untersucht.

In der WAK ist ein modifizierter Purex-Prozeß vorgesehen.
Zum Zeitpunkt dieser Untersuchung waren einige Prozeßstufen

des vorgesehenen Verfahrens noch nicht ausreichend erprobt:

a.) 1. Wäsche bei 250C darauffolgende 2. Wäsche bei 60°C im

1. Extraktionszyklus

b.) Reduktion des Plutoniums mit Uran (IV)nitrat.

2. Das WAK - Fließschema

Nach Auflösen des Brennstoffs wird in der WAK das Uran in drei,

das Plutonium in zwei Extraktionszyklen gereinigt (Abb. 1).

Zur Endreinigung des Urans ist Silikagel, für das Plutonium

Anionenaustausch vorgesehen.

Im 1. Extraktionszyklus wird nach der gemeinsamen Extraktion

und einer 1. Wäsche bei 250C (HA Extraktor) das Uran und Plu

tonium enthaltende 30% TBP/Alkanx) bei 60 0C mit einer wässrigen

saipetersauren Lösung (in HS) gewaschen. Darauf folgt die

Trennung des Plutoniums von Uran mit Uran(IV)nitrat (in 1BX

und 1BS). Das Pu(III) enthaltende wässrige Produkt (1 BP) wird

nach Einstellung zu·4-wertigem Pu im 2. Pu - Extraktionszyklus

(in 2 A und 2 B) nochmals gereinigt.

x) Alkan: C10 C13 n-Paraffine enthaltendes Verdünnungsmittel der

Gelsenberg AG.
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Das nach der Trennung vdmPlutoniumim1. zyklus im Ex

traktionsnlittel verb leibendeUranwJ.rd im 1C--Extraktor

rückextrahiert~ Das Uranprodukt>wird durch wiederholte
Extraktion in12 und" 3. Uran ..... Extraktionszyklus undan-

schließertd auf Silikagel gereinigt.

Die Gegenstromexperimentewurden·in einer tabor"'Gegenstrom~

extraktionsanlage "Läb ex" durchgeführt, deren schematisChes

Fließbild Abb. 2 zeigt. In den in fünf Gruppen züsammenge"-'

faßtenApp araten rinden >fc1gende .... Arbe i ten statt:

Die· Einstelltmgder Speise lösung, dieiGegenstromextrakt:i.on,

die LCSsungsniittelwäsche; die Uran-- üridPlütohillIrlkOtlzeri:':'

trierung.

Vier Mischabsetzer(2)(Ab13).. 3) mit je 500 rnl und 16 Stufel1,

von einem modifizierten CEN-Typ, ermöglichen durch variable

Verbindungen verschiedene Schemata zu testen. Die aufgezeich

nete Schaltung entspricht dem 1. Extrakti6bszyklus·derWÄK..

Zum Dosieren der Lösungen wurden Dosierpumpen verwendet.

BesOndere Sorgfalt wurde der F11.lßkontr611egewid1llet', diedürch

Rotameter und:f'est<eingebaute Bü:retteh geschähe

4. Analysenverfahren

4.1 Uran -(VI)

4.11 Potentiometrische Titration. Freie Säure und U(VI)

>O,lM, in Abwesenheit von Pu (3).

4.12 U(VI)<.O,1M Photometrisch mit Thioglykolat (4).

4.13 >0,1 mg U/ml auch neben Pu, Röntgenfluoreszenzanalyse (5)

4.14 <0,1 mg U/ml auch neben Pu, Polargraphie (6).
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4.2 Uran (IV)

4.21 Photometrisch über den Eisen (II)phenanthrolin
komplex (7).

4.22 Polarographie (6).

4.3 Plutonium

4.31>0,1 mg/nd Röntgenfluoreszenzanalyse (5).

4. 32 L.. 0 ,1 mg/mI 0( - Zählung

~- Spektrometrie

4.33 Wertigkeit des Pu mit Spektralphotometrie (8).

4.4 Bestin~ung der freien Säure

4.41 In Abwesenheit von Pu potentiometrische Titration

nach 4.11 (3).

4.42 Jodsäure - Methode (9).

4.43 Titration in nichtwässrigem System (10).

5. Extraktionsversuche

Die Extraktion wurde zuerst mit Uran- Salpetersäure-Lösungen

und abschließend mit Uran, Plutonium und Salpetersäure ent
haltenden Lösungen getestet. Die Versuchsdauer war etwa

8 Stunden, ausreichend für die Einstellung der Gleichgewichte.

Die Probenahme erfolgte aus allen Karoolern der Mischabsetzer.

Die Konzentrationsprofile von Pu, U und HN0
3

werden in den

folgenden Diagranmme mit den berechneten Konzentrationen der

theoretischen Stufen verglichen. Die theoretischen Werte
wurden für die Kan~erzahl der Versuchsanordnung berechnet.

Da diese Kammerzahlen in der Labex-Anlage vorgegeben waren

und mit der Zahl der Kammer-n in den Batterien der WAK nicht

ganz übereinstimmen, entstehen geringfügige Abweichungen
gegenüber der Anlage in den Konzentrationen, insbesondere

der Salpetersäure.
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Die Verteilungsdaten für Uran und Salpetersäure in 30%

TBP wurden der Literatur entnommen , Für Plutonium

mußten fehlende Daten durch eigene Messungen ergänzt
werden.

Die Konzentrationen und Flußverhältnisse wurden dem WAK

Fließschema vom 1.8.1966 entnon~en. Dieses war von der

IGK und der GWK mittels Me Cabe-Thiele Diagrammen ausge

legt worden. Die Durchflußmengen der Experimente wurden

unter der Voraussetzung berechnet, daß die Verweilzeiten

in der Labex-Modellapparatur ebenso groß waren wie in den
Kan~ern der WAK-Anlage.

6. Ausbeuten der Extraktionsversuche

In der Tabelle 1 sollen zur besseren Übersicht zuerst die

bei den Versuchen erreichten Ausbeuten den gerechneten Werten
und die notwendigen Kammerzahlen den in der Anlage vorhan

denen gegenübergestellt werden. Danach soll auf die Diskus

sion der Extraktion in den einzelnen Batterien eingegangen

werden.

In der Tabelle sind angegeben:

1. Kolonne: Zahl der notwendigen theoretischen Stufen für

Uran und Plutonium, um eine Ausbeute von 99,9%
zu erreichen (0,1% Verlust).

2. Kolonne: Die im Laborversuch benötigten praktischen

Stufenzahlen.

3. Kolonne: Die in der WAK und im Laborexperiment faktisch

zur Verfügung stehenden Stufen- bzw. Kammern.

4. Kolonne: Die prozentualen Verluste an Uran bzw. Plu

tonium nach der in der WAK vorhandenen Anzahl

von Kammer-n,

5. Kolonne: Die prozentualen Verluste am Auslauf des Ex

traktors im Laborversuch.
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1. Zyklus

Im Extraktionsteil des HA-Extraktors sind für einen

Uran-Verlust von c 0,1% 4 praktische Stufen erforderlich

(gegenüber 3 theoretischen). Bei Plutonium wurden dafür

5 theoretische Stufen errechnet. In 5 Kammern, die Zahl

entspricht der Zahl im WAK-Extraktor, ist der U-Verlust
<0,01% und der Pu-Verlust 0,35%. Im 1C Extraktor rür die

Rückextraktion von Uran bei 60 0C stehen gegenüber 5 ge

rechneten Stufen in der WAK 14 Kammern zur Verfügung, wo

bei ein Verlust von 0~3% U, nach 16 Kammern 0,1% gemessen

wurde.

2. Uranzyklus

Im 2. Uranzyklus stehen bei der Extraktion in 2D in der

WAK 5, im Labor 6 Kammern gegenüber 3 theoretischen Stufen

zur Verfügung, der Verlust blieb unter 0,1%.

Bei der Uranrückextraktion in 2E reichten für 99,9% Ausbeute

9 Kammern gegenüber 8 theoretischen Stufen aus. Bei den

in der WAK zur Verfügung stehenden 14 Stufen ist der Ver

lust< 0 ,01%.

2. Plutoniumzyklus

Im 2. Plutonium-Zyklus waren bei der Extraktion in der 2A

Batterie für 99,9% Ausbeute 9 praktische gegenüber 7
theoretischen Stufen notwendig. Bei 10 Kammern in der WAK

kann denmach mit einem Verlust <0,1% gerechnet werden.

Bei der Rückextraktion des Plutoniums in der 2B-Batterie

waren für 99,9% Ausbeute 11 praktische gegenüber 9 theo

retischen Stufen und 10 in der WAK vorhandenen notwendig.



- 6 -

7. Erster Extraktignszyklus

Der 1. Extraktionszyklus wurde in 4 Mischabsetzerbatterien
mit je 16 Kammern getestet (Abb. 4). In der HS-Batterie
wurden nur 5 Kan~ern zur Wäsche benutzt. 1 BX und lBS waren

in einer Batterie untergebracht. Die Konzentrationen
und Flüsse sind der Abb. 4 zu entnehmen.

7.1 Extraktion in HA

Von 16 Kan~ern des Extraktors wurden in verschie

denen Versuchen 8 bzw. 9 für die Extraktion und 8
bzw. 7 für die Wäsche verwendet. In der HA - Batterie

der WAK sind 5 Extraktions- und 9 Waschkan~ern vor
handen.

Zuerst wurde das Fließschema mit 1 und 1. 4 HN0 3
nur mit Uran in der Feed - Lösung mehrmals getestet.
Dann wurde bei 1.4 M HN0 3 mit Plutonium und Uran das

Fließschema nochmals überprüft. Die Konzentrations
profile des Urans und der Salpetersäure von zwei

solchen Versuchen mit U und Pu sind den Abb. 5 und 6
zu entnehmen. Die Speiselösung HAF in Versuch 1
(Abb. 5) enthielt 0,96 M U, 1.4 M HN0

3
und 1.3 g Pu/l.

Der Rückfluß aus dem HS-Wäscher enthielt 35 g U/l,
0,41 g Pu/l, 1.8 M HN0

3•
Im Extraktionsteil (Kammern

Nr. 1-8) stin~en die experimentellen und theoretischen
Werte für die Salpetersäure sowohl für die organische

als auch die wässrige Phase gut überein. Bei Uran sind

die Tendenzen dieselben. Für 99,9% Ausbeute sind 4
praktische Stufen anstatt 3 theoretischen notwendig.

Die Sättigung des organischen Produktes HAP war 57%

in Abb. 5 und 62% in Abb. 6, der Rücklauf aus HSR 8%
in Abb.5 und 9,5% des Urans in Abb. 6.
Im Waschteil HAS ist die wässrige Konzentration des

Urans größer als gerechnet. Dies ist ~arauf zurückzu

führen, daß die Säurekonzentration der wässrigen Phase
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kleiner als berechnet war. Die Spitze im Verlauf

der Uran-Konzentration Abb. 5 deutet auf eine Rück
mischung der hochkonzentrierten Speiselösung in den

Waschteil hin. Mit der Waschlösung wurde dabei 5,7%
des gesamten Urans anstatt der berechneten 2~9% in den
Extraktionsteil zurückgeführt. In Abb.6 betrug der

Rücklauf von HAS nach HA 5,9% Uran.

Das Konzentrationsprofil von Pu(IV) und zum Vergleich

auch das von Pu(VI) ist in Abb. 7 dargestellt. Bei
der Auflösung kann es zur Bildung von Pu(VI) kommen,
außerdem könnte bei Verwendung eines Oxidationsmittels,

z. B. zur besseren Extraktion des Np als Np(VI), auch
Pu(VI) entstehen. Deshalb wurde hier zum Vergleich

die Extraktion von reinem Pu(VI) neben Uran untersucht.
Für Pu( IV) stimmen die gefundenen Werte mit den the 0-

retischen im Bereich der höheren Konzentration gut

überein. Nach 5 Kawnern (WAK und theor. Stufenzahl)

ist die Ausbeute 99,65% (Verlust O~35%). Die Extrak
tion der letzten Reste von Plutonium verläuft nicht

mehr genau nach der Verteilungskurve. Für 99,9% Aus
beute waren 8 Kammer-n notwendig.
Mit der Waschlösung werden 26% des gesamten Pu(IV)

gegenüber den theoretisch errechneten 24,5% zurückge
führt. Infolge der geringeren Verteilungskoeffizienten

des Pu(VI) (um einen Faktor von etwa 0,5)
ist die Pu(VI)-Konzentration der Waschlösung und der

Pu(VI) Rücklauf (40%) etwa doppelt so groß wie der des

Pu(IV). Nach 5 Extraktionskanwern ist max. 98,5%
(1.5% Verlust) des Pu(VI) extrahiert, nach 8 Kammern

war der Verlust im Raffinat 0,5% Pu(VI).
Sehr entscheidend für die vollständige Extraktion des

Pu im HA-, aber auch im 2A-Extraktor ist somit die

Einstellung der 4-wertigen Stufe und die Vermeidung

der Bildung von Polymeren.
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7.2 Wäsche bei 600 c imHS

Der HS-Extraktor der WAK hat 5 Kammern. Die Kon
zentrationsprofile von U(VI), Pu(IV), Pu(VI) und
HN0 3 für die Wäsche bei 60°C im HS-Extraktor
mit 5 Kammer-n zeigt Abb. 8 • Die theoretischen Werte
sind für 3 Stufen angegeben.

Da bei 60°C für die Berechnung weniger Daten zur
Verfügung standen als bei 25°C, ist die Überein
stimmung mit den experimentellen Werten weniger gut
als im HA - Extraktor. Die HN0

3-Konzentration in der
wässrigen Phase ist geringer, der Rücklauf des Pu
(IV) etwas größer als erwartet. Die Konzentration
des Pu(VI) in der wässrigen Lösung ist etwa zweimal

so groß wie die des Pu(IV).

7.3 Uran - Plutonium-Trennungin1BX - 1BS (Abb. 9,10)

Die Trennung des Plutoniums von Uran geschieht durch
Reduktion des Plutoniums mit Uran (IV) zu Plutonium
(IlI). Schwierigkeiten bei der Trennung bereitet
die Instabilität des Pu(III) und des U(IV) in sal
petersauren Lösungen, insbesondere in Gegenwart von
Nitrit. In einer früheren Arbeit (11) wurde festgestellt,
daß für die Trennung eine maximale Säurekonzentration
von 1.5 - 2M in der wässrigen Phase, etwa zehnfacher
U(IV)-überschuß und 0.2M Hydrazin zur Zerstörung

des Nitrits am günstigsten sind. Eine genügende
Uran(IV)-Konzentration (einige g/l)' in der wässrigen
Phase muß in jeder Kammer des 1BX - Extraktors ge

sichert sein.
Im 1BX - Extraktor wird das Pu mit den zwei wässrigen
Lösungen 1BX und 1BS aus dem organischen Strom heraus-

gewaschen. Der 1BS - Extraktor dient zur Extraktion
des Urans mit frischem TBP(1BS) aus dem wässrigen Pro

dukt (1BP).
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In den Laborversuchen standen im BX und 1BS je

8 Extraktionskammern zur Verfügung. In den je 9
Kammer-n enthaltenden Extraktoren der WAK ist dem
nach eine bessere Trennwirkung zu erwarten. Die Er

gebnisse zweier Versuche sind in den Abb. 9 und 10

dargestellt. In Abb. 9 enthielt die 1BXS-Lösung
0,6 M HN0 3 und 0,2 M N2H5N03, in Abb. 10 0.2 M

HN0 3, 0.02 M U(IV), 0.2 M N2HSN0 3 • 1BX enthielt

im ersten Falle 1.9 M HN0 3, im zweiten 2.4 MHN03•
Im 1BX-Teil geschieht die Reduktion zu Pu(III), das

Plutonium wird aus der organischen Phase bis auf 2.4
mg Pu/l am Auslauf (1BU) (Abb. 9) entfernt. Dies
entspricht 37 ppm Pu im Uran. Die Konzentration
des Urans in der organischen Phase bleibt konstant.

Im 1BS-Teil wird das Uran aus der Pu-führenden wäss
rigen Phase mit frischem TBP (1BS) extrahiert. Gleich
zeitig wird U(IV) zu U(VI) oxidiert. Das Plutonium 

Produkt (1BP) enthält etwa 20 mg U/l, was einem Ge
halt von etwa 1% U im Pu entspricht, aber ohne Schwie~

rigkeit auf 0,3% erniedrigt werden kann. Das entspricht
einem DF (U/Pu) = 5.103 bis 1.5.104• Es erwies sich,

daß eine Reduktion bei Raumten~eratur günstiger als
bei den ursprünglich beabsichtigten 60°C ist. Die

geplante Rückführung des organischen 1BSU-Stromes in

1HS wurde in der WAK geändert, da diese durch das

enthaltene U(IV) zu Plutonium-Verlusten im HAW ge

führt hätte.

7.4 Uran - Rückextraktion in 1C

Das Uran des organis~hen Produkts 1BU aus dem Trenn

extraktor wird im letzten Extraktor (1C) des 1. Zyklus
mit verdünnter 0.02 M HN0 3 rückextrahiert. Da die

Verteilungskoeffisienten des Urans bei 60°C geringer

als bei 25°C sind, ist die Rückextraktion bei er
höhter Temperatur günstiger. Die Abb. 11 gibt einen

Vergteich der Rückextraktion. bei 60°C und 25°C.
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Bei 60°C ist der Urangehalt der organischen Phase
nach 14 Kammern, entsprechend der WAK-Kan~erzahl,

etwa 0,3% und nach 16 Kammer-n im organischen Aus
lauf 0,1% des gesamten Urans. Bei 25°C ist bei dem
hier dargestellten Versuch der Fluß der wässrigen

Phase um 10% geringer als vorher. Dies und die
größeren Verteilungskoeffizienten gegenüber 60°C

führten nach 14 Kan~ern zu 3,4%, nach 16 Kamnlern
am Auslauf zu 0,2% des Urans im TBP. Die ursprüng
lich geplante Kammer-z ah L des Extraktors lC in der
WAK von 7 wurde auf 14 erhöht. Damit ist die ge
wünschte Ausbeute durch geringfügige Änderung des
Flußverhältnisses der Phasen zu erreichen.

8. Zweiter Plutonium-Zyklus

Das Fließschema des 2~Plutonium-Zyklus zeigt Abb.

12. Die Extraktion wurde in zwei Mischabsetzern
mit je 16 Kammern durchgeführt.

8.1 Extraktion in 2A (Abb. 13)

Nach Abtrennung des Plutoniums als Pu(III) wird

dieses mit salpetriger Säure zu Pu(IV) oxidiert und
die Salpetersäurekonzentration auf 2,5 Meingestellt.

Die Gleichgewichtskonzentration der HN0 3 betrug
etwa 2,3 M im Extraktionsteil (berechnet 2,4 M)
und 1,2 M im Waschteil (berechnet 1,2 M). Die er
rechneten und gemess~nen Plutonium-Konzentrationen
zeigen eine sehr gute Übereinstimmung, bis auf den
Plutonium-Gehalt der wässrigen Phase der Wäsche.

Berechnet waren 7 theoretische Stufen, im Experiment
war der Verlust an Plutonium im Raffinat nach 9 Kammern
0,1%. In der WAK stehen 10 Kammern für die Extraktion
zur Verfügung, was zusätzliche Sicherheit bietet.
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Für die Wäsche sind in der Anlage 3 Kan~ern vor

handen, während im Experiment 7 Kammern benützt

wurden. Die Plutoniumkonzentration der organischen

Phase zeigt, wie errechnet, ein Maximum im mittleren
Teil desWaschextraktors.

8.2 Rückextraktion in 2B(Abb. 14)

Die Säure- und Plutoniumkonzentrationen der wäss

rigen Phase sind im Experiment höher als die be

rechneten Werte ..Für99, 9% Ausbeute waren 9 theo
retische Stufen errechnet und 11 praktische Kammern

notwendig. In der 13. Karr~er war noch 0,003%, in der

16. Kammer- 0,002% des Plutoniums im TBP.

9. Zweiter Uran ~ Zyklus (Abb.15)

9.1 Extraktion in 2D (Abb. 16)

Wegen der hohen Dichte der Speiselösung 2 DF konnte

diese nicht wie vorgesehen in die 6. Mischkammer

eingespeist werden. Sie mußte vielmehr in die 6.

Absetzkammer zugeführt werden, um einen einwand-

freien Tramsport der wässrigen Phase durch die Batterie

zu ermöglichen. Die Urankonzentrationen in der 6.

Kammer ist daher nicht repräsentativ und nicht durch

das Verteilungsgleichgewicht bestin~t. Auch die Kon

zentrationen in der angrenzenden Kammer 5 und 7 werden

durch diese hohe Konzentration noch beeinflußt und

sind deshalb ebenfalls zu hoch.
Das Konzentrationsprofil des Urans in der wässrigen

Phase ist deswegen an diesen Stellen in der Abb.16
unterbrochen. In der WAK stehen inder2D-Batterie

für die Extraktion 5, für die Wäsche 13 Kammern zur

Verfügung. In den Laborversuchen wurden für die Extrak

tion 6 und für die Wäsche 10 Kammern verwendet,
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was etwa den ursprünglich vorgesehenen-Zahlen ent
sprach. Für 99,9% Ausbeute waren 3 theoretische

Stufen errechnet und 5 praktische Kammern nötig.
In der organischen Phase ist die Übereinstimmung

der theoretisch errechneten und experimentell be

stimmten U-Konzentrationen im Waschteil sehr gut.

Im Extraktionsteil ist die Abnahme der Urankonzen

trationen in beiden Phasen langsamer als errechnet,
und um eine Stufe in Richtung Raffinatauslauf ver

schoben. Dies ist die Folge der vorher erwähnten Zu

fuhr der Speiselösung in die 6. Absetzkammer. Das

Konzentrationsprofil des Urans in der wässrigen Phase

liegt deshalb im ganzen Mischabsetzer höher als er

rechnet und parallel zur theoretischen Kurve. Das

Profil der Säurekonzentrationen in den organischen

und wässrigen Phasen folgt dem Verlauf der errechneten

Profile sehr gut. Nur in der Nähe des Einlaufs der

Waschlösung 2DS sind die Säurekonzentrationen der

wässrigen Lösung höher als erwartet.

9.2 Rückextraktion in 2 E (Abb. 17)

Für die Rückextraktion des Urans in der 2E-Batterie

sind in der WAK 15 Kammern gegenüber 8 theoretischen
Stufen vorgesehen. Im Laborexperiment standen 16 Kammern

zur Verfügung. Schon in 9 Kan~ern wurden 99,9% Aus

beuten erreicht.

Die Säurekonzentrationen sind im Versuch etwas höher

als die theoretisch errechneten Werte. Die Überein

stimmung der experimentellen und errechneten Urankon

zentrationen in der organischen und wässrigen Lösung

ist mäßig. Während der Verteilungskoeffizient bei der

theoretischen B.erechnung in den letzten Stufen:>l war,

war er praktisch durchgehend<l, trotz der gefundenen

etwas höheren Säurekonzentrationen.
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10. Folgerungen

Die berechneten Fließschemata der Extraktionszyklen

wurden experimentell gut reproduziert. Die zur Berech

nung verwendeten Daten und Annahmen waren zufrieden

steIlend. Die aufgrund der Untersuchung notwendigen

Änderungen wurden, so weit diese die apparative Aus

rüstung betrafen, beim Bau der Anlage berücksichtigt.

Darüber hinaus sind gewünschte Ausbeuten durch Änderun

gen der Extraktionsbedingungen ßU erreichen. Die in

aktiven Versuchen und im Betrieb erreichten Dekonta

minationsfaktoren könnten Änderungen des Fließschemas

notwendig machen.

Im Einzelnen wurden folgende Änderungen in der Anlage

durchgeführt:

1. Die Kammer-zahL der lC-Batterie wurde von ursprüng

lich 7 auf 14 erhöht.

2. Die Kammerzahl in der 2A-Batterie wurde im Extrak

tionsteil von 6 auf 10 Kammern erhöht.

3. Die lBSU Lösung wird nicht in HAS, sondern in

1 BX geführt, um Plutoniumverluste im HAW zu

vermeiden.

4. Die Trennbatterie 1 BX wird bei 25°C anstatt bei

60°C betrieben.

5. Die Säurekonzentration in 1 BXS wurde von 0,6 M

HN0
3

auf 0,1 M gesenkt.
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Tab.1

WAK - FlieOschema

Stufenzahlen und Verluste

- ~

Theor. Stu fe n- Stufenzahl Stu fenzahl % Verluste nach
zahl· ex perimentell In WAK-Stufen z. Labor - Stu fenz

Extraktor für 99J9%Ausb.
U

I

Pu U Pu WAK Labor U Pu U Pu

I. Zyklus
HA 3 5 4 8 5 8 < 0 01 0,35 < 0 01 0,1, ,
1 C (60°) 5 - 16 .- 14 16 0,3 - 0, 1 -

11. Uran-Zy klus

20 3 - 5 .. 5 6 0,1 - 0,07 -
2E 8 - 9 .. 15 16 < 0 01 - < 0 01 -s s

ILPu-Zyklus

2A - 7 - 9 10 9 - <01 - 0,1,

28 - 9 - 11 10 16 - OJ12 - 0,002

• Für 99,9 % Aus beute
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Abb.7 I. Extraktionszyklus - HA
Extraktion +Wäsche( 25°C)

HAF: 158 ml/h; 2299 U/l, 1,3 9 Pu/l, 1,4 M HN03
HAX: 490ml/h; 30% TBP/Alkan

16 Stufe

HSRt

Org.

<,org.th.

----_---Wsg.--.......--',---,.;--
I
I
I
I
i
I
I
I
I
I
I

","

,""
I

,--__ . Wsg.
Ir---~~~~~~~~~~-

-~-, ,~

/ Org.
I

I.
1
I
I

I I
l~ / w3g·th.
f/
//

_-f---

a.) Pu (IV)

HSR: 0,41 9 Pu/l
(82 rnl/h), 35g U/l

1,8 M HN03

1

tHAX

b.) Pu(VI)

HSR : 1,2g Pu/l
(82 mUh) 239 U/l

1,8 M HN03

0,'

0,5

0,5

9 Pu/l

0,1

7
I
I
I
!
I

I
/

/
/.,,',..

1

tHAX

I

8

~HAF

I

16 Stufe
HSRA

I



Abb,8 I. Extraktionszyklus- HI5
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Abb.9 Plutonium-Uran Trennung
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Abb.10 Plutonium-Uran Trennung
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Abb.13 Ir.Pu- Extraktionszyklus - 2A
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Abb.16 II. Uran- Extraktionszyklus-2 0
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Abb.17 II. Uran- Extraktionszyklus - 2E
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