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ZUSAMMENFASSUNG

Das Verhalten von Plutonium, Uran und Salpetersiure beil

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

dung der von der Industriegemeinschaft Kernverfahrens-
technik (IGK) fiir die Wiederaufarbeitungsanlage Karls-

ruhe (WAK) errechneten FlieBschemata im Labor untersucht.
Entsprechend dem Verfahren der WAK wurde im ersten Ex-
traktionszyklus die gemeinsame Pu-U~Extraktion und - Wische,
die Pu/U-Trennung mit U{IV) und die Uran-Rilickextraktion
untersucht. Ferner wurden die FlieRschemata der zweiten
Zyklen fiir Plutonium und Uran gepriift.

SUMMARY

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: Mdrz 1973






1. Aufgabenstellung

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 filir die Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe
(WAK). In Laborversuchen im Institut flir HeiRe Chemie sollte
festgestellt werden, ob mit dem vorgesehenen FlieRschema die
erforderlichen Uran- und Plutonium-Ausbeuten und die gewlinschte
Uran/ Plutoniumtrennung erreicht wird. Die Bestimmung der
Dekontaminationsfaktoren fiir Spaltprodukte mit diesem Flief-
schema niedriger Siurekonzentrationen im 1. Zyklus wurde in
einer anderen Arbeit (1) untersucht.
In der WAK ist ein modifizierter Purex-Prozef vorgesehen.
Zum Zeitpunkt dieser Untersuchung waren einige Prozefistufen
des vorgesehenen Verfahrens noch nicht ausreichend erprobt:
a.) 1. Wische bei 25°C darauffolgende 2. Wische bei 60°C im
1. Extraktionszyklus
b.) Reduktion des Plutoniums mit Uran (IV)nitrat.

2. Das WAK - Fliefschema

Nach Auflésen des Brennstoffs wird in der WAK das Uran in drei,
das Plutonium in zwei Extraktionszyklen gereinigt (Abb. 1).
Zur Endreinigung des Urans ist Silikagel, filir das Plutonium

Anionenaustausch vorgesehen.

Im 1. Extraktionszyklus wird nach der gemeinsamen Extraktion
und einer 1. Widsche bei 25°C (HA Extraktor) das Uran und Plu-
tonium enthaltende 307% TBP/Alkanx)
salpetersauren L&sung (in HS) gewaschen. Darauf folgt die

bei 60°C mit einer wissrigen

Trennung des Plutoniums von Uran mit Uran(IV)nitrat (in 1BX
und 1BS). Das Pu(III) enthaltende wissrige Produkt (1 BP) wird
nach Einstellung zu 4-wertigem Pu im 2. Pu - Extraktionszyklus

(in 2 A und 2 B) nochmals gereinigt.

X) Alkan: C1o 013 n-Paraffine enthaltendes Verdiinnungsmittel der
Gelsenberg AG.



Das nach der Trennung vom Plutonium im 1. ZyKlus im Ex-
traktionsmittel verbleibende Uran wird im 1C-Extraktor -
riickextrahiert. Das Uranprodukt»wird‘dufch"Wieaerhdite~‘
Extraktion im 2. und 3. Uran - Extraktlonszyklus und an-?7”
schlieBend auf Slllkagel gerelnlgt R

'3, Versuchsapparatur’ -

Die Gegenstromexperimente wurden in einer Labor-Gegenstrom-
extraktionsanlage "Labex" durchgefiihrt, deren' schematisches
Flieﬁbild Abb. 2 zeigt. In den in funf Gruppen zusammenge-*
Die Elnstellung ‘der Speiseldsung, die Gegenstromextraktlon,

die Losungsmlttelwasche, die Uran- und Pluton1umkonzen-~

trlerung.

Vier Mischabsetzer(2(Abb. 3) mit je 500 ml und 16 Stufen,
von einem modifizierten CEN-Typ, ermdglichen durch variable
Verbindungen verschiedene Schemata zu testen. Die aufgezeich-
nete Schaltung entspricht dem 1. Extraktionszyklus der WAK.:
Zum Dosieren der Lésuugeﬁ wurden Dosierpumpen verwendet.

' ‘Besondere Sorgfalt wurde der FluBSkontrolle gew1dmet ~die'durch
Rotameter und fest elngebaute Buretten geschah ol

4, Analysenverfahren

4,1 Uran -(VI)

4.11 Potentiometrische Titration. Freie Siure und U(vI)

>0,1M, in Abwesenheit von Pu (3).
4,12 U(VI)<0,1M Photometrisch mit Thioglykolat (4).
4,13 >0,1 mg U/ml auch neben Pu, RSntgenfluoreszenzanalyse

4,14 €0,1 mg U/ml auch neben Pu, Polargraphie (6).

(5)



4,2 Uran (IV)

4.21 Photometrisch tiber den Eisen (II)phenanthrolin-
komplex (7).

4,22 Polarographie (6).

4.3 Plutonium
4,31 >0,1 mg/ml Réntgenfluoreszenzanalyse (5).

4,32 £0,1 mg/ml & - Zihlung
- Spektrometrie

4,33 Wertigkeit des Pu mit Spektralphotometrie (8).

4.4 Bestimmung der freien Siure

4.41 In Abwesenheit von Pu potentiometrische Titration
nach 4.11 (3).

4,42 Jodsiure - Methode (9).

4.43 Titration in nichtwissrigem System (10).

5. Extraktionsversuche

Die Extraktion wurde zuerst mit Uran- Salpetersiure-L&sungen
und abschliefBend mit Uran, Plutonium und Salpetersiure ent-
haltenden LO8sungen getestet. Die Versuchsdauer war etwa

8 Stunden, ausreichend fiir die Einstellung der Gleichgewichte.
Die Probenahme erfolgte aus allen Kammern der Mischabsetzer.
Die Konzentrationsprofile von Pu, U und HNO3 werden in den
folgenden Diagrammne mit den berechneten Konzentrationen der
theoretischen Stufen verglichen. Die theoretischen Werte
wurden fiir die Kammerzahl der Versuchsanordnung berechnet.
Da diese Kammerzahlen in der Labex-Anlage vorgegeben waren
und mit der Zahl der Kammern in den Batterien der WAK nicht
ganz Ubereinstimmen, entstehen geringfligige Abweichungen
gegenliber der Anlage in den Konzentrationen, insbesondere

der Salpeterséure.



Die Verteilungsdaten filir Uran und Salpetersiure in 30%
TBP wurden der Literatur entnommen. Fiir Plutonium

muRten fehlende Daten durch eigene Messungen erginzt
werden,

Die Konzentrationen und FluBverhdltnisse wurden dem WAK-
FlieBschema vom 1.8.1966 entnommen. Dieses war von der
IGK und der GWK mittels Mc Cabe-Thiele Diagrammen ausge-
legt worden. Die DurchfluBmengen der Experimente wurden
unter der Voraussetzung berechnet, daR die Verweilzeiten
in der Labex-Modellapparatur ebenso groR waren wie in den
Kammern der WAK-Anlage. |

6. Ausbeuten der Extraktionsversuche

In der Tabelle 1 sollen zur besseren Ubersicht zuerst die
bei den Versuchen erreichten Ausbeuten den gerechneten Werten
und die notwendigen Kammerzahlen den in der Anlage vorhan-
denen gegenﬁbergestellt 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 flir
Uran und Plutonium, um eine Ausbeute von 99,9%
zu erreichen (0,1% Verlust).

2. Kolonne: Die im Laborversuch bendtigten praktischen
Stufenzahlen.

3. Kolonne: Die in der WAK und im Laborexperiment faktisch
zZur Verfﬁgung stehenden Stufen- bzw. Kammern.

4, Ko

’,_..l\

onne: Die prozentualen Verluste an Uran bzw. Plu-
tonium nach der in der WAK vorhandenen Anzahl

von Kammern.

5. Kolonne: Die prozentualen Verluste am Auslauf des Ex-
traktors im Laborversuch.



1. Zyklus

Im Extraktionsteil des HA-Extraktors sind fiir einen
Uran-Verlust von< 0,1% 4 praktische Stufen erforderlich
(gegeniiber 3 theoretischen). Bei Plutonium wurden dafiir

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 filir die
Riickextraktion von Uran bei 60°C stehen gegeniiber 5 ge-
rechneten Stufen in der WAK 14 Kammern zur Verfﬁgung, 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 dér

WAK 5, im Labor 6 Kammern gegeniiber 3 theoretischen Stufen
zZur Verfﬁguhg;der Verlust blieb unter 0,1%.

Bei der Uranriickextraktion in 2E reichten fiir 99,9% Ausbeute
9 Kammern gegeniiber 8 theoretischen Stufen aus. Bei den

in der WAK zur Verfiigung stehenden 14 Stufen ist der Ver-
lust <0,01%.

2. Plutoniumzyklus

Im 2. Plutonium-Zyklus waren bei der Extraktion in der 2A-
Battefie fiilr 99,9% Ausbeute 9 praktische gegeniiber 7
théoretiSchen’Stufen notwendig. Bei 10 Kammern in der WAK
kann demnach mit einem Verlust < 0,1% gerechnet werden.

Bei der Riickextraktion des Plutoniums in der 2B-Batterie
waren fir 99,9% Ausbeute 11 praktische:gegenﬁber 9 theo-
retischen Stufen und 10 in der WAK vorhandenen notwendig.



7. Erster Extraktienszyklus

Der 1. Extraktionszyklus wurde in 4 Mischabsetzerbatterien
mit je 16 Kammern getestet (Abb.4). In der HS-Batterie
wurden nur 5 Kammern zur Wische benutzt. 1 BX und 1BS waren
in einer Batterie untergebracht. Die Konzentrationen

und Flisse sind der Abb. 4 zu entnehmen. .

7.1 Extraktion in HA

Von 16 Kammern des Extraktors wurden in verschie-
denen Versuchen 8 bzw. 9 flir die Extraktion und 8
bzw. 7 filir die Wdsche verwendet. In der HA - Batterie
der WAK sind 5 Extraktions- und 9 Waschkammern vor-
handen.
Zuerst wurde das FlieRschema mit 1 und 1.4 HNO3
nur mit Uran in der Feed - LOsung mehrmals getestet.
Dann wurde bei 1.4 M HNO3 mit Plutonium und Uran das
FlieRschema nochmals tiberprift. Die Konzentrations-
profile des Urans und der Salpetersiure von zwei
solchen Versuchen mit U und Pu sind den Abb. 5 und 6
zu entnehmen. Die Speiseldsung HAF in Versuch 1
(Abb. 5) enthielt 0,96 M U, 1.4 M HNO, und 1.3 g Pu/l.
Der Riickflu® aus dem HS-Wischer enthielt 35 g U/1,
O,41 g Pu/l, 1.8 M HNOB. Im Extraktionsteil (Xammern
r. 1-8) stimmen die experimentellen und theoretischen
Werte filir die Salpetersiure sowohl flir die organische
als auch die wissrige Phase gut liberein. Bei Uran sind
die Tendenzen dieselben. Fiir 99,9% Ausbeute sind &4
praktische Stufen anstatt 3 theoretischen notwendig.
Die Sittigung des organischen Produktes HAP war 57%
in Abb. 5 und 62% in Abb. 6, der Riicklauf aus HSR 8%
in Abb.5 und 9,5% des Urans in Abb. 6. ‘
Im Waschteil HAS ist die widssrige Konzentration des
Urans grbRer als gerechnet.’Dies ist darauf zurlickzu-
fithren, daR die Siurekonzentration der wissrigen Phase



kleiner als berechnet war. Die Spitze im Verlauf

der Uran-Konzentration Abb. 5 deutet auf eine Riick-
mischung der hochkonzentrierten Speiseldsung in den
Waschteil hin . Mit der Waschldsung wurde dabei 5,7%
des gesamten Urans anstatt der berechneten 2,9% in den
Extraktionsteil zurlickgefiihrt. In Abb.6 betrug der '
Riicklauf 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 Aufldésung kann es zur Bildung von Pu(VI) kommen,
auBerdem kénnte bei Verwendung eines Oxidationsmittels,
Zz. 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.
Fiir Pu( 1V) stimmen die gefundenen Werte mit den theo-
retischen im Bereich der hdheren Konzentration gut
Uberein. Nach 5 Kammern (WAK/und theor. Stufenzahl)
ist die Ausbeute 99,65% (Verlust 0,35%). Die Extrak-
tion der letzten Reste von Plutonium verl&uft nicht
niehr genau nach der Verteilungskurve. Fir 99,9% Aus-
beute waren 8 Kammern notwendig.

Mit der Waschlosung werden 26% des gesamten Pu(IV)
gegenuber den theoretlsch errechneten 24 5% zurlickge-
fiihrt. Infolge der geringeren Verteilungskoeffizienten
des Pu(VI) (um einen Faktor von etwa 0,5)

ist die Pu(VI)-Konzentration der Waschl8sung und der
Pu(VI) Riicklauf (40%) etwa doppelt so grof wie der des
Pu(IV). Nach 5 Extraktionskammern ist max. 98,5%

(1. 57'Verlust) des Pu(VI) extrahiert, nach 8 Kammern
war der Verlust im Raffinat 0,5% Pu(VI).

Sehr entscheldend fliir die vollstédndige Extraktlon des
Pu im HA-, aber auch im 2A- Extraktor ist somit die
Einstellung der lU-wertigen Stufe und die Vermeidung

der Bildung von Polymeren.
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Wische bei 60°C im HS

Der HS-Extraktor der WAK hat 5 Kammern. Die Kon-
zentrationsprofile von U(VI), Pu(IV), Pu(VI) und
HNO3 fiir die Wische bei 60°C im HS-Extraktor

mit 5 Kammern zeigt Abb. 8 . Die theoretischen Werte
sind filir 3 Stufen angegeben.

Da bei 60°C fiir die Berechnung weniger Daten zur
Verfligung standen als beil 2500, ist die Uberein-
stimmung mit den experimentellen Werten weniger gut
als im HA - Extraktor. Die HNOB-Konzentration in der
wissrigen Phase ist geringer, der Riicklauf des Pu
(IV) etwas grdBer als erwartet. Die Konzentration
des Pu(VI) in der wéssrigen Ldsung ist etwa zweimal

so groR wie die des Pu(IV).

Uran - Plutonium-Trennung in 1BX - 1BS (Abb. 9,10)

Die Trennung des Plutoniums von Uran geschieht durch
Reduktion des Plutoniums mit Uran (IV) zu Plutonium
(III). Schwierigkeiten bei der Trennung bereitet

die Instabilitdt des Pu(III) und des U(IV) in sal-
petersauren LOsungen, insbesondere in Gegenwart von

Nitrit. In einer friiheren Arbeit (11) wurde festgestellt,

daR flr die Trennung eine maximale Siurekonzentration
von41.5 -~ 2M in der widssrigen Phase, etwa zehnfacher
U(IV)-UberschuB und 0.2M Hydrazin zur Zerstdrung

des Nitrits am glinstigsten sind. Eine genligende
Ufén(IV)—Konzentration'(einige g/1) in der wissrigen
Phase muf in jeder Kammer des 1BX - Extraktors ge—'
sichert sein.

Im 1BX - Extraktor wird das Pu mit den zwei wéssrigen
Losungen 1BX und 1BS aus dem organischen Strom heraus-
gewaschen. Der 1BS - Extraktor dient zur Extraktion
des Urans mit frischem TBP(1BS) aus dem wissrigen Pro-

dukt (1BP).



In den Laborversuchen standen im BX und 1BS je

8 Extraktiohskammern zur Verfligung. In den je 9
Kammern enthaltenden Extraktoren der WAK ist dem-

nach eine bessere Trennwirkung zu erwarten. Die Er-
gebnissé zweier Versuche sind in den Abb. 9 und 10
dargestellt. In Abb. 9 enthielt die 1BXS-Ldsung

0,6 M HNO3 und 0,2 M N2H5N03, in Abb. 10 0.2 M

HNO, 0.02 M U(IV), 0.2 M N,HgNO; . 1BX enthielt

im ersten Falle 1.9 M HNOz, im zweiten 2.4 M HNO,.

Im 1BX-Teil geschieht die Reduktion zu Pu(III), das
Plutonium wird aus dér 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 invder organischen Phase bleibt konstant.

Im 1BS-Teil wird das Uran aus der Pu-filhrenden wéss-
rigen Phase mit frischem TBP (1BS) extrahiert. Gleich-
zeitig wird U(IV) zu U(VI) oxidiert. Das Plutonium -
Produkt (1BP) enthidlt etwa 20 mg U/1l, 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,
daB eine Reduktion bei Raumtemperatur glinstiger als
bei den urspriinglich beabsichtigten 60°C ist. Die
geplante Rickfilhrung des organischen 1BSU-Stromes in
1HS wurde in der WAK geindert, da diese durch das
enthaltene U(IV) zu Plutonium-Verlusten im HAW ge-
filhrt hitte. |

7.4 Uran - Riickextraktion in 1C

Das Uran des organischen Produkts 1BU aus dem Trenn-~
extraktor wird im letzten Extraktor (1C) des 1. Zyklus
mit verdiinnter 0.02 M HNO3 riickextrahiert. Da die
Verteilungskoeffizienten des Urans bei 60°¢ geringer
als bei 25°C sind, ist die Rickextraktion bei er-
héhter Temperatur glinstiger. Die Abb. 11 gibt einen
Vergleich der Rickextraktion bei 60°C und 25°C.
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Bei GOOC ist der Urangehalt der organischen Phase
nach 14 Kammern, entspfechénd der WAK-Kammerzahl,
etwa 0,3% und nach 16 Kammern im organischen Aus-
lauf 0,1% des gesamten Urans. Bei 25°C ist bei dem
hier dargestellten Versuch der FluBR der widssrigen
Phase um 10% geringer als vorher. Dies und die
gréRBeren Verteilungskoeffizienten gegeniiber 60°¢c
fihrten nach 14 Kammern zu 3,4%, nach 16 XKammern
am Auslauf zu 0,2% des Urans im TBP. Die urspriing-
lich geplante Kammerzahl des Extraktors 1C in der
WAK von 7 wurde auf 14 erhtht. Damit ist die ge-
wiinschte Ausbeute durch geringfligige Anderung des
FluBverh&ltnisses der Phasen zu erreichen.

Zweiter Plutonium-Zyklus

Das FlieBschema des 2.Plutonium-Zyklus zeigt Abb.
12. Die Extraktion wurde in zwei Mischabsetzern
mit je 16 Kammern durchgefiihrt.

Extraktion in 2A (Abb. 13)

Nach Abtrennung des Plutoniums als Pu(III) wird
dieses mit salpetriger Siure zu Pu(IV) oxidiert und
die Salpetersiurekonzentration auf 2,5 M eingestellt.

Die Gleichgewichtskonzentration der HNO3 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 geme ssenen Plutonium-Konzentrationen
zeigen eine sehr gute Ubereinstimmung, bis auf den
Plutonium-Gehalt der wissrigen Phase der Wische.
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 fiir die Extraktion
zur Verfligung, was zusidtzliche Sicherheit bietet.



Flir die W&dsche sind in der Anlage 3 Kammern vor-
handen, wihrend im Experiment 7 Kammern beniitzt
wurden. Die Plutoniumkonzentration der organischen
Phase zeigt, wieaerrechnet, ein Maximum im mittleren
Teil des Waschextraktors. ' ’

notwendig. In der 13. Kammer war noch 0,003%, in der

8.2 Riickextraktion in 2B (Abb. 14)
Die Siure- und Plutoniumkonzentrationen der wiss-
rigen Phase sind im Experiment h8her als die be-
rechneten Werte. Fir 99,9% Ausbeute waren 9 theo-
retische Stufen errechnet und 11 praktische Kammern.
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 Speisel&sung 2 DF konnte
diese nicht wie vorgesehen in die 6. Mischkammer
eingespeist werden. Sie muBte vielmehr in die 6.
Absetzkammer zugefiihrt werden, um einen einwand-

freien Tramsport der widssrigen Phase durch die Batterie
zu ermdglichen. Die Urankonzentrationen in der 6.
Kammer ist daher nicht reprédsentativ und nicht durch
das Verteilungsgleichgewicht bestimmt. Auch die Kon-
zentrationen in der angrenzenden Kammer 5 und 7 werden
durch diese hohe Konzentration noch beeinfluft und
sind deshalb ebenfalls zu hoch.

Das Konzentrationsprofil des Urans in der wissrigen
Phase ist deswégen an diesen Stellen in der Abb. 16
unterbrochen. In der WAK stehen in der 2D-Batterie

fiir die Extraktion 5, fir die Wasche 13 Kammern zur
Verfiligung. In den Laborversuchen wurden fiir die Extrak-
tion 6 und fir die Wische 10 Kammern verwendet,



was etwa den urspriinglich vorgesehenen-Zahlen ent-
sprach. Flir 99,97 Ausbeute waren 3 theoretische
Stufen errechnet und 5 praktische Kammern nétig.

In der organischen Phase ist die Ubereinstimmung

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 erwdhnten Zu-
fuhr der Speilseldsung in die 6. Absetzkammer. Das
Konzentrationsprofil des Urans in der widssrigen Phase
liegt deshalb im ganzen Mischabsetzer hdher als er-
rechnet und parallel zur theoretischen Kurve. Das
Profil der Siurekonzentrationen in den organischen
und wédssrigen Phasen folgt dem Verlauf der errechneten
Profile sehr gut. Nur in der Nihe des Einlaufs der
Waschldsung 2DS sind die SHurekonzentrationen der
widssrigen LOsung héher als erwartet.

Riickextraktion in 2 E (Abb. 17)

Flir die Rlickextraktion des Urans in der 2E-Batterie
sind in der WAK 15 Kammern gegenliber 8 theoretischen
Stufen vorgesehen. Im Laborexperiment standen 16 Kanmern
zur Verfiligung. Schon in 9 Kammern wurden 99,9% Aus-

beuten erreicht.

Die S#urekonzentrationen sind im Versuch etwas hodher
als die theoretisch errechneten Werte. Die Uberein-
stimmung der experimentellen und errechneten Urankon-
zentrationen in der organischen und widssrigen LSsung
ist mdRig. Wihrend der Verteilungskoeffizient bei der
theoretischen Berechnung in den letzten Stufen>1 war,
war er praktisch durchgehend<1l, trotz der gefundenen

etwas hdheren S3urekonzentrationen.
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10. Folgerungen

Die berechneten FlieBschemata der Extraktionszyklen

wurden experimentell gut reproduziert. Die zur Berech-

nung verwendeten Daten und Annahmen waren zufrieden-

stellend. Die aufgrund der Untersuchung notwendigen

Anderungen wurden, so weit diese die apparative Aus-

riistung betrafen,beim Bau der Anlage berilicksichtigt.

Daritiber hinaus sind gewilinschte Ausbeuten durch Anderun-

gen der Extraktionsbedingungen zu erreichen. Die in

aktiven Versuchen und im Betrieb erreichten Dekonta-

minationsfaktoren k&nnten Anderungen des FlieRschemas

notwendig machen.

Im Einzelnen wurden folgende Anderungen in der Anlage

durchgefthrt:

1.

Die Kammerzahl der 1C-Batterie wurde von urspring-
lich 7 auf 14 erhéht.

Die Kammerzahl in der 2A-Batterie wurde im Extrak-
tionsteil von 6 auf 10 Kammern erhoht.

Die 1BSU L&sung wird nicht in HAS, sondern in
1 BX gefithrt, um Plutoniumverluste im HAW zu

vermeiden.

Die Trennbatterie 1 BX wird bei 25°C anstatt bel
60°C betrieben.

Die SHurekonzentration in 1 BXS wurde von 0,6 M
HNO3 auf 0,1 M gesenkt.



Literatur:

1.)

2.)

3.)

b.)

5.)

6.)

7’)

8.)

9.)

10.)

11.)

W. Hoffmann, Bericht GWK-13 (1969)

W. Ochsenfeld, S. Krawczynski, KFK-170 (1963)

K. Motojima, K. Izawa, Analytical Chemistry 36 (1964) 733

W.H. Davenport, P.F. Thomason, Analytical Chemistry 21 (1949)
1093

D. Ertel, W. Wettstein, XKFK 747, EUR 3728 d (1968)

E. Schwind, unverdffentlicht

R.J.W. Streeton, E.N. Jenkins, AERE-R3938 (1962)

W. Ochsenfeld, H. Schmieder KFK-610 (1967)

D. Thiele, W. Bidhr, KFK-503 (1966)

H. Schmieder, E. Kuhn, Talanta 16 (1969) 691

W. Ochsenfeld, H. Schmieder, S. Theiss, KFK-911 (1970)



Tab.1

WAK - Fliellschema
Stufenzahlen und Verluste

Theor. Stufen-|Stufenzahl Stufenzahl °lo Verluste nach
zah! *® experimentell in WAK-Stufenz. |Labor-Stufenz
Extraktor fur 999%Ausb.
U Pu U Pu WAK |Labor U Pu U Pu
[.Zyklus
HA 3 5 4 8 5 8 <0,01| 035 |<0,01 0,1
1C(60°) 5 - 16 - 14 16 0,3 - 0,1 -
II.Uran-Zyklus
2D 3 ~ 5 5 6 0,1 - 0,07 -
2E 8 - 9 15 16 | <0,01 - <0,01 -
II. Pu-Zyklus
2 A - 7 - 9 10 9 - <0,1 - 0,1
2B - 9 - 1 10 16 - 0,12 - 0,002

* Fir 99,9°% Ausbeute
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Positionsliste zum schematischen FliefRbild, Abb., 2
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P
W
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W
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1
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C
Cp
CwW
AFA
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Abb5 I Extraktionszyklus-HA
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Abb.6
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Abb.7 I Extraktionszyklus -HA
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Abb.8 I.Extraktionszyklus-HS
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Abb.9 Plutonium-Uran Trennung
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Abb10 Plutonium-Uran Trennung
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Abb.11 1. Extraktrionszyklus-1C
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Abb.14
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Abb.16 II. Uran- Extraktionszyklus-2D
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Abb.17 II. Uran-Extraktionszyklus-2E
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