336

E. W. BECKER UND R.SCHUTTE

Das Trenndtisenverfahren
IIT. Entmischung der Uranisotope
Von E. W. Becker und R. ScuiTrE

Kernforschungszentrum Karlsruhe, Institut fiir Kernverfahrenstechnik
(Z. Naturforschg. 15 a, 336—347 [1960] ; eingegangen am 25. Februar 1960)

Mit einer einstufigen Trenndiisenanordnung wird die Entmischung der Uranisotope im UF; in
Abhingigkeit vom Einlaf3druck, vom vorderen und hinteren Gegendruck, von der Einlafftemperatur
und von der Geometrie des Trennsystems bestimmt. Mit den experimentellen Ergebnissen werden die
optimalen Betriebsbedingungen und die spezifischen Aufwandsgréfien des Trenndiisenverfahrens fiir
den Fall der Uranisotope ermittelt. Es zeigt sich, dall die spezifische ideale isotherme Kompressions-
arbeit beim Trenndiisenverfahren in derselben Grioflenordnung wie beim Diffusionsverfahren liegt.
Als schwichster Punkt des Trenndiisenverfahrens erweist sich das grof3e spezifische Ansaugvolumen,
das verhaltnismaBig hohe Investierungen fiir die Kompressoren und Rohrleitungen bedingt.

2 wurde ein neues

In zwei fritheren Arbeiten®
Gas- und Isotopentrennverfahren beschrieben, das
auf der teilweisen rdumlichen Entmischung verschie-
den schwerer Gase in einer expandierenden Uber-
schallstromung beruht. Die Entwicklung wurde
hauptsédchlich mit dem natiirlichen Gemisch der Ar-
gonisotope durchgefiihrt, dessen Haufigkeitsverhalt-
nis sich massenspektrometrisch besonders schnell
und genau bestimmen laft.

Da das Verfahren vor allem fiir die Anreicherung

ten Komponente im Ausgangsgas. Aus den entsprechen-
den Molenbriichen ny und nx im Mantel- bzw. Kerngas
ergibt sich der Trennfaktor A =ny (1 —ng)/nk (1 —ny)
und der Elementareffekt der Trennung ¢éx=A —1. Die
untersuchten spezifischen Aufwandsgroflen sind definiert
durch:
Spezifisches Ansaugvolumen:
2RT j ] (1—9) l
Vg= ik 1
oA’ 9(1—9) \pr e J° )

Spezifische ideale isotherme Kompressionsarbeit:

des in der Kerntechnik benotigten Uranisotops U?®  E = é—\z% { 9 lnz% +(1=9) In ’B)?} , (2
interessiert, wurden die Versuche in der Zwischen- ’ )

zeit auf Uranhexafluorid ausgedehnt. Uber das Er-  Spezifische Schlitzlinge:

gebnis dieser Untersuchungen wird im folgenden I 2 Schlitzlinge 3)
berichtet 3. Tt d1-9) L )

Die verwendeten Bezeichnungen

Um das Lesen der Arbeit zu erleichtern, sollen die
in den fritheren Veroffentlichungen eingefiihrten Be-
zeichnungen nochmals kurz zusammengestellt werden:

Das Isotopengemisch durchlduft eine konvergente
Diise mit der Stromstirke L. Ein Abschéler zerlegt den
austretenden Strahl in einen Mantelgasstrom ¢ L und
einen Kerngasstrom (1—¢) L. Die Grofle ¥ wird
Abschalverhdltnis genannt. In den Rdumen vor bzw.
hinter dem Abschéler herrschen die Drucke pr bzw. pg .
Mit pg wird der Ruhedruck des Gases in der Zuleitung
zur Diise bezeichnet, mit n, der Molenbruch der leich-

! Die Trenndiise. Ein neues Element zur Gas- und Isotopen-
trennung, E. W. Becker, K. Bier u. H. Burcnorr, Z. Natur-
forschg. 10 a, 565 [1955]. Im folgenden mit I bezeichnet.
Das Trenndiisenverfahren II. Die physikalischen Grund-
lagen des Trenneffektes und die spezifischen Aufwands-
groBlen des Verfahrens, E. W. Becker, W. Bevrich, K. Bier,
H. BurcHorr u. F. Zican, Z. Naturforschg. 12 a, 609 [1957].
Im folgenden mit II bezeichnet.

Ein Teil der Ergebnisse wurde bereits auf der 2. Genfer
Konferenz iiber die friedliche Verwendung der Atomenergie
mitgeteilt. E. W. Becker, K. Bier, H. Burcnorr, O. Hacena,

D)

Die Apparatur

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

Das Trennsystem S besteht 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. Lounsg, R. Scuirte, P. Turowskr u. F.Zican, Proc. 2nd
U.N. Intern. Conf. on the Peaceful Uses of Atomic Energy,
Vol. 4, S.455—457 [1958]. Wegen der ersten Versuche
mit UFg vgl. E. W. Becker u. R. Scuirre, Z. Naturforschg.
11 a, 679 [1956].
4 Vgl. z.B. J.J.Karz u. E. Rasvowrrcs, The Chemistry of
Uranium, McGraw-Hill, New York 1951.
Die Apparatur wurde von der Fa. E. Leybold’s Nachf.
gebaut. Wir danken der Firma fiir die ausgezeichnete kon-
struktive Durchbildung.
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Schnitt A B

Abb. 1. Schema der Trennapparatur.
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Abb. 3. Querschnitt durch die Miindungen von
Diise und Abschiler bei den Geometrien A, B und
C. Fiir die Geometrien B und C, bei denen sich die
Diisenweiten nur wenig unterscheiden, wurde der
Mittelwert der Diisenweiten eingezeichnet.

Ganzes auf die Zwischenwand E der Trennkammer auf-
gesetzt. Der UFg-Vorratsbehédlter Rgp und das mecha-
nische Membran-Manometer ¢ My sind mit der Diise
durch Tombakschlduche verbunden. Der Druck pp vor
der Diise wird mit dem Nadelventil Vg geregelt. Die
Riume F und G der Trennkammer sind iiber die Ven-
tile Vr und Vg an die mit fliissiger Luft gekiihlten Aus-
frierfallen Kr und Kg angeschlossen, auf denen die
beiden Fraktionen des UFy aufgefangen werden?. Mit
diesen Ventilen werden die Drucke im Mantelgasraum F
und im Kerngasraum G eingestellt. Die Drucke pr und
pc werden mit den Hochfrequenz-Membranmanometern
Mr und Mg gemessen 8. Die gesamte Apparatur kann
mit zwei Quecksilber-Diffusionspumpen (Leybold Hg 12)
iiber vorgeschaltete, mit fliissiger Luft gekiihlte Queck-
silberfallen evakuiert werden. Trennkammer, Ventile
und Ausfrierfallen sind auBlen mit Ringheizkérpern
versehen, die eine Ausheizung unter Hochvakuum bei
100 —150 °C gestatten. Die aus Kupferrohr bestehen-
den AnschluBleitungen der DruckmefBgerdte und der
UFg-Behdlter werden mit einer Gasflamme ausgeheizt.

8 Heraeus-Membran-Vakuummeter VM-M. Wir danken der
Firma Heraeus fiir die Uberlassung einer korrosions-
geschiitzten Ausfithrung dieses Gerites.

7 Beim Siedepunkt der fliissigen Luft ist der Dampfdruck
des UF nicht mehr mef3bar.

8 Mr und Mg sind korrosionsfeste Ausfithrungen des von
E. W. Becker u. O. Stenr, Z. Angew. Phys. 4, 20 [1952]
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Abb. 2. Das Trennsystem. Der Abschélerkorper 1 ist iiber die Fiithrungs-
schienen 2 mit dem Diisenkorper 3 verbunden. Durch Distanzstiicke 4
wird der Abstand zwischen Diise und Abschiler festgelegt. Die Weiten
des Diisen- bzw. Abschélerschlitzes konnen durch Verschieben der auf-
geschraubten Diisenbleche 5 und Abschilerbleche 6 variiert werden.
Nachdem das System in den Zwischenboden E der Trennkammer ein-
gesetzt worden ist, wird die Diise iiber das Verbindungsstiick 7 an die
UFg-Zufiihrung und die Manometerleitung angeschlossen.

Alle l6sbaren Verbindungen werden durch in Nuten
liegende Teflon-Ringe gegen eine in die Nut greifende
Feder gedichtet. Die Einzelheiten des Trennsystems S
gehen aus Abb. 2 hervor.

Vor dem Zusammenbau werden alle Teile der Ap-
paratur sorgfiltig gereinigt und entfettet. Nach mehr-
stindigem Ausheizen und Evakuieren wird die gesamte
Apparatur wihrend 12 —15 Stunden mit Chlortrifluorid
(CIF,) unter einem Druck von etwa 50 Torr behandelt.
Dadurch werden letzte Spuren von Feuchtigkeit und
von organischen Riickstinden beseitigt und die Ober-
flichen der Apparatur in gewissem Malle gegen UFg
passiviert. Die Gesamtundichtigkeit der Apparatur war
kleiner als 2-1076 Torr-/-sec™ 1.

Wihrend der Anreicherungsversuche werden die zu
den Pumpen fithrenden Ventile Vj und Vg geschlossen.
Das auf den Kiihlfallen Kr und K¢ aufgefangene UFg
wird nach Beendigung des Versuchs und Schliefen der
Ventile Vr und Vg aufgetaut und in die zuvor evakuier-
ten und mit fliissiger Luft eingekiihlten Probenbehilter
Rr und Rg iibergefroren. Um die vollstindige Uber-

beschriebenen Manometers. An Stelle des dort angegebe-
nen Differentialkondensators wird ein einfacher Konden-
sator mit Vergleichsvakuum (<< 10—3 Torr) verwendet.
Mit einer 50 w starken Silbermembran betrdgt die maxi-
male Empfindlichkeit 10—3 Torr/Skt. Der GesamtmeR-
bereich betrdgt etwa 6 Torr.
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fiihrung der Proben sicherzustellen, wird nach der mut-
maflichen Beendigung des Uberfrierens das Ventil der
jeweiligen Kiihlfalle zur Kammer ge6ffnet und der
Restdruck mit den DruckmeBgeriten kontrolliert.

Der Gasdurchsatz der Diise L und das Abschilver-
hiltnis ¢} konnen bei einem Gesamtdurchsatz von 2 bis
15 g UFg je Versuch mit ausreichender Genauigkeit
durch Wiegen der Probenbehilter bestimmt werden.
Je nach der verwendeten Diisenweite und dem gewihl-
ten Einlafdruck pp liegt die Versuchsdauer zwischen
5 und 60 Minuten. Sie wurde stets so lang gewdhlt,
daf} die durch Einstellvorginge verursachten Stérungen
vernachldssigbar blieben. Normalerweise konnte der
Einlaldruck pg innerhalb von 10 —20 sec auf den Soll-
wert eingeregelt werden. Fiir eine genaue Einstellung
der Gegendrucke pr und pg wurden dagegen im allge-
meinen 30 —45 sec bendtigt.

Das zur Messung des Druckes pp verwendete Mem-
bran-Manometer besitzt im untersuchten Druckbereich
von 1—50 Torr eine anndhernd logarithmisch geteilte
Skala. Fiir die Einstellung von pp ergab sich daher ein
nahezu konstanter Relativfehler, der bei etwa 2%
lag. Die Angaben fiir die Gegendrucke pr und pg diirf-
ten mit einer Ungenauigkeit von *5% bis *10% be-
haftet sein, die sowohl von der Eichunsicherheit der
Druckmefkondensatoren als auch von Einstellfehlern
herriithrt. Da die Unsicherheiten bei der Eichung mit
fallendem, die Unsicherheiten bei der Einstellung da-
gegen mit steigendem Druck zunehmen, kann auch hier
mit anndhernd konstanten Relativfehlern gerechnet wer-
den.

Bei Versuchen unter erhohter Ausgangstemperatur
wird die ganze Trennkammer auf die gewiinschte Tem-
peratur gebracht. Der Warmeiibergang in der eingelote-
ten Gaszuleitung geniigt, um das einstrémende Gas
wihrend des Versuches auf die gewiinschte Temperatur
aufzuheizen. Die Gastemperatur Tp wird mit einem in
die Manometerleitung eingebauten Thermoelement in
etwa 5cm Abstand von der Diise gemessen und mit
einem Kompensationsschreiber registriert. Die Fehler-
grenze der Temperaturangabe diirfte etwa +2 °C be-
tragen.

Die Experimente wurden mit 3 auf Grund der Vor-
versuche besonders aussichtsreich erscheinenden Kom-
binationen der geometrischen Parameter des Trenn-
diisensystems durchgefiihrt. Die kritischen Abmessun-
gen sind in Tab. 1 zusammengestellt. Abb. 3 zeigt die
rdumliche Anordnung der Diisen- und Abschélerbleche
im Schnitt. Fiir die Versuchsreihe A wurden vernickelte
Stahlbleche verwendet, wihrend fiir die Reihen B und C
besonders scharf zugeschliffene Bleche aus Anoxin zur
Verfiigung standen.

Bezeichnung der Geometrie A B C
Diisenweite (mm) = 0,085 0,045 0,049
Abschilerweite f (mm) | 0,29 0,19 0,25
Abstand Diise — Abschidler d (mm) | 0,10 0,08 0,11

Tab. 1. Die kritischen Abmessungen bei den 3 Kombinatio-
nen der geometrischen Parameter. Die Linge der Schlitzdiise
und des Abschilers betrug in allen Féllen 15 mm.
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Die massenspektrometrischen Messungen

Fiir die Messung der Isotopenhdufigkeiten der UFg-
Fraktionen stand ein speziell fiir diese Aufgabe ent-
wickeltes Massenspektrometer zur Verfiigung?®. Das
Geridt enthidlt als besondere Einrichtungen eine aus-
heizbare Probeneinlal-Apparatur aus Edelstahl, ein
regelbares Ventil in der Gaszuleitung zur Ionenquelle
und ein Doppelauffingersystem. Ein vom Doppel-
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Abb 4. Registrierung des Haufigkeitsverhaltnisses r=-——5"_

(U8 F,)*

zweier abwechselnd in das Massenspektrometer eingelassener

UFg-Proben mit den sich ergebenden Einzelwerten des Trenn-

faktors A. Der Mittelwert des Elementareffektes der Trennung
betrigt ¢4 = (3,50 £ 0,02) 103,

auffinger iiber zwei Verstirker gespeister Streifen-
blattschreiber registriert unmittelbar das Verhiltnis
_ (UBFy)*
(U Fs)*
(UF;)"-Ionen. Bei konstanter Magnetfeldstirke wird
der Beschleunigungsspannung eine schwache Sdgezahn-
spannung iberlagert, die das Ionenbiindelpaar etwa
zweimal in der Minute iiber den Auffdngerspalt wan-
dern 1dBt. Dadurch wird erreicht, daB das als MeBwert
benutzte Maximum des Ionenstromverhiltnisses mit
Sicherheit erfalit wird.

Vor der Messung werden die an den Einlafiteil des
Spektrometers angeschlossenen UFg-Proben auf ihre
Reinheit gepriift. Dazu werden die Probenbehilter in

der durch Elektronenbeschul} erzeugten

? Consolidated Electrodynamics Corporation, Pasadena,
U.S.A. Typ 21-220 A. Fiir die Bereitstellung der Mittel
zur Beschaffung dieses Gerdtes danken wir dem Bundes-
ministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft.
Die massenspektrometrischen Messungen wurden z. T1. von
den Herren H. Hiss und G. ScuiiLer durchgefiihrt.
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einer Kiltemischung aus Kohlensiureeis mit Azeton
eingekiihlt und die Restdrucke iiber den Proben mit
einem Pirani-Wirmeleitmanometer gemessen. Bei der
Temperatur des Kiltebades betrigt der Dampfdruck
des UFg ungefahr 2-1073 Torr. Ein hoherer Restdruck
deutet auf einen Gehalt an Fluorwasserstoff hin, der
durch Zersetzung von UFg entstanden ist. Ein Probe,
deren Restdruck 5-1073 Torr iibersteigt, wird durch
wiederholtes Umkristallisieren und Abpumpen des Rest-
gases solange gereinigt, bis der Dampfdruck im Kailte-
bad diesen Grenzwert nicht mehr iiberschreitet.

Das MeBgas wird dann unter dem sich bei der Tem-
peratur des Leitungswassers einstellenden Dampfdruck
von etwa 50 Torr in die EinlaBleitung des Massen-
spektrometers expandiert und stromt durch das regel-
bare Ventil in die Ionisierungskammer der Ionenquelle.
Durch geeignete Wahl der Ionenstromstdrke sowie der
Ionenquellenpotentiale kann erreicht werden, dal bei
einer Anderung des Ionenstroms um *10% die Ande-
rung des registrierten Isotopenmischungsverhéltnisses r
weniger als +5-1078% betrigt. Da eine automatische
Regeleinrichtung das Einlafventil so steuert, dall} der
vorgegebene Sollwert des Ionenstroms mit einer Regel-
breite von *0,2% eingehalten wird, sind kleinere Un-
terschiede im EinlaBdruck der Proben bedeutungslos.
In der hochsten Stufe betrdgt die Empfindlichkeit des
Registiergerétes 1,1:107% mm~1. Bei einer Strichbreite
von 0,4 mm ist die von Rauschspannungen verursachte
Breite der Null-Linie im allgemeinen nicht groBer als
2 mm.

Zusammengehorende Proben des Kern- und Mantel-
gases werden nach einem strengen Zeitplan in stédn-
digem Wechsel 4- bis 6-mal gegeneinander gemessen.
Jede Einzelmessung dauert 8 min, davon werden 60 sec
fiir das Zuriickfrieren des Meflgases in den Proben-
behidlter und fiir das Leerpumpen der EinlaBleitung
benotigt. Diese Pumpzeit geniigt bei einwandfreier
Ionenquelle, um den Ionenstrom unter 2% des Arbeits-
wertes zu senken. Wahrend der effektiven MeBzeit von
7 min wird das Maximum des Isotopenmischungsver-
héltnisses etwa 12-mal registriert. Fin typischer Regi-
strierstreifen 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 geschédtzt. Aus je zwei aufeinander-
folgenden Werten ry und rg wird der Trennfaktor
A=ry/rx errechnet. Fiir den aus 4 bis 6 Einzelmessun-
gen gebildeten Mittelwert 4 lag der mittlere quadrati-
sche Fehler zwischen *2:1075 und *2:107%; im
Durchschnitt iiber 300 ausgefithrte Messungen betrug
er £7-1075. 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. II sowie die demnidchst erscheinende Arbeit
von F. Zican.

11 Die bei dieser Betrachtung benutzte Ahnlichkeitsbeziehung
gilt streng nur dann, wenn bei einer Druckdnderung alle
geometrischen Parameter im gleichen Verhiltnis verandert
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Versuche mit niedrigen Gegendrudken

Zunachst wurden mehrere Versuchsreihen bei vol-
lig geoffneten Ventilen Vy und Vg (Abb. 1) durch-
gefiihrt. Die Gegendrucke pr und pg lagen dabei
so niedrig (< 107! Torr), daf} sie keinen mefibaren
Einfluf auf die Entmischung mehr hatten. Es war
daher nicht erforderlich, pr und pg auf bestimmte
Werte einzuregulieren, was die Versuchstechnik we-
sentlich vereinfachte.

a) Zimmertemperatur

Abb. 5 zeigt die Abhingigkeit des Abschilver-
héltnisses ¥ und des Elementareffektes der Tren-
nung ¢4 vom Einlaldruck pp fir die 3 Kombinatio-
nen der geometrischen Parameter (vgl. Tab. 1).

Das Abschilverhdltnis ist bei grolen Werten von
pp nahezu vom EinlaBdruck unabhingig, wie dies
fir eine isentropische Expansion mit konstantem
Adiabatenexponenten zu erwarten ist. Die Abwei-
chungen, die zu kleineren Drucken hin auftreten,
diirften mit dem Ubergang der gasdynamischen in
die molekulare Stromungsform und mit dem stei-
genden Einflul der Reibung zusammenhingen.

Der Elementareffekt der Trennung durchlduft in
allen Féllen ein ausgeprigtes Maximum. Der Abfall
bei groflen Werten des Einlaldruckes ist darauf zu-
riickzufiihren, dal der entmischende Druckdiffusions-
strom in diesem Bereich vom Absolutdruck weit-
gehend unabhingig ist, wahrend der Einstrom L
des zu entmischenden Gases mit steigendem Druck
zunimmt 0. Der Abfall bei kleinen Werten von pg
kann wieder mit dem Ubergang der gasdynamischen
in die ohne raumliche Trennung verlaufende mole-
kulare Ausstromung erklirt werden. Dieser Uber-
gang wird durch die Knupsen-Zahl, d. h. das Ver-
héltnis aus Strahldicke und gaskinetischer {freier
Wegldange beschrieben. Da die Diisenweite und da-
mit die Strahldicke bei der Geometrie B nur etwa
halb so grof} wie bei A ist, tritt eine bestimmte Ent-
mischung im Fall B bei einem etwa doppelt so gro-
Ben Druck wie im Fall A auf 1.

Bei der Geometrie C liegt das Abschalverhaltnis
nahezu um einen Faktor 2 hoher als bei der mit
praktisch gleicher Diisenweite arbeitenden Geome-

werden. Dies ist beim Ubergang von der Geometrie A zur
Geometrie B nach Tab. 1 aber nicht der Fall. Die Betrach-
tung diirfte dennoch den Kern der Sache treffen, da die
beiden Geometrien etwa dasselbe Abschélverhiltnis liefern
und Entmischungen, die im Bereich der Grenzentmischung
liegen (vgl. II, Abb. 3).
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Abb. 5. Der Elementareffekt der Trennung £A und das Ab-

schidlverhiltnis @ in Abhingigkeit vom EinlaBdruck pp bei

niedrigen Gegendrucken (pr, pg < 10—! Torr) und Zimmer-
temperatur fiir die Geometrien A, B und C.

) ‘ ,

04

21 *C
S e s
0¥, O
D QD s
T, =152°C
02 r
0 1 1 1 1
0 10 20 30

“ Py [Torr]

Abb. 7. Der Elementareffekt der Trennung ¢z und das Ab-

schalverhiltnis ¢ in Abhingigkeit vom EinlaBdruck pp bei

einer EinlaBtemperatur 7p=152 °C und niedrigen Gegen-

drucken (pr, pg < 10! Torr). Geometrie C. Zum Vergleich

ist die entsprechende bei Zimmertemperatur gemessene Kurve
aus Abb. 5 eingezeichnet.

trie B, obwohl beim Ubergang von B auf C die
Abschalerweite und der Abstand zwischen Diise und
Abschiler etwa im gleichen Verhaltnis vergrolert
wurden. Dies zeigt, daf} die Stromlinien im Bereich
zwischen Diise und Abschiler stark nach aullen ge-
krimmt sind.
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Abb. 6. Der Elementareffekt der Trennung £A und das Ab-

schilverhiltnis ¥ in Abhingigkeit von der EinlaBtemperatur

Tg bei einem Einladruck pp=30,0 Torr und niedrigen Ge-
gendrucken (pr, pg < 10— Torr). Geometrie C.

Das Verhaltnis von Gasdurchsatz L und EinlaB-

druck pp war bei allen Geometrien oberhalb von

| pp=5 Torr praktisch konstant. Die Mittelwerte be-
{ trugen in diesem Bereich bei Zimmertemperatur:

A

B

Geometrie C

Lipn = 115 69 7,2-10-3 gMol/h Torr.

b) Erhéhte Temperatur
Abb. 6 zeigt die Abhangigkeit des Abschalverhalt-

nisses ¥ und des Elementareffektes der Trennung ¢4

von der Einlafitemperatur Ty fir die Geometrie C

bei einem Einlaf3druck von 30 Torr.

Das Abschdlverhdlinis nimmt zwischen Zimmer-
temperatur und 210 °C von 0,33 auf 0,26 ab. Der

0 Effekt ist im Rahmen der vorliegenden theoretischen

Ansitze nicht zu erkldren. Es muB in Erwagung
gezogen werden, dal} er auf einer Temperaturabhén-
gigkeit der geometrischen 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 7,2:1073 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 groften
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Teil auf die Verminderung des Abschalverhaltnisses
zuriickgefiihrt werden, die regelméafig zu einer Stei-
gerung von & fithrt 2. Dariiber hinaus ist eine posi-
tive Temperaturabhingigkeit von &y zu erwarten,

pt Torrl
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Abb. 8. Der Elementareffekt
der Trennung A und das Ab-
schilverhiltnis ¢ in Abhén-
gigkeit vom hinteren Gegen-
druck pg , bei verschiedenen
Einladrucken pg und vor-
deren Gegendrucken pF .
Geometrie A (Zimmer-
temperatur).

Abb. 9. Der Elementareffekt
der Trennung £A und das Ab-
schilverhiltnis ¢ in Abhén-
gigkeit vom hinteren Gegen-
druck pg , bei verschiedenen
EinlaBdrucken pp und vorde-
ren Gegendrucken pr .
Geometrie B (Zimmer-
temperatur) .

weil der EinlaBdruck pp mit 30 Torr betrachtlich
iiber dem aus Abb. 5 folgenden optimalen Einlaf-

12 Vgl. z. B. II, Abb. 7.
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druck (=25 Torr) liegt und eine Temperaturerho-
hung beziiglich der fiir die Entmischung mafgeb-
lichen Knupsen-Zahl wie eine Verminderung des
Druckes wirkt.

Abb. 7 zeigt die Abhingigkeit des Abschilver-
haltnisses ¥ und des Elementareffektes der Tren-
nung ¢4 vom Einlaldruck pp bei einer Temperatur
von 152 °C fiir die Geometrie C. Zum Vergleich
sind die entsprechenden Kurven fir Zimmertempe-
ratur aus Abb.5 mit eingezeichnet. Man bemerkt,
daf} das Maximum der Entmischung fiir die hohere
Temperatur bei einem grofleren Einlafidruck liegt,
wie dies auf Grund der negativen Temperaturabhén-
gigkeit der Knunsen-Zahl zu erwarten ist.

Versuche unter Variation der Gegendrudke

Zur Ermittlung der giinstigsten Betriebsbedingun-
gen mufiten, neben der Geometrie des Trennsystems,
dem Einlaflidruck und der Einlaftemperatur, auch
die Gegendrucke pr und pg variiert werden. Der
erforderliche Variationsbereich liel sich dabei auf
Grund der fritheren Versuche mit leichten Isotopen-
gemischen in verhdltnisméfig engen Grenzen voraus-
sehen. Bei den Geometrien A und B wurden die
Versuche bei Zimmertemperatur mit jeweils 3 ver-
schiedenen Einlafldrucken durchgefiihrt, wobei be-
sonderes Gewicht auf die Geometrie B gelegt wurde.
Bei der Geometrie C wurde mit nur einem Einlal}-
druck pp=20.9 Torr gearbeitet, dafiir aber eine
weitere MeBreihe bei 152 °C angeschlossen. Die fiir
das Abschilverhiltnis ¢ und den Elementareffekt
der Trennung ¢, erzielten Werte sind in den Abb. 8
bis 10 fir verschiedene vordere Gegendrucke py je-
weils in Abhéngigkeit vom hinteren Gegendruck pg
dargestellt. Der qualitative Verlauf der Kurven ist
dhnlich wie bei den leichten Isotopen 13:

Das Abschdlverhaltnis nimmt, bei konstantem
Einlafldruck pg, mit fallendem pr und steigendem
pi zu. Dies beruht darauf, dal} mit kleiner werden-
dem vorderen Gegendruck das Expansionsverhaltnis
und damit der Strahldurchmesser zunimmt, wahrend
mit steigendem hinterem Gegendruck der Durchtritt
des Strahlkernes durch die Abschileroffnung er-
schwert wird. Mit steigendem Einlaldruck pp wird
das Abschalverhaltnis gegen pr und p; unempfind-
licher. Dies ist verstandlich. da fiir die Eigenschaften

13 Vgl. II, Abb. 8.

4 Fiir die Entmischung ist die auf die Stromfliche bezogene
Normalkomponente des relativen Druckgefdlles maligeb-
lich 19 Bei einer Erhohung des Expansionsverhiltnisses

E. W. BECKER UND R.SCHUTTE

des Strahls im wesentlichen die Druckverhdltnisse
pg/pr und pg/pg maBgeblich sind.

Der Elementareffekt der Trennung nimmt, bei
konstantem Einladruck py, im Mittel mit fallendem
pr zu, obwohl das Abschélverhiltnis gleichzeitig an-
steigt. Der Effekt ist bei kleinen Werten von pg be-
sonders ausgeprigt. Er kann auf die mit der Steige-

v7,=.2l'Cv L=152°C

54‘10’

04 ¢

02

o |
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{0 2 3 4 5 6
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Abb. 10. Der Elementareffekt der Trennung ¢A und das Ab-

schilverhdltnis ) in Abhingigkeit vom hinteren Gegendruck

pG, bei verschiedenen vorderen Gegendrucken pr und Ein-

lafBtemperaturen Tg . Geometrie C (Einlafldruck pg=20,9
Torr).

rung des Expansionsverhiltnisses pp/pr verbundene
Zunahme der fiir die Entmischung mafgeblichen
Komponente des relativen Druckgefilles zuriick-
gefiihrt werden '4. Bei einer Steigerung des hinteren
Gegendruckes p; durchlduft ¢4, vor allem bei der
Geometrie B, ein schwaches Maximum. Die anfing-
liche Zunahme diirfte im wesentlichen auf der Druck-
diffusion beruhen, die in der negativen Strahlrich-
tung als Folge des Riickstaues des Kerngases auf-
tritt 1. Bei einer Steigerung des Einlaldruckes
mischt sich die positive Wirkung des gesteigerten
Expansionsverhiltnisses mit der negativen Wirkung

steigt diese u. a. wegen der mit der Strahlaufweitung ver-
bundenen Zunahme der Stromflichenkriimmung an.
15 Vgl. dazu 11, Abb. 6.
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Abb. 11. Das spezifische Ansaugvolumen Vg, die spezifische

ideale isotherme Kompressionsarbeit E5 und die spezifische

Schlitzlinge ls berechnet aus den in Abb. 8 wiedergegebenen
MeBwerten fiir die Geometrie A.
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Abb. 12. Das spezifische Ansaugvolumen Vg, die spezifische

ideale isotherme Kompressionsarbeit Eg und die spezifische

Schlitzlinge s berechnet aus den in Abb. 9 wiedergegebenen
MeBwerten fiir die Geometrie B.
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Abb. 13. Das spezifische Ansaugvolumen Vg, die spezifische

ideale isotherme Kompressionsarbeit Es und die spezifische

Schlitzldnge [s berechnet aus den in Abb. 10 wiedergegebenen
Mefwerten fiir die Geometrie C.

des gesteigerten Gaseinstroms (vgl. den vorigen Ab-
schnitt). Fir kleine Werte von pr und pg ergibt
sich dabei eine negative, fir grofle dagegen eine
positive Abhéngigkeit des Elementareffektes der
Trennung vom Einlaf3druck.

Bei der Erhohung der EinlaBtemperatur Ty 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-
derung des Abschalverhiltnisses zu beobachten. Da-
bei ergibt sich eine deutliche Steigerung der Gegen-
druckbestindigkeit von ¢4 und ¢ .

Ermittlung der giinstigsten Betriebsbedingungen

Aus den in den Abb. 8 bis 10 dargestellten ex-
perimentellen Ergebnissen wurde mit den Gln. (1)
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Abb. 15. Die Minimalwerte der spezifischen Kompressions-

arbeit, der spez. Schlitzlinge und des Quotienten aus dem

spez. Ansaugvolumen und der Diisenweite in Abhéngigkeit

vom Produkt aus EinlaBdruck pg und Diisenweite fiir die
Geometrien A und B.

bis (3) das spezifische Ansaugvolumen Vg, die spe-
zifische ideale isotherme Kompressionsarbeit E; und
die spezifische Schlitzlinge [ berechnet. Die Ergeb-
nisse sind in den Abb. 11 bis 13 dargestellt.

Im untersuchten Bereich des hinteren Gegen-
druckes pg durchlaufen die spezifischen Aufwands-
groBlen fast in allen Fallen ein Minimum, das bei
vorgegebenen Werten von py, Ty und py fir alle
drei Aufwandsgroflen praktisch beim selben Wert
von pg liegt.

Fiir die am besten untersuchte Geometrie B sind
in Abb. 14 die bei der Variation von pg erzielten
Minimalwerte der spezifischen AufwandsgréBen in
Abhingigkeit vom vorderen Gegendruck py darge-
stellt. Man bemerkt, dall die Kurven fiir das spezi-
fische Ansaugvolumen auch im untersuchten Bereich
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des vorderen Gegendruckes ein Minimum durch-
laufen. Fiir die beiden anderen Aufwandsgroflen
sind die Kurven deutlich zu kleineren Werten von py
verschoben, wobei nur im Fall pg=20,9 Torr Mi-
nima erreicht werden 6.

Auch hinsichtlich des EinlaB8druckes pg sind die
Forderungen fiir die 3 Aufwandsgroflen widerspre-
chend: Nach Abb. 14 ergibt sich fiir das spezifische
Ansaugvolumen und die spezifische Schlitzldnge im
untersuchten Bereich eine negative, fiir die spezifische
Kompressionsarbeit dagegen eine positive Abhén-
gigkeit vom Einladruck. Fir den Einlafdruck laft
sich daher, ebenso wie fir den vorderen Gegen-
druck, nur dann ein Optimalwert angeben, wenn die
Gewichtsfaktoren bekannt sind, mit denen die 3 spe-
zifischen Aufwandsgroflen in den Preis des produ-
zierten Materials eingehen.

Durch die Erhdhung der EinlaBtemperatur Ty
von 21 °C auf 152°C werden nach Abb. 13 alle
Aufwandsgroflen merklich vermindert. Dabei ist je-
doch zu beriicksichtigen, dal V5 und E; in Einhei-
ten von R T/Torr bzw. R T angegeben sind. Der aus
Abb. 13 hervorgehende Vorteil der Temperaturstei-
gerung laBt sich daher nur realisieren, wenn sich die
Temperatursteigerung auf die Trennelemente be-
schrinkt und die Kompressoren in beiden Fallen
auf derselben Temperatur gehalten werden.

16 Bei der spezifischen Schlitzlinge, deren Definitionsglei-
chung (3) die Gegendrucke nicht enthilt, kann ein Mini-
mum im Bereich endlicher Gegendrucke nur auftreten,
wenn ein Gebiet mit positiver Gegendruck-Abhingigkeit
des Trennpotentials existiert. Ein solcher Effekt kann sich
als Folge der im vorigen Abschnitt beschriebenen positiven
Wirkung des Riickstaus des Kerngases ergeben.
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Bezeichnung der Geometrie A B c
EinlaB3druck pg (Torr) . 515 104 20,9 10,4 20,9 30.0 20,9 20,9
Einlatemperatur T Zimmertemperatur Zimmertemperatur Zi.-T. 152°C
Min. spezifisches Ansaugvolumen V.
(105 RT/Torr) B 2,25 1,32 1,50 0,69 0,57 0,55 0,83 0,48
Min. sp. id. isotherme
Kompressionsarbeit Eg 2,05 2,62 4,50 1,40 2,00 2,63 2,52 1,48
(10% RT)
Min. spez. Schlitzlinge g . 5
(105 mh/Mol) 2,50 1,20 1,15 1,18 0,85 0,70 0,88 0,74

Tab. 2. Die aus den Abb. 11 bis 13 folgenden Minimalwerte der spezifischen Aufwandsgroflen fiir die verschiedenen Trenn-
geometrien.

Diskussion der Ergebnisse

In Tab. 2 sind die bei Zimmertemperatur mit den
drei Geometrien erzielten Minimalwerte der spezi-
fischen Aufwandsgroflen in Abhangigkeit vom Ein-
lafldruck pp dargestellt.

Danach ergibt sich beim Ubergang von der Geo-
metrie A zur Geometrie B vor allem eine erhebliche
Verminderung des spezifischen Ansaugvolumens.
Der Effekt kann mit der oben diskutierten Relation
zwischen Diusenweite und Absolutdruck in Kombina-
tion mit der Tatsache erklart werden, dal das spe-
zifische Ansaugvolumen nach Gl. (1) zu den Ab-
solutwerten der Gegendrucke umgekehrt proportio-
nal ist. Fir die beiden anderen Aufwandsgroflen,
deren Definitionsgleichungen (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 zutreffen, geht aus Abb. 15 her-
vor. Dort sind die spezifische Kompressionsarbeit,
die spezifische Schlitzlainge und der Quotient aus
spezifischem Ansaugvolumen und Diisenweite gegen
das Produkt aus Einlaldruck und Diisenweite auf-
getragen. Man bemerkt, daf} die Kurven fiir die bei-
den Geometrien in dieser Darstellung dicht beieinan-
der liegen, wie dies nach der Theorie zu erwarten
ist. Die verbleibenden Unterschiede diirften grof3ten-
teils auf der unzureichenden Variation der Gegen-
drucke bei der Geometrie A beruhen.

In Tab. 3 sind die mit der Geometrie B erzielten
Werte der spezifischen AufwandsgroBen zusammen-
gestellt, die sich unter den Optimalbedingungen
»kleinste spezifische Kompressionsarbeit® bzw.
»kleinstes spezifisches Ansaugvolumen® ergeben.
Daneben sind die Werte eingetragen, die in der
friheren Veroffentlichung? auf Grund der Ent-

Optimalbedingung
kleinstes spez.
Ansaugvolumen

kleinste spez.
Kompr.-Arbeit

ge- ab- | ge- ab-
messen geschdtzt messen geschatzt

Spez. Kompressions-
arbeit (102 kWh/Mol)
Spez. Ansaugvolumen

(10° m3/Mol) 238
Spez. Schlitzlange
(10* mh/Mol)

9,5 ‘ 8,5 22,7 17,4

11,2 10,0 6,65

12,6

|

|

\ ‘

s s s

Tab. 3. Vergleich der mit UFg gemessenen und der auf Grund
der Entmischung der Argonisotope fiir UFg abgeschétzten 2
minimalen spezifischen AufwandsgrofSen (Zimmertemperatur).

mischungsversuche mit den Argonisotopen fir UFg
abgeschitzt wurden. Zur Zeit dieser Veroffentlichung
lagen noch keine Erfahrungen iiber den Einfluf} des
gaskinetischen Wirkungsquerschnittes und des Adia-
batenexponenten auf die Entmischung vor. Die Ab-
schitzung konnte daher nur unter der Voraussetzung
durchgefiihrt werden, dal die optimalen Betriebs-
bedingungen beim Argon und Uranhexafluorid die-
selben seien, wahrend sich die Elementareffekte der
Entmischung wie die relativen Massendifferenzen
der Isotopen und die molaren Durchflisse durch die
Diise umgekehrt wie die Wurzeln aus den mittleren
Massen der Isotopengemische verhalten.

Nach Tab. 3 liegen im Fall der spezifischen Schlitz-
linge die gemessenen Werte im Mittel um den Fak-
tor 3,1 und im Fall des spezifischen Ansaugvolumens
um den Faktor 1,8 hoher als die abgeschatzten Werte.
Diese Diskrepanz kann damit erklart werden, dal}
der gaskinetische Wirkungsquerschnitt von UFg etwa
um einen Faktor 3,5 groBer ist als der von Argon 17:

Nach der gaskinetischen Ahnlichkeitsbeziehung geht

17 Vgl. J. D’A~s u. E. Lax, Taschenbuch fiir Chemiker und
Physiker, Berlin 1949, und Anm. 4, S. 430.
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dieser Faktor linear in die minimale spezifische
Schlitzlinge ein, da der groBere Wirkungsquer-
schnitt durch eine entsprechende Verminderung des
Einlafdruckes und damit des Gasdurchsatzes L kom-
pensiert werden muf. Eine Verdnderung der Diisen-
weite ist bei dieser Aufwandsgrofle ohne Einflufl, da
wegen der hierzu reziproken Anderung des optima-
len EinlaBdruckes der Moldurchsatz der Diise unter
optimalen Betriebsbedingungen unverindert bleibt.
Beim spezifischen Ansaugvolumen 13t sich die nega-
tive Wirkung des groBleren Wirkungsquerschnittes
durch Verminderung der Diisenweite kompensieren.
Da die Diusenweite bei der Geometrie B gegeniiber
der Diisenweite bei den Argonversuchen etwa auf
die Halfte reduziert wurde, ist es verstiandlich, daB
bei dieser Aufwandsgrof3e eine kleinere Diskrepanz
zwischen dem Ergebnis der Abschitzung und deia
des Experimentes gefunden wird. Bei der spezifi-
schen Kompressionsarbeit ist kein Einflul des gas-
kinetischen Wirkungsquerschnittes auf den Minimal-
wert zu erwarten, da die ideale isotherme Kompres-
sionsarbeit nur vom Druckverhalinis, nicht aber vom

Absolutdruck abhéangt. Tatsdchlich stimmen bei die-

18 Aus dem Vergleich scheint hervorzugehen, dal der Unter-
schied im Adiabatenexponenten von Argon und UFg ohne
groflere Bedeutung fiir die Entmischung ist. Dies beruht
moglicherweise auf einer unvollstindigen Akkommodation
der inneren Freiheitsgrade des UFg wahrend der mit nur
wenigen Zusammenstofen verlaufenden Expansion.

19 E. W. Becker, Chemie-Ing. Technik 29, 365 [1957].

20 Da bei der VergroBerung des Abstandes zwischen Diise und
Abschiler (Ubergang von der Geometrie B zur Geometrie
C) nach Tab. 2 alle AufwandsgroB8en ansteigen, kann er-
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ser Aufwandsgrofe nach Tab. 3 die gemessenen mit
den abgeschitzten Werten nahezu iiberein 18.

Der in der vorliegenden Arbeit fiir UFg experi-
mentell bestimmte Minimalwert der spezifischen idea-
len isothermen Kompressionsarbeit von 9,5-10?
kWh/gMol ist um den Faktor 1,8 groBer als der
entsprechende, fiir das Diffusionsverfahren abge-
schatzte Wert!® von 5,4:10> kWh/gMol. Dieser
Unterschied diirfte sich jedoch durch eine bessere
Anpassung der Abschélgeometrie noch ausgleichen
lassen 0. Der schwachste Punkt des Trenndiisenver-
fahrens ist das groBe spezifische Ansaugvolumen,
das verhaltnismaBig hohe Investierungen fiir die
Kompressoren und Rohrleitungen bedingt?!. Ande-
rerseits stellt die Vermeidung der beim Diffusions-
verfahren benutzten porésen Membranen einen be-
triebstechnischen Vorteil dar, der an anderen Stellen
zu Kosteneinsparungen fiihren dirfte.

Bei der Durchfiihrung der Anreicherungsversuche
und bei den massenspektrometrischen Messungen haben
Herr Dr. W. Henkes und Herr Dipl.-Phys. O. Hagena
geholfen. Herrn Dr. K. Bier danken wir fiir wertvolle
Diskussionen.

wartet werden, daf3 ein etwas kleinerer Abstand giinstiger
wire. Dafiir sprechen auch die fritheren Versuche mit den
Argonisotopen, bei denen die niedrigsten Werte der spezi-
fischen Aufwandsgroflen bei einem Verhiltnis Diisenweite
zu Abstand Diise — Abschédler = 1 : 1 erreicht wurden.

Das 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.
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The Potential Distribution in a Toroidal Condenser
By A.]J. H. BoerBooM

Laboratorium voor Massaspectiografie, Amsterdam, The Netherlands
(Z. Naturforschg. 15 a, 347—350 [1960] ; eingegangen am 13. Februar 1960)

The electrostatic potential is calculated in a toroidal condenser consisting of two rotational
symmetric electrodes having the median plane as a plane of symmetry. The result is expressed as a
series expansion in the coordinates around the main circle and in the mutual distance of the elec-

trodes in the median plane.

Recently toroidal condensers have been described
to be used for energy selecting devices in mass spec-
trographs . In addition to the radial focusing they

1 H.Ewarp and H. Liest, Z. Naturforschg. 10 a, 872 [1955];
12a, 28 [1957] ; 14a, 588 [1959]. H. Lizsr and H. Ewarp,
Z. Naturforschg. 12 a, 538, 541 [1957] ; 14 a, 199, 588, 842
[1959]. — H. Ewarp, Z. Naturforschg. 14 a, 198, 680[1959].
— H. Ewarp, H. Liesr and G. Savermany, Z. Naturforschg.
14 a, 129 [1959]. — G. Savermany and H. Ewarp, Z. Natur-

exert an axial focusing, in this way increasing the
transmission. The problem of calculating the poten-
tial field in these condensers has been solved in

forschg. 14 a, 137 [1959]. — H. Ewarp and G. Sauermany,
Z. Naturforschg. 11a, 173 [1956]. — H. Liesr, Z. Natur-
forschg. 13 a, 490 [1958]. — H. Wacusmuts, H. LiesL and
H. Ewarp, Z. Naturforschg. 14 a, 844 [1959]. — H. A. Tas-
maN, Thesis, Leyden (in preparation).



