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Isotopentrennung in einer Zirkularstromung
Von H. J. Mir1z * und H. G. NoLLER

Aus dem Institut fiir Physikalische Chemie der Universitdt Bonn
(Z. Naturforschg. 16 a, 569—577 [1961] ; eingegangen am 14. Februar 1961)

Stromt ein Gasgemisch durch eine konvergente Diise mit Schallgeschwindigkeit tangential in ein
Rohr ein, so bildet sich bei niedrigem Druck (< 5 Torr) eine laminare Stromung aus, die spiral-
formig in Richtung der Rohrachse verlduft. Infolge der Zentrifugalkrifte, die in einem rotierenden
Gas auftreten, reichert sich die leichte Komponente des Gemisches in der Rohrachse, die schwere
am Rande des Rohres an.

Die Abhingigkeit des Trennfaktors von der Masse, dem Trennrohrradius, dem Schélrohr- und
Diisendurchmesser und der Trennrohrldnge wird diskutiert. Auf Grund der vorliegenden Messungen
konnen qualitative Aussagen iiber die Einstellung des Gleichgewichtes im Trennrohr gemacht wer-
den. Aus den gemessenen Driicken ergeben sich Tangentialgeschwindigkeiten von 1,2-10% cm/sec
fiir Wasserstoff und 1,95-10% cm/sec fiir Quecksilber. Fiir die Gasgemische H,—CO, , H,—HD und
Ar3 — Ar% ergeben sich maximale Trennfaktoren der Grofle 2,4, 1,13 und 1,12. Den gemessenen
Trennfaktoren werden die nach Comen u.a. berechneten Trennpotentiale gegeniibergestellt. Das

maximale Trennpotential fiir Argon errechnet sich zu 5+10~2 nl/min.

Zur Trennung von Gasgemischen und gasfoérmi-
gen Isotopengemischen wird mit Erfolg die bei
Druckgradienten auftretende ,,Druckdiffusion® be-
nutzt, zum Beispiel in Gaszentrifugen !, expandieren-
den Gasstrahlen mit einem Druckgradienten quer zur
Stromungsrichtung 2 und in Molekularpumpen 3. Es
ist naheliegend, auch den in einer Zirkularstrémung
entstehenden Druckgradienten zur Massentrennung
heranzuziehen * 3.

Durch eine konvergente Diise tritt Gas mit Schall-
geschwindigkeit tangential in ein Rohr ein, so dal
sich eine Stromung ausbildet, die schraubenférmig
in Richtung der Rohrachse verlauft. Infolgedessen
treten Zentrifugalkrifte und damit Druckunter-
schiede auf, die die leichte Komponente eines bina-
ren Gasgemisches in der Nahe der Rohrachse, die
schwere am Rande anreichern. Da die Entstehung
von Turbulenz eine Anreicherung erheblich stéren
wiirde, wird bei niedrigen Driicken gearbeitet.

Stromt das Gasgemisch mit Schallgeschwindigkeit
wg tangential ein und expandiert zur Achse hin, so
gilt nach dem Satz von der Erhaltung des Dreh-

Die Gasgeschwindigkeit wy, im Abstand ry, von der
Achse konnte also hiernach iiber alle Grenzen wach-
sen, wenn ry, hinreichend klein ist. Die Gasdynamik
l1aft jedoch nur eine maximale Geschwindigkeit wp,x
in einem Abstand rp;, zu, bei der die innere Energie

Abb. 1. Potentialstromung mit Zirkulation (schematisch).

r Kriimmungsradien der einzelnen Stromlinien, w Tangential-

komponente der Geschwindigkeit, rmax Radius des Trenn-
rohres, rmin minimaler Radius.

des Gases vollstindig in kinetische umgewandelt
wird und die Temperatur und der Druck den Wert
Null annehmen. Dieser Zustand wird jedoch nicht

impulses (s. Abb. 1)

WsTrs=wyry,.

erreicht, sondern das Gas expandiert, bis es in einem
grofleren Abstand von der Achse als rp;, einen end-

(1)

* Dissertation, Bonn 1960.

(vgl. Z. Naturforschg. 1, 420 [1946]) und spéter von K.
1 W. Grorr u. K. H. WeLcg, Z. physik. Chem., N.F. 19, 1/2

Evuser und M. Hocu (vgl. Z. Naturforschg. 6a, 25 [1951]).

[1959]. Da in den verwendeten Wirbelrohren hohe Driicke (> 1 at)
2 E.W.Becker, K.Bier u. H. Burcuorr, Z. Naturforschg. 10 a, herrschten, war die Stromung nicht mehr laminar. Aus
565 [1955]. diesem Grunde erzielten die Autoren nur kleine und

3 W. Fiscuer u. A. Kiemwm, Z. Naturforschg. 14 a, 851 [1959].

4 H. G. NérLer u. H. J. Mirrz, Naturwiss. 16, 382 [1958]
(Kurze Mitteilung).

5 Erste Untersuchungen einer Isotopentrennung in einem
Wirbelrohr (nach Ranque u. Hiusca) wurden bereits 1943
von H. Freiherr Rauscu vox TrauBensere durchgefiihrt

schlecht reproduzierbare Trenneffekte. AuBlerdem wurde
der schwere Gemischanteil im Kaltgasstrom — also in der
Wirbelmitte — angereichert, so daB die Zentrifugalwir-
kung des Wirbels als Ursache der Anreicherung ausge-
schlossen werden kann.
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lichen Druck annimmt, der in dem zylindrischen
ruhenden Kern der Stromung herrscht. Dieser Druck
ergibt sich daraus, dal das nachstromende Gas mit
einer endlichen Sauggeschwindigkeit aus dem Kern
abgepumpt wird. Es wurden Druckverhiltnisse zwi-
schen dem Rand und dem Kern von etwa 3 :1 ge-
messen.

Wenn die infolge des Druckgradienten auftretende
Diffusion als Ursache der Trennung angesehen wird,
kann der Gleichgewichtstrennfaktor 4. aus dem
Druckverhaltnis Pgs/Py, berechnet werden. Der Gleich-
gewichtstrennfaktor A, ist durch

A = (ny1, nas) [ (nyg nar) (2)

definiert. n ist die Teilchendichte. Die Indizes 1 und 2
beziehen sich auf die Gase 1 und 2, LL und S auf die
leichte und schwere Fraktion (s. auch Abb. 1). Nach
Cuapman ist die Diffusionsgeschwindigkeit ¢

n? D ( d(ny/n) | nyny(my—my) dP)

;
ny N, dr n*m P dr

+f(dT/dr) +f(K). (3)

6y — Cy=—

Darin bedeuten:

n=n;+n, die Summe der Teilchendichten der Gase 1
und 2,

my , my = Molekiilmassen der Gase 1 und 2,

ny my+ny, my

m= = mittlere Molekiilmasse,

n

¢y , s =mittlere Geschwindigkeiten der Gasmolekiile 1
und 2,

D =Diffusionskoeffizient, P =Druck,
r = Abstand von der Rotationsachse.

Die Summanden f(d7/dr) und f(K) sind Bei-
trige der Thermodiffusion und der nicht massen-
proportionalen Krafte. Der Beitrag der Thermodif-
fusion ist um mindestens eine GroBenordnung klei-
ner als der beobachtete Effekt und hat im allgemei-
nen ein umgekehrtes Vorzeichen’. Beide Anteile
werden im folgenden vernachlédssigt. In einem ur-
spriinglich homogenen Gasgemisch [d(n,/n)/dr=0]
entsteht ein Diffusionsstrom, wenn ein Druckgradient
dP/dr erzeugt wird. Hierdurch bildet sich ein end-
liches Konzentrationsgefalle aus, und ein Diffusions-
strom fliefit in umgekehrter Richtung. Offenbar ist
das Gleichgewicht erreicht, wenn beide Diffusions-
strome entgegengesetzt gleich sind, wenn also

Cl—Cg=0- (4')

6 S. Cuapman u. T. G. Cowring, The Mathematical Theory of
Non-uniform Gases, 2nd edition, Cambridge 1952.
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Daraus folgt
n® my—m,
= d(ny/n) = — = d(InP). (5)

Die Integration von ry, bis rs ergibt dann den Gleich-
gewichtstrennfaktor

AOC = (P\/P[) (my—my)/m . (6)

Um das Diffusionsgleichgewicht angenahert zu er-
reichen, ist eine bestimmte Einstellzeit erforderlich,
die umgekehrt proportional zum Diffusionskoeffi-
zienten und damit direkt proportional zum Druck
anzunehmen ist.

Pg/Py, 1aBt sich experimentell bestimmen. Daraus
kann A, berechnet und mit dem gemessenen Trenn-
faktor A verglichen werden.

Fiir die Trennung der Argonisotope Ar® und Ar#?
ergibt sich [z. B. Ps/Py, =3 und (my,—m,)/m=0,1]
ein Gleichgewichtstrennfaktor A, =1,12. Es wur-
den Werte zwischen 1,12 und 1,02 gemessen (vgl.
Abb.5Db).

Die Entstehung von Turbulenz wiirde den Trenn-
vorgang erheblich storen und muf} daher verhindert
werden. Bei ReyNoLpsschen Zahlen Re kleiner als
2000 tritt mit Sicherheit keine Turbulenz auf. Eine
Abschitzung ergibt, dal diese Bedingung bei klei-
neren Driicken als 5 Torr im Trennrohr erfiillt wird.

Apparatur und MeBmethode

Abb. 2 gibt den schematischen Aufbau der Anlage
wieder. Aus einer Hochdruckgasflasche Gf stromt iiber
ein Ventil Gas aus, das iiber eine zweite Drosselstelle
durch die Diise D ins Trennrohr A tritt. Zur Druck-
konstanthaltung dient ein Luftballon L, wenn die Ein-
lafdriicke kleiner als 1 at sind. Bei hoheren Driicken
mufl das Bombenventil erwdrmt werden, um eine Ver-
eisung zu verhindern. Der Druck vor der Diise (EinlaB-
druck Pp) wird mit einem offenen U-Rohrmanometer m;
gemessen. Das Mantelgas wird mit einer Rootspumpe Py
(1000 m3/h Forderleistung bei einem Ansaugdruck von
0,1 Torr) abgesaugt. Das Kerngas gelangt durch das
Schilrohr B in die 6lgekiihlte Rootspumpe P, (600 m?
pro Std. Forderleistung bei einem Ansaugdruck von
0,1 Torr). An den Stellen a” und b" befinden sich Kom-
pressionsvakuummeter, mit denen der Druck vor den
Pumpen kontrolliert wird. Diese Driicke sind bei be-
kannter Sauggeschwindigkeit der Pumpen ein Maf} fiir

die Gesamtdurchsatzmenge G und das Zapfverhiltnis 6.
An den Stellen a und b werden Gasproben entnommen.

Um die Zirkularstrémung in radialer Richtung un-
tersuchen zu konnen, wurde eine bewegliche Meflsonde

7 E.W.Becker, W.Beyricu, K. Bier, H. Burcnorr u. F.Zicax,
Z. Naturforschg. 12 a, 609 [1957].
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Abb. 2. Schema der Apparatur. A Trennrohr, a Abzapfstelle
fiir das Mantelgas, a’ DruckmeBstelle, B Schilrohr, b Abzapf-
stelle fiir das Kerngas, b’ DruckmefBstelle, C abnehmbare
Stirnfliche des Trennrohres, D Diise, Exh. Exhaustor, Gf
Hochdruckgasflasche, L Luftballon, m U-Rohr-Manometer mit
Hg-Fiillung, P Rootspumpe, S kurzer Ansatzstutzen, S, ver-
schiebbare Druckmefsonde (4 mm Innendurchmesser), S 60
und S 180 einstufige Drehkolbenpumpen.

konstruiert, die auf den Ansatzstutzen S aufgesetzt
wird. Die Ausfiithrung gibt Abb. 3 wieder. Die Trovidur-
scheibe dient als Fiihrung fiir das Edelstahlrohr (V2A,
blankgezogen). In das Trennrohr selbst reicht nur die
Sonde d. Aus stromungstechnischen Griinden durfte der
Innendurchmesser der Sonde d nicht kleiner als 2,2 mm
gemacht werden.

Die Stirnfliche C des Trennrohres ist eine plan-
geschliffene Messingscheibe.

Der Trennrohrdurchmesser wird bei allen Versuchen
konstant gehalten, die Trennrohrlange, der Diisen- und
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Abb. 3. Schnittzeichnungen des Trennrohres und der Druck-

meB-Sonde. Bedeutung der Buchstaben wie in Abb. 2, ferner

F Simmerringe, O Olkammer, d MeB-Sonde aus Edelstahl

(40 mm lang, 2,2 mm Innendurchmesser), MaBe in Millime-

tern; die Zahlen in den schraffierten Fldachen bedeuten:
1 = Stahl, 2 = Messing, 3 = Trovidur.
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Schilrohrdurchmesser hingegen variiert. Das Schélrohr
B kann bequem ausgewechselt werden (schraubbar).
Seine Form erhielt es aus stromungstechnischen Griin-
den.

Die Strémungsquerschnitte wurden unter Beriicksich-
tigung der Sauggeschwindigkeit so bemessen, dal das
Gas mit Schallgeschwindigkeit einstrémt und in der
Nihe der Achse weiter expandiert und Uberschallge-
schwindigkeit erreicht.

Die Untersuchungen werden mit folgenden Gasgemi-
schen durchgefiihrt: H, —CO,, Ar3®—Ar%, H,—HD.
Das Gasgemisch H, —CO, wird durch Messung der
Warmeleitfahigkeit analysiert. Die Warmeleitfihigkeits-
zelle hat einen Inhalt von etwa 1 cm3. In ihr befindet
sich eine 3 cm lange Wolframwendel (Glithlampen-
wendel), die an zwei Vacon-Drihten befestigt ist. Bei
einem Heizstrom von 10 mA hat der Widerstand der
Wendel einen Wert von etwa 200 Ohm, falls der Druck
in der Zelle 107% Torr betrdgt. Das Gasgemisch wird
in der Mefzelle auf einen Druck von 50 bis 60 Torr
komprimiert, so da8 die Wirmeleitfihigkeit in erster
Naherung nur von der Art des Gases abhingt. Bei einer
Anderung der Gaszusammensetzung #ndert sich die
Temperatur der Wendel und damit der Widerstand.
Dieser wird in einer WaeaTstoneschen Briickenschaltung
mit einer Genauigkeit von 1074 bestimmt. Die Akku-
mulatoren miissen der konstanten Spannung wegen
wirmeisoliert aufgestellt werden. Die MeBzelle befindet
sich in einem Kailtebad von Trockeneis und Methylalko-
hol.

Das Haufigkeitsverhaltnis der Argonisotope wird mit
einem Spektrometer der Atlaswerke, Bremen (Typ
CH 3-1957), das der Wasserstoffisotope mit einem
HD-Gerit derselben Firma gemessen.

MeBergebnisse

1. Die Massenabhingigkeit
Abb. 4 zeigt die Abhingigkeit des Gesamtdurch-

satzes G [nl/min] von der mittleren Molekiilmasse
in verschiedenen Gasen. Der Ausgangsdruck Pp vor

Torr,
l/min r
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Abb. 4. Durchsatz G beim EinlaBdruck Pp=100 Torr (vgl.

my in Abb. 2) und Druck fiir r=1,5cm (—x—) und fiir r=0

(—o0—) in Abhingigkeit von der mittleren Masse m [G ca.

30 nl/min]. Diisendurchmesser: 2 mm, Abstand Sonde—Diise:

50 mm.
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Abb. 5. Dr!mkverhiltnis P (Mantel) /P (Mitte), Zapfverhiltnis @, Trennfaktor 4 und Trennpotential U in Abhingigkeit vom
Durchsatz G fiir verschiedene Gasgemische. Diisendurchmesser: 2 mm, Schilrohrdurchmesser: 10 mm, Trennrohrlinge: 100 mm,
Abstand Sonde —Diise: 50 mm (bei den Druckmessungen), ES Nulleffekt.

der Expansion wurde hierbei konstant auf 100 Torr
gehalten. Auflerdem ist die Abhéngigkeit der Driicke
am Rande des Trennrohres (r=1,5 cm) und in der
Achse (r=0) von der mittleren Molekiilmasse 7

bei konstantem Durchsatz G aufgetragen. Der Ge-
samtdurchsatz 1aBt sich durch die Stromdichte ¢ und
EinlaBdiise ausdriicken 8.

C_Fro_F*B_ P0__ V"( 2 )<x+1>/<n—1>

x+1

B =Proportionalitétsfaktor,
Pp, Tp=Druck und Temperatur des Gases vor dem
m =mittleres Molekulargewicht,
»#=Adiabatenexponent.

(7)

durch den Querschnitt F* an der engsten Stelle der
VRTpm
Eintritt in die Diise,

Wenn man den Ausgangsdruck Pp bei Versuchen
mit verschiedenen Gasen konstant halt, ist der Durch-
satz proportional zu 1/Y7. Die Abhingigkeit vom
Adiabatenexponenten ist gering, weil sich der Aus-

iy *x+1)/(x—1
druck Vx(—z—)( W=l nur um 28% indert,
#z+1

wenn x die Werte 1 (vielatomiges Molekil) bzw.
1,67 (einatomiges Molekiil) annimmt.

Abb. 5a zeigt das Verhiltnis der Driicke am
Rande und in der Achse des Trennrohres sowie das
Zapfverhiltnis © (Zapfstrom der leichten Fraktion
aus der Mitte des Trennrohres bezogen auf den Ge-
samtdurchsatz G). Alle Kurven des Druckverhalt-
nisses nahern sich dem Wert eins bei hinreichend
kleinen G-Werten. Das liBt sich durch den EinfluB
der Reibung erklaren, der besonders hoch bei klei-
nen Durchsdtzen und damit kleinen Driicken im
Trennrohr ist, wihrend er bei grofem G praktisch
verschwindet. Die Kurven fir =2 und m=8,5
erreichen daher Sattigungswerte. Weiter ergibt sich
ein um so hoheres Druckverhiltnis, je grofler die
mittlere Masse ist.

Dies braucht nicht allgemein giiltig zu sein. Der
Adiabatenexponent, sowie die Voraussetzungen der
jeweiligen Apparatur mit ihren Stromungswiderstén-
den und Pumpgeschwindigkeiten werden vermutlich
einen erheblichen Einflul auf das rotierende Gas
ausiiben. Das Zapfverhiltnis ist fir G>20 nl/min
praktisch konstant.

Um den Einflu der mittleren Masse auf den
Trennfaktor untersuchen zu konnen, wurden ver-

8 E. Scamipt, Thermodynamik, 4. Auflage, S. 266, Springer-Verlag, Berlin 1950.
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schiedene Gemische von Argon und Wasserstoff
und von Argon und Frigen (CF3Cl) hergestellt®.

Bei der Trennung der Argonisotope Ar®¢ — Ari0
ergab sich ein um so groBerer Trennfaktor, je leich-
ter das Gemisch war (Abb. 5b).

Dieses Ergebnis zeigt, dafl der Gleichgewichts-
trennfaktor meistens nicht erreicht wird -[Gl. (6)],
denn sonst miilte der Trennfaktor um so grofer
sein, je groBer das Druckverhaltnis und nach Abb. 4
die mittlere Masse sind. Durch das Beimischen von
leichtem Wasserstoff wird der Diffusionskoeffizient
vergroflert und dadurch die Anndherung an den
Gleichgewichtstrennfaktor verbessert. Auch die Ab-
hingigkeit des Trennfaktors vom Durchsatz zeigt,
daB der Trennfaktor 4 meistens wesentlich kleiner
als der Gleichgewichtstrennfaktor A ist. Jede Kurve
hat ein Maximum bei einem bestimmten Durchsatz.
Bei kleineren Durchsdtzen wirkt sich das kleinere
Druckverhaltnis und das groBere Zapfverhiltnis aus.
Mit zunehmendem Durchsatz und der damit einher-
gehenden Druckerhohung steigt der Trennfaktor A
an, weil der Reibungseinflul geringer wird. Der
Trennfaktor sinkt jedoch wieder bei weiterer Stei-
gerung des Durchsatzes, verursacht durch den klei-
nen Diffusionskoeffizienten bei hohem Druck.

Abb. 5 ¢ zeigt den Trennfaktor fiir das Gemisch
H, — HD. Bei Durchsitzen G>50 nl/min ist auch
hier der Trennfaktor um so grofer, je kleiner die
mittlere Masse ist. Die Kurven zeigen ein Maximum.
(Bei dem Isotopengemisch H, — HD, 7 =2, fiel der
Trennfaktor beim Durchsatz G =200 nl/min auf
1,02 ab.) Im Bereich kleiner Durchsitze (G < 30nl
pro min) ist dagegen der Trennfaktor um so gro-
Ber, je groBer die mittlere Masse ist, wie man es
auf Grund des groBeren Druckverhiltnisses (Abb.
5a) erwarten sollte, wenn der Gleichgewichtstrenn-
faktor angendhert erreicht wird. Bei den hier benutz-
ten leichten Mischungen (7 =2 bis m =21) ist eine
gute Anndherung an den Gleichgewichtstrennfaktor
auch eher zu vermuten als bei den schwereren der
Abb.5b (m =21 bis m=72). In den Abb. 5b und
5c sind auch die Trennpotentiale 0U wiedergege-

9 Untersuchungen mit dem natiirlichen Quecksilberisotopen-
gemisch in der Dampfphase (m=198, 199, 200, 201, 202
und 204) ergaben bei einem Durchsatz G= (40 £ 2) g/min
(Kompressionsverhiltnis 1 : 150) und einem Zapfverhalt-
nis ©@=0,034 folgende Trennfaktoren:

my—my;=m—198= 1 ; 2 3 3 3 4 6
A =1,0006; 1,0028; 1,0043; 1,0057; 1,0083.
Der MeBfehler der einzelnen Mefreihe war kleiner als
+ 0,0005; die Reproduzierbarkeit jedoch lag in den Gren-
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ben. Nach Comnen ! ist das Trennpotential ein quan-

titatives Mal fiir die Trennleistung eines Trenn-

elementes. Fiir 4 —1 <1 gilt 11:
oy—_6_6u-n*
oU = = S (8)

Bei der Messung der Trennfaktoren A ist ein
Nulleffekt zu beriicksichtigen (A,), der auch ohne
Zirkularstromung auftritt. Der Effekt wird gemes-
sen, indem in das Trennrohr eine Storblende ein-
gefiihrt wird. Dies ist eine Lochscheibe aus Messing,
deren AuBendurchmesser dem Innendurchmesser des
Trennrohres entspricht. Sie wird so ins Trennrohr
eingefithrt, dal sich die Diise zwischen ihr und der
Stirnfliche C (Abb. 3) befindet. Infolgedessen kann
sich im Trennrohr keine Zirkulation ausbilden. Die
auf diese Weise gemessene Konzentrationsverschie-
bung wird als Nulleffekt bezeichnet. Wenn das Gas
durch den Ansatzstutzen S (vgl. Abb. 3) eingelassen
wird, ergibt sich innerhalb der Mefgenauigkeit der
gleiche Trennfaktor A, wie mit der Storblende.

In den Abbildungen ist der Nulleffekt mit ,,ELs*
bezeichnet, falls die Zirkulation durch die Blende
gestort war, mit ,ES“, falls das Gas durch den An-
satzstutzen S ins Trennrohr eintrat. Der Trennfak-
tor A ist das Produkt aus den Trennfaktoren der
reinen Zirkularstromung Ag; und der Pumpanord-
nung Ay, d.h. 4=A4g 4,.

Bei der Ausrechnung des Trennpotentials U wird
der Trennfaktor Ag; verwendet.

2. Messungen in radialer Richtung

Zur Messung des Druckes und des Trennfaktors
in Abhangigkeit vom radialen Abstand von der
Achse wird eine bewegliche Mefisonde (vgl. Abb. 3)
verwendet. Die Ergebnise sind in Abb. 6 dargestellt.

Die Driicke fallen zur Achse hin steil ab (vgl. Abb.
6a). Von r=9 mm bis zur Achse (r=0) ist der
Druck bei kleinen Durchsdtzen nahezu konstant.
Daraus folgt, daf} ein nicht rotierender Gaskern exi-
stiert, wie es die Gasdynamik fordert.

zen * 0,0015. — L. Scuorren, Staatsexamensarbeit, Bonn
1961.

10 K. Conex u. G. M. Mureney, The Theory of Isotope Sepa-
ration, National Nuclear Energy Series, III-1 B, McGraw-
Hill, New York 1951.

11 Ausfiihrliche Darstellung des unsymmetrischen Trennpro-
zesses bei W. Burane, W. Grors, I. Jorpan, W. Korsg, E.
Naxy und K. H. WeLge, Z. physik. Chem., N.F. 24, 249
[1960].
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Abb. 6 a und b. Druck P bei Frigen und CO, sowie Druck-
verhiltnis Py/Py -2 mm, Trennfaktor 4 und A= (ALs—1)/rLs
bei Argon in Abhéngigkeit vom Trennrohrradius r. Diisen-
durchmesser: 2 mm, Abstand Sonde—Diise: 50 mm (bei
CF4Cl und CO,), 1¢0 mm (bei Argon); Kurvenparameter Ge-

samtdurchsatz G, oben: (1) ca. 31 nl/min, (2) ca. 15 nl/min,
(3) ca. 4,5 nl/min, (4) ca. 55 nl/min, (5) ca. 40 nl/min, (6)
ca. 20 nl/min, (7) ca. 4 nl/min, unten: G=10 nl/min.
—Xx— experimentelle, —0— berechnete Kurve.
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Abb. 6 c. A= (ALs—1)/rLs in Abhingigkeit vom Trennrohr-
radius r fiir das Gasgemisch H,/CO,=1/3. Diisendurchmes-
ser: 2mm, Abstand Sonde—Diise: 100 mm, Gesamtdurch-

satz G als Parameter. —X— experimentelle, —o— berech-
nete Kurve.

Die Verschiebung des Konzentrationsverhiltnisses
ist in einer Entfernung von etwa 2 mm von der
Rohrachse am starksten. Diese Stelle wird als Be-
zugspunkt gewdhlt, d. h. an dieser Stelle werden der
Trennfaktor und das Druckverhiltnis willkirlich
gleich 1 gesetzt. In Abb.6b sind auller den ge-
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messenen Kurven auch berechnete dargestellt. Be-
rechnet wurde der Gleichgewichtstrennfaktor A
nach Gl. (6).

Ein Vergleich der gemessenen und der berechne-
ten Kurve ermoglicht es, qualitative Aussagen iiber
die Einstellung des Gleichgewichtes zu machen. Je-
doch ist eine gewisse Willkir durch die Wahl des
Bezugspunktes gegeben. Es ist nicht moglich, Aus-
sagen iber die Einstellung des Gleichgewichtes in
Abhingigkeit von r zu machen. Daher wurde fol-
gendes Auswertverfahren angewandt, das unabhén-
gig von der Wahl eines willkiirlichen Bezugspunktes
ist und den Vergleich der gemessenen Konzentra-
tionsverschiebung mit dem Gleichgewichtswert Punkt
fiir Punkt ermoglicht:

Denkt man sich das Trennrohr in Zylinder der
Dicke ris (Anm.'?) mit dem duBeren Druck Pg und
dem inneren Druck Pj, unterteilt und betrachtet man
die einzelne laminare Schicht, dann kann in dieser
Schicht unter Anwendung von Gl. (6) der Trenn-
faktor

Avsee = (Ps/Py)4mim -

berechnet und mit dem experimentell gefundenen

Trennfaktor
. L ny
Ais ( ny )L/< ny )S

verglichen werden. Der Vergleich Ay 5. und Ais
erlaubt eine Aussage iiber die Gleichgewichtseinstel-
lung in jedem Teilzylinder.

Wenn P;,~Pg und r;s~0, kann Gl. (9) an der
Stelle P, nach dem Tayrorschen Satz entwickelt wer-
den. Es ergibt sich daraus

(10)

, dALSm - ALSs—1 . Am d(ln P) (11)
e dar LS T om dr
Analog folgt aus Gl. (10)
A= ddrs _ Aus—1 _ d(lnfl_1/'1‘2)_ (12)
dr LS dr

Eine einfache Umformung ergibt, dal die Grofen
A, und A mit den in Abb. 6 b aufgetragenen Gro-
Ben A, und A4, die aus dem Experiment folgten, in
folgender Weise zusammenhingen:

LS A, dr
=S L (14)
LS A dr

12 Vgl. Abb. 1: rps=Differenz der Radien rs, ri,, falls
rsS=ry.



ISOTOPENTRENNUNG IN EINER ZIRKULARSTROMUNG

Diese beiden GroBen sind in Abb. 6b und ¢ dar-
gestellt. Sie sind ein unmittelbares Maf fiir die Tren-
nung in einer diinnen Schicht und die Annédherung
an das Gleichgewicht an jeder Stelle.

Die Kurven (Abb. 6 ¢) weisen folgende Merkmale
auf:
1. Sie besitzen Maxima.
2. Bei einem Radius r, schneiden sich die Kurven
Aound 4.
3. Die Differenz A, — A ist
im Bereich r>r, positiv und
im Bereich r<r, negativ.

Das Absinken von A, am Rande erklirt sich durch
den EinfluB der &uBleren Reibung an der Rohr-
wand 13.

In der Mitte des Rohres wirkt sich die innere Rei-
bung infolge des niedrigen Druckes und des ruhen-
den Gaskernes aus.

Die Annidherung an das Diffusionsgleichgewicht
erfordert eine endliche Zeit, die um so grofler ist,
je kleiner der Diffusionskoeffizient, d. h. je grofBer
der Druck und die Masse sind. Deshalb wire zu er-
warten, dafl der experimentell gefundene Trennfak-
tor stets kleiner als der Gleichgewichtstrennfaktor
ist, wie es auch tatsdchlich am Rande (r>r,) beob-
achtet wird. DaB3 dies in der Mitte (r <r,) nicht gilt.
kann folgendermaBlen erklart werden:

Auf seinem Wege von der EinlaBdiise bis zur
Mefstelle wird das Gas zunéchst infolge der Expan-
sion beschleunigt und dann durch den Einflul} der
Reibung allméhlich wieder abgebremst. Der Druck-
gradient bzw. das Druckverhaltnis (Mantel- zu Achs-
druck) nimmt dementsprechend zunéchst grofle und
spater kleine Werte an (s. Abb. 10). In gleicher
Weise verhalt sich auch der aus dem Druckverhiltnis
berechnete Gleichgewichtstrennfaktor 4., [Gl. (6)].
Zunichst entsteht im Trennrohr auf Grund des gro-
Ben Druckverhiltnisses eine starke Anreicherung
durch Druckdiffusion, auch wenn der Gleichgewichts-
wert nicht erreicht wird. Wenn das Gas im Rohr
weiterstromt, werden das Druckverhaltnis und der
Gleichgewichtstrennfaktor kleiner. An einer be-
stimmten Stelle nimmt daher der Gleichgewichts-
trennfaktor den Wert des gemessenen Trennfaktors
und in noch groferer Entfernung vom Einlal} sogar

13 Durch Rotation des Mantels (analog einer Ultrazentrifuge)
liee sich bei feststehender Diise die auflere Reibung weit-
gehend vermeiden, d. h. es wiren weitaus groBere Druck-
verhiltnisse und Trennfaktoren zu erreichen.

13\ lgi_ /
g 02 7
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kleinere Werte an. Die beobachtete Konzentrations-
verschiebung wird also durch einen Druckgradienten
verursacht, der vor dem Zeitpunkt der Messung ge-
herrscht hat. Das ist moglich, weil sich der Druck
mit einer hoheren Geschwindigkeit als die Diffu-
sionsgeschwindigkeit — namlich mit Schallgeschwin-
digkeit — ausbreitet.

Diese Retardierung der Konzentrationsverschie-
bung ist um so groBer, je schneller das Gas abge-
bremst wird. Daher ist A, — 4 am Rande klein in-
folge Wandreibung und in der Mitte infolge der
Reibung am ruhenden Kern. A, — A ist um so klei-
ner, je kleiner der Durchsatz und je kleiner die mitt-
lere Masse und damit je grofer der Reibungseinflul
sind. Das Gebiet besonders starker Retardierung, in
dem A, —A<1, ist um so grofler, je grofler der
Reibungseinfluf} ist.

3. Abhangigkeit vom Schalrohrdurchmesser

Je groBer der Schalrohrdurchmesser, desto grofer
ist das Zapfverhilinis und desto kleiner der Trenn-
faktor (s. Abb. 7). Das Trennpotential [Gl.(8)]
weist bei einem bestimmten Durchmesser ein Maxi-
mum auf.

\\ ) /,

g 6La2 |

N

ELs~ /:-\
b “\,f\ o1 -/T \\
5 10 5 20 mm 0 10 20 mm
Schélrohrdurchmesser—s- Schélrohrdurchmesser ——

Abb. 7. Trennfaktor 4 [G ca. 7,5 nlmin], Zapfverhiltnis 6

und Trennpotential U in Abhingigkeit vom Schélrohrdurch-

messer fiir verschiedene Durchsitze; —®— 3 nl/min, —x—

4 nl/min, —@— 7,5 nl/min, —0— 10 nl/min. ELs = Null-

effekt, Diisendurchmesser: 2 mm, Trennrohrlinge: 100 mm,
Gasgemisch: H,/CO,=1/3.

4. Abhangigkeit vom Durchmesser der EinlaBdiise

Der Diisendurchmesser hat einen erheblichen Ein-
fluf auf den Stromungsvorgang. Wenn z.B. der
Diisendurchmesser (engster Querschnitt der Diise)
um den Faktor 4 vergroflert wird (vgl. Abb. 8),
andert sich bei gleichem Durchsatz der Ausgangs-
druck Pp um den Faktor 16. Dadurch werden das
Expansionsverhiltnis, die Geschwindigkeit und das
Druckverhaltnis kleiner.



576

Torr, T |
P(Mantel)
1 | . T’p(M/tte) /
8 pveniteyl— s |
K % e
vd |
4 ) 3
ol P(Mitte)
A 1 1 1 1
0 20 40 nl/min 20 , 40nl/min
—f —l
1 1
I I s
"05:’__, L/*\ i
L i
1.00p - -1€§§.“-—.-‘ i v e o
10 20 ,30 40 50 nl/min

G ——=

Abb. 8. Druck P, Druckverhiltnis P(Mantel)/I?(Mitte) und

Trennfaktor 4 in Abhédngigkeit vom Durchsatz G fiir verschie-

dene Diisendurchmesser bei Argon. Abstand Sonde—Diise:

50 mm, Trennrohrlinge: 100 mm, Schilrohrdurchmesser:

10 mm, ES=Nulleffekt. —x— 2 mm, ® 4 mm, —0— 8 mm
Diisendurchmesser.

Je groBer der Diisenquerschnitt ist, desto grofer
ist das Zapfverhiltnis und desto kleiner der Trenn-
faktor.

Der Diisendurchmesser ist von Interesse, weil die
Druck-Volumen-Arbeit, die beim Durchstromen der
Diise geleistet wird, eine der spezifischen Aufwand-
groBen des Trennelementes darstellt 7.

Obwohl das maximale Trennpotential mit zuneh-
mendem Diisendurchmesser abnimmt (Abb. 9), ist
ein Trennrohr mit einer Diise von 4 mm Durchmes-
ser im Hinblick auf den spezifischen Aufwand giin-
stiger als ein solches mit einer Diise von 2 mm Durch-
messer; denn es ergibt sich, daf} die spezifische Kom-
pressionsarbeit [RT fd(ln P) [0Upayx] mit der Diise
von 2 mm Durchmesser um den Faktor 1,12 grofler
ist als die mit der Diise von 4 mm Durchmesser.

10°
T nl/min \

6Umax

5104

Abb. 9. Maximales Trenn-
potential 0Upyax in Abhin-
gigkeit vom Diisendurch-

A\

10 messer bei Argon. Trenn-

rohrldnge: 100 mm, Schil-

2', y 6' s rohrdurchmesser: 10 mm.
Dusendurchmesser —s

14 L. Pranpoti, Fiihrer durch die Stromungslehre, 4. Auflage,
S.102, Verlag Friedr. Vieweg u. Sohn, Braunschweig 1956.
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5. Abhdngigkeit von der Trennrohrlinge

Abb. 10 zeigt den Trennfaktor, das Druckverhalt-
nis und das Zapfverhiltnis in Abhangigkeit von der
Rohrlédnge.

3 P(Mantel)
T P(Mitte)
A
2 3 To,.'
~ : 1
ELs ~—— 8 Qm@m/

1 2 005 =
— ;/ﬂ%ﬂS)nl/nin

010 20 %0 “20em

S
40 cm 0 10
Trennrohrignge ——s

Abb. 10. Trennfaktor 4 (—x—), Druckverhiltnis P (Mantel) /

P(Mitte) (—0—) [G ca. 11 nl/min] und Zapfverhiltnis @

in Abhangigkeit von der Trennrohrlange [ bei dem Gemisch

H,/CO3=1/3 . Diisendurchmesser: 2 mm, Schélrohrdurchmes-
ser: 10 mm, ELs=Nulleffekt.

Der Trennfaktor A fiir /=0 c¢cm wurde so ermit-
telt, dal das Mantelgas wie iiblich abgepumpt wurde,
das Kerngas jedoch durch ein Loch von 10 mm
Durchmesser, das sich in der Stirnflaiche C befand
(vgl. Abb. 3). Je linger das Rohr ist, desto langer
verweilt das Gas im Rohr und desto besser kann
sich das Diffusionsgleichgewicht einstellen. Folglich
steigt der Trennfaktor zundchst an. In langen Roh-
ren wird das Gas aber so stark abgebremst, daf} das
Druckverhéltnis und der Trennfaktor sehr klein
werden. Die Anderung des Druckverhiltnisses mit
der Trennrohrlinge gibt ein anschauliches Maf} fiir
die Abbremsung des Gases 3.

Mit zunehmender Rohrlinge steigt das Zapfver-
haltnis an, weil das Druckverhailtnis kleiner wird.

In Abb. 11 wurde der Druck mit der Sonde d
(s. Abb. 3) an drei verschiedenen Stellen gemessen,
die 5, 10 bzw. 14 cm von der Diise entfernt sind.

Die durch Reibung entstehende Grenzschicht an
der festen Wand des Trennrohres und an dem ruhen-
den Gaskern hat eine Dicke 14

vz z
T

w

(15)

v =kinematische Zihigkeit, z=vom Gas zuriickge-
legter Weg, w = Geschwindigkeit.

Da der Druck P etwa proportional zu dem Durch-
satz G ansteigt, wire fiir konstante Werte z/G der
gleiche Reibungseinflul zu erwarten, d. h. ein kon-
stanter Wert des Druckverhaltnisses. Aus der Abhén-
gigkeit des Druckverhiltnisses vom Durchsatz G
folgt, daB dies im Bereich starker Reibung, d.h.
kleiner Durchsitze, angenéhert zutrifft, aber nicht
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Abb. 11. Druck, Druckverhiltnis P (Mantel) /P (Mitte), Trenn-

faktor A und Trennpotential dU in Abhingigkeit vom Durch-

satz G fiir verschiedene Trennrohrlingen beim Gemisch
H,/CO,=1/3 . Diisendurchmesser: 2 mm, Schilrohrdurchmes-
ser: 10 mm. Kurvenparameter oben: Abstand Sonde— Diise

(—x— 5cm, —m— 10 cm, —0— 14 cm) ; unten: Trenn-
rohrlinge (—x— 3cm, —0— 10cm, — () — 14 cm,
—/A— 25 cm).

im Bereich grofler Durchsatze. Deshalb ist anzuneh-
men, daBl nicht nur die Reibung die Tangential-
geschwindigkeit herabsetzt, sondern daf} auch ohne
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Reibung die Tangentialgeschwindigkeit um so klei-
ner wird, je grofer der Abstand vom EinlaBl ist.
Dies konnte z. B. durch eine Expansion des Gases
und eine entsprechende Beschleunigung in Richtung
der Rohrachse hervorgerufen werden.

Die maximalen Trennfaktoren werden bei um so
hoheren Durchsitzen gefunden, je langer das Trenn-
rohr ist. Das Maximum des 10 cm langen Rohres
ist am grofften, die Maxima der ldngeren Rohre
sind entsprechend den kleineren Druckverhaltnissen
kleiner.

In dem kurzen Rohr (3 cm) scheint die Zeit zur
Annaherung an das Gleichgewicht zu klein zu sein.

Die nach Gl. (8) berechneten Trennpotentiale wei-
sen entsprechende Hochstwerte auf, die jedoch zu
grolleren Durchsatzwerten verschoben sind, weil der
Durchsatz selbst als Faktor in das Trennpotential
eingeht.

Herrn Professor Dr. W. Grora danken wir fiir wert-
volle Diskussionen und die starke Forderung, die er
dieser Arbeit in jeder Weise zuteil werden lieB. Die
Arbeit wurde mit Mitteln durchgefiihrt, die von dem
Ministerium fiir Wirtschaft und Verkehr des Landes
Nordrhein-Westfalen dankenswerterweise zur Verfii-
gung gestellt wurden.

Ein Verfahren zur Bestimmung von Halbwertszeiten kurzlebiger
gasformiger Radioisotope. Die Halbwertszeiten
des Thorons (**Rn) und Actinons (***Rn)

Von Henz Ropexsusca * und GinTER HERRMANN

Aus dem Institut fiir Anorganische Chemie und Kernchemie der Universitdt Mainz
(Z. Naturforschg. 16 a, 577—582 [1961] ; eingegangen am 17. November 1960)

Es wird ein Verfahren zur indirekten Bestimmung von Halbwertszeiten kurzlebiger gasformiger
Radioisotope beschrieben. Das Verfahren beruht auf einem zuerst von Makower und Geicer benutz-
ten Prinzip; Voraussetzung ist, da aus den gasformigen Radioisotopen positiv geladene, relativ
langlebige Folgeprodukte entstehen. Die gasformigen Isotope werden mit einem Trigergas durch
ein Rohr getrieben, in dem negativ geladene Netzelektroden angebracht sind. Die Folgeprodukte
scheiden sich auf den Elektroden ab. Nach der Exposition wird die Aktivitdt der Elektroden gemes-
sen; sie nimmt mit wachsender Entfernung von der Quelle exponentiell ab. Aus der Abnahme und
der Stromungsgeschwindigkeit ergibt sich die Halbwertszeit der gasformigen Muttersubstanz, Das
Verfahren wurde mit Thoron und Actinon gepriift und Halbwertszeiten von 56,6+ 0,8 bzw.
4,01 £ 0,06 sec gefunden. Bei direkten Zerfallsmessungen ergaben sich iibereinstimmende Werte
von 56,3 £ 0,2 bzw. 4,00 = 0,05 sec. Der EinfluB der Elektrodenspannung, des Trigergases und
der Stromungsgeschwindigkeit auf die Abscheidung wurde untersucht. Bei hohen Elektroden-
spannungen werden die Folgeprodukte im Mittelpunkt der Elektroden fokussiert.

Bei der Kernspaltung entstehen zahlreiche kurz-
lebige Radioisotope, deren Spaltausbeuten fiir die
Aufkldrung des Spaltungsprozesses besonders in-

* Auszug aus einer Dissertation, Mainz 1960.

teressant sind. Zur Ausbeutebestimmung miissen die
wichtigsten Eigenschaften der Isotope, vor allem die
Halbwertszeiten, bekannt sein. Der rasche Zerfall
erschwert die Abtrennung und Untersuchung sehr.
Deshalb liegt es nahe, Verfahren zu verwenden,



