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Herrn Professor Dr. Kuavs Crustus zum 60. Geburtstag gewidmet

Bei der Entmischung der Uranisotope in einer mit freier Expansion arbeitenden schlitzformigen
Trenndiisenanordnung kann durch einen Zusatz von 400 Mol-Proz. He zum UFy das spezifische
Ansaugvolumen auf 1/4 und die spezifische Schlitzlinge auf 1/5 der mit reinem UF; erreichten
Optimalwerte gesenkt werden. Gleichzeitig steigt jedoch die spezifische Kompressionsarbeit auf das
Vierfache des fritheren Optimalwertes an.

Dagegen wird bei einem Trenndiisensystem, in dem der Strahl mechanisch um 180° umgelenkt
wird, mit einem Gemisch aus 5 Mol-Proz. UFg und 95 Mol-Proz. He dieselbe Verminderung des
spezifischen Ansaugvolumens und eine Verminderung der spezifischen Schlitzlange auf 1/30 erzielt,
wihrend die spezifische Kompressionsarbeit gleichzeitig nur um 20% ansteigt. Durch die bei dem
Umlenksystem erreichte starke Abnahme der fiir die Investitionskosten mafBgeblichen spezifischen
AufwandsgroBen wird die wirtschaftliche Situation des Trenndiisenverfahrens erheblich verbessert.
Dennoch diirfte das Trenndiisenverfahren im augenblicklichen Stand der Entwicklung gegeniiber
dem Diffusionsverfahren nur bei der Hochanreicherung von U5 Vorteile bieten, bei der die gerin-
gere Stufenzahl, der Fortfall der feinporigen Membranen und die zu erwartende kleinere Einstell-

zeit besonders stark ins Gewicht fallen.

In einer fritheren Arbeit haben wir gezeigt, daB
sich die Wirtschaftlichkeit des Trenndiisenverfahrens
im Fall der Argonisotope durch ein leichtes Zusatz-
gas betrachtlich verbessern 1aft!. Durch einen Zu-
satz von 400 Mol-Proz. Helium konnte beispiels-
weise das spezifische Ansaugvolumen der Kompres-
soren auf etwa 1/4, die spezifische Schlitzlinge der
Trennelemente auf etwa 1/5 und die spezifische
Kompressionsarbeit auf etwa 3/4 der Werte fiir rei-
nes Argon gesenkt werden. Da das Trenndiisenver-
fahren hauptséchlich fiir die Anreicherung der Uran-
isotope von praktischem Interesse ist, interessiert
die Frage, ob sich auch in diesem Fall durch leichte
Zusatzgase wirtschaftliche Erfolge erzielen lassen.

Da das fiir die Uranisotopentrennung allein in
Frage kommende Uranhexafluorid ein fast 9-mal so
grolles Molekulargewicht wie Argon hat, 14t sich
beim Uran ein entsprechend groferes Verhiltnis der
Molekulargewichte von Isotopengemisch und leich-
tem Zusatzgas realisieren. Es war jedoch offen, ob
eine VergroBerung dieses Verhiltnisses Vorteile
bringt, da unter den interessierenden Bedingungen
mit einer entsprechend stidrkeren Trennung zwischen
Isotopengemisch und leichtem Zusatzgas gerechnet
werden muf.

1 E. W. Becker, K.Brer u. W. Bier, Z. Naturforschg. 17 a,
778 [1962].

Im folgenden werden daher in einer mit freier
Expansion arbeitenden Schlitzdiisenanordnung zu-
nichst die Wirkungen von Helium und Argon als Zu-
satzgase zum Uranhexafluorid bei der Entmischung
der Uranisotope verglichen. Es zeigt sich, da8 bei
diesem Trennsystem Helium keine wesentlich besse-
ren Ergebnisse liefert als Argon und dal mit beiden
Zusatzgasen keine eindeutigen wirtschaftlichen Vor-
teile gegeniiber dem Fall des reinen Uranhexafluo-
rids zu erzielen sind.

Anschlieflend wird die Wirkung von Helium als
Zusatz zum UFg bei einer mit kiinstlicher Strahl-
umlenkung arbeitenden Trenndiisenanordnung un-
tersucht, wie sie frither schon fiir reine Gase erprobt
wurde 2. Durch die Kombination von leichtem Zu-
satzgas und kiinstlicher Strahlumlenkung gelingt es,
die Wirtschaftlichkeit des Trenndiisenverfahrens bei
der Entmischung der Uranisotope erheblich zu ver-
bessern.

Apparatur und Auswertung der Versuche

Die Versuche wurden in der friiher beschriebenen
ausheizbaren Apparatur aus rostfreiem Stahl durch-
gefiihrt 3, in der die beiden UFg-Fraktionen auf Kiihl-
fallen ausgefroren werden. Abb. 1 zeigt Schnitte durch

2 E. W. Becker, H. Burcuorr u. J. Gseany, Z. Naturforschg.
16 a, 955 [1961].
3 E.W.Bkecker u. R.Scuitre, Z. Naturforschg. 15 a, 336 [1960].
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die verwendeten Trenndiisensysteme. Bei der mit freier
Expansion arbeitenden Anordnung a betrug die Miin-
dungsweite der konvergenten Diise 0,05 mm. Der Ab-
stand zwischen Diise und Abschiler war gleich der ein-
fachen, die Weite des Abschilers gleich der doppelten
Diisenweite. Bei dem mit 180° Umlenkung arbeitenden
System b wurde eine Lavar-Diise verwendet, deren
Weite an der engsten Stelle 0,13 mm und an der Miin-
dung 0,25 mm betrug. Das Umlenkprofil hatte einen
Radius von 0,75 mm, der Abschiler war 0,13 mm weit.
Die Trennsysteme hatten senkrecht zur Zeichenebene
der Abb. 1 eine wirksame Lénge von 5 bzw. 10 mm.

a) b)
Abb. 1. Querschnitte durch die verwendeten Trenndiisen-
systeme. a) Schlitzsystem fiir freie Strahlexpansion: Diisen-
weite 0,05 mm, Abschilerweite 0,1 mm, Abstand 0,05 mm,
Schlitzlinge 5 mm. b) Schlitzsystem mit mechanischer Strahl-
umlenkung um 180°: engste Diisenweite 0,13 mm, Abschiler-
weite 0,13 mm, Kriimmungsradius der Umlenkwand 0,75 mm,
Schlitzlange 10 mm.

Das Abschilverhiltnis des UFg-Anteils, ¢ (UFg),
wurde durch Auswiegen der beiden auf den Kiihl-
fallen gesammelten und in Pipetten iibergefrorenen
Fraktionen gewonnen. Das Abschalverhilinis des
Zusatzgases, U (Ar) bzw. 9 (He), wurde auf der
Druckseite der Vorpumpen volumetrisch bestimmt.
Aus beiden Messungen ergibt sich als Abschalverhalt-
nis des gesamten Strahlgases beispielsweise

9= (1 —N,) 9 (He) +N, 9 (UFy)

(No=Molenbruch des UFg im Ausgangsgemisch).
Das Isotopenmischungsverhiltnis der Uranhexa-
fluoridfraktionen wurde massenspektrometrisch be-
stimmt 3,

Aus den Molenbriichen ny und ng des leichten
Uranisotops in der Mantel- bzw. Kerngasfraktion
des UFg wurde der Elementareffekt der Trennung
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gebildet. Daneben wird noch der Trennfaktor zwi-
schen Zusatzgas und UFg, z. B.
_ (He) [L—9 (UFy)1
AHe/UF) = 1 5 ey 9 Uk,
angegeben. Die Gesamtdrucke in der Diisenzuleitung,

im Mantel- und Kerngasraum werden mit py, pu
und px bezeichnet.

Zur Beurteilung der wirtschaftlichen Auswirkun-
gen der verschiedenen Maflnahmen werden mit den
experimentell ermittelten Daten, wie in den fritheren
Arbeiten, die spezifische Kompressionsarbeit E;, das
spezifische Ansaugvolumen ¥V und die spezifische
Schlitzlange I, gebildet. Sie stellen Mafle fiir den
Energieverbrauch sowie die Investitionskosten der
Kompressoren und Trennelemente dar. Wegen der
Definition dieser Groflen und der Voraussetzungen
fiir ihre Verwendung im Fall der Zusatzgasmethode
verweisen wir auf die in Anm. ! zitierte Arbeit.

Freie Expansion

In den Abb. 2 und 3 sind die bei freier Expansion
mit Gemischen aus 20 Mol-Proz. UFg und 80 Mol-
Proz. Ar bzw. He erzielten experimentellen Ergeb-
nisse dargestellt. Bei den Versuchen wurde der Ein-
laBdruck p, und das Expansionsverhiltnis py/px des
Kerngases variiert. Das Expansionsverhiltnis po/py
des Mantelgases wurde auf Grund von Vorversuchen
im Fall des Argons gleich 20 und im Fall des He-
liums gleich 10 gewéhlt.

Aus den Abbildungen geht hervor, dal beim
Ubergang vom Argon zum Helium als Zusatzgas
nur der Trennfaktor zwischen UFg und Zusatzgas
stark ansteigt. Die Elementareffekte der Trennung
und die Abschilverhéltnisse der Uranisotope stim-
men dagegen fiir die beiden Zusatzgase unter ver-
gleichbaren Bedingungen nahezu iberein.

Die mit den verschiedenen Einlaldrucken bei der
Variation von pg/p, erzielten Minimalwerte der
spezifischen Aufwandsgroflen fiir die Uranisotopen-
trennung sind in Abb. 4 dargestellt. Bei Versuchen
mit reinem UFg; wurden frither die Minimalwerte
Es=3,35"10® RT, V,=0,55-10® RT/Torr und
I;=1,05-105 mh/Mol erreicht*. Nach Abb. 4 ergibt

4 Vgl. Tab. 3 der in Anm. 3 zitierten Arbeit. Zum Vergleich
wurden die Optimalwerte fiir kleinstes Ansaugvolumen
herangezogen, da die verhdltnismidfig groBen Investitions-
kosten fiir die Kompressoren bisher in wirtschaftlicher Hin-
sicht am kritischsten waren.
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Abb. 2. Der Gemischtrennfaktor A (Ar/UFg), das Gesamt-
abschilverhiltnis ¢}, der Elementareffekt der Isotopentren-
nung A (UFg) und das UFg-Abschilverhiltnis ¢ (UFg) fiir
verschiedene EinlaBdrucke p, eines Gemisches mit 20 Mol-
Proz. UFg und 80 Mol-Proz. Ar in Abhingigkeit vom Druck-
verhiltnis pg/p, bei dem mit freier Strahlexpansion arbeiten-
den Trenndiisensystem a. Das Expansionsverhiltnis des Man-
telgases, py/pM , betrug bei diesen Versuchen 20.

sich bei dem hochsten untersuchten EinlaB3druck von
300 Torr mit dem Helium-UFg-Gemisch ein fast vier-
mal kleineres spezifisches Ansaugvolumen und eine
etwa fiinfmal kleinere spezifische Schlitzlinge als
beim reinen UFg unter optimalen Bedingungen.
Gleichzeitig beobachtet man jedoch eine etwa vier-
mal hohere Kompressionsarbeit. Bei einer Vermin-
derung des Einlafidruckes nidhern sich die spezifi-
schen Kompressionsarbeiten fiir beide Gemische
zwar dem Optimalwert fiir reines UFg . Dabei gehen
jedoch die Vorteile beziiglich V¢ und I weitgehend

verloren.

Umgelenkter Strahl

Nach der fiir ein bindres Gemisch mit kleiner
relativer Massendifferenz entwickelten gasdynami-
schen Theorie des Trenndiiseneffektes nimmt die
Entmischung stark mit der Macu-Zahl ldngs der zur
Abschilerschneide fithrenden Stromfliche und mit
dem gesamten Umlenkwinkel dieser Stromflache im
Raum zwischen Diise und Abschiler zu 5. Die Hoff-
nung auf eine positive Wirkung des leichten Zusatz-
gases griindet sich vor allem darauf, dafl bei einer

5 F. Zican, Z. Naturforschg. 17a, 772 [1962], Gl. (5).

% In der in Anm.! zitierten Arbeit haben wir die positive
Wirkung des Zusatzgases durch die Vergroferung der auf
das gesamte Gemisch bezogenen relativen Massendifferenz
der Isotope sowie die Vergriofierung des Produktes aus Teil-
chendichte und Diffusionskonstante beschrieben. Bei dieser,
vor allem bei kleiner Trennung zwischen Zusatzgas und
Isotopengemisch zweckmafigen Betrachtungsweise hat man
in der Gleichung fiir den Elementareffekt die Macu-Zahl
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Abb. 3. Der Gemischtrennfaktor 4 (He/UF;), das Gesamt-
abschilverhiltnis ), der Elementareffekt der Isotopentren-
nung &A (UFg) und das UFg-Abschilverhiltnis & (UFg) fiir
verschiedene Einlafldrucke p, eines Gemisches mit 20 Mol-
Proz. UFg und 80 Mol-Proz. He in Abhingigkeit vom Druck-
verhiltnis pg/p, bei dem mit freier Strahlexpansion arbeiten-
den Trenndiisensystem a. Das Expansionsverhiltnis des Man-
telgases, p,/pM , betrug bei diesen Versuchen 10.

Verminderung des mittleren Molekulargewichtes des
gesamten Gemisches die Macu-Zahl des Isotopen-
anteils steigt 6. Bei einer starken Trennung zwischen
Isotopengemisch und leichtem Zusatzgas ergibt sich
jedoch gleichzeitig eine Verminderung des Umlenk-
winkels der zu einem bestimmten Abschalverhaltnis
des Isotopengemisches gehorenden Stromflache 7. Da
der zweite Effekt den Entmischungsvorgang der Iso-
tope beeintrichtigt, erschien es aussichtsreich, den
fraglichen Winkel durch eine kiinstliche Umlenkung
des Strahls im Raum zwischen Diise und Abschiler
wieder zu vergroflern.

Beim reinen Argonisotopengemisch hatte die
kiinstliche Strahlumlenkung keine eindeutigen wirt-
schaftlichen Vorteile gebracht2. Das kann damit er-
klart werden, daB} in diesem Fall die erreichbare
relative Steigerung des Umlenkwinkels der Strom-
flachen verhiltnisméBig gering, die relative Vermin-
derung der Macu-Zahl durch die mit der Umlenkung
verbundenen Entropie-erzeugenden Effekte dagegen
verhiltnismiBig stark ist.

Da beim He/UFg-Gemisch im freien Strahl wegen
der starken Trennung von He und UFg nur ver-

des gesamten Gemisches einzusetzen, die sich allenfalls auf
Grund des Einflusses des Adiabatenexponenten von der des
reinen Isotopengemisches unterscheidet. Bei der hier be-
nutzten, im Fall einer starken Trennung von Isotopen-
gemisch und Zusatzgas vorzuziehenden Beschreibung hat
man dagegen die relative Massendifferenz und das Produkt
aus Teilchendichte und Diffusionskonstante des Isotopen-
anteils einzusetzen.
7 Vgl. Abb. 1 und 2 der in Anm. ! zitierten Arbeit.
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Abb. 4. Die aus den Abb.2 und 3 fiir
das Trenndiisensystem a folgende Ab-
héngigkeit der spezifischen Aufwands-
groBen vom EinlaBdruck p, bei konstan-
tem Expansionsverhiltnis des Mantel-
gases (py/pM=20 bzw. 10) und jeweils
optimalem Druckverhiltnis px/p,. Die
bei Is angegebenen Werte von pk/p,
gelten auch fiir die iibrigen spezifischen
Aufwandsgrofen.
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Abb. 5. Der Gemischtrennfaktor A
(He/UFg), der Elementareffekt der Iso-
topentrennung A (UFg), sowie die Ab-
schdlverhdltnisse des gesamten Strahl-
gases, i, des Heliums, ¥} (He), und des
UFg, 9 (UFg), fiir ein Gemisch mit
5 Mol-Proz. UFg und 95 Mol-Proz. He-
lium in Abhéngigkeit vom EinlaBdruck
po bei dem mit mechanischer Strahl-
umlenkung arbeitenden Trenndiisen-
system b. Die Expansionsverhiltnisse
des Mantel- und Kerngases py/pMm bzw.
po/PK betrugen bei diesen Versuchen 10.
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Abb. 6. Die aus Abb. 5 fiir das Trenn-

diisensystem b folgenden spezifischen

AufwandsgroBBen in Abhingigkeit vom
EinlaBdruck p, .

héltnismaBig kleine Umlenkwinkel der interessie-
renden UFy-Stromflachen auftreten, war in diesem
Falle eine giinstigere Wirkung der kiinstlichen Strahl-
umlenkung nicht ausgeschlossen.

Die bisher vorliegenden Versuche mit dem in
Abb.1 dargestellten Umlenksystem wurden mit
einem Gemisch aus 5 Mol-Proz. UFg und 95 Mol-
Proz. He bei Expansionsverhiltnissen py/py = po/Px
=10 unter Variation von p, durchgefiihrt8. Abb. 5
zeigt die experimentellen Ergebnisse, Abb.6 die
daraus berechneten spezifischen Aufwandsgroflen.

Die giinstigsten wirtschaftlichen Bedingungen er-
geben sich nach Abb. 6 bei py=120 Torr. Ein Ver-
gleich mit den oben angegebenen Optimalwerten fiir
reines UF ergibt, daf} bei diesem EinlaBdruck durch
die Kombination von leichtem Zusatzgas und kiinst-
licher Strahlumlenkung die spezifische Schlitzlange
auf etwa 1/30 und das spezifische Ansaugvolumen

8 Mit reinem UFj lieferte das Umlenksystem bei orientieren-
den Versuchen wesentlich schlechtere Ergebnisse als das
mit freier Strahlexpansion arbeitende System.

9 Bei dem Ubergang von R T auf kWh/Mol und R T/Torr
auf m*/Mol wurde eine mittlere Kompressortemperatur von

auf etwa 1/4 der mit reinem UFg bei freier Strahl-
expansion erzielten Optimalwerte sinkt. Trotz der
Notwendigkeit zur Mitkompression des 19-fachen
Heliumiiberschusses steigt die spezifische Kompres-
sionsarbeit gleichzeitig nur um etwa 20%.

Die mit reinem UFg bei freier Strahlexpansion
und mit dem Gemisch aus 5% UF; und 95% He bei
180° Strahlumlenkung erzielten Aufwandsgroflen
sind mit den zugehorigen Betriebsbedingungen in
Tab. 1 gegeniibergestellt °.

Setzt man die Einstellzeit der zur Vervielfachung
des Elementareffektes erforderlichen Trennkaskade
proportional zur spezifischen Schlitzlinge und zum
mittleren Partialdruck des UFg, so wiirde sich durch
die Kombination von Zusatzgas und Strahlumlenkung
eine Verminderung der Einstellzeit um mehr als
2 GroBenordnungen ergeben. Da durch die neuen
Mafnahmen der UFg-Inhalt der Kompressoren und

293 °K angenommen. Zur Ermittlung des tatsiichlichen
Energieverbrauches ist die spezifische Kompressionsarbeit
durch den isothermen Wirkungsgrad des Kompressors zu
teilen.
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U’ verarmt

Zufihrung des Gemisches

Abb. 7. Eine fiir halbtechnische Trennversuche geeignete Ausfiihrungsform des mit 180° Strahlumlenkung arbeitenden Trenn-
diisensystems. Bei einer Lange des Einzelschlitzes von 20 cm wiirde sich fiir das gesamte System bei den in Tab. 1 angegebe-
nen Betriebsbedingungen ein UFg-Durchsatz von etwa 38 kg pro Stunde ergeben.

} 5% UF(;
| 959, He reines UFg
180° Um- freier
lenkung Strahl

engste Diisenweite (mm) 0,13 0,05
EinlaB3druck po (Torr) 120 30
Expansionsverhiltnis

fiir das Mantelgas po/py 10 30

fiir das Kerngas po/px 10 7
UFg-Abschilverhiltnis

& (UFg) 031 | 0,23
Gesamtabschilverhiltnis ¢ 0,83 -
Elementareffekt der : |

Trennung ¢, (UFg) - 103 | 10,6 ‘ 2,8
UFs-Durchsatz ’ |

(Mol/h - m) | 26,6 14,1
Gesamtdurchsatz ‘

(Mol/h - m) | 530 —
spezif. Kompressions- ‘

arbeit s (102 kWh/Mol) 26,6 22,7
spezif. Ansaugvolumen

Vs (106 m3/Mol) 2,61 10,0
spezif. Schlitzlinge

ls (104 mh/Mol) 0,32 10,5

Tab. 1. Die mit Helium als Zusatzgas bei kiinstlicher Strahl-
umlenkung erreichten spezifischen Aufwandsgroffen fiir die
Entmischung der Uranisotope im Vergleich zu den friiher fiir
reines UF; ohne Strahlumlenkung unter der Forderung nach
kleinstem spezifischem Ansaugvolumen ermittelten Minimal-
werten * (Mol=Gramm Mol, h==Stunde, m=Meter).

Rohrleitungen jedoch weniger stark abnimmt als der
der Trennelemente, wird der erreichbare Fortschritt
in Wirklichkeit geringer sein. Es diirfte sich jedoch
eine Verminderung der Einstellzeit um mindestens
eine Groflenordnung erzielen lassen.

Durch die erreichte starke Verminderung des spe-
zifischen Ansaugvolumens und der spezifischen
Schlitzlinge wird die wirtschaftliche Situation des
Trenndiisenverfahrens erheblich verbessert. Dennoch
dirfte das Trenndiisenverfahren im augenblicklichen
Stand der Entwicklung gegentiber dem Diffusions-
verfahren nur bei der Hochanreicherung von U235
Vorteile bieten, bei der die geringere Stufenzahl,
der Fortfall der feinporigen Membranen und die zu
erwartende kleinere Einstellzeit besonders stark ins
Gewicht fallen.

Eine fiir halbtechnische Trennversuche geeignete
Ausfiihrungsform des mit 180° Strahlumlenkung
arbeitenden Trenndiisensystems ist in Abb. 7 dar-
gestellt.

Fiir die Hilfe bei der Durchfiilhrung der Versuche
und bei den massenspektrometrischen Messungen dan-
ken wir Fréaulein B. GEsaver, Herrn Dipl.-Phys. P. Kircu
und Herrn G. ScHULER.



