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Es wurde das Verhalten einer Trennrohrstaffel theoretisch und experimentell untersucht, bei der
an einer Stelle die Breitenfunktion gegen das Entnahmeende hin zunimmt. Dieser Sachverhalt
héngt eng mit dem Effekt zusammen, dafl bei grofen Entnahmen unter Umstinden der Konzen-
trationsgradient in der Liangsrichtung in Teilen der Anlage seine Richtung umkehren kann. Es
zeigt sich, dal man daraus eine exakte Methode zur Bestimmung des Anfangstransportes herleiten

kann.

Zu den wichtigsten Trennrohrparametern zahlt
der Anfangstransport. Wahrend fiir die experimen-
telle Bestimmung des Anfangstransportes ohne Ent-
nahme schon eine exakte Methode besteht, waren
derartige Messungen mit Entnahme noch mit groflen
Fehlern behaftet. Dieser Mangel wird mit der vor-
liegenden Arbeit behoben.

Es ist aufgefallen?!, dall der Konzentrationsgra-
dient in Trennrohren einer Staffel unter Umsténden
umgekehrt gerichtet ist, als wenn das Trennrohr al-
lein betrieben wiirde. Dies soll nun néher untersucht
und darauf ein Verfahren zur Bestimmung des An-
fangstransportes begriindet werden.

Theorie

Die Phanomenologie und die exakte Theorie des
Transportes wurden schon in anderen Veroffent-
lichungen beschrieben 2. Fiir unsere Betrachtungen
geniigt die Transportgleichung:

(1)

7z und K, sind Trennrohrkonstanten, die noch von
Druck und Temperatur abhingen (s. dazu Anm. 375).
Es bedeuten:

y: Molenbruch der betrachteten Komponente, fiir die
Tazpositiv ist. k: Nummer des Trennrohres, V: Num-
mer des letzten Rohres, 6: Entnahmestrom, z: Léangs-
koordinate in Richtung zum Entnahmeende, yxy:
y am Anfang und y;: y am Ende des k-ten Rohres.

Allgemein gelten fiir Trennkaskaden folgende drei
Satze: Lost man Gl. (1) nach dem Konzentrations-

* d
tay(L—7) =Ky L +o(y—yx) =0.

1 E. Trotscu u. G. Dicker, Nukleonik 8 (Heft 2), 79 [1966].

2 G. Dicker, K. H. Busex u. W. Sreiner, Z. Phys. Chem. N. F.
17, 1/2 [1958].

3 G. DickeL, Nukleonik 5, 311 [1963].

gradienten dy/dz auf, so ist, da 74z und Kj Kon-
stanten sind, dy/dz eine eindeutige Funktion von 7.
Daraus folgern wir:

1. Besteht die Anlage aus rechteckigen Teilkaskaden,
so ist der Konzentrationsverlauf innerhalb einer
jeden Teilkaskade monoton.

Die Differentialgleichung (1) hat fiir den Fall, daf}
dy/dz an irgendeiner Stelle verschwindet, nur die
Losung y=const, womit gilt:

2. Ist an einer Stelle einer rechteckigen Teilkaskade
dy/dz=0, so ist das iiberall in der Teilkaskade
der Fall.

Ferner gilt:

3. Die Konzentration an einer beliebigen Stelle der
Trennanlage, ausgenommen am Ende, ist stets
kleiner als die Endkonzentration yy; .

Dies 14Bt sich leicht beweisen, wenn man beachtet,
daB fiir y = yy; der Konzentrationsgradient in (1)
stets positiv sein wiirde und y daher nicht mehr bis
auf yy; abnehmen konnte.

Aus Satz 3 folgern wir noch:

In der Anlage als Ganzes wird stets angereichert.
Im letzten Rohr einer Staffel wird stets angerei-

chert.

Es soll nun gezeigt werden, dal auch Fille auf-
treten konnen, wo dy/dz<0 ist. Dazu suchen wir
den Grenzfall dy/dz=0 auf. Diese Bedingung in
Gl. (1) eingesetzt ergibt:

a7 (1=7) =o(yne—7) (2)

Den Anfangstransport 7, teilt man aus thermodyna-
mischen Griinden in den konzentrationsunabhingi-

oder 7p=7.

4 G. Dicker, Nukleonik 5, 316 [1963].
5 W. H. Furry, R.C.Jones u. L.Onxsacer, Phys. Rev. 55,
1083 [1939].
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ANFANGSTRANSPORT BEI TRENNROHREN MIT ENTNAHME

gen Faktor 7}y; und den Faktor y(1—y). 7 ist we-
gen der Kontinuitiatsbedingung (s. Gl. (7)) gleich
o(yne—7).

Um yy; als Funktion von ¢ zu berechnen, inte-
grieren wir die Transportgleichung (1) unter der
vereinfachenden Bedingung y(1—y) =const (d.h.
man verwendet einen passenden Mittelwert) iiber die
Lénge des Endteils und erhalten:

strm—1) =tan(1-ep (= —o %)), @)

7 Molenbruch am Anfang des Endteils.

Wir nehmen nun an, die Anlage bestehe nur aus
zwei Rohren. Wenn dy/dz im ersten Rohr gleich null
sein soll, ist somit die Konzentration im ersten Rohr
iiberall gleich der Ausgangskonzentration 7y, also
¥ =71 . Setzen wir diese Bedingung und dann Gl
(3) in Gl. (2) ein, so erhalten wir:

7a1 =742 (1 —exp{ —0 4z,/K,}) (4)

Geben wir uns o, 732, K, und 4z, vor, so muB 733
den in (4) angegebenen Wert haben, um Konzentra-
tionskonstanz im ersten Rohr zu erzielen. Das ist
durch Parallelschalten entsprechend vieler Rohre oder
durch entsprechende Heizung zu erreichen. Besser ist
es, Gl. (4) nach o aufzulosen. Dann ist ersichtlich:

Bei vorgegebenem 731 , 742 , K, und 4z, kann ¢
solange variiert werden, bis der Konzentrationsgra-
dient im ersten Rohr verschwindet.

Es fallt auf, dal K, und 4z, nicht in Gl. (4) ein-
gehen. Dies ldat sich daraus erkldren, dall bei
dy/dz=0 keine Riickdiffusion stattfindet und nach
Satz 2 der Gradient iiberall in der betreffenden Teil-
kaskade verschwindet, unabhingig von der Linge
der Teilkaskade.

Gl. (4) kann nur fiir 7hs >73a; erfiillt werden.
Ferner sieht man, dafl die Konzentration im ersten
Rohr fiir 731 =732 nur bei 6— oo konstant werden
kann.

Anschauliche Deutung

Fiir groBe Entnahmen, d. h. fiir 6 — ~ , konver-
giert, wegen dy/dz— 0, der Transport eines je-
den Rohres gegen den Anfangstransport. Ist nun
The >7Ta1, so wird fiir ein gewisses o der Trans-
port von Rohr 2 ebenfalls grofer als der Anfangs-
transport von Rohr 1. Da dieser somit nicht mehr
ausreicht, die benotigte Menge der betrachteten
Komponente aus dem Vorratsbehilter in das erste
Rohr und durch das erste Rohr nachzuliefern, mufl

889

er unterstiitzt werden durch den normalerweise ent-
gegengesetzten Riicktransport — K(dy/dz), indem
dy/dz das Vorzeichen umkehrt.

Anmerkung

Wir haben hier den Sachverhalt der Abreicherung
nur fiir den Spezialfall einer Anlage mit zwei Roh-
ren und fir (1 —y) =const behandelt. Man kann
aber ganz allgemein folgenden Satz beweisen:

Eine Abreicherung findet, jeweils in einer ganzen
Teilkaskade, nur dann statt, und fiir gentigend grofle
Entnahmen immer dann, wenn die Breite der folgen-
den Teilkaskade grofler als die der betrachteten ist.

Dieser Effekt ist um so ausgepragter und tritt bei
um so kleineren Werten von ¢ auf, je grofler die
Breitenzunahme ist.

Methode zur Uberpriifung der Theorie

Aus dem Vorangegangenen ist ersichtlich, daf} die
Anlage die in Abb. 1 gezeigte Form haben muf.

oK

Rohr 2
Rohr 1

Z1p Zp=22 22t z

Abb. 1. Schematische Darstellung des Trennraumes.

Fiir diesen einfachen Fall teilen wir die Transport-
gleichung in zwei Gleichungen auf, die getrennt fiir
Rohr 1 und Rohr 2 gelten (k=1 und £=2).

Dazu kommt die Stetigkeitsbedingung von y:

(5)

die durch den Konvektionskreis zu erzwingen ist.
Ist nun im ersten Rohr dy/dz=0, so gilt:

71t="72b »

(6)
Die Kontinuitdtsbedingung besagt, daBl der Trans-
port gleich ist der Differenz der am Ende entnom-
menen Menge 672, und der bei z zugefiithrten Menge
oy (2)

Y1it=71b -

T=0'(72t~7(2))- (7)

Somit haben wir fiir die Transportwerte an den obe-
ren Enden der Rohre:

71=0" (Y2t — ¥1b) (8)
Ta=0" (Y2t — Y2b) - (9)
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Zusammenfassend konnen wir unter Verwendung
von (6), (8), (9) und der Transportgleichung (1)
die Bedingung dy/dz=0 folgendermaflen formulie-
ren:

TA1=T1=T9. (10)

Der erste Teil der Gleichung besagt, da$§ fiir dy/dz
=0 im ersten Rohr der Transport gleich dem An-
fangstransport ist, und zwar iber die ganze Lange
des Rohres. Der zweite Teil sagt aus, daB8 in diesem
Fall der Transport an den oberen Enden beider
Rohre gleich ist.

Gl. (10) zeigt uns auch eine Methode zur Be-
stimmung des Anfangstransportes:

Man mifit yy,, 714 und pe¢ bei variablem ¢ und
trigt 7; gemdll den Gln. (8) und (9) gegen o auf.
Am Schnittpunkt der beiden Funktionen 7,(0) und
75(0) gilt dann Gl. (10), womit wir den Anfangs-
transport von Rohr 1 bzw. 7}y; aus den MeBergeb-
nissen bestimmen koénnen.

Nach Integration der Transportgleichungen fiir
die beiden Rohre unter der Annahme y(1 — y) = const
(es wird wieder ein passender Mittelwert verwendet,
was in der Nihe von dy/dz =0 und y~0,5 eine gute
Néherung ist), konnen wir den Transport beider

E. TROTSCH, G.DICKEL UND H.FRITZSCHE

Die Experimente

Die Apparatur besteht aus Vorratsbehilter und zwei
Rohren. Alles Wesentliche ist aus Abb. 2 ersichtlich.

Da die Probeentnahmen zur Bestimmung der Kon-
zentration im stationdren Zustand erfolgen miissen,
wurde zunichst die Einstelldauer desselben bestimmt.

In einem weiteren Vorversuch wurde die Wirkungs-
weise der Konvektionskreise untersucht. Bei unserer
Anlage hatten wir die Moglichkeit, im aufsteigenden
und im absteigenden Teil der Konvektionskreise Pro-
ben zu entnehmen. Bei groflen Entnahmen, d.h. bei
groBem Transport verhielten sich die Konzentrations-
differenzen zwischen auf- und absteigendem Teil beider
Konvektionskreise ungefihr wie die Transporte an den
oberen Enden der Rohre.

Um nun den Abreicherungseffekt qualitativ und die
Methode zur Bestimmung des Anfangstransportes quan-
titativ zu iberpriifen, fithren wir folgende Versuche
aus:

Wir fiillen die Apparatur mit einem Gemisch aus
CO, und N, im Verhdltnis 1 : 1 und bestimmen bei ver-
schiedenen Entnahmestromen die Konzentrationen yy, ,
71t und pot mit dem Massenspektrometer.

Zur Entnahmemessung wurde die Zeit bestimmt, die
eine Seifenblase im Gasstrom benétigt, um einen oder
mehrere cm® zu durchlaufen.

Um die Druckabhidngigkeit von 741 zu iiberpriifen,
wurde bei 800, 900, 1000 und 1100 Torr der gesamte
Kurvenverlauf aufgenommen.

Die Druckvariation wurde bei zweierlei Heizun-

gen durchgefiihrt:

Rohre als Funktion von o berechnen und auf Ex- 1. T, =346 °K, T,=395°K,
trema untersuchen. AT, =202 °K, AT, =299 °K;
Die Kurven aus der Theorie sind in Abb. 3 mit 2. T, =339 °K, T,=373°K,
eingezeichnet. AT, =177 °K, AT, =238 °K .
H1 H2 H3 H4
> _‘—ﬁ ¢ AE
- ~
£ £
€| |3 € ||
3 3Hs5
[_757-/7 : 5HB |
3 Abb. 2. Die Apparatur.
> V1—V4 Feinregulierventile,
OHE H1—HS5 Dreiweghahnen,
Pumpe = H6—HS8 Zweiweghahnen;
H9 Kuhl.f;;? lange Azy=Az,=149 cm,
V2 Thermostaten Az, =A2,=0,5 cm;
mittlere Radien:
Massenspektrometer L

F»=12,5 cm.
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Vergleich mit der Theorie

Wir berechnen die theoretischen Werte von 7 %1
bis auf den parasitiren Korrekturfaktor ¢ P,;, wobei
wir ap und D nach folgenden Formeln berechnen 7:

ap=0,1143 - 2272

D p=0,9936-T7156-1075% [atm*cm?‘sec™].
Die Dichten bei 0 °C und 760 Torr sind
ox, =1,2506-1073;
0co, =1,9769:1073 [g-cm™3].
In der folgenden Tabelle finden wir die Gegeniiber-

stellung der experimentellen und theoretischen Werte
Von Thi.

Heizung 1
T;x *
p ~——— theor Ta1 €XP Py
P
800 113,7 112 0.985
900 143,6 150 1.044
1000 1773 165 0,931
1100 214,5 200 0,933
Mittelwert von Py, : 0,973
Heizung 2
800 92,6 96 1,037
900 117,1 126 1,077
1000 1447 144 0,995
1100 174,8 184 1,053
Mittelwert von Py, : 1,041
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Abb. 3 zeigt an einem Beispiel, dafl der qualita-
tive Verlauf den Erwartungen aus der Theorie ent-
spricht. Die P,-Werte sind in der GroBenordnung
wie in fritheren Arbeiten erhaltene Werte ¢ 8.

50
.
sec
T2
40t t-10¢ A °
— T
O/
30 D e e T
Tar U
T X
20
10
d:106 —=
1 1

1 1
50 dy 150 200 g/cm 300
f Exp. o Theor 4=60A Jy=35A p=600Torr

Abb. 3. 7; als Funktion von o.

Wir haben aus dem zunéchst kurios erscheinenden
Effekt der Abreicherung eine Methode zur Bestim-
mung des Anfangstransportes gewonnen, die wesent-
lich bessere Ergebnisse liefert als das alte Verfahren
auf der Grundlage lim7=7,.

G—>00
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