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Die Niederlandische Physikalische Gesellschaft ha t te  in Zusam- 
menarbeit rnit der Internat,ionalen Union fur Reine und Angc- 
wandte Physik zu der erstel? internationalen Tagung iiber das Ge- 
samtgebiet der Isotopentrennung eingrladen. Vor etwa 200 Fach- 
leuten wurden 62 Vortrage uber wissenschaftliche und technische 
Ergebnisse der Isotopentrennung gehalten. Die Tagung wurdo von 
Prof. Dr. J .  A. A. Iiefelaar als Prasident und von Prof. Dr. J. Ki- 
stemaker als Sekretar geleitet. 

B u s  d e n  V o r t r a g e n :  
P H .  €I. A B E L S O N  und J .  I .  I I O O V E R ,  Washington: Li- 

quid thermal d i f f u s ion  (vorgetr. von Ph. H .  Abelson).  
Zur Anreicherung des leichten Uran-Isotops wurde wahrend des 

Krieges in den USA auch die Thermodiffusion von fliissigem Uran- 
hexafluorid angewendet. 

Die Trennkolonnen bestanden aus 3 konzentrischen Rohren von 
14 m Lange, von denen die heiden inneren einen ringformigen 
Thermo[liffusionsraiim von 4,2 e m 0  und 0,25 mm Wandahstand 
bildeten. Das innere Rohr wurde durch NaCdampf von 67 a tm auf 
28G "C geheizt, wlhrend die AuCenwand des Ringspaltes durch 
Kiihlwasscr auf 67 "C gehalten wurde. Das fliisfiige Uranhexafluo- 
rid s tand unter 80 a t m  Druclr. Aus den Kolonnen, die i m  statio- 
niiren Zustand olinc Isctopenentnahme einen Anreicherungsfak- 
tor 1,6 bis 1 , 7  wxichten ,  lronnten ungefihr 200-300 g UF,/Tag 
mit eiuem Aureichernngsfaktor 1,25 entnommen werden. 

Vortr. bcschrieb den Aufbau einer 4-stufigen Trennkaskade, bei 
der von den ohen angegebenen Kolonnen in  der ersten Stufe 22, 
in der zweiten Stufe 14, in  der dritten 8 und  in  der vierten 3 par- 
allelgeschaltet waren. Die Anlage produzierte nacli einer Anlauf- 
zeit von etwa 30 Tagen 0,54 kg UF,/Tag mit  einem Anreicherungs- 
faktor 1,8. Naoh Krirgsende wurden die Thermodiffusionsanlagen 
wegen ihres hohen Energieverbrauches stillgolegt. 

I<. C O H E N ,  San JosB (USA):  T h e  applica,tion of isotope sepa- 
ration theor!/ f o  experiment. 

I m  ersten Teil drs Vorlrags wurde die allgemeine Theorie der 
Isotopentrennung a m  Beispiel der Thermodiffusion von fliissigem 
Uranhexaf1uori.d entwickelt, im zweiten Teil diskutierte Vortr., 
wie sich cine Anderung dcs Preises fur natiirliches Uran auf 
dip Kosten des an 23BU angereicherten Materials auswirken 
wiirde. Bei dem jetzigen Uran-Preis von 40$/kg ergibt sich 
bei der Uran-Trennung in  den US-Diffusionsanlagen ein op- 
timales Verhaltnis von Materialanfwand zu Trennaufwand, wenn 
das von den Trennanlagen zuriickgrlieferte Abfallmaterial auf 
cinen 235U-Gebalt von 0,22 Yo, d. h. auf etwa 1!3 der naturlichen 
Haufigkeit vera.rmt ist.  Bci eiiiem angenommenen Uran-Preis von 
2O$/kg wiirde die optimale 235U-Konzentration des Abfallmate- 
rials auf 0:29 yo steigen. Unter dirser Voraussetzung sollte sich bei 
der angenommenen Preissenkung fur  natiirliches Uran der Preis 
des angereicherten Materials rnit 2 yo 236U auf des z. Z. gultigen 
Wertes (220$/kg) erniedrigen; bei dem Produkt  mit 9 0 %  235U 
wurde der Preis entsprechend dem hoheren Trenuaufwand nnr auf 
3/4 des jetzigen Wertes (15400$/kg) sinken. 

G . A . G A R R E T T  und J . S H A C T E R ,  OakRidge (USA):  
Evaluation of isotope separation processes (vorgetr. von G. A. Garrett). 

Vortr. diskutiert,e die Gesichtspunkte, die bei der Auswahl der 
fur eine technische Anwendung in Frage kommenden Isotopen- 
trennverfahren zu beriicksichtigeu sind. Die Uberlegungen wurden 
auf das von Taylor und Spindel entwickelte ehemische Austausch- 
verfahren zur Anreicherung von 16N1) angewcndet. Dabei wies 
der Vortr. darauf hin, daC die ,,Gestalt" einer Trennkaskado, 
d. h. ihre Breite und Hohe, nur dann a n  die aus der allgemeinen 
Theorie der Isotopentrennung bekannte ,,ideale" Kaskade an- 
zunahcrn ist, wenn die wesentlichen Kosten des Verfahrens 
dem ,,Gesamtdurchsatz", d. h. der Summe aller Strome innerhalb 
der Kaskade proportional sind, wie z. B. bei irreversiblen Pro- 
zessen. Werden dagegen die Cberwiegenden Kosten, wie bei dem 
erwiihnten 15N-Verfahren, durch den Chemikalienverbrauch brw. 
durch die Phasenumwandlung bestimmt, so erhalt man eine op- 
timale Kaskade, die wesentlich langer und  schmaler als eine 
,,ideale" Kaskade sein kann. 

P. B A E R T S C I I Z  und W E R N E R  ZCUHN,  Basel: Diffe- 
rences in vapour pressure of isotopic substances due to infrared ab- 
sorption bands (vorgetr. von iV, Iiukn). 

Bei der Iraktionierten Destillation von CCl, reichern sich die 
iWolckeltl mit dem schweren Koblenstoff-Isotop 13C a m  o b e r e n  
Ende der Dcstillationskolonne an ;  f u r  die Chlor-Isotope 36C1 und 
l )  Vgl. das Referat des Vortrages von T. I .  Taylor. 

37C1 wurde zwar die iibliehe Richtung des Trenneffektes, d. h. die 
Anreicherung des l e i c h t e n  Isotops a m  oberen Ende, jedoch ein 
wesentlich kleinerer Betrag der Isotopenverschiebung gc lunden. 
Aus der gemessenen Isotopenverschiebung ergab sich fur die rela- 
tive Dampfdruckdifferenz S = ( P I -  p s ) / p ~  des Moleliclpaares 
1ZCC14/1aCC14 eiu Wert  6 = -2,03.10-3. Der Effekt wurdv vom 
Vortr. folgendermaCen gedeutet: Der Dampfdruckunterrr;;ied 
isotoper Molekeln wird gewohnlich darauf zuriickgefuhrt, daO - .  

hei gleioher van der Waalsscher Enerqie dor beiden Molekelsortec - 
die schwerere Molekel eine kleinere Nullpunktsenergie der Schwin- 
gung im Flussigkeitsgitter besitzt und damit fester gebundcn ist 
als die leichtere. Diesem Effekt, der immer einen hoheren Dampf- 
druck der leichteren Molekelsorte zur Folge hat, kann sich jedoch 
bei Molekeln, die Infrarot-Absorption zeigen, ein umgekehrt ge- 
richteter Dampfdruckunterschied iiberlagern, weil in  diesem Fall 
das wan der Waalssche Anziehungspotential der isotopen Molekeln 
verschieden ist. Das is t  darauf zuruckzufdhren, da9 die zwischen- 
molekulnren Uispersionskrafte bei Molekeln mit Infrarot-Absorp- 
tion au€ier einem auf den optischen bzw. ultravioletten Frequen- 
een beruhenden und damit von der Isotopie praktisch unabhan- 
gigen Anteil einen auf den Infrarot-Frequenzen brruhrnden und 
damit  von der Molekelmasse abhangigen Anteil enthalten. Dieser 
Teil der Anziehunsskrafte, der proportional zu den Infrarot-Fre- 
quenzen ist, fiihrt zu einer feRteren zwischenmolekularen Bindung 
und damit zu einem kleineren Dampfdruck der leichteren Mole- 
kelsorte. Wegen der verschieden starken Tcmperaturabhangig- 
keit der beiden gegenlaufigen Isotopic-Effekte kann es bei Mole- 
keln rnit Infrarot-Absorption zu einem Vorzeiehenwechsel der 
Damnfdruckdifferenr p1- ps kommcn. 

Ein negativer Wert  der Dampfdruckdifferenz p1- ps wurde 
auller beim CCl, fur die Kohlenstoff-Isotope in CS, und C,H,, fur 
die Wasserstoff-Isotope in C,H, sowie fur die Bor-Isotope in BF, 
und BCl, experimentell nachgewiesen. Die gemesseqen Werte der 
relativen Uampfd-ruckdifferenz sind dem Betrage nach kleiner als 
die theoretischru Werte, die sich mit den Infrnrot-Frequmzen 
dieser Molekeln aua dem Unterschied drr  van der Wads-Krafte 
berechnen lassen. Das ist verstandlich, d a  bei dieser Berechnung 
der Untersohied in der Nullpunktsenergie nicht berucksichtigt 
wurde. 

T.  F .  J O H N S ,  Harwell (England):  Vapozw pressures of some 
isotopic substances. 

Zwischen60 K und 80 ' K wurde fiirfliissigesund furfestesKoh- 
lenmonoxyd der Dampfdruck vcn reinem 12C160 rnit dem Dampf- 
druck von CO-Proben verghhen ,  die bis zu 70 yo 13C160 bzw. bis zu 
20 yo 12C180 enthielten. Da eine h e a r e  Abhangigkeit des Dampf- 
drucknnterschiedes vom Molenbruch der schweren Beimischung 
gefunden wurde, konnte das Dampfdruckverhaltnis pl/ps der 
r e i n e n  Verbindungen 1zC1aO/'3C160 bzw. 12C160/12C1s0 extrapo- 
liert werden. Das Ergebnis lallt sich im untersuchten Temperatur- 
bereich durch die Beziehung 

In(pl/p,) = A/Ta- B/T 

darstellen, wobei die Konstanten A und B im Fall der fliissigen 
und  der festen Phase etwas verschieden sind. Beispielsweise ist 
der Dampfdruck vou fliissigem lzC1aO bei 68 K um etwa 1,l yo 
groCer als der von 13C160, wahrend dieser Untersohied in der festen 
Phase bei ungefahr der gleichen Temperatur 1,2% betragt. Be- 
merkenswert ist, daO die Dampfdruckdifferenz p1- ps bei dem 
Molekelpaar 12C180/12C180 k l e i n e r  ist als bci 12C160/13C1a0. Der 
Effekt wurde vom Vortr. dadurch erklart, da9 die Molekel l2C18O 
trotz ihrer grolleren Masse und ihres groCeren Tragheitsmomentes 
nicht so stark im Fliissigkeitsgitter bzw. i m  Festkorper gebunden 
ist wie die Molekel 13Cla0. Der Unterschied der Bindungsenergien 
dieser beiden Molekelsorten, der sich auf Grund der Dampfdruck- 
messungen zu 0,5 cal/Mol absehatzen laBt, wird auf die starkere 
Asymmetrie und den damit verbundenen grolleren Raumbedarf 
der lZC1sO-Molekel bci der Rotation und Sehwingung zuriick- 
gef u hr t. 

D. B.  T R A U G E R ,  J .  J. K E Y E S ,  J R . , G .  A. R U I P E R S  
und D. n2. L A N G ,  Oak Ridge (USA):  Some experiments on the 
separation of  l i thium isotopes by molecular disfillation (vorgetr. von 
D. M .  Lung). 

Die Trennung der Li-Isotope durch Vakuum-Destillation wurde 
in  mehreren Destillations-Apparaturen in halbtechnischem Ma& 
s tab  untersucht. Die letzte Ausfuhrungsform besteht aus 8 Destil- 
lationsstufen, die in einem gemeinsamen flachen Trog von 0,6 m 
Breite und 5 m Lange nebeneinander angeordnet sind. In  diesem 
Trog wird das Lithium aus einer ungefdhr 2 crn hoben Schieht bei 
525 "C bis 630 "C bzw. Dampfdruoken von - 2.10-1 Torr 
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molekular verdampft und bei % 400 "C auf einer, in geringer Hohe 
uber dem Trog angebrachten Deckplatte kondensiert. Der Rest- 
gasdruck wird durch eine Diffusionspumpe kleiner als Torr 
gehalten. Die Verdampfungsrate betragt 0,11 g/h-cma bei 530 "C 
bzw. 0,69 gjh cm2 bei 630 "C; das entspricht fur einen 0,6 m-0,6 m 
grooen Destillations-,,Boden" einem Durchsatz von 4,O kg/h bzw. 
25 kg/h. Dazu ist, je  nanh dem Durchsatz, eine Heizleistung von 
3,5 bis 20 kW pro Boden erforderlich. Auf der dachformigen, 
schwach geneigten Deckplatte flieSt das kondensierte Lithium auf 
Grund der Schwerkraft nach tauBen, wird dort in schmalen Rinnen 
gesammelt und in den ,,Sumpf" der naohsten Stufe weitergeleitet. 
Dort vermischt es sich rnit dem zu destillierenden Material dieser 
Stufe und flieBt um niedrige Wehre herum, die abwechselnd von 
beiden Seiten in den ,,Boden" hineinragen, in die vorhergehende 
Stufe zuriick. Dadurch kommt ohne auBere Hilfsmittel ein kon- 
tinuierlicher G e g e n s t r o  m von Destillat und Destilland rustande. 
In  mehreren Versuchen wurde im stationaren Zustand ohne Ent- 
uahme, d. 11. bei totalem RiickfluB, das Mischungsverhaltnis *Li/ 
7Li langs der Anlage bestimmt. Dabei ergab sich pro Stufe i m  Mit- 
tel ein Anreicherungsfaktor von 1,064 bei 530°C bzw. von 1,952 
bei 627 "C. Der an einer festen Stelle bestimmte Quotient des Mi- 
schungsverhaltnisses 6Li/7Li i m  Destillat und im Destillanden be- 
trug im Mittel 1,045. Dagegen ergab sich in E i n z e l v e r s u c h e n  
fur den idealen, elementaren Trennfaktor der Wert 1,08, der recht 
genau mit der Wurzel aus dem Massenverhaltnis der Lithium- 
Isotope ubereiustimmt. 

I .  D O S T R O V S K Y  und A .  R A V I V ,  Rehovot (Israel): The 
production of the heavy isotopes of oxygen b y  the distillation of water 
(vorgetr. von I .  Dostrovsky). 

Die Erfahrungen beim Betrieb einer mehrstufigen Rektifikations- 
anlage zur Anreicherung der Sauerstoff-Isotope 170 und durch 
Wasserdestillation wurden mitgeteilt. Die Anlage, die sich aus 5 
Anreicheriingsstufen und einer Abstreif-Stufe zusammensetzt, be- 
sitzt eine Gesamtlange von ungefahr 50 m. Die Kolonnen bestehen 
aus Kupferrohren von 2 bis 15 cm 0 rnit Draht-Fiillkorpern (Di- 
xon-Typ); in den ersten Stufen sind mehrere Rohre parallel ge- 
schaltet. Der Druck am unteren Ende der Kolonnen betragt 260 
Tom, der Druckabfall in den 9,6 m langen Kolonnen 130 Torr. Die 
-1 qkopplung der einzelnen Stufen geschieht ohne mecbanische 
Painpen durct  Dampf-Kondensation. Die Anlage, die in der jetzi- 
gen, 6-stufigen Form den stationaren Zustand der Isotopenver- 
tei!ung noch nicht erreicht. hat, produziert z. Z. 1 g Wasser pro 
Tag rnit 65 %lSO und 1,5 yo "0.  Es wird erwartet, daB die 170- 
Konzentration im stationaren Zustand auf 4-5 % ansteigt (na- 
tiirliche Haufigkeit des 170 = 0,04 yo). 

J .  B I G E L E I S E N ,  Brookhaven (USA): The significance of 
the product and sum rules to isotope fractionation processes. 

I m  Rahmen des Vortrages, der die Berechnung des Verhaltnisses 
der Zustandssummen isotoper Molekeln behandelte, gab Vortr. 
eine Zusammenstellung der theoretischen Werte der Trennfak- 
toren fur Wasserstoff und Deuterium in den Stoffsystemen 
H,O/H,, NH,/H,, H,O/HJ, H,O/HRr, H,O/HCl und H,O/H,S, 
die fur eine Gewinnung von schwerem Wasser nacb dem He% 
Kalt-Verfahren in Frage kommen. Die Trennfaktoren dieser Sy- 
steme nehmen bei 25 "C in der angegebenen Reihenfolge ab, und 
zwar von m(H,O/H,) = 3,85 auf ct(H,O/H,S) = 2,2; die relative 
Temperaturabhangigkeit des Trennfrktors ergibt sich fur diese 
Stoffsgsteme mit Ausnahme von H,O/H,S praktisch als gleich; 
a(H,O/H,S) besitzt eine schwachere Temperaturabhangigkeit. 
Auch die Stoffsysteme Amin/Wasserstoff und Wasser/Phosphin, 
bei denen geeignete Katalysatoren fur den Deutprium-Austausch 
gefunden wurden, besitzen giinstige Werte des Trennfakt,ors und 
sind u. IJ. fur eine Deuterium-dnreicherung in technischen: MaB- 
stab geeignet. 

T .  I .  T A Y L O R  und W. S P I N D E L ,  New York: Prepara- 
tion of 99,9% Nitrogen-15 by chemical exchange (vorgetr. von T .  
I .  Taylor). 

Die Anreicherung des schweren Stickstoff-Isotops ISN, fur die 
friiher meistens der chemische Isotopenaustausch zwischen gas- 
formigem Ammoniak und Ammonium-Ionen in wa5riger Losung 
herangezogen wurde, 1aBt sich wesentlich wirtschaftlicher dureh 
chemischen Austausch in  dem Stoffsystem Stickoxyd/Salpeter- 
saure realisieren. Das Verfahren besitrt im Hinblick auf eine 16N- 
Gewinnung in  tecbnischem MaBstab, fur  die neuerdings bei der 
Entwicklung von Homogen-Reaktoren Interesse besteht, ewei 
wesentliche Vorteile: 

1. Der Elementareffekt 

ist ungefahr doppelt so groB wie bei den rnit Ammoniak arbeiten- 
den Trennverfahren. 

2. Der notwendige Phasenumkehr-Prozell, d. h. die Umwand- 
lung der Salpetersaure in Stickoxyd, kann in wirtscliaftlicher Wei- 
se rnit der Schwefelas?lre-Erzeugung nach der Reaktionsgl. 

2 H N 0 ,  + 3S0, + 2H,O 3H,SO, + 2NO (1) 

gekoppelt werden. 
Vortr. beschrieb eine im LaboratoriumsmaBstab errichtete, 2- 

stnfige Trennanlage, die pro Tag 0,6 g Stickstoff mit einem I5N- 
Gehalt iiber 99,5 yo produziert (natiirliche Haufigkeit des 16N = 
0,38 %). Die Anlage besteht au8 ewei hintereinandergeschalteten 
Fiillkorperkolonnen von j e  5,2 m Lange, in denen bei einem Druck 
von 1,9 a t m  und bei 25 "C ein Gegenstrom von gasfbrmigem Stick- 
oxyd und einer wallrigen 10 mol. HN0,-Losung aufrechterhalten 
wird. Am unteren Ende jeder Stufe wird in einer kiirzeren Rektifi- 
zierkolonne die Salpetersaure durch Einleiten von Schwefeldioxyd 
nach G1. (1) in Stickoxyd iiberfiihrt, wobei die bei der Bildung der 
Schwefelsaure freiwerdende Warme durch Wasserkuhlung abge- 
leitet wird. Die bei dem PhasenumkehrprozeB gleichzeitig entste- 
henden anderen Stickstoffoxyde NO,, N,O, und N,O, bzw. ihre 
in der fliissigen Phase gelosten Anteile sind wahrscheinlich in 
Zwischenstadien a m  IsotopenaustauschprozeB beteiligt und fur 
die hohe Austauschgeschwindigkeit zwischen NO und HNO, mit 
verantwortlich. Das am obercn Ende der ersten Stufe die Anlage 
verlassende Stickoxyd wird rnit Luftsauerstoff und Wasser zu Sal- 
petersaure oxydiert, so dall die als Ausgangsmaterial fur das IsotOp 
16N benotigte Salpetersaure restlos zuriickgewonnen werden kann. 

W .  H .  D E N T O N ,  Harwell (England): The production of deu- 
terium by the distillation of hydrogen. 

Fur die Gewinnung von schwerem Wasser dnrch Tieftempera- 
turdestillation von Wasserstoff wurden die Moglichkeiten disku- 
tiert, als Ausgangsmaterial reinen Wasserstoff, NH,-Synthesegas 
oder Wasser zu benutzen. Fur eine von reinem Wasserstoff aus- 
gehende Destillationsanlage wurde ein Energievorbrauch von 
2.106 kwh/t D,O geschitzt Rei der Verwendung von Synthesegas 
als Ausgangsmaterial stti$, dcr Energieverbrauch wegen der 
erforderlichen Tieftemperalurreinigung auf 3,2.106 kwh/t D,O. 
Die Kosten fur die Tieftemperaturreinigung des Wasserstoffs ent- 
fallen. wenn man Wasser als Ausgangsmaterial benutzt und den 
Deuterium-Gehalt des im Kreislauf Eefahrenen Wasserstoffs in 
einer auf hoher Temperatur befindlichen Kontakt-Kolonne dureh 
ohemischen Isotopenaustauscb aus dem Wasser ergannt. Aller- 
dings mu13 in diesern Fall wegen der ungunLligen Lage des Deute- 
rium-Gleichgewichtes zwischen Wasserstoff und Wasser der Durch- 
satz der Destillationsanlage qroBeT sein als bei einer direkt von 
Wasserstoff ausgehenden Anlage init glrichcr Produktion. Vortr. 
zeigte nun, daB sich die Energie kosten- und Anlagekosten-Bilanz 
verbessern laat, wenn ein chemiseher Austauschprozel3 zur V o r -  
a n r e i c h e r u n g  des in die Tieftemperaturanlage eingespeisten 
Wasserstoffs benutzt wird. Fur einen speziellen, rnit Gaskatalyse 
arbeitcnden Voranreicherungsproze13 r n i t  besonders niedrigem En- 
ergieverb;anch2) ergibt sich bei der ;echnischen Durchrechnung, 
daB die Gesamt-Euergiekosten bei oinem Voranreicherungsfaktor 
von ungefahr 3 am kleinsten sind und merklich unter dem Wert 
Liegen sollten, der fur eine von Synthesegas ausgehrnde Destilla- 
tionsanlage geschatzt wird. Es blieb allerdings offen, wieweit sich 
in diesem Fall durch die mit Gaskatalyse arbeitenden Spezialko- 
lonnen die Investierungskoaten erhahen. 

R.  M O N T A R N A L ,  J.C. BALACEANU,Ruei l -Malmaison 
(Frankreich) und G. D I  R I A  N ,  Paris: Etude de Z'ichange isotopi- 
que entre I'hydrogBne el l'eau sur calalyseur en phase liquide (vor- 
getr. von R. Montarnal). 

Es wurde die Untersuchung eines in der fliissigen Phase arbeiten- 
den Katalysators fur den Deuterium-Austausch zwischen Wasser- 
stoff und Wasser mitgeteilt. Die Austauschgeschwindigkeit wurde 
bestimmt, indem der im Wasser aufgeschwemmte bzw. disper- 
gierte Katalysator in  einem SchuttelgefaB mit D,-Gas zusammen- 
gegeben und die zeitliche Abnahme des Deuterium-Gehaltes in der 
Gasphase durch Messung der Warmefahigkeit verfolgt wurde. Auf 
diese Weise konnte die Geschwindigkeit des Deuterium-Austau- 
sches fur verschiedene Katalysatoren (mit KorngroBen zwischen 
2 mm und < 100 p) im Temperaturbereich von 0 "C bis 100 "C und 
im Druckhereich von 1-100 a tm in Abhangigkeit von der Schiit- 
telfrequenz, d. h. von der Phasendurchmischung untersucht wer- 
den. Als geschwindigkeitsbestimmender Schritt fur den Isotopen- 

a) Vgl. E. ,Cerrai, C. Marchetti, R. Renionf, L. Roseo, M .  Silvestri 
u. S.  Villoni,  Chem. Engng. Progr. Symp. Series 50. No. 1 1 ,  271 
[ I  9541; Vortragender diskutlerte technologische Verbesserungen 
dieses Verfahrens, durch die der Energieverbrauch welter ge- 
senkt werden kann. 
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austausch kommt j e  nach den Versuchsbedingungen und der Ka-  
talysator-Aktivitat der Ubergang a n  der Phasengrenze, die Dif- 
fusion in einer Fliissigkeitsschicht u m  den Katalysator und die 
Reaktion a m  Katalysator in  Frage, wobei die angewendete Unter- 
suchungsmethode die eiuzelnen Einfliisse weitgehend zu trennen 
gestattet. Als MaB fur die Austauschkapazitat der entwickelten 
Katalysatoren wurde fiir 20 "C und 50 a t m  eine ,,Half Conversion 
Space  Velocity" von = 2.105 h-l angegeben. Die Zusammensetzung 
des Katalysators wurde nicht mitgeteilt. 

R. N A  I i  A N E ,  Tokyo : Concentration of heavy hydrogen by 
chemical exchange between hydrogen chloride and water. 

Der chemische Isotopenaustausch zwischen Salzsaure-Gas und  
Wasser, bei dem sich das Deuterium in der fliissigen Phase anrei- 
chert, wurde i m  LaboratoriumsmaBstab untersucht. Die Appara- 
tur  bestand aus einer 1 m langen, mit Glasperlen gefiillten Anrei- 
eherungskolonne von 1,5 c m 0 ,  in  die am obcren Ende gesattigte, 
waBrige HC1-Losung eingespeist wurde, und  aus einer am unteren 
Ende der Anreicherungskolonne angeschlossenen, kurzen Rckti- 
fizierkolonne, in der die flussige Phase durch Kochen rnit Thionyl- 
chlorid in  gasformige Salzsaure iiberfiihrt wurde. I m  stationaren 
Zustand, der nach etwa 50 min eingestellt war, erreichte die Ko- 
lonne trotz der relativ geringen Wirksamkeit der verwendeten 
Fiillkorper einen Anreicheruugsfaktor 19,6. - Fur eine Deuterium- 
Anreicherung in  technischem Ma5stab diirfte das Verfahren in 
der beschriebenen Form wegen der hohen Chemikalienkosten aller- 
dings kaum in Prage kommen. 

I<. E. H O L M B E R G ,  Stockholm: Exchange destillation for se- 
puratioiz of isotopes, particularly production of lo B.  

Die Trennung der Bor-Isotope loB und l lB gelingt verhaltnis- 
mlBig einfach durch chemischen Austausch zwischen gasformigem 
Bortrifluorid und dem fliissigen Diathylather-Komplex des BF,. 
Da  dieser Komplex in der fliissigen Phase nahezu vollstlndig as- 
soziicrt und in  der Gasphase etwa zu 80 % dissoziiert ist, 1aBt sich 
die Phasenumwandlung wie bei einer Rektifikation durch Erhitzen 
der fliissigen Phase bzw. durch Kondensieren der Gasphase bewir- 
ken. Die ,,Austausch-Destillation" w i d e  bci 70 "C ausgefuhrt; bei 
hoheren Temperaturen beginnt eine irreversible Zersetzunu des 
Komplexes nach der Gleichung 

(C,H,),OBF, C,H,F + C,H&BF, 

In Fullkorperkolonnen von 4-5 m Lange, die bei einem Druck 
von 50-70 Torr betrieben wurdeu, konnte die Haufigkeit des 
leichten Bor-Isotops lOB, das sich in  der f l i i s s i g e n  Phase anrei- 
chert, um einen Faktor 5 verschoben werden. Der elementare 
Trennfaktor wurde zu 1,02 bis 1,03 bestimmt. 

Vortr. wies darauf hin, daI3 die Methode der Austausch-Destii- 
lation aul3er beim Bor im Prinzip auch bei der Trenuung anderer 
Isotopengemische angewendet werden kann. Beispielsweise bildet 
Diathylainin rnit CO, einen Komplex, bei dem bei 62 "C die Trenn- 
faktorcn 1,009 fur  14N/15N, 1,007 fur 180/180 und 1,002 fur lZC/lsC 
beobachtet wurden. 

R. TY. M c I L R O Y ,  Harwell (England):  A pilot p lant  for the 
separation of the Boron isotopes. 

Vortr. berichtete iiber die Trennung der Bor-Isotope durch che- 
mischen Austausch zwiseheu gasformigem Bortrifluorid und dem 
fliissigen Diathylather-Komplex des BF, (vgl. auch vorstehenden 
Vortrag yon Ii. E. Holmberg). In  einer Glaskolonne von 30 cm 
Lange und 12 m m 0 ,  die rnit Dixon-Ringen (1,5 m m 0 )  aus rost- 
freiem Stahl beschickt war, wurdo sowohl die Anreicherung von 
UB als auch von loB verwirklicht. Da sich das leichte Bor-Isotop 
bei diesem Stoffsystem in der f l u s s i g e n  Phase anreichert, mul3te 
die Phasenumwandlung im ersten Fall a m  Kolonnenkopf durch 
Kondensation der Gasphase, und im zweiten Fall a m  unteren Ende 
der Kolonne durch Verdampfen der Fliissigkeit bewirkt werden, 
wobei der Ather-BF,-Komplex weitgehend dissoziiert. Der elemen- 
tare Trennfaktor wurde im ersten Fall zu 1,03 und i m  zweiten 
Fall bei 73 "C zu 1,026 bestimmt; die Hohe eines theoretischen 
Bodens betrug etwa 1 cm. 

Auf Grund der rnit der Versuchskolonne gewonnenen Daten 
wurde eine Pilot-Anlage von 5 m Lange und einem gro5ten Durch- 
messer von 3,8 cm aufgebaut, die pro J a h r  ungefahr 280 g 10B in 
einer Konzentration > 96 % produziert. Eine ahnliche Anlage ar- 
beitet bei der Firma 20th Century Electronics in New Addington, 
Surrey. 

S. R I B N I I i A  R ,  Belgrad: S o m e  cheinical exchange reactions 
wi th  Boron. 

Die Verteilung der nor-Isotope l o B  und l lB im Gleichgewicht 
zwischen gasformigem Bortrifluorid und seinen fliissigen Komplex- 
verbindungen rnit Diathylather, Dibutylather, Athylformiat nnd a) Vgl. die Vortrage von K .  E. Holmberg ti. R. W .  McIlroy  sowie 

von S .  Ribnikar. 
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A. K L E M M Mainz : Ionenwanderung in geschm.oZzenen Sal- 
2en. Dauerversuche, Temperatur- und  IL'onzenfrationseffekt. 

a )  Die Firma Degussa, Hanau, betreibt seit iiber 5 Monaten 
eine Trennsaule, in der das Isotop 'Li durch Ionenwanderung in  
gesohmolzenern Lithiumchlorid angereichert wird. Die Anlage pro- 
duziert LiCl rnit 99,974 yo %, was einem Anreicherungsfaktor 
300 gegeniiber dem natiirlichen Mischungsverhaltnis entsprioht. 
Fur 1 g des Prodnktes ist ein Energieaufwand von 8 kWh erfor- 
derlich. I n  einem weiteren Dauerversuch von W .  Herzog a m  Max- 
Planck-Institut fur Chemie in  Mainz wurde 98,4 proz. 3sCl durch 
lonenwauderung in geschmolzenem Thalliumchlorid gewonnen. 

b)  Der relative Beweglichkeitsunterschied der Chlor-Isotope bei 
der Ionenwanderung in geschmolzenem Thalliumehlorid nimmt 
nach Messungen von W. Werzog zwischen 530 "C und 730 "C rnit 
steigender Temperatur ab. Dagegen wurde bei verschiedenen Me- 
tallschmdzen ein positiver Temperaturkoeffizient des Beweglich- 
keitsunterschiedes gefunden. Vortr. diskutierte das unterschied- 
liche Verhalten der Metallschmelzen und der geschmolzenen Salze 
anband eines Modelles der Ionenwandernng, das davon ausgebt, 
dall das interessierende Element in der Schrnelze auf einen beweg- 
lichen und einen unbeweglichen Zustand verteilt ist. 

c )  Der Beweglichkeitsnnterschied der Lithium-Isotope wurde 
von E .  U .  Monse in geschmolzenen LiCl-PbCl,-Gemisehen bei ver- 
schiedenen LiC1-Konzcntrationen untersneht. Es zeigte sich, dall 
dieser Unterschied mit steigendem Gehalt der PbC1,-Beimischung 
zunachst abnimmt, bei etwa 30 Mol-% LiCl ein Minimum dureh- 
lauft nnd bei noch kleineren LiC1-Konzentrationen wieder verhiilt- 
nisma5ig stark ansteigt. Beispielsweise ist der Beweglichkeitsun- 
terschied der Li-Isotope in einer Schmelze mit 10 Nol- yo LiCl 
und 90 Mol- % PbCl, ungefahr 1,7 ma1 so groll wie in einer reinen 
LiCl-Schmelze. Der Effekt wnrde vom Vortr. dadurch erklart, 
dall bei einem Zusatz von PbCl, zunachst die Beweglichkeit der 
Li-Ionen vermindert wird, daB aber bei sehr hohem PbC1,-Gehzlt 
die Li-Ionen vorwiegend in  Fehlstellen des PbCl,-Gitters einge- 
baut  werden und dann eine besonders hohe Bewegliehkeit besit- 
zen. AuBerdem sollte aueh die bei kleinen Li-Konzentrationen ein- 
tretende Entkopplung der atomaren Li-Bewegungen eine Ver- 
grofiernng des fsotopieeffektes bewirken. 

E .  G L U E C K A U F  und G. P. I I I T T ,  Harwell (England): 
Separation of hydrogen isotopes b y  gas chromatography (vorgetr. von 
E.  Glueckaufj. 

Vortr. berichtete iiber Versuche, in denen die Wasserstoff-Iso- 
tope durch Gaschromatographie in einem Schritt nahezn vollstan- 
dig getrennt wurden. Es wnrden jeweils etwa 15 ml des zu tren- 
nenden Gemisehes in einer rnit Palladium-Asbest gefiillten Ko- 
lonne adsorbiert und dann durchwasserstoff wieder vom Palladium 
verdrangt. Entsprechend der in der Reihenfolge T,D,H zu- 
nehrnenden Adsorptionsneigung ersoheinen dann zuerst die 
schweren Wasserstoff-Isotope als nahezu reine ,,AnfangsbBnder" 
Zum Verdrangen des adsorbierten Gases wurde bei einem Teil der 
Versnche frischer Wasserstoff verwendet; bei den anderen Ver- 
snchen wurde das zu trennende Gasgemisch selbst benutzt, indem 
die Adsorptionskolonne vom riickwartigeu Ende her anfgeheizt 
wurde. Vortr. betonte, dafi das Verfahren wegen der hohen 
Adsorptionswarme fur eine Deuterium-Anreicherung in techni- 
schem MaDstab nicht geeignet ist. 

Ii. C L U S I U S  und H .  U .  H O S T E T T L E R ,  Ziirich: Sepa- 
ration of Bromine isotopes b y  thernial d i f fus ion  (vorgetr. von I<. 

Die Trennung der beiden Brom-Isotope 7gBr und slBr durch 
Tbermodiffusion von Bromwasserstoff wird ermoglieht, wenn man 
c'ie unerwiinschte Dissoziation des HBr 

'la. H, -t Br, HBr + 12,2 Ycal 
unterdriickt, die mit steigender Temperatur stark znnimmt und 
schon bei Draht-Temperaturen yon % 1200 "K zu einem weit- 
gehenden Zerfall des Bromwasserstoffs liihren wurde. Da anderer- 
seits eine hohe Draht-Temperatnr wegen des positiven Tempera- 
turkoeffizienten des Thermodiffusionsfaktors erwiinscht iat, wurde 
dem Bromwasserstoff eine geringe Menge Wasserstoff-Gas zuge- 
setzt, um das Dissoziationsgleichgewieht zugunsten von HBr zn 
verschieben. Bei einem Zusatz von 3 yo H, war es bereits moglich, 
bei einer Draht-Temperatur von 1300°K zu arbeiten. Der zum 
,,leichten" Ende des Trennrohres wandernde Wasserstoff wurde rnit 
einer kleinen Trenneinheit ohne Verlust von HBr herausgenom- 
men, wahrend am ,,sohweren" Ende eine entsprechende H,-Menge 
lanfend nachstromte. Mit einer 6-stufigen Anlage von 13 m Ge- 
samtlange konnte das leiehte Isotop 7sBr von seiner natiirliehen 
Haufigkeit von 50,5% auf 78,5%, das sehwere Isotop *lBr von 
49,5 % auf 63,8 % angereichert werden. 

Clusius). 

8. D I  C K E L ,  Miinchen: Quantitative Anreicherung von 14C i m  
Trennrohr zur Altersbestimmung. 

Die Altersbestirnmung naeh der 14C-Methode ist wegen der re- 
lativ kurzen Halbwertszeit dee radioaktiven Kohlenutoffs (- - 5000 
.Jahre) im allgemcinen auf Zeitraume von hijchstens 20000 bis 
30000 Jahren begrenzt. Die Unsicherheit bei der Datierung alterer 
Proben kann jedoch dadurch vermindert werden, da8 durch eine 
genau d e f i n i e r b a r e  A n r e i c h e r u n g  des radioaktiven Kohlen- 
stoffs in der zu untersuchenden Probe die 14C-Aktivitat aus dem 
Storpegel des natiirlicben Untergrundes der Zahlapparaturen her- 
ausgehoben wird. Eiue genau bekannte Anreicherung lLDt sich auf 
verhaltnisinallig einfache Weise rnit dem Trennrohr erreichen. 
Dabei ist es jedoch unzweckmaaig, den stationaren Znstand ab- 
zuwarten, da die Endanreicherung im allgerneinen nicht rnit der 
erforderlichen Genauigkeit berechnet werden kann und au8erdem 
auch besonders storanfallig ist. Das vom Vortr. angewendete Ver- 
fahren beruht daranf, dalJ der in  das Trenurohr hineingehende 
Isotopentransport im A n f a n g a z u s t a n d  der Anreicherung zeit- 
lich konstant und bei kleinen Isotopenkonzentrationen, wie sie 
beim 14C vorliegen, streng proportional zur Konzentration des ge- 
suchten Isotops ist. Es geniigt daher, das rnit einem qrolleren Vor- 
ratsvolumen versehene Trennrohr eine bestimmte Zeit lang, je- 
doch in hinreicheudem Abstand vom stationaren Zustand, arbei- 
ten zu lassen nnd danach vom Vorratsvolurnen abzusperren. In  
dem homogeuisierten Trennrohrinhalt liegt dann eine genau an- 
gebbare Anreicherung vor. Das Verfahren wurde rnit Methan, das 
sich unmittelbar als Zahlgas verwenden lallt, experimentell ge- 
priift. 

A. E .  D E  V R I E S ,  A. H A R I N G  und W .  S L O T S ,  Am- 
sterdam: Separation o f  14C160 and 12C1n0 by thermal d i f f u s ion  (vor- 
getr. von D .  Heyniann) .  

Dnrch Thermodiffusion kijnnen bekanntlich nicht nur Gase mit 
verschiedener Masse, sondern, wie Wall und Holley gezeigt haben, 
auch chernisch verschiedene Gase rnit gleicher Masse getrennt 
werden. Dariiber hinaus wurde von E .  W.  Becker und Beyrich a n  
dem Molekelpaar 1s013C160/1601aC170 nachgewiesen, da8 sich auch 
chemisch gleiche Molekeln rnit gleicher Masse, aber verschiedener 
Sgmmetriezahl und versohiedenem Triigheitsmometit irn Trenn- 
rohr versehieden verhalten. Urn die Frage zu beantworten, oh auch 
Molekeln, die sich n u r  i m  T r a g h e i t s m o m e n t ,  nieht aber in der 
Symmetriezahl u n t e r s c h e i d  e n ,  Thermodiffusion zeigen, habeu 
die Autoren die Thermodiffusion von 14Ct60  und 12C180 in einem 
Gernisch rnit weit iiberwiegenden 12C1uO-Gehalt untersueht. Sie 
stellten fest, da5 der Thermodiffusionsfaktor fur das Molekelpaar 
14C160/'ZC160 um 15 yo groBer ist als liir das Paar 12C1sO/12V60. 
Die Molekel mit dem grolleren Tragheitsmoment, 14C160, reichert 
sich also am unteren Ende des Trennrohres etwas starker an als die 
Molekel 12C180, die ein kleineres Tragheitsmoment besitzt. 

D. H E Y M A N N  und J. K I S T E M A K E R ,  Amsterdam: 
Separation of so'me isotopes by convection dii jusion (vorgetr. von 
D .  Heyniunrz). 

Bei der Dilfusion eines Gas- bzw. Isotopengemisches in 
stromenden Dampf t r i t t  eine teilweise Entmisehung ein, die 
nach Iiorsching und ChicheZEi u. a. nach dem Gegenstrom- 
prinzip vervielfacht werden kann. Vortr. berichtete iiber Ver- 
suche, in denen dieses Verfahren rnit I s o t o p e n g e m i s c h e n  
realisiert wurde. 

Die Anordnung besteht im wesentliohen au8 einein 90 cm lan- 
gen porosen Porzellanrohr von 2 c m 0 ,  das in 0,7 cm Abstand von 
einem mit Wasser gekiihlten Mantel aus Pyrex-Glas umgebeu ist. 
Das Porzellanrohr wird unter einem U,berdruek von 1/2 a tm mit 
einer Fliissigkeit (Wasser bzw. Methanol) gefiillt, die durch die 
Poren austritt und an der Oberflache des Rohres verdampft, wo- 
bei die Verdampfungswarme durch eine im Innern des Rohres 
angebrachte Heizspirale zugefiihrt wird. Das a m  Kiihlmantel her- 
unterfliefiende Kondensat kann am unteren Ende bei konstantem 
Druck aus der Kolonne herausgenommen werden. Das zu tren- 
nende Isotopengemisch unterliegt, ihnlich wie im Trennrohr, einer 
Konvektionsstromung, durch die das vom Dampfstrom bevorzugt 
nach aullen mitgefiihrte Isotop am unteren Ende der Kolonne an- 
gereichert wird. 

Fur die Neon-Isotope 2oNe und 22Ne wurde rnit TVasserdampf 
bei einer Verdarnpfungsrate von 427 cm3 Wasser/h ein Anreiche- 
rungsfaktor 1,52 f 0,OZ erzielt. Bei den Argon-Isotopen ergab sich 
mit Methanol als Tragerdampf (Verdampfungsrate 645 cm3 Me- 
thanol/h) ein Anreioherungsfaktor 1,17 & 0,Ol. In beiden Fallen 
reichertc sioh das leichte Isotop am oberen Ende der Kolonne an. 
Dagegen wurde in dem Gemisch H,/D, rnit Methanol-Dampf das 
D e n t e r i u  m a m  Kolonnenkopf angereiehert. 
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W .  G R O T H ,  E. N A N N  und Ii. H. W E L G E ,  Bonn: Anrei -  
cherung der Uran-Isotope i u  einer Geqenstrom-Gaszentrifuge (vor- 
getr. von W .  Groth). 

I n  der Gaszentrifuge ergibt sich nach dem Gegenstromprinzip 
eine Vervielfachung des elementaren Trenneffektes, wenn durch 
ein von auGen angelegtes Temperaturgefalle zwischen dem oberen 
und dem unteren Rotordeckel im Inuern des Rotors eine Thermo- 
konvektion hervorgerufen wird. Nach der von €1. Mart in  und W .  
I i u h n  sowie von I i .  Cohen entwickelten Theorie der therniisch ge- 
steuerten Gegenstrom-Zentrifuge sollte der Anreicherungsfaktor, 
den man zwischen dern oberen und dem unteren Ende des Rotors 
erhiilt, bei gegebener Umfangsgeschwindigkeit rnit dem Verhaltnis 
von LInge zu Durchmesser dcs Rotors expouentiell anwachsen. 

Dieser Nultiplikationseffekt konnte von den Autoren an einer 
mit U r  a n h e x a f  l u  or i  d betricbenen Ultrazentrifuge mit  einem 
Rotor von 63,5 em Lange und 13,4 cm Durchmesser experimen- 
tell nachgewiesen werden. Versuche, dic mit verschiedeneu Tem- 
peraturdifferenzen zwischen dern oberen und dem unteren Rotor- 
deckel ausgefiihrt wurden, ergaben ein Maximum des Anreiche- 
rungsfaktors bei einer Temperaturdifferenz von etwa 15 " C  an den 
augeren Temperierelementen; bei einer Unikehrung der Tempera- 
turdifferenz kehrte sioh auch die Richtung dcr Anreicherung um. 
Bei einer Umfangsgescliwindigkeit von 280 m/sec und der ent- 
sprechenden optimalen Konvektionsgeschwindigkeit wurde fur  
die Molekeln 235UFs und 238UF6 ein Anreicherungsfaktor 1,225 er- 
zielt. Das enkpricht  einer Vervielfachung des Elementareffektes 
u m  den Faktor 4,6,, was recht gu t  rnit dem aus den Abmessungen 
des Rotors folgenden theoretischen Wert  iibereinstimmt. 

In  weiteren Versuchen wurde die Abhangigkeit des Anreiche- 
rungsfaktors von der Entnahmestromstarke bestimmt; es ergab 
sich eiiie maximale ,,Wertcrzeugung" (bzw. ,,Trennpotential") von 
6,2*10P Mol/min. bei eiuer Entiiahmestromstarke von 2,3*10-3Mol/ 
min. Die Wirtschaftlichkeit des Verfahrens 1aBt sich damit anhand 
des ,,spezifischen Energieaulwaudes" (= Energieaufwand fur 1 
Zenttifuge/Werterzeugung) u n d  der ,,spezifischen Investierung" 
(= Investierung fur 1 Zentrifugelwerterzeugung) beurteilen4). 
Diese GroBen liegen bei der bisher benutzten Zentrifuge noch merk- 
lich iiber den von E .  W .  Becker f u r  das Diffusionsverfahren ab- 
gesehatzten Werten4). Vortr. wies aber darauf hin, daS sieh die 
erforderliche Antriebsleistung der Zentrifuge durch konstruktive 
Anderungen a n  den Lagern auf die Halfte des bisherigen Wertes 
herabsetzenlasse, und daB bei der im Gang befindlichen Entwicklung 
von Zentrifugen rnit langeren Rotoren (120 e m  bzw. 350 em) eine 
weitere, erhebliche Verminderung des spezifischen Energieaufwan- 
des uud dcr spezifischen Invcstierung zu erwarten sei. 

K. B E  Y E R L E ,  Gottingcn: A recently constructed gas cent?%- 
fuqe  plant. 

Bei den Untsrsuchnngen von W .  Groth und Mitarbeitern uber 
die Trennung der Uran-Isotope rnit der Gaszentrifuge (s. 0.) wurde 
die Ultrazentrifuge U Z  111 B benutzt, deren Entwicklung wahrend 
des Krieges begonnen wurde, aber erst 1949 abgeschlossen wer- 
den konnte. Vortr. beschrieb nuu eine Weiterentwicklung, Z G  3, 
von der drei Stuck im Institut fur Instrumentenkunde, Gottingen, 
gebaut worden sind. Bei dem neuen Modell wurde durch eine ver- 
besserte Konstruktion der Lager erreicht, daB sieh die mit 40000 
Umdr./min laufendc Zentrifuge auch d a m  betreiben laGt, wenn 
sie nicht vollstandig ausgewuchtet ist. AuBerdem wurden die Gas- 
leitungen zum Rotor durch Weugestaltung der Achsen wesentlieh 
erweitert, da sich diese Leitungen bei dem alteren Modell als zu 
eng herausgestellt hatten. 

G. R. G E O G H E G A N  und H .  X R O N B E R G E R ,  Risley 
(England): Some aspects of the design theory f o r  d i f fus ion  plant 
stages (vorgetr. von G. R. Geoghegan). 

Bei der Planung einer Diffusionsanlage zur Trennung der Uran- 
Isotope ist die Wabl der giinstigsten Betriebsdrucke wesentlich. 
Dabei ist einmal der Druck pa  festzulegen, unter dem das zu tren- 
nende Gasgemisch den Trennelementen zugeflihrt wird; zum ande- 
ren ist das Druckverhaltnis T = pb/pa < 1 zu bestimmen, das zwi- 
schen den beiden, durch eine porbse Wand getrennten Kammern 
der Trennelemente aufrerhterhalten werden muB. Aus verschiede- 
nen Griinden is t  es wiinschenswert, den Druck pa moglichst groG 
und das Kompressionsverhaltnis l / r  mijglichst klein zu wahlen. 
Dabei ist aber zu beriicksichtigen, daB der Trennfaktor des Ele- 
mentes bei vorgegebener Qualitat der Membran mit steigenden 
Drueken pa untl pb abnimmt, da die maximale Entmischung, E ~ ,  
nurerreicht wird, wenn die PorengroBe der Membran kleiner als die 
mittlere h i e  Weglange des Gases im ,,Hoohdruck"-Raum ( a )  ist,  
wenn in  diesem Raum eine vollstandige Durchmisohung in der 
Richtung senkrecht zur Membran erfolgt, und wenn pb < pa ist.. 

4, Vgl. E. W .  Becker, Chern.-1ng.-Techn. 29, 365 [1957]. 
~- 

Die Abhangigkeit der effektiven Entmischung ~ v o n  pa und r 
kann fur verschiedene Mcmbranen und verschiedene Gase durch 
die Beziehung 

1- r - = _ _ ~ ~ ~ _ _  
zo I + ;: ( I - f )  

beschrieben werden; dabei bedentet p* den Wert von par bei dern 
fur  r = 0 die effektive Entmischung auf co/2 abgesunken ist. Die 
i m  Hinblick auf den Energieverbrauch der Kaskade optimalen 
Drucke wurden nun so bestimmt, daB das Verhaltnis der fiir ein 
Trennelement aufzuwendenden Kornpressionsarbeit zur ,,Wert- 
erzeugung" des Elementes, [d. h. die ,,spezifische Kompressions- 

minimal wird. Fur  pa/p*= 0 ergibt sich ein optimales 
Druckverhaltnis an der Membran von Pb/Pa = 0,27; bei pa - p* 
ist das Verhaltnis pb/Pa = 0,54 am giinstigsten. Ih blieb offen, 
inwieweit diese Optinialwerte bei Beriicksichtigung der anderen 
AufwandsgroBen der Kaskade, vor allem der erforderlichen Mem- 
branflache, zu modifizieren sind. 

H .  B A R  W I C I f ,  Dresden: Die neuere Entwicklunq der Hertz- 
schen GegeRslrom-Di fjusionsapparate. 

Bei der Hertzschen Gegenstrom-Diffusionspunipe wird cine teil- 
weise Entmischung eines Gas- oder Isotopengemisches dadurcli 
bewirkt, daB man das Gemisch in pine Dampfstroniung diffundie- 
ren laBt, wobei sieh cine Konzentrationsverschiebnng zwischen 
dem vom Dampf mitgefuhrten Anteil des Gases und den1 gegcn 
den Dampfstrom durch einen Diffusionsspalt bzw. ein Diaphragma 
hindurchtretenden Anteil einstellt. Das Diaphragma wirkt dabei 
lediglich als Stroniungswiderstaiid; beispielsweiso wurde fiir die 
Trennung der Xeon-, Argon- und Stickstoff-Isotope bei einem 
Druck von 1 a t m  a19 Diaphragma ein Ni-Drahtnetz rnit einer Po- 
renweite von 10 bis 1 5 ~  verwendet. 

Vortr. beschrieb eine Weiterentwicklung der Hertzschen Gegen- 
stromdiffusionspumpe, bei der eine Vervielfachung des elemen- 
taren Trcnneffektes in  einer Einheit erreicht wird .  Die Anordnung 
besteht im wesentlichen aus einem inneren Dampfverteilungsrohr, 
das in 2-3 mm Abstand von einem Diaphragmenrohr und in etwa 
gleichem Abstand von einem au5eren Kuhlmantel umgeben ist. 
Das 50 cm lange Dampfverteilungsrohr besitzt in  gleichmaoigen 
Abstiinden 5 ringformige Spalte, durch die uberhitzter Dampf aus- 
strlimt, der durch das Diaphragma auf den Kuhlmantel gelangt 
und dort kondensiert. Das i n  den a u k e n  Ringspalt eingefiihrte 
Gas- bzw. Isotopengemisch macht aufgrund der in  der Anordnung 
herrschenden radialen und vertikalen Druckgefalle eine Zirkula- 
tionsstrdmung, die wegen der Unterteilung der Dampfzufuhr in 
einzelne Cyclen aufxelost ist und damit den gewiinschten Xulti- 
plikationseffekt hervorruft. Mit der beschriebenen Anordnunq 
wurde bei den Neon-lsotopcu *ONe und 22Ne ein Trennfaktor 2 
erzielt. 

E. W .  B E C K E R ,  Marburg/Lahn : Das  Treniiduseizverfahre,a 
(Nach Arbeiten gemeinsam rnit W. Beyrich, I[ .  Bier, H .  Burg- 
hoff ,  0. Hagena, P .  Lohse, R. Schutte, P. Turowski und F .  Zigan). 

In  eiuer expandierenden uberschallstromung stellt sich eine 
teilweise raumliche Entmischung verschieden schwerer Gase ein, 
die sich durch Anbringen einer Abschalblende zur Trennung eines 
Gas- oder Isotopengemisches ausuutzen 18Bt. Die Methode ist vor 
allem fur die Uran-Isotope von Interesse, da ein Ersatz der in  den 
Diffusionsanlagen verwendeten feinporigen WLnde durch ,,Trenn- 
dusen" betriebstechnische Vorteile verspricht. 

Unter Verwendung des naturlichen Gemisches der Argon-Iso- 
tope S6Ar und 40Ar wurde mit runden Dusen und Abschalern der 
EinfluB der Dusenform und der Gasdrucke auf die Strahlausbrei- 
tung sowie die GroBe und den raumlichen Verlauf der Entmischung 
bestimmt. Dabei zeigte sich, daB die wesentlichen Ziige des Trenn- 
effektes durch das Zusammenwirken von Druckdiffusion und ge- 
wohnlicher Diffusion zu erklaren sin(?. 

I n  einer weiteren Untersuchung rnit s c h l i t z f o r m i g e n  Dusen 
und Absehalern wurden die giinstigsten Betriebsbedingungen einer 
mit Trenndusen arbeitenden Kaskade durch systematische Be- 
stimmung der spezifischen AnfwandsgroGen des Verfahrens er- 
mittelt. Die zunachst mit. Argon durchgefiihrten Versuehsreihen 
wurden durch Messungen mit anderen Gasen, hauptsiichlich Koh- 
lendioxyd und Propen, erganzt. Fur  eine spezielle Kombination 
der Betriebsbedingungen konnte die Ubertragbarkeit der rnit den 
leichten Isotopen gewonnenen Resultate auf den Fall des U r  a n s  
durch Entmischungsversuehe rnit Uranhexafluorid experimentell 
nachgewiesen werden. Aus den Ergebnissen lassen sieh daher die 
spezifischen Aufwandsgrooen einer mit Uranhexafluorid arbei- 
tenden Trennkaskade abschatzen. E s  stellt sich heraus, daB das 
Trenndusenverfahren als wirtschaftliche Methode zur Entmi- 
schung der Uran-Isotope i n  Frage kommt. 
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M .  L. S M I T H ,  Harwell (England) : Operational experience 
with Hermes, the Harwell actite electromagnetic separator. 

E s  wurde ein Uberblick uber den Aufbau und die erste Betriebs- 
zeit des elektromagnetischen Isotopentrenners ,,Hermes" gegeben, 
der speziell fur  die Trennung radioaktiver Substanzen eingerich: 
te t  ist. Das Trenngerat, das i n  einem Strahlenschutz-Raum unter- 
gebracht ist und  fernbedient wird, war ursprunglich fur die Tren- 
nung der a-aktiven Aotiniden vorgesehen; jedoch wird nach einer 
entsprechenden Verstarkung des Strahlenschutzes auch p-aktives 
Material (bis zu 10 Curie) und  y-aktives Material (1-10 Curie) 
aufgearbeitet werden kounen. Das Gerat besitzt eine hohe Auf- 
losung, so dal? bei einer Masseudiflerenz von einer Einheit beim 
Samarium (mittlere Masse 150) cin Anreicherungsfaktor 260: 
und bei einer Massendifferenz von drei Einheiten beim Uran 
(Masse 238) ein Anreicherungsfaktor von ungefahr 1000 erreicht 
wird. Bei diesen scharf fokussierten Strahlen liegt die Auffanger- 
Stromstarke i n  der GroBenordnung von 1 mA. Durch die Verwen- 
dung von Auffangern rnit einem langen Eintrittskanal und einer 
ruckwartigen Erwciterung ist es dabei gelungen, den auftreffeuden 
Strahl auch praktisch vollstandig aufzufangen. Die Ausbeute, d. h. 
das Verhaltnis der am Auffanger gewonnonen Materialmenge zu 
der in  der Ionenquelle eingesetzten Menge, betragt ungefahr 4 %. 

A. E .  C A M E  R 0 N ,  Oak Ridge (USA) : Present statirs of  elee- 
tromagnetic sepnration of stable isotopes at the Oak Ridge National 
Laboratory. 

Vortr. gab einen ifberblick uber die in der ,,Stable Isotopes 
Division" von Oak Ridge in  den letzten Jahren orzielten Ergeb- 
nisse bei der elektromagnetischen Trennung einer grollen Anzahl 
von Isotopen. Er  beschrieb den Aufbau und den Betrieb eines 
Separators, der bei einer 180 "-Umlenkung einen Bahnradius von 
120 e m  und eine Hiihe des Ionenquellen- bzw. Auffangerspaltes 
von FW 20 em besitzt. I n  der Ionenquelle konnen die zu trennenden 
Substanzen bei Temperaturen bis zu 2800 " C  verdampft werden; 
die Chargen betragen bis zu 500 g. Mit einer Speaial-Ionenquelle 
wurden bei den leichten Elementen, vor allem bei Wasserstoff und 
Lithium, Auffangerstrome in der GroBenordnung von 1 A erreicht. 

C H .  G A S S I G N O L ,  Saclay (Frankreich): Electromagnetic 
production of high puritg isotopes. 

Das Prinzip der Doppel-Monochromatisierung, das bei der Iso- 
t o p e n a u a l y s e  bereits rnit grollem Erfolg angewendet wird, wurde 
vom Vortr. zur H e r s t e l l u n g  w a g b a r e r  M e n g e n  getrennter 
Isotope mit hohem Reinheitsgrad benutzt. Der in  Saelay stehende 
elektromagnetische Trenner wurde zu einem doppelmonochroma- 
tisierenden System erweitert, indem zwischen d:ts vorhandene 
magnetische Sektorfeld (60 O ,  R = 50 cm) und  den Auffanger ein 
elektrisehes Sektorfeld rnit gleichem Winkel und Radius einge- 
fugt wurde, wobei die beiden dispergierenden Systeme durch einen 
Zwischcnbild-Spalt getrennt sind. Bei dieser Methode kann zwar 
immer nur ein Isotop aufgefangen werden; jedoch erreicht man 
i m  allgemeinen bereits in  einem Trennschritt Reinheitsgrade, d i e  
sonst nur bei mehrstufiger Trenuung au erzielen Hind. Der Ein- 
flu0 der Doppel-Monochromatisierung wurde unter moglichst 
gleichen Redingungen in  zwei Testvermchen nachgewiesen, bei 
denen sich fur  das Isotop 235U rnit der einfaehen Anordnung ein 
Anrcicherungsfaktor 19, bei Hinzunahme des elektrischen Sektor- 
feldes dagegen ein Anreicherungsfaktor 550 ergab. 

R. S. L I V I N G S T O N ,  Oak Ridge (USA):  Electromagnetic 
separation o f  the isotopes of the heaay elements. 

Aus den 1943-1947 zur 235U-Gewinnung benutzten elektro- 
magnetisohen Massentrennern (Calutrons) wurden Trenngerate 
rnit hoherer Auflosung zur Produktion der Isotope der schweren 
Elemente entwiokelt. Die Gerate, die rnit 180 "-Umlenkung arbei- 
t,en und,  entspreehend dem Bahnradius von 60cm,  im Bereich 
der sohweren Elemente eine Massendispersion von 2,s m m  pro 
Masseneinheit bositzen, liefern beispielsweisc fur  Plutonium-Iso- 
tope mit einer Massendifferenz von 1 Eiuheit einen Anreicherungs- 
faktor 40 bei einer Ausbeute von 10-15 %. Durch die verhaltnis- 
miil3ig hohe Ausbeute wird eine mehrstufige Trennung zur Pro- 
duktion von sehr sauberen Isotopen fur  kernphysikalische Mes- 
sungen ermoglicht. Die Trenngerate und  die Aufbereitungsan- 
lagen sind strahlensicher untergebracht, so daB auch hochaktive 
Materialion wie Plutonium verarbeitet werden kijnnen. [VB 9541 

G DCh-Ortsverband Mu nster 
am 24. Junil957 

R. S U H R M A N  N ,  Hannover : Uber die Aktiuieruny chemisor- 
bierfer Molekeln a m  Katalysa.tor. 

Als Kriterium der Chemisorption galt bisher die GroBe der Ad- 
sorptionswarme, die bei physikalischer Adsorption nur wenige kcal 
betr%gt, bei Chemisorption jedoch in  der GroISenordnung chemi- 
scher Reaktionswarmen liegt. In  neuerer Zeit wurden als weitere 
Kriterien bekannt: 1. die Versohiebung der E l e k t r o n e n h i i l l e  
der adsorbierten Molekeln in Richtung des Adsorbens oder ent- 
gegengesetzt und 2. eine Wechselwirkung zwischen der Elektro- 
nenhiille der Molekeln u n d  den Leitungselektronen des Kataly- 
sators, die a n  dcr Widerstandsanderung dunner Filme bei Chemi- 
sorption erkannt und messend verfolgt wird. 

An der Chemisorption von 0- und N-Atomen, N,O- und CO- 
Molekelu a n  Nickel-Filmen wurde dor Elektroneniibergang vom 
Adsorbens zur Molekel beim Uberwiegen polarer Bindung bespro- 
chen. Eiue Elektronenversohiebung von der Molekel zum Adsor- 
bens wird bei der Adsorption von H,O- und C0,-Molekeln a n  
Nickel-Filmen heobachtet. Die Zahl der aktiven Zentren is t  im 
letzteren Fall klein und der ubergang von der physikalischen Ad- 
sorption zur Chemisorption kann quantitativ verfolgt werden. Bei 
der Chemisorption von N, und Xe a n  Nickel, sowie von Benzol a n  
Niokel-, Eisen-, Platin-, Gold- und Kupfer-Filmen liegt kovalente 
Bindung vor, die bei den d-Liickenmetallen zur Abspaltung von 
Wasserstoff fiihrt. Die Abhangigkeit der Art und Starke der Che- 
misorption vom Adsorbens wird a n  der Adsorption von CO a n  
Nickel-Filmen einerseits und Wismut-Filmen anderseits gezeigt. 
An ersteren geht die Elektronenverschiebung vom Katalysator 
zur Molekel, an letzteren i n  entgegengesetzter Richtung; die Star- 
ke der Chemisorpt.ion ist in diesem Falle von der Elektronenkon- 
zentration des Adsorbens abhangig; sie kanu durch deren Ver- 
grollerung umgekehrt werden. Chemisorbierter Wasserstoff kann 
als H:, H- oder H++ 8 vorliegen, je nach der Besohaffenheit der 
Katalysatoroberflache. Bei langsamer Einwirkung auf einen Nickel- 
Film bei kleinen Drucken (lop4 Torr) wird zuerst H- (Wider- 
standszunahme) und anschliefiend H,+ (Widerstandsabnahme) 
gebildet, wie sich aus der relativen Widerstandsanderung, der Zahl 
der Nickel-Atome des Films und der Menge des adsorbierten 
Wasserstoffs berechnen laBt. Der Begriff der Chemisorption ist 
also wesentlich vielseitiger als bisher angenommen wurde; die 
elektronischen Eigenschaften der Oberflache des Katalysators 
spielen eine ausschlaggebende Rolle. [VB 9471 

Heidelberger Chemische Gesellschaft 
am 4. Juni 1967 

M A R G O T  B E C K E - G O E H R I N G ,  Heidelberg: Uber Phos- 
phor-Si ickstoff- Verbindungen. 

Das Prinzip von der Ersetzbarkeit der OH-Gruppcn von Sauer- 
stoffsauren durch NH, und des 0 von Nichtmetalloxyden durch 
N H  hat  sich i n  der Schwefel-Chemie von groBem heuristischen 
Wert  erwiesen. Es wurde daher seine Gultigkeit fur  die Phosphor- 
Chemie untersucht,. 

Neue Herstellungsverfahren fur  die besonders durch Arbeiten 
Ton Klement bekannten Amide der Orthophosphorsaure wurden 
gefunden. Umsetzung von OPC1, rnit verflussigtem NH, ergab 
OP( NH,),; katalytische Hydrierung von Amidophosphorsaure- 
phenylestcrn lieferte OP(NH,),OH bzw. OP(NH,)  (OH),  neben 
Cyclohexan. 

Erhitzcn der Amidophosphorsauren fiihrt zu Ammonium-poly- 
phosphat bzw. -polyphosphimat: 

Erhitzen von OP(NH,) ,  fiihrt unter NH,-Abspalhng letztlich 
zu (OPN)x.  Definierte Produkte erhalt man, wenn man NH, rnit 
HCl abspaltet. J e  nach den Bedingungen entsteht I, I1 oder 111. 

0 0  0 0 0  
I1 H I1 II H II H I1 

(NH-I,),P-N-P(NH,), (NH2)aP-N-P -N -P(NH,),  

I I1  N H ,  

H,N-P-N- 

111 
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