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Photochemisches Isotopentrennverfahren

Patentanspriiche

1. Photochemisches Isotopentrennverfahren,
bei welchem relativ einfache Molekﬂie; welche ein bestimmtes
Isotop eines Elements enthalten, durch optische Strahlung
sflektiv angeregt werden, welche von anderen gleichartigen Mo-
lekiilen, die ein anderes Isotop des betreffenden Elements
enthalten, nicht oder jedenfalls in wesentlich geringerem
MaSe absorbiert wird, bei welchem ferner die angeregten Mo-
lekiile mit einem Reaktionspartner zur Reaktion gebracht wer-~
den und schlieBlich aus den resultierenden Reaktionspro-
dukten dasjenige, welches das gewiinschte Isotop enthdlt,
von den iibrigen Reaktionsprodukten abgetrennt wird, 4 a -
durch gekennzeichnet, das die Molekille
und der Reaktionspartner so gewdhlt werden, das8 zwischen den
angeregten Molekiilen und dem Reaktionspartner eine Additions-
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oder Anlagerungsreaktion stattfindet, zwischen den nicht an-
geregten Molekiilen und dem Reaktionspartner jedoch nicht

oder nur in wesentlich geringerem Mage.

2. Isotopentrennverfahren nach Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet, daB als
Reaktionspartner eine ungesdttigte Kohlenstoffverbindung,

wie ein Olefin oder Alkin, verwendet wird.

3. Isotopentrennverfahren nach Anspruch 2,
dadurch gekennzeichnet, daB8 als Mole-
kiil ein Halogenmolekiil und als Reaktionspartner Acetylen

verwendet werden.

4. Isotopentrennverfahren nach Anspruch 3,
dadurch gekennzeichne-Ht, dag als
Haloqenmolekiil Jodchlorid verwendet wird.

5. Isotopentrennverfahren nach Anspruch 1,
dadurch gekennzeli clh net, daB als Molekiile
Halogen- oder Halogenidmolekiile, insbesondere Chlor- bzw. Chlorid-
molekiile einerseits, oder Schwefeldioxid-Molekiile andererseits
verwendet werden und daB als Reaktionspartner die andere dieser

beiden Molekililsorten verwendet wird.

6. Isotopentrennverfahren nach Anspruch 5,
dadurch gekennzeichnet, daB es zur
Anreicherung eines Halogen-, Schwefel- oder Sauerstoffisotops

verwendet wird.

7. Isotopentrennverfahren nach Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet, da8 als Reaktions-
partner Halogenmolekiile, insbesondere Chlormolekiile und als
isotopenselektiv angeregte Molekiile Schwefeldioxid-Molekiile

verwendet werden.
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Beschreibung

Die vorliegende Erfindung betrifft ein
photochemisches Isotopentrennverfahren gemdf dem Oberbeqriff

des Patentanspruchs 1.

Obwohl sich die Spektralcharakteristik von Mo-
lekiilen, die unterschiedliche Isotope eines bestimmten Ele-
mentes enthalten, nur hinsichtlich ihrer Feinstruktur unter-
scheiden, ist es bekanntlich oft méglich, Molekiile, die ein
bestimmtes Isotop enthalten, selektiv durch die sehr monochro-
matische Strahlung eines Lasers,dessen Wellenldnge geeignet
gewdhlt ist, selektiv anzuregen, gegebenenfalls sogar bis
zur Ionisation, wihrend die anderen Molekiile, die ein anderes
Isotop enthalten, die Strahlung praktisch nicht absorbieren
und daher auch nicht nennenswert angeregt werden (siehe z.B.

"Scientific American", Februar 1977 S. 86 bis 98).

Die angeregten Molekiile kdnnen durch physi-
xalische oder chemische Methoden getrennt werden, wobei letz-
tere den Vorteil einfacherer Durchfiihrbarkeit und potentiell

hoherer Ausbeute aufweisen.

Zur chemischen Trennung hat man bereits die
verschiedensten Reaktionen ausgenutzt, z.B.Prddissoziation
und Dissoziation von Molekiilen, z.B. die selektive photoin-
duzierte Zerlegung des Tetrazinmolekiils C2H2N4 in N, und HCN,
oder Austauschreaktionen, bei denen ein isotopenselektiv
angeregtes Molekiil mit einem anderen Reaktionspartner ("Sca-

venger") zur Reaktion gebracht wird.
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Die Anwendbarkeit von unimolekularen Reak-
tionen wird dadurch erheblich eingeschrdnkt, das nur relativ
kleine Molekiile verwendet werden kénnen, die im Spektrum
noch eine ausnutzbare Isotopenverschiebung zeigen. Austausch-
reaktionen haben den Nachteil, daB die dabei zwischenzeit-
lich entstehenden Radikale unerwlinschte Nebenreaktionen ver-
ursachen (Radikal-Scrambling), durch die der Anreicherungs-
faktor erheblich beeintrdchtigt werden kann.

Der vorliegenden Erfindung liegt nun die Auf-
gabe zugrunde, ein photochemisches Isotopentrennverfahren
anzugeben, bei welchem stbrende Nebenreaktionen vermieden
werden kénnen, eine hohe Ausbeute gewdhrleistet ist und die
Durchfiihrung der eigentlichen Trennung mit einfachen Mitteln

bewirkt werden kann.

Diese Aufgabe wird durch ein photochemisches
Isotopentrennverfahren der im Oberbegriff des Patentanspruchs
1 vorausgesetzten Art gemdB der Erfindung dadurch geldst,
daB die Molekiile und der Reaktionspartner so gewdhlt sind,
daB zwischen den angeregten Molekiilen und dem Reaktionspart-
ner eine Additions- oder Anlagerungéreaktion stattfindet,
nicht oder jedoch in wesentlich gerirgerem MaBe zwischen den
nicht angeregten Molekiilen und dem Reaktionspartner.

Die Unteranspriiche betreffen Weiterbildungen

und vorteilhafte Ausgestaltungen dieses Verfahrens.

Bei dem Verfahren gemdB8 der Erfindung wird
das Element, dessen Isotopen zu trennen sind, vorzugsweise
in einem mdglichst kleinen Molekill verwendet, das gute Iso-
topenverschiebungen in den Spektren erkennen 148t und durch
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die Laserstrahlung werden nur ein oder mehrere Banden eines
vorgegebenen Isotops in einen stabilen elektronischen Anre-
gungszustand angehoben. Dieses reagiert dann im angeregten
Zustand mit einem Reaktionspartner (Scavenger), der so aus-
gewdhlt wird, daB8 im Dunkeln keine oder doch nur eine sehr

langsame Reaktion stattfindet.

Da eine groBe Auswahl von selektiv anregbaren
Molekiilen und einer Additionsreaktion mit diesen Molekiilen
fdhiger Reaktionspartner gewdhnlich zur Verfiigung steht, 148t
sich auch das Problem der Abtrennung der Produkte, in denen
das gewiinschte Isotop angereichert ist, im allgemeinen einfach
durchfiihren.

Beispiel 1
2ur Anreicherung des Chlorisotops 37C1 wird
dampfférmiges Jodmonochlorid in Acetylen mit der Strahlung
eines kontinuierlich arbeitenden Rhodamin-6 G-Farbstofflasers
etwa zehn Minuten bestrahlt. In der Strahlung des Farbstoff-
35Cl I gefiillte Kiivette alle die-
35Cl I absorbiert werden.

lasers wurde durch eine mit
jenigen Anteile unterdriickt, die von
Das selektiv angeregte 37Cl I reagierte mit dem Acetylen unter
Bildung von Cis-~1,2-Jod-Chlor-Kthylen gemiB8 der folgenden
Gleichung:

hv H H
37c1* +HC = cH D ‘C-C:

Der Anreicherungsfaktor hd&ngt relativ wenig
vom Jodchlorid-Druck, jedoch relativ stark vom Azethylendruck

pC,H, ab. B8 nimmt ndmlich etwa linear mit l/pCzH, zu. Der
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Acetylendruck soll vorzugsweise unter O,1 Torr liegen. Als
Jodchloriddruck hat sich ein Druck von ca. 0,1 Torr bewdhrt.

Auch das Material der Widnde des Reakfionsge—
fdBes ist von Bedeutung: Quarzglas verschlechtert den Anrei-
cherungsfaktor erheblich, wdhrend bei Verwendung von Boro-
silikat-Gerdteglas (Wz "Pyrex") praktisch keine stdrenden

Nebenreaktionen eintraten.

Durch massenspektrometrische Untersuchung
wurde festgestellt, daB der Anreicherungsfaktor unter diesen
Beaingungen B8 = 48 betrug, so daB man ausgehend vom natiirlichen
Isotopengemisch etwa 94% 3701 erhdlt.

Selbstverstédndlich hdtte man auch die Strah-
lung des Farbstofflasers so widhlen kénnen, daf das 35Cl J an-

geregt wird.

Die Abtrennung des gewilinschten Isotops ist
bei diesem Beispiel besonders einfach durchzufiihren, z.B.
indem man das Reaktionsgemisch in einer DurchfluBkiivette be-
strahlt und dann nach der Reaktion durch verschieden tief ge-
kiihlte Kiihlfallen leitet, deren Temperaturen so gewdhlt sind,
daB8 in einer das 1,2-Chlorjodidthylen ausfriert. Dieses kann
dann nach Bedarf weiter verarbeitet werden, z.B. kann man es
durch Verbrennen in HC1l {iberfiihren und diese dann mit NaOH neu-
tralisieren, und die resultierende L8sung eindampfen, so daB
man schlieBlich das angereicherte Chlorisotop in Form von NacCl
erhdlt.
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Beispiel 2

Zur Anreicherung eines Chlorisotops kann eine
Mischung aus Cl2 und S0, verwendet werden und durch Einstrahlung
in die Bande des das gewilinschte Chlorisotop enthaltenden Chlor-~
molekiils bei 4200 & die Additionsreaktion C12+SO2 — SOZCI2

ausgeniitzt werden,

§§isgie1 3

Unter Verwendung des gleichen Reaktionsgemisches

aus Cl, und SO, wie beim Beispiel 2 kann durch Einstrahlung

2 2
bei 3500 bis 3800 & in die Banden des SO2 dieselbe Additions-

reaktion benutzt werden, um 348 oder 368 anzureichern.

Beispiel 4

Unter Verwendung der gleichen Reaktionsmischung
wie bei Beispiel 2 und 3 wird durch Anregqung einer bestimmten
Wellenlidnge in den erwdhnten Banden des SO2 eines der Sauer-

stoffisotope 17O und 18O angeregt.
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