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GESELLSCHAPT FUR Karlsruhe, den 25, Juni 1975
KERNFORSCHUNG MBH PLA 7533 Ga/jd ’

Verfahren zur Trennung von Isotopen

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Trennung von Isotopen,
mit denen Molekiile gebildet sind, die sich an den Schwingungen
der Molekiile beteiligen, und die mittels Strahlung angeregt und
getrennt werden konnen.

Es ist ein derartiges Verfahren bekannt (0S 19 59 767), jedoch
beschridnkt sich dieses auf die Trennung der Isotope U 235 und

U 238, wobeli mit der betreffenden Atomsorte Molekiile hergestellt
werden, die eine Absorptionslinie (Rotations-Schwingungs-Linie)
besitzen, die einer Emissionslinie eines Lasers vorzugsweise
COZ-Lasers, entspricht, sich das Uranatom an der Schwingung des
Molekiils beteiligt, durch Zufilhrung einer oder mehrerer Reaktions-
partner ein Reaktionsgemisch hergestellt wird, das durch einen
Laser bestrahlt wird, und nach chemischer Umsetzung der bestrahlten
Teile des Reaktionsgemisches die verschiedenen Molekiile auf be-
kannte Weise, z.B. durch frakticnierte Kondensation, getrennt wer-
den. Es muB8 demnach monochromatisches Licht eingestrahlt werden,
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so daB nur Moleklile mit der betreffenden Isotopensorte, nicht
jedoch die anderen Molekiile, angeregt werden, d.h. der Coz*Laser
wird selektiv auf eine Linie abgestimmt. Da Molekiilspektren eine
Vielzahl von Absorptionslinien aufweisen, kann durch die Einstrah-
lung nur einer bestimmten Resonanzlinie aber h&chstens ein ganz
geringer Bruchteil aller Isotope selektiv angeregt werden. Es

ist daher nicht mdglich, nennenswerte Gasmengen selektiv ange-
regter Molekiile wirtschaftlich zu erzeugen. Auch ist bei Zimmer-
temperatur u.a. beil UF,, die mittlere Liniendichte so gro8, daB
aufgrund der natlirlichen Linienbreite, der Doppler- und der
Druckverbreiterung eine Uberlappung der Linien auftritt. Die bisher
bekannten Spektren von z.B. UFG'zeigen; daB die Rotations-
Schwingungs-Bande der UF6~Molekﬁle ein Quasikontinuum darstellt.
Wird daher eine Laserlinie eingestrahlt, die mit einer Absorptions-
linie des selektiv anzuregenden Molekiils zusammenfdllt, so ist

die Anregung nur dann selektiv, wenn im Quasikontinuum des

anderen Isotops zufdllig eine Liicke, d.h. keine Absorptionslinie,
auftritt. Solche Liicken konnten bisher nicht gefunden werden.

Diese Nachteile kénnen zwar in begrenztem MaBe dadurch verringert
werden, daB die Temperatur des Gases stark erniedrigt wird,Kwobel
die Zahl der verschiedenen Molekiilzustidnde, die Liniendichte,

die Doppler- und die Druckverbreiterung abnimmt. Eine Temperatur-
erniedrigung hat jedoch gleichzeitig zur Folge, daB8 der Dampf-
druck, d.h. die Molekiildichte des UF6, stark reduziert wird. Die
nach erfolgter selektiver Anregung durchzufiihrenden chemischen
Reaktionen kénnen daher nicht mehr mit dem fiir die Wirtschaftlich-
keit des Verfahrens erforderlichen hohen Gasmengen ablaufen.

Die Aufgabe der Erfindung besteht nunmehr darin, ein Verfahren
der eingangs genannten Art zu bieten, bel dem es mdglich ist,
den Trennungseffekt dadurch zu steigern, daB ein breitbandiges
und intensives Strahlungsspektrum voll ausgenutzt und eine
hohe Molekilldichte verwendet werden kann.
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Die L3sung dieser Aufgabe besteht erfindungsgemd8 darin, das
Isotope ausgewdhlt werden, bei denen die Verschiebung von Band-
| kanten in ihren Absorptionsspektren aufgrund des Isotopie-
effektes vorhanden ist, und daf die Strahlung innerhalb des-
jenigen ﬁrequenzintervalls liegt, in dem der Absorptions-
koeffizient des einen Isotopes oder eines Teils der Isotopen
gréBer ist als der des anderen bzw. restlichen Teils der
Isotopen.

Zwar ist die Verschiebung von Bandkanten durch den Isotopie-
effekt in den Rotations-Schwingungs-Spektren bei Molekiilen
bekannt. Jedoch wurde von der Fachwelt (Farrar, Smith K-L-3054,
Rev. 1, March 15, 1972) der Vorteil und die Anwendbarkeit dieses
Effektes zur LOsung der o.g. Aufgabe nicht erkannt.

Eine vorteilhafte Weiterbildung des erfindungsgemdpfen Verfahrens
sieht sogar vor, daB ein Frequenzbereich filir die anregende
Stréhlung benutzt wird, der Frequenzen aufweist, die ausschlieB-
lich das eine Isotop oder einen Teil von Isotopen vollselektiv
anregen.

Die besonderen und z.T. als erfinderische Ausgestaltungsformen
der o.g. Verfahren zu betrachtenden Vorteile sind darin zu sehen,

daB eine gleichzeitige Anregung sehr vieler (bei UF_. z.B. von

etwa 105) Absorptionslinien, d.h. eines groSen Teilg allex

Molekiile des einen Isotops mdglich ist und die Lichteinstrahlung,
z.B. bel UFG’ einem ausgewdhlten der denkbaren Molekiile, z.B._fﬁr
den Fall der vollen Selektivitdt innerhaldb eines etwa 0,65 cm
breiten Frequenzbereiches erfolgen kann, der zwischen den Bandkanten
der beiden Isotopen liegt, so da8 Doppler- und StoBverbreiterung
(etwa 5 x 10™% cn™') nicht stéren. Es kann daher bei hohen UF-
Molekiildichten, d.h. bei Temperaturen von etwa 300 K, eingestrahlt
werden, so daB die anschlieBend mit herkdmmlichen Mitteln durch-
zufihrenden chemischen Reaktionen mit geniigend hohen Reaktions-

raten ablaufen.
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Durch die geeignete Auswahl der Temperatur kann zudem das
Maximum der Besetzungsdichte in den Bereich der Bandkanten ver-
lagert werden, wodurch die Ausbeute bei den o.g. Verfahren
zusdtzlich verbessert wird. Weiterhin ist es mdglich, diese Ver-
fahren zur Messung der Xonzentration bzw. Konzentrationsverhilt-
nisse von Isotopen anzuwenden.

Ein welterer Vorteil wird dadurch gewonnen, da8 der Abstand der
Bandkanten bei isotopen Molekillen ¢.B. mit 0,65 cm | bei UF)
relativ gro8 ist und die Lichtquelle nicht unbedingt ein Laser

zu sein braucht. Es kommt vielmehr jede Lichtquelle in Frage,
deren Spektrum z.B. auf das o.g. Frequenzintervall einge-

engt wird. Dies gilt auch fiir andere Isotopensorten, wie z.B. die .
des Schwefels in der Verbindung SF6 mit einer Isotopieverschiebung

4y = 6,64 cm"1 der V‘3—Bande sowie beil HD und H2 ein 4%} von 12 %.

Die Erfindung wird mittels eines ausgewdhlten, das erfindungsge-
mdBe Verfahren nicht begrenzenden Ausfillhrungsbeispiels anhand von
drei Figuren niher erldutert.

Die Isotopieeffekte bei Molekiilspektren sind um GréB8enordnungen
groBer als die bei Atomspéktren. Dementsprechend eignet sich das
Verfahren besonders auch flir Isotope mit kleinen relativen Massen-
unterschieden, d.h. fiir Isotope der schweren Elemente. Eine voll-
selektive Anregung von Isotopen-Molekiilverbindungen wird méglich,
wenn in einen Frequenzbereich eingestrahlt wird, der zwischen
Bandkanten z.B. der beiden Isotope U 238 und U 235 der Molekiil-
verbindung UF, liegt. Das Spektrum des leichten Isotops U 235
ergibt sich aus dem des schweren Isotops U 238, in dem alle
Frequenzen des schweren Isotops um einen konstanten Wert der
Schwingungsisotopieverschiebung erhtht werden. Ein zus&dtzlicher
Isotopieeffekt ergibt sich im allgemeinen infolge der Molekiil-
rotation. Diese bewirkt beim Ubergang vom schweren auf das leichte
Isotop eine Anderung derart, daB die Absorptionslinien des
leichten Isotops U 235 zus&dtzlich zu hdheren Frequenzen ver-
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schoben werden. Der Rotationsisotopieeffekt ist im allgemeinen
jedoch klein im Vergleich zum Schwingungsisotopieeffekt. Bei
symmetrischen Molekfilen wie z.B, beim UF
véllig.

6 verschwindet er sogar .

Die Figur 1 zeigt fiir UF6
als Funktion der Frequenz ¥ 1im Bereich der Bandkanten 1 und
2 beider Isotope U 238 und 235;'Obwohl das Spektrum 3 und 4 eines
jeden Isotops ein Quasikontinuum darstellt, ist eine selektive .

als Gas schematisch die Absorption A

Anreqgung des leichten UFG-Isotops mOglich. Im punktiert gezeich-.
neten Bereich 5 kann vollstdndig selektiv angeregt werden. Im
iibrigen Bereich 6 zwischen den Bandkanten 1 und 2 kann eine teil-
weise selektive Anregqung erzielt werden, d.h. die leichten Isotope
U 235 werden im Vergleich zum schweren Isotop U 238 bevorzugt
angeregt. Experimente haben eine Schwingungsisotopie-
verschiebuné von 0,65 + oder - 0,09 cm—1 geliefert.

Die Figur 2 zeigt gemessene Absorptionsspektren 7 und 8 beider
UF6~Isotope U 238 und U 235. Es ist die Absorption A gegeniiber
der Wellenlinge A in/u aufgetragen. Nach Normierung der beiden
Kurven 7 und 8 auf gleiche Amplitude ist unter Berlicksichtigung
der in der Detailzeichnung nach Figur 3 angegebenen Offnungs-
funktion 9 des verwendeten (eines nicht ndher dargestellten)
Spektrometers und der vorhandenen Nullinle 10 (Untergrund) zu
erkennen, daB in dem Bereich zwischen den Bandkanten eine voll-
stdndige bzw. teilweise selektive Anregung des leichten Isotops
U 235 gelingt (siehe Fig. 2 rechts). Der Abstand 11 der Band-

kanten betrigt Av =0,65 cm '.
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Patentanspriiche :

1. Verfahren zur Trennung von Isotopen, mit denen Molekiile ge-
bildet sind, die sich an den Schwingungen der Molekiile betei-
ligen, und die mittels Strahlung angeregt und getrennt werden
kdnnen, dadurch gekennzeichnet, das Isotope ausgew&hlt werden,
bei denen die Verschiebung von Bandkanten in ihren Absorptions-
spektren aufgrund des Isotopieeffektes vorhanden ist, und das
die Strahlung innerhalb desjenigen Fregzenzintervalls liegt, in
dem der Absorptionskoeffizient des einen Isotopes oder eines
Teils der Isotopen grdBer ist als der des anderen bzw. des

restlichen Tells der Isotopen.

2, Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB ein
Frequenzbereich filir die anregende Strahlung benutzt wird, der
Frequenzen aufweist, die ausschlieflich das eine Isotop oder
einen Teil von Isotopen vollselektiv anregen.

3. Verfahren nach Anspruch 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, das
eine natilirliche Lichtquelle oder ein Laser verwendet werden,
deren Strahlungsfrequenzen dem Frequenzbereich entsprechen.

4, Verfahren nach Anspruch 1 oder einem der folgenden, dadurch
gekennzeichnet, daB8 durch Wahl der Temperatur das Verfahren
optimiert wird.

5. Anwendung des Verfahren nach Anspruch 1 oder einem der folgen-

‘den, gekennzeichnet durch die Bestimmung der Konzentration bzw.
der Konzentrationsverhdltnisse der Isotopen.
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