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Zusammenfassung

Die Entwicklung eines Verfahrens wird beschrieben, mit dem radioaktive
fliissige Abfille nach dem Gefriertrokkenverfahren behandelt werden. Ziel der
Entwicklung ist ein trockenes lagerfihiges Konzentrat und ein fliissiger oder
gasformiger Riickstand mit einem Dekontaminationsfaktor von mindestens 105,

Das Gesamtverfahren, das die Schritte Verdampfen, Einfrieren und Gefrier-
trocknen umfaflt, wird in einer Versuchsanlage mit einem Durchsatz von etwa
25 1/h Feed zum Verdampfer erprobt. Die Entwicklung ist noch nicht abge-
schlossen und wird zur Zeit fortgesetzt.

Die Vorkonzentration erfolgt in einem Verdampfer, der sich fiir den Betrieb
bei niedrigen Temperaturen und niedrigen Dampfdriicken eignet. Das Prinzip
des Rieselfilmverdampfers wurde gewahlt, ein entsprechender Apparat ent-
wickelt und Untersuchungen angestellt, die einen optimalen Betrieb bei
Verdampfungstemperaturen von 30 bis 40 °C und bei Temperaturdifferenzen
von 6 bis 8 °C ergaben,

Das Einfrieten des Vorkonzentrats (etwa 150 bis 200 g/l) wird eingehend
betrachtet, da die Beschaffenheit der gefrorenen Ldsung mafgeblich den
Energicaufwand fiir das Gefriertrocknen bzw. den Durchsatz beeinflufit. Die
Eigenschaften verschiedener ausgewihlter Verfahren werden untersucht.

Fir den eigentlichen Gefriertrockenschritt wurde eine handelsiibliche
Laboranlage fiir aktiven Betrieb gebaut. Die Einrichtung gestattet es, verschie-
dene Heizprogramme zu fahren sowie Temperatur und Gewichtsverlust des
Eisgutes zu messen. Vorversuche ergaben die Moglichkeit, verschiedene Ein-
frierverfahren einem spezifischen Trockenverfahren zuzuordnen.
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ENTWICKLUNG EINES VERFAHRENS ZUR KONZENTRIERUNG UND TROCKNUNG
VON FLUSSIGEM RADIOAKTIVEM ABFALL BEI NIEDRIGEQI ‘SEMPERATUREN
UND KLEINEN TEMPERATURDIFFERENZEN '~

I. Theoretische Betrachtung des Verfahrens

1 Darstellung des Gesamtverfahrens

Das Programm befaft sich mit der Einengung von radio-
aktiven Salzldsungen, wie sie vielfach in Labors oder
kerntechnischen Anlagen als Flissigwaste anfallen. Das
gewdhlte Verfahren umfaB8t eine Kombination von Nieder-
druckeindampfung, Einfrieren, Gefriertrocknung und ge-
gebenenfalls Ionenaustausch (s. Abb. 1).

Der letztgenannte Schritt muB besonders dann mitbe-
trachtet werden, wenn die spezifische Aktivit#dt der
Trockensubstanz hoch ist. Hierbeil konkurriert die
nachgeschaltete Kondensatreinigung mit einer Erho-
hung des Trenneffekts in der Verdampfung auf Kosten
héheren Energie- und Anlagenaufwandes.

Das Endziel der Einengung ist ein festes Endprodukt,
dessen geringer Wassergehalt - Richtwert ist 1 % -
eine gute Endlagerfdhigkeit erwarten 1aB8t.

2. Betrachtung der Temperatureinfliisse

Da die Gefriertrocknung, wie schon der Name sagt, mit
niedrigen Temperaturen arbeitet, wird auch der Verdamp-
fer als Niederdruckeindampfer bei tiefen Temperaturen
betrieben. Im Versuch sind Verdampfungstemperaturen bis
herab zu 25 °c vorgesehen. Dadurch destillieren erstens
Feststoffe mit hohem Dampfdruck, wie z.B. Rutheniumte-
troxyd, nur schwer {iber. Zweitens ist es mdglich, beil
Temperaturen in diesem Bereich einen Teil der Heizwédrme
des Verdampfers von der warmen Seite der Kdltemaschine
zu beziehen. SchlieBlich nimmt die Korrosion der wirme-

tauschenden Fliadchen mit Verringerung der Temperatur ab.
(+)

Manuskript erhalten am 10, Juni 1968,
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- Verdampfertheorie

Diskussion der Verdampfertypen

Bel der Auswahl des Verdampfertypes muB zunichst
sichergestellt sein, daB8 sich der Verdampfer fiir
den Betrieb bei niedrigen Temperaturen und damit
bei niedrigen Dampfdriicken eignet. Damit scheiden
die Naturumlaufverdampfer, deren Prinzip auf der
RUhrwirkung der Dampfblasen beruht, aus.

Der Zwangsumlaufverdampfer nach dem Prinzip {Uber=-
hitzung‘— Entspannung, meist "flash" genannt, hat
sich als technisch hochwertige L&sung zur Waste-
Einengung in Europa durchgesetzt. Der Typ kann als
technisch ausgereift angesehen werden. Dagegen hat
sich in Amerika dieser Typ wegen anderer Energie-
kostenlagen der dortigen Zentren und anderer Be-

‘dingungen der Kondensatabgabe nicht durchsetzen
k8nnen.

Bel der Meerwasserentsalzung, die in der Entwick-~
lung Okonomischer Verdampfer richtungsweisend ist,
hat sich das Verfahren der Vielfachentspannung
"multi - stage - flash" und das eines Rieselfilm-
verdampfers als wirtschaftlich erwiesen. Da die
Mehrfachentspannung iUber einen groBeren Tempera-
turbereich arbeitet und damit fir ein Niedrigtem-
peraturverfahren ausscheidet, verbleibt der Rie=
selfilmverdampfer als geeignete Ldsung fir das
Versuchsprogramm.

ber diesen Verdampfertyp ist der gesichteten Liw=
teratur auBer der Angabe {iber gute Wirtschaftlich-
keit beil der Meerwasserentsalzung wenig zu entneh-
men. Das Versuchsprogramm soll eine Entwicklung
fiir den kerntechnischen Bereich unterstiitzen.




Begriindung der gewdhlten Heizart

Fir die Heizung wurde Wasserdampf im Unterdruckbe-
reich vorgesehen. Hierdurch wird neben einem hohen
Wirmetibergang auf der Heizselte die Druckdifferenz
zwischen Heiz- und Verdampfungsseite der wirmetau-
schenden Fl#chen so gering, daf auch die fiir einen
GroBprozef notwendigen Flidchen diinn ausgebildet wer-
den konnen, Dies bewirkt auBiler einer Materialeinspa-
rung eine Verringerung des Wiarmewiderstandes und da-
mit der Temperaturdifferenz.

Da bei Energieverkopplung die Warmeumsidtze von Ver-
dampfung und Kondensation nach der Kreisprozeflformel
von Carnot fiir die Wirmepumpenleistung P = Q (T-T,)/T,
= Q .45T/T1 betrachtet werden miissen, bedeutet jede
Verringerung der Temperaturdifferenz auch eine Ver-
minderung des Energieaufwandes.

Da die Energieverkopplung in der Praxis oft durch
Briidenkompression geschieht, kdnnen die Ergebnisse
des Versuchsverdampfers auch fiir diesen Anwendungs-
bereich ausgewertet werden. Die Briidenkompression er-
fordert eine Festlegung von Durchsatzmenge, Arbeits-
temperatur und Temperaturdifferenz, also jener Grofen,
die im Versuchsbetrieb variiert werden miissen. Daher
werden nur die vom Verdampfer bestimmten EinfluBgro-
Ben des Verfahrens ermittelt, wdhrend die Verdichter-
daten nach den Erfahrungen der Hersteller hierzu rech-
nerisch kombiniert werden konnen.

Ein weiterer Vorteil der Dampfheizung liegt darin, da8
sich auf der gesamten durch Kondensation des Dampfes
beheizten Flidche praktisch die gleiche Temperatur ein-




stellt, da der Dampf im gesamten Heizraum den gleichen
Druck hat. Bei vollstdndiger Unterbrechnung des Wirme-
flusses fiir ein Flichenelement bleibt die &rtliche Uber-
hitzung unterhalb der vorgegebenen Temperaturdifferenz.
Dies ist besonders wiinschenswert, weil so die Gefahr
von Mineralablagerungen auf der wiarmetauschenden Fléche
geringer wird. Solche Mineralablagerungen, als "scaling"
im gesamten Verdampferbau bekannt und geflirchtet, be-
hindern einerseits den WiarmefluB und sind andererseits
z.B. bei Ca 804 duBerst schwierig zu entfernen. Bei
kerntechnischer Anwendung des Verdampfers wiirde ein
notwendiger Zugang zu den wiarmetauschenden Fléchen
auBerdem einen hohen Aufwand bedeuten.

Hier erweist sich ein weiterer Vorteil der geringen
Arbeitstemperatur und der damit verbundenen geringeren
Korrosion, da die Wadrmetauscherflidchen weniger aufge-
rauht und somit die Gefahr des "scaling" weiter ver-
mindert werden.

Erzielbare Vorkonzentrationen

Die Salzldsung soll im Verdampfer bei stédndigem Umlauf
soweit eingedampft werden, wie es das Verfahren zulidBt.
Die Grenze ist durch das Ausfallen von Salzmengen ge-
geben, die den ProzeB storen kdnnen. Die erreichbare
Feststoffkonzentration wird bei etwa 100...150 g/1 lie-
gen. Bestimmte SalzlSsungen lassen sich im Verdampfungs-
verfahren mit geringen Temperaturdifferenzen auch bis

zu Feststoffgehalten von 180...200 g/l eindampfen. Dabei
sind Kontrollen auf ausgefdllte Kristalle und eine Be-
stimmung der gelosten Salze notwendig. Da die Vorkonzen-
tration den Mengenanteil des Wassers angibt, der im auf-
wendigeren Gefriertrocknungsprozefl extrahiert werden
muB, ist eine Bestimmung der erreichbaren Konzentratio-
nen besonders bei Grofverfahren wichtig,
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Theorie der Einfrierverfahren

Das in der Verdampferstufe erzielte Vorkonzentrat wird
einem Einfrierverfahren zur Vorbereitung fiir die Ge-
friertrocknung zugefiihrt. Durch das Verfahren soll ein
schiittfdhiges Gut aus Eispartikeln erzielt werden, die
ein hohes Verh#dltnis von Oberfldche zum Volumen haben.
Fiir das Einfrieren stehen grundsdtzlich 3 Wege zur Ver-
fligung:

a) Widrmeentzug iiber feste Flichen

b) Warmeentzug durch ein im Kreislauf geforder-
tes Ubertragungsmedium

e) Wadrmeentzug durch Verdampfung eines Teils
des Wassers

Die einzelnen Verfahren haben ihre wirtschaftliche Be-
deutung bei verschiedenen Durchsatzmengen. Es ist je-
wells zu beachten, daBl die Form des eingefrorenen Vor-
konzentrats nach Partikelgréfe und -homogenitdt den
Aufbau und die Energiekosten des eigentlichen Gefrier-
trockenprozesses beeinfluB8t. Auch die Verschmutzung
des Eiskondensats, die besonders beim drittgenannten
Einfrierverfahren inkauf genommen werden muf, ist in
die Betrachtung mit einzubeziehen. Der Grad der Konta-
mination entscheidet, welche Nachbehandlung fiir das
Eiskondensat erforderlich ist.

Warmeentzug ilber feste Flidchen

Ein weiter Anwendungsbereich kommt Verfahren zu, bei
denen das Vorkonzentrat an Metallflichen anfriert, die
durch direkte Kdltemittelverdampfung gekiihlt werden.
Das so erzielte Eis muB anschlieBend von diesen Fl&-
chen abgeldst werden.
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Verfahren, die dieses Ziel mit Schabe- oder Fris-
. werkzeugen erreichen, sind hier wenig geeignet,
da sie ein standig bewegtes und damit verstdrktem
Verschleifl unterworfenes System in einem Raum
groBter Kontamination erfordern. Abtauverfahren
sind bei groBeren Eisdicken wirtschaftlich. Sie
erfordern zusidtzliche Vorrichtungen zur Zerkleine-
rung des Eises.

Bei den restlichen Verfahren wird eine aufgefro-
rene dlinne Eishaut von der widrmeentziehenden Fli-
che dadurch abgeldst, daf man die Flﬁéhe elastisch
deformiert und das Eis aufgrund seiner Sprodig-
keit in kleinen Scherben abplatzt. Diese Scherben
weisen durch ihre geringe Dicke ein glinstiges Ver-
hdltnis Oberflidche zu Volumen auf, was fiir die an-
schlieBende Trocknung von Bedeutung ist.

4.2 Wiarmeentzug durch ein Ubertragungsmedium

Fir ein kontinuierlich arbeitendes Verfahren scheint
eine Anordnung geeignet, bei dem ein strimendes Me-
dium fein verteilten Vorkonzentrat-Tropfchen Wdrme
entzieht, bis die Tropfen gefrieren. Das Medium la-
det an einer geeigneten Stelle die EiskOrner ab,
wird anschliefiend durch eine Kidltemaschine gekiihlt
und durchlduft den Kreislauf erneut.

Das Verfahren wird fiir Luft ausgelegt, wobel die
kleinen Tropfen dadurch entstehen, daf die Fliis-
sigkeit mit hoher Geschwindigkeit gegen die Luft
gesprilht wird. Der Staudruck liberwiegt oberhalb
einer gewissen Tropfengrife die Bindungskréfte

der Oberflidchenspannung, und der Tropfen spaltet
sich in kleinere unterhalb der kritischen Groge
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auf. Als Ubertragungsmedium ist zwar grundsitzlich
auch eine Fliissigkeit geeignet, doch bereitet es
technische Schwierigkeiten, eine genligend gleich-
maBige Tropfenverteilung zu erreichen. Das Verfah-
ren wirft vor allem stromungstechnische Probleme
auf, da die Tropfchen vor dem volligen Gefrieren
keine feste Flidche berlihren dirfen. Bel einem
GroBprozeB kdnnte als Ubertragungsgas auch Wasser-
stoff verwendet werden, was im Versuchsbetrieb we-
gen des Sicherheitsaufwandes unmdglich ist.

4.3 Warmeentzug durch Verdampfung

Flir kleine Durchsdtze wird im Rahmen dieser Ver-
suchsarbeiten untersucht, ob der Weg des Wdrme-
entzugs durch Verdampfung elnes Tells des Wassers
gangbar ist, da hier sowohl ein schlechteres Ener-
giekonzept als auch der Nachteil des stidrker kon=
taminierten Kondensats durch Vereinfachung des
apparativen Aufbaus wirtschaftlich aufgewogen wer-
den. Es werden 2 Wege beschritten:

a) Einspriihen des Vorkonzentrats in Vakuum in
Form fein verteilter Trdpfchen

b) Einleiten ins TrockengefidB und Verdampfung
{iber die Gesamtoberflidche

Der zweite Weg bedingt eine Ausheizung durch Strah-
lungswdrme und schlieBt so eine Srtliche Uberhit-
zung nicht aus. Beide Verfahren erfordern normaler-
welise eine Rezirkulation des Eiskondensats zum
Verdampfer.
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Forder- und Lagerverhalten des eingefrorenen
Zwischenkonzentrats

AuBer dem eigentlichen Einfrieren ist auch das Forder-
und Zwischenlagerverhalten des dabeil erzielten Produk-
tes zu priifen. Dabei ist zu ermitteln, unter welchen
Bedingungen sich die Teilchen lagern lassen, ohne zu-
sammenzufrieren.

Das Zusammenfrieren behindert das Verfahren auf zwei-
erlei Art. Einerseits hat ein fein und homogen ver-
teiltes Eisgranulat bessere Fordereigenschaften fiir
kontinuierliche Fordervorginge, wie Schiitten und Be-
wegen durch Schwingrinnen. Andererseits kann der bei
der Sublimation erzeugte Dampf aus einem lose geschiit-
teten Haufwerk wesentlich besser abgefiihrt werden.

Da das Zusammenfrieren von Teilchen durch ortliches
Schmelzen und Wiedergefrieren unter Pressung ge-
schieht, kann dieser Vorgang durch Unterkiihlung ver-
hindert werden. Diese kann durch Lagerung in einem
Isoliergefd unter dem Kondensatorvakuum der Gefrier-
trocknung erreicht werden.

Da die Unterkiihlung hier aber begrenzt ist, kann bei
Steigen der Schiitthdhe der Druckeinflufl iberwiegen.
Dann muB8 durch stédndige Bewegung der Teilchen das
Zusammenfrieren verhindert werden. Hierzu kann ent-
weder eine Art Bunkerriittler dienen oder das Einbla-
sen kalter Luft am Behidlterboden eine Fliefbettbewe-
gung bewirken.
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5 Gefriertrockenvorgang

Gefriertrocknung ist bekanntlich das Entfernen des
Losungsmittels aus einer eingefrorenen Losung durch
Sublimation. Die Sublimation ist ein direkter Uber-
gang eines Stoffes von der festen in die dampffor-
mige Phase, wobel das Gebiet der Fliissigkeit nicht
beriihrt wird (s. p-T Diagramm von Wasser, Abb. 2).
Zunichst ist zu berilicksichtigen, daB die Arbeitstem-
peratur unter der eutektischen Temperatur der einge-

frorenen Losung liegen mufBl. Damit liegt der Arbeits-
druck weit unterhalb des Druckes am Tripelpunkt von
Wasser. Durch die molekularen Bindungskriadfte wird
der Dampfdruck {iber dem eutektischen Eis noch weiter
erniedrigt.

Das spezifische Volumen von Wasserdampf betrégt
schon am Tripelpunkt bei 4.2 Torr 206 mj/kg. Bei
-25 oC, der ungefdhren eutektischen Temperatur
einiger wichtiger SalzlOsungen, betridgt der Dampf-

druck iiber reinem Wassereis 0,47 Torr bei einem
spezifischen Volumen von 2000 m3/kg.

5.1 Stromung des Sublimatdampfes

Der Sublimatdampf entsteht an der Oberfliche des in
der einzelnen Partikel verbliebenen und noch nicht
getrockneten Eiskerns. Der Dampf strdmt von hier
zundchst in einer Molekularstromung durch die be-
reits getrockneten Schichten des Partikels und wei-
ter durch die Zwischenrdume zwischen den einzelnen
Teilchen, Dabei ist wieder eine Druckdifferenz not-
wendig, um diese Strdmung aufrechtzuerhalten.
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Abfihrung des Sublimatdampfes

Die nach der vorangehenden Betrachtung ermittelten
Dampfvolumina in der Gr&Benordnung von 3000 mj/kg
lassen erkennen, daf eine Abfilhrung aus der Trok-

kenkammer durch mechanische Pumpen schwierig ist.
Tatsdchlich ist dieser Weg nur bei der Trocknung
kleiner Mengen von Gewebepridparaten in Gebrauch.

Dampfstrahlpumpen sind sehr aufwendig, weil eine
vielstufige Gruppe mit hohem Dampfverbrauch not-
wendig ist, um den Dampf auf einen Druck 2zu brin-
gen, bei dem er durch Kilhlwasser niedergeschlagen
werden kann.

Es ist deshalb {iblich, den Dampf in einen Konden-
sator strdmen zu lassen und ihn dort auf einer
durch eine Kdltemaschine geklihlten Rohrschlange
zu kondensieren.

Abtauen des Kondensators

Die Kondensation erfolgt wegen des herrschenden
Druckniveaus wieder als Eis. Der Eisansatz muB
wegen seiner schlechten Warmeleitfdhigkeit peri-
cdisch von der Kondensatorschlange entfernt wer-
den, wobei sich das Abtauen in der Praxis als
gliinstige LOsung erwiesen hat.

Bei Anlagen im industriellen Maflstab wird Jeweils

einer von mehreren Kondensatoren vom Trockenraum
abgetrennt und seine Schlange mit Kiltemitteldampf
beaufschlagt, der durch das schmelzende Eis gekiihlt
wird. Dadurch laB8t sich ein Teil der Kilhlenergie

zurlickgewinnen. Um diese Verhidltnisse zu simulieren
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und keine weiteren Heizelemente in den Kondensa-
tor einbringen zu miissen, wurde auch die Versuchs-
anlage mit einer HeiBgasabtauung versehen.

Dem Dampf, der aus dem Trockenraum in den Konden-
sator stromt, soll die abschlieBbare Klappe mdg-
lichst wenig Stromungswiderstand bieten, Dazu sind
fiir den Durchgang groBe Querschnitte erforderlich
und damit grofBe Klappen, die nur durch spezielle
Konstruktionen dicht gestaltet werden koOnnen.

Nachbehandlung des Eiskondensats

Wie Jedes Trennverfahren arbeitet auch die Gefrier-
trocknung nur mit einem endlichen Trenneffekt, es
gehen also Spuren des Feststoffes in das Eiskonden-
sat ilber. MaBnahmen, die den Durchsatz und damit
die Leistung des Verfahrens erhthen, wie stirkere
Heizung, Bewegung des Gutes wdhrend der Trocknung
oder dergleichen, kdnnen gegebenenfalls den Trenn-
effekt so weit verschlechtern, daB eine direkte
Abgabe des Eiskondensats unzulidssig wird. Durch
stufenweise Variation der Heizfldchentemperaturen
wihrend einer Gefriertrockenkampagne bei gleich-
zeltiger Messung des Gewichtsverlustes des Eis-
produktes und Messung der auf den Eiskondensator
iibergetretenen Feststoffmenge kann der Dekonta-
minationsfaktor in Abhangigkeit vom Durchsatz er-
mittelt werden. Danach kann die Wirtschaftlich-
keit eines Gefriertrockenverfahrens mit geeigne-
tem Heizprogramm, 4. h. mit einer voraussichtli-
chen Einbufle an Durchsatzleistung, mit der eines
Verfahrens ohne Heizprogramm, d. h. bei maximalem
Durchsatz unter Beriicksichtigung einer Nachbe-
handlung des Eiskondensats verglichen werden. Es




werden 3 Methoden der Nachbehandlung betrachtet:

a)

Nachbehandlung durch Ionentauscher

Dieser Weg ist vorteilhaft, wenn im Konden-
sat nur sehr geringe Feststoffmengen auftre-
fen, die spezifischen Aktivitdten der Fest-
stoffe aber so hoch sind, daB die Aktivitit
des Kondensats {iber der Abgabegrenze liegt.
Die Standzeit des Ionentauscherharzes oder
~zeoliths ist gros.

Verdinnung mit Verdampferkondensat oder Kiihl-
wasser

Liegt das Verdampferkondensat genligend unter
dem zuldssigen Abgabewert, so geniigt bei mitt-
leren bis hohen Vorkonzentrationen oft eine
Mischung beider Kondensatstrome, um das Was-
ser in die Umgebung ableiten zu kdnnen. Ist
bei Frischwasserkiihlung die Prﬁfung des abzu-
leitenden Kilhlwassers ohnehin vorgesehen, so
kann auch dieser Strom zur Verdiinnung heran-
gezogen werden und die Bewdltigung entspre=
chend grdBerer Kondensataktivitdten ermdgli-
chen.

Rezirkulation des Kondensats zum Verdampfer

Bei Anlagen, die mit hoher Vorkonzentration
arbeiten, also Fliissigkeiten mit einem nie-
drigen Anfangsfeststoffgehalt einengen - in
der Praxis ist oft die GroB8enordnung von

1 g/1 anzutreffen - kann das Eiskondensat in
die Verdampferanlage zurlickgespeist werden.
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Behandlung des trockenen Endproduktes

Nachverdichtung

Da das nahezu wasserfreie Endprodukt eine lockere
Struktur hat, ist fiir die Endlagerung eine Nach-
verdichtung angebracht, um an Behdltervolumen zu
sparen. Die Nachverdichtung muB8 so erfolgen, daB
eine Kontamination der Verdichtungsanlage durch
Staub gering bleibt.

Gedanken zur Endlagerung

Die Ausgestaltung von Endlagermdglichkeiten wird
von anderen Instituten untersucht. Es sei nur kurz
angefiihrt, daB die Lagerung eines Gefriertrocken-
endprodukts unter dem Gesichtspunkt verminderter
Innenkorrosion der Behdlter zu betrachten ist.

Feststellung von Dekontaminationsfaktoren

Die Dekontaminationsfaktoren konnen durch Zugabe
von nichtradioaktiven Tracern nach konventionel-
ler chemischer Analyse oder durch Zugabe von radio-
aktiven Tracern nach radiometrischer Methode be-
stimmt werden.

Konventionelle Methode

Dem Ausgangsprodukt wird Mangan in Form von Man-
gannitrat zugegeben. Die Mangankonzentration im
Kondensat wird spektral-photometrisch bestimmt.
Die Genauigkeit der Messung betrigt etwa 5 % bei
Konzentrationen im Kondensat von 500 /u g/1. Nach
Voreindampfung des Kondensats kann mit dieser
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Methode ein DF von etwa 5 . 104 bestimmt werden

pro Zugabe von 1 g Mangan je Liter Ausgangspro-
dukt. Diese MeBmethode ist also nur fiir einen
verhdltnismiB8ig groBen Feststoffanteil im Aus-
gangsprodukt interessant. Sie wird vor allem zur
Uiberschlédgigen Vorbestimmung von Trennfaktoren
angewendet.

Radiometrische Methode

Um die Dekontaminationsmessungen zuverlidssiger

und das Ergebnis von chemischen Einfliissen durch
Wandmaterialien etc. unabhdngig zu gestalten, wer-
den Messungen mit Radioisotopen durchgefiihrt. Es
sollen 2 Anionen und 3 Kationen beriicksichtigt wer-
den. Mit Rb 86, Ba 140 und Pr 143 sind Vertreter
der ersten beiden Gruppen des periodischen Systems
sowie eine seltene Erde der dritten Gruppe beriick-
sichtigt worden. P 32 und S 35 stehen fiir die 5.
und 6. Gruppe.

Als MeBmethode fiir den Nachweis im Kondensat ist
die Flissigscintillation ausgewdhlt worden. Diese
Methode zeichnet sich durch eine hohe Nachweis-
empfindlichkeit aus und ermdglicht den Nachweis
eines hohen Dekontaminationsfaktors bei geringen
eingesetzten Aktivitdten.
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Verdampferversuche

Versuchsaufbau

Da der Verdampfer den gréBten Energie- und Stoffumsatz
der Gesamtanlage hat, muB eine Anlage benutzt werden,

die drei TFerderungen optimal kombiniert: hohe Dekonta-
mination, hohe Konzentration und niedrigen Energiever-
brauch. AuBerdem sind hohe Betriebssicherheit und nie-

drige Investitionskosten anzustreben.

Es wurde ein niederdruckdampfbeheizter Rieselfilmver-
dampfer mit senkrechtem Rohrbiindel gewdhlt (Abb. 3),
damit die Versuchsergebnisse mdglichst gut auf groBere
Anlagen ibertragen werden kdnnen. Die Rohrzahl wurde

zu 7 gewdhlt. Dadurch ergab sich neben einem kompakten
Aufbau mit gleichen Rohrabstinden die Moglichkeit, mit
nur drei herausgefiihrten Anschliissen fiir 1, 2 und 4
Verdampferrohre (Abb. 4) durch Kombiration jede gewiinsch-

) /€ ~ 4 Rohre
£
[ € . ! Rohr
(X)
2 Rohre

Abb. 4 Rohranordnung beim Verdampfer
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te Rohrzahl zwischen 1 und 7 einzustellen. Die Roh-

re haben einen Innendurchmesser von 70 mm und eine be-
heizte Linge von 1,5 m. Sie sind an beiden Enden in
die Rohrbdden eingeschweiBt, und ihre Enden sind aus-
gedreht, damit verschiedene Aufgabekopfe zur gleich-
mifigen Fliissigkeitsverteilung eingesteckt werden kon-
nen. Das Mantelrohr des Wirmetauschers hat einen In-
nendurchmesser von 390 mm.

Der Niederdruckheizdampf wird von einem Dampferzeuger
geliefert, der seilnerseits mit Hochdruckdampf beheizt
wird. Er 1dB8t sich so kontinuierlich regeln. Der Heiz-
dampf wird zur Tropfenscheidung zundchst einem senk-
rechten Rohrteil am Verdampfer zugefiihrt und anschlie-
Bend ﬁbef einen Stutzen am oberen Verdampferende in den
Heizraum zwischen Mantel und Verdampferrohren geleitet.
Dort kondensiert er an der AuBenseite der Verdampfer-
rohre und liauft vom Unterteil des Verdampfers zusammen
mit den im senkrechten Nebenrohr des Verdampfers abge-
schiedenen Tropfen wieder zum Dampferzeuger zuriick.

Das Kondensat lduft dem Dampferzeuger mit einem der
Hohendifferenz entsprechenden Druck zu und hilt so den
Druckverlusten in der Heizdampfleitung das Gleichge-
wicht. Auf diese Weise wird der Dampf durch den Wechsel
von Verdampfung und Kondensation ohne Pumpe in Umlauf
gehalten,

Die Losung wird mit einer Pumpe zu den Aufgabekdpfen
gefordert und rieselt von dort an den Innenwidnden der
Verdampferrohre nach unten. Die Flilissigkeitsverteilung
in den Verdampferrohren kann mit einer Spiegelanlage
von aufBlen beobachtet wérden.
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Unter den Verdampfer ist ein Solescheider geflanscht,
in dem der Durchlauf des Verdampfers zundchst mit ei-
nem Trichtersystem auf den Boden geleitet wird. An-
schlieBend steigt die Sole im Ringraum auBerhalb des
Trichterrohres wieder hoch und wird am Kopf des Schei-
ders abgezogen und der Pumpe zugeleitet, welche die
Sole vermischt mit frischem "Feed" den Aufgabekopfen
des Verdampfers zufiihrt. Durch diese Anordnung kann
sich bei htherem Feststoffgehalt in der Vorkonzentrat-
sole auskristallisiertes Salz absetzen und stort so-
mit nicht den Forderproze der Pumpe und die Funktion
der Aufgabekdpfe. Die aus der Produktverdampfung in
den einzelnen Verdampferrohren entstehenden Briiden
werden oberhalb der Aufgabektpfe mit dem vollen Man-
telrohrdurchmesser di = 390 mm weitergefiihrt. Dieser
Teil ist fiir Einbauten zur zusitzlichen Tropfabschei-
dung vorgesehen.

Jber zwei Rohrkriimmer schlieB8t sich bei gleichem Durch-
messer das Kondensatgehiduse an, welches im oberen Teil
eine auswechselbare kegelig gewickelte Rohrschlange |
enthdlt, an der sich der Dampf niederschlagen kann. Im
darunterliegenden Teil des Gehduses kdnnen ca. 50 1
Kondensat gespeichert werden. Das Kondensat 1&B8t sich
alternativ in den KondensatmeBbehdlter oder direkt in
den Feedbehdlter zurlickspeisen.

2 Vorversuche

Zundchst wurde die Verwendbarkeit verschiedener Auf-
gabekopfe erprobt. Dazu wurde die Aufgabemenge veran-
dert und die jeweilige Fliissigkeitsverteilung sowie
der Druckverlust festgestellt. Nachdem Versuche mit
glatten Aufgabekopfen und solchen mit Drallnut ge-
macht worden waren, ergab schlieflich eine Ausbildung
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Aufgabekopfe des Verdampfers




mit einer Art Rindelung (Abb. 5) einen gleichmi#Bigen
eindimensionalen Film bei geringer Umlaufmenge. Dar-
an anschliefiend muB8ten die Bereiche fiir die Verdamp-
fungstemperaturen, Temperaturdifferenzen und Fest-
stoffkonzentrationen, in denen die Verdampfung ein-
wandfrei ablduft, festgestellt und untersucht werden.

Die Vorversuche wurden zunidchst mit einem der 7 Ver-
dampferrohre durchgefiihrt, um von Storungen durch un-
gleiche Verteilung der Fliissigkeit auf mehrere Rohre
unabhingig zu sein. Mit diesem Teilsystem wurden 38
Versuchsreihen zur Ermittlung der Verdampferleistung
bei verschiedenen Temperaturen, Temperaturdifferenzen
und Konzentrationen gefahren. Je Versuchsreilie wurden
6 bis 8 MeBpunkte mit gleichmdBig verdnderten Tempe-
raturdifferenzen ermittelt. Die Temperaturdifferenz,
die den VerdampfungsprozeB als wichtigste EinfluBgro-
Be bestimmt, wurde dabei durch Anderung der Heizdampf-
temperatur bei anndhernd gleicher Verdampfungstempe-
ratur vorgegeben. Die Temperaturdifferenz wurde vor-
erst durch Messung des Verdampferdruckes und der
Druckdifferenz zum Heizdampf bestimmt. Im Verdamp-
fungstemperaturbereich von 30 © pis 40 °c entspricht
dabei eine Temperaturdifferenz von 1 °C einer Druck-
differenz von etwa 1 - 3 Torr.

Die Versuche ergaben ein starkes Absinken des Warme-
iibergangskoeffizienten bei Temperaturdifferenzen

>8 ©C. Die Kondensatleistung nimmt kaum mehr zu. An-
dererseits sind bei guten Warmelibergangskoeffizienten
und geringen Temperaturdifferenzen die Kondensatlei-
stungen so gering, daB der erhohte Aufwand an Verdamp-
ferfldche durch die Energieeinsparung nicht mehr aus-
geglichen wird (Abb. 6).
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Fiir die weiteren Versuche sollte das Optimum bei ca.
6 bis 8 °C Temperaturdifferenz durch Messungen zwi-
schen 4 und 10 °c eingekreist werden. Die Verdamp-
fungstemperaturen von ca. 30 bis 40 ¢ sind durch die
Temperatur des Kilhlwassers und die eventuell aus der
Kédltemaschine zu gewinnende Abwdrme vorgegeben. Es
wird somit im Bereich von 20 bis 50 ¢ gearbeitet.

Bei Parallelbetrieb mehrerer Rohre mit einer Pumpe

ist eine gleichmidfBige Verteilung der Fliissigkeit auf
alle Rohre und eine gute Verteilung auf den gesamten
Rohrumfang besonders wichtig. Im Gegensatz zum Ein-
rohrbetrieb baut hier die Fliissigkeit keinen Druck
auf, sondern weicht auf andere Rohre aus. Zur optimalen
Abstimmung wurden bei offenem Verdampfer eine Reihe
von weiteren Vorversuchen vorgenommen. Dabei wurden
statt der Aufgabekipfe mit breiter Réndelverteilzone,
die beim Einrohrversuch benutzt wurden, eine Anord-
nung mit einer und mehreren schmalen Réndelzonen und
dazwischenliegenden Sekunddr-Verteilnuten gewdhlt.

Die jeweiligen Rohrgruppen (Abb. 4) wurden durch Nach-
arbeiten der Nuten und der Réndelzonen so verdndert,
dag jeder Kopf bei gleichem Druckabfall die gleiche
Aufgabemenge lieferte. AnschlieBend wurde durch Ein-
setzen von Drosselventilen in die Zuleitungen der
Zwei—Koﬁf-Gruppe und des einzelnen Rohres die Gruppen
untereinander ausgeglichen.

Fiir die jeweilige Kopfform wurden Aufgabemengen be-
stimmt:

- Erforderliche Mindestmenge zur vollstédndigen Be-
deckung eines trockenen Verdampferrohres



- Erforderliche Mindestmenge zum Aufrechterhalten
eines Fliissigkeitsfilms

Gleichzeitig wurde der Druckabfall pro Kopf in Abhi#n-
gigkeit von der Aufgabemenge gemessen.

Versuchsdurchfihrung

In weiteren Versuchen wurden Temperaturdifferenz, Ver-
dampfungstemperatur, Heizwassertemperatur, Umlaufmenge
sowie Aufenthaltsmenge und Laufzeit beim Anfall von je
1 Liter Kondensat gemessen. Aus der zeitlichen Konden-
satmenge K [1/h] wurde die Wirmestromdichte q

ﬂ{:cal/m2 . h] ermittelt. Uber die Beziehung fiir den
Temperaturabfall durch Heizdampfkondensation und W&r-
meleitung in der Wand (avi=avu-avy ) wurde die
eigentliche verdampfungsseitige Temperaturdifferenz
AJ; ermittelt. Fiir Optimierungen war es wichtig,Auﬁ
zu kennen, da sich aJ% durch konstruktive MaBnahmen
beeinflussen l&Bt.

Zundchst wurden Versuche gefahren, um die Abhdngig-
keit der Kondensatleistung von Temperaturdifferenz und
Verdampfungstemperatur zu ermitteln. Die Konzentration
der Feedldsung wurde bis 150 g/1 NaNO3 variiert.

Weitere Versuche wurden zum Bestimmen der Konden-
satleistung in Abhidngigkeit von der Konzentration der
Aufgabefliissigkeit bei verschiedenen Verdampfungstem-
peraturen und Temperaturdifferenzen durchgefiihrt. Finf
Versuche wurden zum Bestimmen der Leistungsabhingig-
keit von der Aufgabemenge bei 4 =35[°C], aJ=7[7]

also bei mittlerer Verdampfungstemperatur und Tempera-
turdifferenz vorgenommen.




Die Abhingigkeit des Dekontaminationsfaktors von Lei-
stung und Feststoffkonzentration wurde in mehreren
Versuchen nach der unter Abschnitt I, 7.1 erwdhnten
konventionellen Methode bestimmt.

Fehlermbglichkeiten sind bei der Versuchsdurchfiihrung
vor allem durch unvollstédndige Bedeckung der Rohrwand
mit Fliissigkeit gegeben. Dadurch wird die aktive Ver-
dampfungsflédche reduziert. Diese Moglichkeit wurde
bei der Auswertung der Ergebnisse beriicksichtigt.

Eine Verkrustung war nicht festzustellen, doch wiesen

die Wande teilweise einen braunen Belag auf, dessen

Stdrke nach Augenschein auf einige /p geschitzt wird.

Da der Warmedurchgang durch Schichten ab 40 bis 50 /u

merklich behindert wird, muB dieser Effekt im Dauer-

betrieb weiter untersucht werden. Bei Reinigungsver-

suchen wurde fiir das mittlere Rohr Salpetersiure an-

gewendet. Spiatere Reinigungen wurden mit Ameisensdure ’
vorgenommen, wodurch besonders Ablagerungen in den

Glasteilen der Anlage (Rotameter und Schauglédser) be- .
seitigt wurden. An den Aufgabekdpfen zeigten sich

durch diese Behandlung Korrosionserscheinungen, ob-

wohl die Kopfe vernickelt waren. Es wurde darauf ein

weiterer verchromter Satz hergestellt und abgeglichen.

Wahrend der Versuchsdurchfiihrung wurden Trockenl&ufe
herbeigefiihrt, um Methoden zur Beseitigung dieser Sto-
rung in spéterem Betrieb zu entwickeln. Trockenlauf,
verursacht durch Ansammeln von kleinsten Teilchen im
Aufgabekopf, konnte durch stofSweises Beaufschlagen mit
3fach groBeren Fliissigkeitsmengen behoben werden. Trok-
kenlauf durch Festsetzen grogerer Teilchen im Aufgabe-
kopf (Korrosionsprodukte) erforderte liangeres Spiilen
mit Sduren. Gleichzeitig werden dadurch Verkrustungen
auf der Verdampferfliche beseitigt.
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Versuchsergebnisse

Die Ergebnisse der Versuche (Temperaturen, Konden-
satmengen, Konzentrationen und Dekontaminationsfak-
toren) wurden gemessen und ausgewertet.

Der heizdampfseitige Warmeilbergangskoeffizient wird
fiir mittlere Temperaturwerte gebildet. Seine Abhin-
gigkeit von Temperaturdifferenz und Temperatur ist
gering. Er wird gemeinsam mit dem Warmedurchgangs-
koeffizienten durch die Rohrwand,A/, zu einer auf
die Rohrinnenfldche bezogenen Wiarmedurchgangszahl k
zusammengefaflt. Hiermit errechnet sich die reine
verdampfungsseitige Temperaturdifferenz 4 und
der Wiarmeiibergangskoeffizient «; .

Diese Einzelauswertungen werden miteinander zu den
gegldtteten Kurven in den Diagrammen 7 bis 10 ver-
einigt.

Die ersten drei Diagramme sind gemeinsam zu betrach-
ten. at, 7/, und q stellen drei Variable dar, von

denen jeweils zwel in einem Versuch vorgegeben sind.
Die dritte Variable stellt sich abhédngig von den vor-
gegebenen GroBen ein. Dieser Zusammenhang kann rdum-

lich als gekriinmbte Fliche in einem Achsenkreuz mit av-J,
als Grundflidchen-, q als Hohenkoordinate gedeutet wer-

den. Die drei Diagramme stellen aquidistante L&ngs-,
Quer- und Hohenschnitte durch dieses System dar.

In Abb. 7 verlduft die Zunahme der Werte fir q zu-
nichst proportional mit aJ und flacht bei Temperatur-
differenzen von mehr als 6 bis 7 © merklich ab. Dar-
aus kann man schlieBen, daf beim Rieselfilm kurz vor
dem Beginn der intensiven Blasenverdampfung durch
Oberflidchenspannungseffekte ein Warmestau auftritt.
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In Abb, 8 1ist die Verbesserung des Wirmelibergangs mit
steigender Temperatur besonders auf die abnehmende
Viskositdt der Fliissigkeit zurtickzufithren. Die Abhin-
gigkeit ist im betrachteten Bereich fast linear.

Die Darstellung in Abb, 9 ist als Ergebnis der Varia-
tion der beiden vorgenannten GriéBen zu sehen. Die ein-
gezeichneten Kurven stellen Linien gleicher Wirmestrom-
dichte dar. Diese Darstellung ist zum Auslegen mehr-
stufiger Verdampfersysteme notwendig, die pro Stufe den
gleichen Wdarmeumsatz und bei gleichen Flichen auch glei-
che Wiarmestromdichte besitzen.

Abb. 10 zeigt eine erst langsame und dann stdrkere Ab-
nahme der Warmestromdichte mit zunehmender Feststoffkon-
zentration in der Ldsung. Dabei sind 5 Zuordnungen von
Verdampfertemperaturen und Temperaturdifferenzen fest-
gehalten., Im oben beschriebenen 3dimensionalen Modell
ist die Konzentrationsabhingigkeit der Wirmestromdich-
te als Ubereinanderschichtung verschiedener Flichen von
q Uber A‘J und Jv zu denken,

Die Streuung der Werte in Abb. 11 1#Bt den Verlauf der
Kurve nicht sicher deuten, ein Absinken des DF mit
steigendem q zeichnet sich jedoch ab. Dieser Effekt
ist auf beginnende Blasenverdampfung und hthere Dampf-
geschwindigkeiten zuriickzufiihren.

Einfrierversuche

Fiir das Einfrieren des Vorkonzentrates zu einem f{ir
die Gefriertrocknung geeigneten Produkt ergaben sich
auf der Grundlage der theoretischen Uberlegungen des
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1.1.

1

Punktes I. 4 eine Reihe mgglicher Verfahren. Bei ge-
nauer Priifung, zum Teil durch Vorversuche, muBte ein
Teil dieser Verfahren eliminiert werden, da sie ent-
weder zu grofen apparativen Aufwand erforderten oder
fiir eine Arbeit mit aktiven Stoffen ungeeignet waren.
Erfolgversprechend erschienen vier Vé}fahren, die im
folgenden beschrieben werden.

Spriiheisverfahrern

Beim Spritheisverfahren dient ein Gas als Zwischen-
triger fiir den Wirmeentzug. Die Fliissigkelt schwebt
in Tropfchenform in dem aufsteigenden Gasstrom und
wird so zu einem rieselfdhigen Gut eingefroren. Das
Verfahren eignet sich besonders zur kontinuierlichen
Trocknung.

Umlauf-Spritheisapparatur
Versuchsaufbau

Aus Abb. 12 geht der Aufbau der Anlage hervor. Der
Luftstrom durch das Reaktionsrohr mit Fenster liuft
durch den oberen Kriimmer und ein Formstilck tangen-
tial in ein spiralformiges Abscheidergehduse, aus
dessen innerem Kern ein Radjlalgeblédse saugt. Das
Spiralgehduse des Gebléses filhrt {iber einen Kriimmer
auf ein Vierkantrohr, in dem der Riickkiihler, ein
Flossenrohr-Frigenverdampfer, eingebaut ist. Von
dort stromt die Luft durch den unteren Kriimmer mit
ebenfalls quadratischem Querschnitt {iber ein Reduk-
tionsstiick (vierkant auf rund) wieder dem Reaktions-
rohr zu. Unter dem Flossenkiihlerrohr wird Luft durch
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ein weiteres Gebldse abgzweigt, dessen Druckseite
mit einem Ringraum verbunden ist, der das eigent-
liche Reaktionsrohr umschlieBt. Auf diese Weise
wird eine zusitzliche Beeinflussung der Stromung
durch von aufBien in das Reaktionsrohr eingespeiste
Luft moglich.

Abb, 12 Spriiheisapparatur

Als Nutzwirmeumsatz der Anlage wurden der Auslegung
300 kecal/h zugrunde gelegt, wdhrend die Riickkiihlan-
lage auf 600 kcal/h ausgelegt ist. Als Nebenwidrme
£E11t das Aquivalent der Gebldseleistung (ca. 120
kcal/h) und die iiber der Oberfliche eindringende
Wirme an. Der Temperatursprung betrigt hier 70 °c
(von +20 auf -50 O), die Oberfliche ca. 4 m2. Fir
180 keal/h kann danach ein k-Wert von 0,63 Kcal/m2
.h. % zugelassen werden., Die erforderliche Iso-
lation wird durch eine Styroporschicht (A = 0,028

kecal/h . m . °C) von 50 mm Dicke erzielt.
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Versuchsdurchfiihrung

Das Hauptproblem des Spriiheinfrierens besteht in der
tberfiihrung der Fliissigkeit in Tropfen mdglichst ein-
heitlicher GroB8e, um ein gleichférmiges Schweben im
Luftstrom zu erreichen. AuBerdem waren f{ir den spite-
ren Gefriertrockenschritt moglichst groBe Tropfen -
der Grenzdurchmesser fiir Wassertropfen im Luftstrom
betréigt etwa 4 mm - interessant.

Es wurden daher Vorversuche mit verschiedenen Spriih-
diisen angestellt und schlieB8lich ein Diisensystem mit
frei rotierendem Innenk&rper gewdhlt.

Die Diise muB8 wegen der angestrebten groBen Tropfchen
wesentlich unter dem Auslegungsdruck betrieben werden.
Damit dabei der Sprilhvorgang nicht instabil verlief,
wurden Innenkodrper aus leichtem Material mit unter-
schiedlichen Durchtrittskerben gefertigt und erprobt.
In ersten Versuchen wurden im Abscheidetrichter nur
geringe Mengen Eisstaub gefunden, der entsprechend
der zu feinen Zerstidubung aus Kligelchen von 0,2 mm
Durchmesser bestand. Ein Mengenvergleich ergab, dag
sich der grogte Teil der eingespritzten Menge an an-
deren Stellen der Anlage abgesetzt hatte. Ein stu-
fenweiser Ausbau des Abscheiders von einer einfachen
Wirbelsenke zu einem Zyklon verbesserte deutlich den
Abscheidegrad.

Mehrere Verdnderungen der Stromung durch Einbauten
im Reaktionsrohr wurden untersucht. Parallel wurde
das Ziel verfolgt, Tropfen von der angestrebten Gro-
Be von »0,5 mm Durchmesser einzufrieren.
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Im unteren Drittel des Reaktionsrohres wurde zu-
ndchst ein Einbau nach Art einer Venturidiise vorge-
nommen, mit deren Hilfe ein Durchschlagen grdferer
Tropfen in den unteren Bogen verhindert werden soll-
te. Es zeigte sich, daB8 eine solche Anordnung den
Zweck nur teilweise erfiillt und nur das Anschlagen
der Tropfen in den Erweiterungskonus oberhalb der
engsten Stelle der Venturidiise verlagert. AuBerdem
entwich ein Tell der Partikel in die Schlitze der
Zweitluftfiihrung.

Nach dem darauf vorgenommenen Einbau eines auf der
gesamten Linge verengten Reaktionsrchres mit Steil-
drallschlitzen, konnte ein HochreiBen der Tropfen
durch die Stromung erreicht werden. Diese Form der
Luftfihrung konnte jedoch ein Ansetzen von Eis an
der Reaktionsrohrwand nicht merklich verhindern. Da-
her wurde eine Zone des Rohres, in der am stérksten
mit Eisbelag zu rechnen war (durch Vorversuche be-
stimmt), mit einer Reihe ringfdrmiger Schlitze ver-
sehen.

Der Abscheidegrad fiir die 0,2 mm Partikeln wurde auf
60 bis 70 % erhosht. Die Menge der im Abscheider ge-
fundenen Korner der GrdS8enordnung um 0,5 mm Durch-
messer vergrdBerte sich, war aber im Vergleich zu
den erwarteten Durchsidtzen filir einen sinnvollen Be-
trieb noch zu klein. Die Tropfen der mittleren Klas-
se stiegen nach verzdgerter Abwirtsbewegung rapide
beschleunigt auf, schlugen gréftenteils im oberen
Umlenkbogen an die Wand und froren dort an. Diese
Storung kann wie folgt erklidrt werden:




Die Spriijhdiisen konnten nur ein uverh&dltnismdBig breit
gestreutes Band von Tropfengrofen erzeugen. Wenn die
grogdten Partikeln von der Strdmung gerade in Schwebe
gehalten oder langsam nach oben aus dem Reaktionsrohr
ausgetragen werden, fliegen kleinere Tropfen sehr
schnell nach oben. Die Geschwindigkeit nimmt wegen

der Abhédngigkeit CT = WL - ws, in der CT die Trans-
port-, WL die Luftstrom-~ und WS die Schwebegeschwin-
digkeit darstellen, mit abnehmendem Durchmesser we-
sentlich schneller zu als die anndhernd durchmesser-
proportiale Einfrierzeit abnimmt. Als Konsequenz folgt
die Notwendigkeit einer Reaktionsrohr-Verliédngerung.
Ein entsprechender Aufsatz auf die Anlage wurde gebaut,
kam aber nicht mehr zum Einsatz.

Um ein Durchschlagen von grofen Tropfen in den unte-
ren Umlenkbogen zu verhindern, ohne die Stromungsge-
schwindigkeit im Reaktionsrohr zu stark zu vergridBern,
wurde das untere Ende des Reaktionsrohres als Kegel
ausgebildet. Eine Stufung von konzentrischen Zylin-
derringen mit umgebdrdeltem Rand ermdglichte die Zweit-
lufteinspeisung in den Kegelraum. Die Bildung von
kleinen AbreiBSwirbeln hinter den Boérdelkanten der
Ringe erforderte eine weitere Variation der Kegel-
form. Hierbei wird der Kegel aus Ringen eines auf-
geschnittenen Blethkonus aufgebaut. Zwischen den Rin-
gen werden durch Abstandsstiicke Schlitze offengehal-
ten, durch welche die Zwelitluft stromt.

Die heftigen Partikelbewegungen im Kegel wiesen auf
eine Uber den Querschnitt ungleichmédf8ige Stromungs-
verteilung hin. Durch Ausmessen der Strdmungsvertei-
lung und Einbau eines Strdmungsrichters, bestehend




1:103

-4 -

aus einem Gitter und zwei Kegeln sowie weiterer Leit-
schaufeln in den unteren Umlenkbogen, konnte diese
Verteilung ausgeglichen werden. Dieser Ausgleich ist
jewells nur fir eine bestimmte Stromungsgeschwindig-
kelt wirksam.

Versuchsergebnisse und Folgerungen

Mit Hilfe der letztgenannten Einbauten konnten eini-
ge Kdérnchen mit 0,8 bis 1 mm Durchmesser erzeugt wer-
den, die sich durch intermittierende Drosselung der
Luftstromung im unteren Umlenkbogen abschieden. Bei
den begrenzten Dimensionen einer Versuchsanlage er-
scheint der Kegel als die geeignete Form fiir den Re-
aktionsraum. In gleichmédBiger Stromung kénnten in
diesem Raum Partikeln verschiedener GriBe in Schwebe
gehalten werden. Die kleinen Teilchen schweben wegen
der in Aufwirtsrichtung abnehmenden Luftgeschwindig-
keit oben, wahrend sich die grotBeren unten aufhalten.
Bel kurzzeitiger Stromungsdrosselung fallen sie nach
unten aus. Der Feinanteil muB solange in Schwebe ge-
halten werden, bis sich die Teilchen durch Zusammen-
frieren mit frischen Tropfen vergroBern. Es ergiébe
sich dann ein den Anforderungen des Gefriertrocken-
prozesses entsprechendes Gut.

Zur Beherrschung der Stromung ist die einseitige Fiih-
rung des Luftstroms in der Umlaufeinheit nicht geeig-
net. Die Einrichtung zum Erproben geeigneter: Reak-
tionskegel sollte daher konzentrisch mit aufienliegen-
dem Umluftstrom aufgebaut sein. Die Flossenrohrkiih-
ler sind gleichmédfig auf den Umfang zu verteilen.




1.2 Konzentrische Spriilheisapparatur

1.2.1 Vorversuche

Der AuBenaufbau der Anlage ist achtecklg, um ferti-
gungstechnischen Schwierigkeiten besonders bei der

Isolierung zu begegnen. Am Kopf trégt die Anlage das
Hauptgeblidse, das wegen der Vorteile einer steilen
Kennlinie als Radialgeblédse ausgefiihrt wurde. Es
saugt aus dem oberen zylindrischen Ansatzstiick des
Reaktionsraumes mit Unterstiitzung eines Saugtrich-
ters, der einer Diiseneinrundung entspricht. Mitge-
rissene Feststoffteilchen (Eisstaub) werden gegen
die Gehdusewand geschleudert, in der Fangrinne und
unter Umgehen der Flossenkiihler wieder zugespeist.
Dadurch erhalten diese Partikeln bessere Gelegenheit,
sich anderen Teilchen anzulagern und damit die er-
forderliche GréBe zu erreichen.

Das Zylinderrohr zur Aufnahme des Reaktionskegels be-
grenzt nach innen den Ringraum, in dem die Flossen- .
rohrkilhler angeordnet- sind. Die riickgekiihlte Luft
stromt nach unten, wo durch einen oder mehrere Ven-
tilatoren ein Teil davon in das Innere des oben be-
schriebenen Zylinderrohres und damit in einem be-
sonderen Druckraum um den Reaktionskorper gefordert
wird. Der restliche Luftstrom wird im unteren Teil
umgelenkt und stromt aufsteigend durch das Innere

des Reaktionskegels. Eine Auffangschale auf dem Bo-
den der Anlage kann soweit gehoben werden, daf der
Hauptluftstrom gedrosselt wird und Partikeln einer
gewlinschten Grofe nach unten in die Schale fallen.
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Zur Ermittlung der Abmessungen des Reaktionskegels
wurden verschiedene offene Modelle ohne eigene Riick-
kilhlung gebguta An solchen Modellen ktnnen die stro-
mungstechnischen Gegebenheiten mit Priifkorpern glei-
cher aerodynamischer Eigenschaften wie jener der er-
warteten Tropfen gut beobachtet werden. Die Gefrier-
eigenschaften der Anlage wurden anschlieflend in der
Kdltekammer unseres Hauses getestet. Sie ist bis
unter -50° C zu kithlen und entspricht somit den er-
forderlichen Eigenschaften. Der wegen Einbeziehung
der Raumkiihlung offene Kreislauf ermdglicht eine
Versuchseinrichtung mit entweder saugender oder driik-
kender Gebldseanordnung.

1.2.1.1 Modell I
Ein freistehendes Modell wurde gebaut, an dessen obe-

rem Ende des Reaktionsrohres das Gebldse saugend an-
geordnet ist. Der Trichter ist aus 10 Einzelschiissen

Abb. 13 Konzentrische Spriiheisapparatur Modeil I
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aufgebaut, die mit Drahtklammern auf Abstand von je-
weils ca. 2,5 mm Weite gehalten werden.

Beil Versuchen mit Plastikgranulat war ein Schweben im
freien Raum jeweils filir einige Sekunden zu erreichen.
Beim Kiihlraumtest ergaben sich jedoch nur wenige Eis-
kornchen. Sowohl beim Granulatversuch als auch beim
Kithlraumbetrieb setzten sich Partikeln in den Schlit-
zen ab.

Modell II

Nach den Erkenntnissen aus der 1. Anlage wurde das

2. Modell modifiziert. Der Kegel wurde nur noch aus
fiinf Schiissen aufgebaut. Jeder SchuB wurde durch Ein-
stecken in ein Blech mit entsprechendem Ausschnitt
stabilisiert. Die quadratischen Stiitzbleche wurden an
den 4 Ecken durch Filhrungsstangen und Distanzstiicke
befestigt. So entstand ein stabiles Paket, in dem die
Ringschlitze zwischen den Kegeln durch geringe Nach-
richtarbeit eingestellt werden konnten. Drei Seiten
des Blechpaketes sind von einer Wand umschlossen, wah-
rend auf der 4, Seite der Luftstrom durch 5 Schieber
geregelt werden kann. Um die Einzelluftmenge besser
verteilen zu konnen, wurde das Gebldse druckseitig an
einen Verteilkanal angeschlossen. Durch eine Regel-
klappe war es mdglich, die Luftanteile vorzugeben,
die in die Schlitzrdume bzw. in den unter dem Kegel
liegenden Druckraum stromten. Aus diesem wurde ein
Luftstrahl, geformt durch eine aufsteckbare Diise, auf
den unteren Kegelmund gerichtet.
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Die ersten Versuche mit dieser Einheit waren erfolg-
versprechend, doch erwies es sich als niitzlich, den

Kegel innen mit einem Drahtnetz auszukleiden und so

die Schlitzstromung gleichmiBig auf die gesamte Ke-

gelmantelflidche zu verteilen. Die ILuftstromung hielt
nach dem Ergebnis der Granulatversuche auch Teilchen
mit einer Abmessung von 2 bis 3 mm in Schwebe (Ta-

belle 1).
Tabelle 1 Schwebeversuche mit Priifkdrpern (X =1,2)
Parti- d 1 w Klappen-|Schieber |Blas- |Bemerkungen
kelform | mm | mm | m/sec.| stellg. |gedffnet |dise
(t=teilw.)
Zylinder | 2 3 7 3/4 1;2;3t eng |hdufige Wand-
beriihrung
Zylinder | 1,5 2,5 5 3/h 1;2;%¢ eng |Auswurf nach
oben
Zylinder | 1,5| 2,5| 4,5 1/2 1;23%¢ eng |gutes Schweben
Bruch .
(Gries) 0,8]| 0,8, 3,5 1/2 1;2;3;4t |weit [wenig Wandbe-
rilhrung
Kugeln 0,8} 0,8| 3,8 1/2 1;2;334¢t |weit |gleichmédBige
‘ ‘ Bewegungen

Die Wandberiihrung der Teilchen hatte, wie vergleichen-
de Beobachtungen zeigten, weiterhin nachgelassen. Es

erschien jedoch wiinschenswert, einen verdnderten Kegel

zu untersuchen. Mit dieser Einrichtung lieBl sich beim
Kdltekammerversuch (Abb. 14) eine verbesserte Ausbeute
von Kérnchen der GréSenordnung 0,8 bis 1 mm Durchmes-
ser erzielen. Die Gebldseleistung muBite gedrosselt
werden, damit nicht zu viele Teile nach oben heraus-
geworfen wurden.
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Abb. 14 Konz. Spritheisapparatur, Modell II
beim Kidltekammerversuch

Modell III

Nach den Versuchen an Modell II ergab sich, daB so-
wohl die Haufigkeit der Wandberiihrung weiter herab-
gesetzt werden muBlite, als auch Wege zu finden waren,
um die Gefahr des Anfrierens teilweise gefrorener
Partikeln zu vefringern.

Der erstgenannte Effekt wird wesentlich durch die
Baugrtfe bestimmt, da die Oberfldchen im Quadrat,
die Volumina aber mit der 3. Potenz der Hauptabmes-
sung wachsen. Der zweitgenannte Effekt wird durch
die Beschaffenheit der Wand bestimmt. Die Elastizi-
tdt der Auftrefffliche gegeniiber einem an der Ober-
fldche gefrorenen Tropfen entscheidet, ob dieser
zerplatzt und die freigesetzte Fliissigkeit anfriert.
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Andererseits gibt die Benetzbarkeit der Wand den Aus-
schlag, ob die Fllssigkeit eines noch nicht eingefro-
renen Tropfens an der Wand soweit anhaftet, daB er
festfriert.

Damit beide Forderungen erfiillt werden, wurde ein gro-
Ber Apparat mit einer Hauptgeblédseleistung von
3000 m’/h aufgebaut (Abb. 15). Sein Oberteil ist ein

Abb. 15 Konz. Spritheisapparatur, Modell III

Blechkegel (420 x 700 mm Durchmesser, 500 mm Hohe)
ohne Luftfiihrungsschlitze, in dem sich der schnell
durchfrierende Feinanteil aufh#lt. Das Unterteil des
Apparates besteht aus einem Drahtnetzkegel (180 x
420 mm Durchmesser, 500 mm Hthe), in dem die Teil-
chen der gewiinschten Grdge (> 0,5 mm Durchmesser)
schweben. Der Drahtkegel ist mit einem leichten,
feinfidigen Gewebe ausgekleidet, das durch die ein-
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geblasene Luft auf einige-Millimeter Abstand vom
Drahtnetz gehalten wird. Dadurch ergibt sich die
gewiinschte Elastizitdt der Kegelmantelflidche. Die
Zusatzluft stromt der Netzkegelwand iiber 6 konzen-
trische Zylinderringe zu. Die Teilstrome kénnen
einzeln durch Drosselringe gesteuert werden. Ein
AuBengehduse ermtglicht es, diesen Bereich durch
ein Zusatzgebldse mit Luft hoheren Druckes zu be-
schicken. Der Apparat wurde mit Granulat aerodyna-
misch abgeglichen.

Folgerungen aus den Vorversuchen

Bei diesem Verfahren traten zwei typische Probleme
auf. Zum einen erwies es sich als schwierig, die
Wandberiihrung der einzufrierenden Teilchen zu ver-
meiden bzw. zu verringern, obwohl Einbauten aus
Drahtgeflecht und mehrere Stromungsformen versucht
wurden. Dazu kommt, daB die Spriihdlise Tropfen mit
verschiedenen Durchmessern erzeugt, die dann unter-
schiedliche Fallgeschwindigkeiten haben. So werden
viele kleine Teile aus der Einfrierzone weggetragen
und damit wird die Ausbeute sehr verringert,

In weiteren Versuchen soll deshalb das Schwebever-

halten von Korpern in einheitlicher Beschaffenheit

zur optimalen Einstellung der Anlage und anschlie-

Bend der Betrieb mit Wasser- und Salzldsungseis un-
tersucht werden.
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Sprengeisverfahren
Versuchsaufbau

Flir dieses Verfahren wurde als elastische Metallwand,
die eine hinreichend grofSe Verformung tiber die ge-
samte FlHche bei verniinftigem Aufwand zulieB, ein
Wellrohr ermittelt.

Die Versuchsapparatur, deren Dimensionen in Vorver-
suchen mit einem vereinfachten Modell abgeschdtzt wor-
den waren, besteht aus dem Metallfaltenbalg, dem Kiihl-
mittelkreislauf und den Behdltern mit der einzufrie-
renden Fllissigkeit.

Der Metallfaltenbalg taucht in die einzufrierende
Fliissigkeit und wird von innen durch Einspritzen von
flissigem Frigen gekilhlt. Die Kdltemittelfiihrung be-
steht aus einem zentralen Absaugrohr fiir den Kédlte-
mitteldampf und einer exzentrisch liegenden Zufilhrung.
Das Zufihrungsrohr wird iiber ein druckkompensiertes
Einspritzventil gespeist und endet in einer Lotmuffe,
die den AnschluB verschiedener Verteiler gestattet.

So konnten in Versuchen verschiedene Verteilerformen
erprobt werden. Als endgliltige Form wurde ein Rohr-
ring ermittelt, der auf dem Umfang drei Reihen Boh-
rungen trigt und auf 2/3 der Wellrohrhshe angeordnet
ist. Die Strahlen aus den Bohrungen treffen das Well-
rohr ganz oben und bei 2/3 und 1/3 seiner Hohe. So er-
gab sich eine gleichmiBige Eisschicht auf dem Wellrohr.
Wenn sich an der AuBenseite geniligend Eis angesetzt hat,
wird durch zwei StoBelstangen, dile auBerhalb,ealso im
Fliissigkeitsraum, liegen und im Deckel des Apparates
mit zwei O-Ringen abgedichtet sind, abwechselnd zu-
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sammengedriickt und gestreckt. Spdter wurde statt der
zwel auBenliegenden Stangen eine in der Balgachse
liegende verwendet, da so eine Abdichtung im radio-
aktiven Raum vermieden wird.

Versuchsdurchfiihrung

Ein Arbeitsgang der Anlage besteht aus Anfrieren und
Absprengen. Die Anfrierphase selbst muB8 jedoch noch-
mals in drei Abschnitte unterteilt werden. Das eigent-
liche Anfrieren von Fliissigkeit geschieht bei vollem
Fliissigkeitsstand. Danach wird noch weiter Kiltemit-
tel eingespritzt, wdhrend die einzufrierende Fliissig-
keit abgelassen ist. In dieser Phase bewirkt der Wir-
meentzug eine Unterkiihlung der Eisschicht. In der
dritten Phase ist das Einspritzventil geschlossen und
die Kilhlmittelddmpfe werden abgesaugt. Beim Abspren-
gen wird auch die Saugleitung geschlossen, um bei
einem Balgbruch den Kiltemittelkreislauf vor Feuch-
tigkeit zu schiitzen und gleichzeitig eine Kontamina-
tion der Kédltemaschine zu verhindern. Ein Balgbruch
ist nur in dieser Betriebsphase denkbar.

Die Zeiten flir die einzelnen Phasen und die Zahl der
zum vollsténdigen Absprengen des Eises erforderli-
chen Hlibe wurden durch mehrere Versuchsreihen ermit-
telt und optimiert. Sie miissen je nach Zusammenset-
zung der Losung verdndert werden.

Versuchsergebnisse

Die besten Ergebnisse, ndmlich abgesprengtes Eis in
der besonders gut schiittfdhigen Form von viereckigen
Tabletten, ergaben Versuche mit Wasser oder Salzels
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Abb. 16 Absprengen von Wassereis

sehr geringer Konzentration (Abb. 16).

Bei hdheren Salzkonzentrationen wird das Eis auch bei
lingeren Nachfrierzeiten weniger sprdde. Die Versuche
ergaben ein Eis in Form von Stidbchen (Abb. 17).

Abb. 17 Absprengen von Salzldsungseis
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Platteneisverfahren
Vorversuche

Grundlegende Versuche ergaben die Moglichkeit, Eis-
platten nicht zu grofiler Dicke durch langsam ablaufen-
de Schervorgidng zu zerkleinern, wobei ein gleichmdBi-
ges Bruchgut und eine hohe Standzeit der Werkzeuge
erzielt wurden. Der zu erwartende Durchsatz des Plat-
teneisverfahrens wurde aufgrund von Vorversuchen mit
einer nur flir den konventionellen Gebrauch geeigneten
Apparatur angestellt.

Die Einfrierapparatur besteht aus 2 durch angelotete
Kdltemittelschlangen (Abb. 18) gekiihlten Platten von
500 x 450 mm Abmessung.

Abb. 18 Platteneisapparatur

Die Platten werden mit einem Druckluftzylinder gegen
eine Dichtung gepreft. Die in den Zwischenraum einge-
fiillte Losung kann in ca. 1/2 Stunde zu einer Platte
von ca. 400 x 400 x 16 mm eingefroren werden.
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Nach dem Einfrieren wird die Kontaktflidche zwischen
den Kilhlplatten und dem Eis durch HeiBgasbeaufschla-
gung der Kdltemittelschlangen kurzzeitig angetaut,
so daB die Eisplatte leicht entnommen werden kann.

Auslegung fir kontinuierlichen Betrieb

Nach den oben beschriebenen Vorversuchen wurde eine
Versuchsanlage ausgelegt (Abb. 19).

Es wird ein geschlossener Schacht verwendet, der ei-
nen Rechteckquerschnitt mit gerundeten Schmalseiten
hat. Die MaBe sind 180 x 15 mm. Die Schachthshe be-
trigt 500 mm. Die untere Offnung wird zum Start der
Anlage durch eine Klappe verschlossen. In den Schacht
wird bei gleichzeitiger Kiihlung bis 30 mm unter den
Rand Losung eingefiillt. Nach dem Durchfrieren wird
die Klappe entfernt und die Wandschicht im Gefrier-
schacht durch HeiBgasbeaufschlagung angetaut. Die
herausgleitende Eisplatte trifft unten auf einen An-
schlag, so dafBl noch ein Stiick von etwa 50 mm HShe im
Schacht verbleibt. Nach dem Wiedereinfrieren der Grenz-
schicht wird der Schacht erneut mit Losung gefiillt.

Direkt unter dem Schacht wird der herausragende Teil
der Eisplatte durch einen elektrisch beheizten Draht
abgeschnitten und gleitet auf einem geneigten Rost
aus 10 mm Vierkantstiben mit 11 bis 12 mm Liicke. In
diese Liicken greifen die 10 mm breiten Zihne des Bre-
cherkopfes, die in Form einer Doppeltreppe angeordnet
sind. Die stehengebliebenen Zinken werden nach Vor-
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Abb. 19
Kontinuierliche Platteneisapparatur
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schub durch eine zweite am Brecherkopf befestigte
Treppeneinheit gebrochen, die vor der Roststirnsei-
te arbeitet. Durch Treppenversatz der Brechzdhne wird
eine gleichméB8ige Verteilung der Brechkraft auf den
Hub erreicht. Die Lagerung des Brechkopfes erfolgt
durch Federzungen, wodurch eine Verschleifistelle im
spdter radioaktiven Raum entfdllt. Die Brechkraft
wird durch einen hydraulischen Zylinder aufgebracht,
der von auBien auf eine StoBelstange driickt, die bei
aktivem Betrieb durch einen Faltenbalg abgedichtet
werden kann.

Durch die Auslegung des Brechgatters wird eine ange-
ndherte Wiirfelform des Brechgutes mit ca. 10 bis 12 mm
Kantenlinge erreicht, die sich gut zur Rippenschalen-
trocknung eignet.

4 Softeisversuche
4.1 Vorversuche

Beim Softeisverfahren wird der Pliissigkelt W&rme
durch einen von auB8en gekiihlten Metallzylinder ent-
zogen. Die entstehenden Eiskristalle werden mit einer
rotierenden Spezialschnecke von der Wand abgesondert
und zur Austragéffnung beftrdert. Regelvorrichtungen
sorgen filr die GleichmdBigkeit des Produktes, das aus
einem Gemenge von Eiskdrnern und Restsole besteht. Es
muB daher in einer geeigneten Vorrichtung noch voll-
stindig durchgefroren werden.

Mit der Softeisapparatur wurden verschiedene Versuche
mit unterschiedlicher Salzkonzentration gefahren. Die
Apparatur neigte bei niedrigem Feststoffgehalt unter
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150 g/1 zu Storungen. Durch Zugabe von organischen
Stoffen, wie Gelatine, konnte das Arbeitsverhalten
bis herab zu ca. 100 g/1 Feststoffgehalt stabili-

siert werden Tabelle 2).

Konz. [Konz. Art ReiB-|Strom- |Auftrag-| Bemerkungen

NaNO3 Zuschl.|Zuschl.| l&nge{aufn. |[Temp.

g/1 “lg/1 mm A o¢

100 - - - - Schnecke friert fest

100 |10 Gelat. 60 2,5 -6 ungleiechm. Arbeiten

200 - ~ 70 3,2 - 9 weicher Austrag

200 |10 Gelat. 90 2,8 -8 knetbarer Austrag

200 |30 Holz~ 70 3,2 -9 Austrag brockelig
staub

250 |- - 70 2,8 ~10 Austrag weich, trocken

300 |- - - - -12 halbfliissiger Austrag

y.2 In Aussicht genommene Aushidrteverfahren

Da das Produkt der Softeismaschine noch nicht voll-
stidndig durchgefroren ist, muB8 eine Vorrichtung kon-
struiert werden, mit der die Softeismasse vor dem
Gefriertrockenschritt ausgehidrtet wird. Flir diesen
Verfahrensschritt wurde in Aussicht genommen, die
Softeismasse zundchst durch einen Mehrdisenkopf in
kurze Zylinderstiicke zu zerlegen. Das AbreiSen in de-
finierten Lingen sollte durch erzwungene Beschleuni-
gung erreicht werden. Die so erhaltenen Zylinderkdr-
per sollten in einem gekihlten Raum fallend bzw.
schwebend ausgehirtet werden. Als Kdltetridger konnte
sowohl ein gekilihltes Gas als auch ein K&ltemittel-
naBdampf dienen.
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Aussichtsreich erscheint es, den Schwebekonus der
Spritheiseinheit fiir die Nachhirtung des Softelses
zu verwenden. Die gleichmiBige GriSe der Teilchen
erleichtert dabeil die aerodynamische Beherrschung
des Schwebens. Die vorgefrorene Struktur der Masse
wirkt sich bei Wandberiihrung giinstig aus, da keine
freie Fliissigkeit austreten und einfrieren kann.
Der Mehrdiisenkopf sollte von einem Schutzrohr um-
geben sein, das ihn vom Kaltgasstrom isoliert und
so verhindert, daB die Softeisstridnge in den Aus-
trittsdiisen festfrieren.

Gefriertrockenversuche

Versuchsaufbau

Nach den Erfordernissen des Gesamtverfahrens wie sie
im Rahmen dieser Aufgabe gegeben sind, wurde aus in

unserem Hause gefertigten Baugruppen eine Gefrier-
trockenanlage (Abb. 20) zusammengestellt.

Abb. 20 Gefriertrockenanlage
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Die Gefriertrockenanlage besteht im wesentlichen
aus der Trockenkammer, die vakuumdampfbeheizte
Stellfldchen enthdlt und durch einen Handschuhkasten
mit Schleuse und mehreren Durchfﬁhrungen abgeschlos=-
sen wirdyund aus dem Eiskondensator. Er wird mit ei-
ner Kidltemaschine gekithlt und kann mit einem Ventil
von der Trockenkammer abgesperrt werden, Fiir aktiven
Betrieb kann die Trockenkammer, welche dann die ge-
samte im Verfahren eingesetzte Aktivitdt enthidlt, ab-
geschirmt werden. Daher wurde die Kammer soweit von
den anderen Teilen abgeriickt, daB um sie herum eine
stdrkere Bleischicht angebracht werden kann., Es wur-
de darauf geachtet, daf bei nachtriglichem Anbringen
einer solchen Bleiabschirmung nur wenige Stellen mit
Schrot verfilllt werden miissen.

Als Kdltemaschine wurde eine Baugruppe mit zweilstufi-
gem Verdichter und wassergekiihltem Verfliissiger ge-
wdhlt. Die Nulleistungstemperatur des Kiltesatzes von
=70 °c gestattet bel Verzicht auf hohe Mengenleistung,
auch Vorkonzentrate mit extrem tiefen eutektischen
Temperaturen zu behandeln.

Die zur Sublimation des Wassers aus dem Eilsgranulat
erforderliche Warme muB durch Heizung zugefiihrt wer-
den, Hierbei ist eine gleichmidBige Temperatur an der
warmeabgebenden Flidche notwendig, ﬁm ohne die Gefahr
brtlicher Uberhitzung den gr&Btmglichen Wirmestrom

im Trockengut zu erzeugen. Wie schon bei der Betrach-
fung des Verdampfers gesagt, ist hierzu eine Dampfhel-
zung am besten geeignet. Es wurde hier eine elektrisch
betriebene Naturumlaufheizung angeordnet, die durch
einstellbare selbsttdtige Zweipunktregelung auf kon-
stanter Temperatur gehalten wird. Die Heizelemente in
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der Kammer sind hohle Platten aus rostfreiem Stahl,
die auf der oberen Fliche plangeschliffen sind, um
eine gute Wirmeabgabe an darauf abgestellte Schalen
sicherzustellen., Die Heizdampftemperatur ist hier-
bei auf ca. 100 °C begrenzt, da bei hbheren Tempe-
raturen der Schoneffekt von Niederdruckeindampfung
und Gefriertrocknung wieder zunichte gemacht wird.
Daher wurde eine Vakuumdampfheizung gewdhlt, die den
Temperaturbereich von 30 ... 100 OC bestreicht.

Um das Eis von der Kondensatorschlange zu entfernen,
wurde eine HeifBgasabtauung eingebaut. Hierbei wird
die Kondensatorschlange mit Kdltemitteldampf von der
Druckseite des Kdltekompressors beaufschlagt und
durch die Kondensationswdrme des Kdltemittels abge-
taut. Da sich die Druckverhdltnisse an dieser Anlage
nicht konstant einstellen lassen, sind die Abtaulei-
stungen empirisch zu ermitteln.

Vorversuche

Untersuchung geeigneter Stilickgrségen und Schalen-
formen

Gefriertrocknungsversuche wurden mit Eisstiicken ver-
schiedener GroBe durchgefiihrt. Das Ziel der Testreihe
war, festzustellen, wiewelt Partikelform und -grdfe
die Gefriertrocknungsdurchsitze beeinflussen. Dadurch
wurden Anhaltspunkte fiir Modifikation der Einfrier-
verfahren gewonnen,

Die Eisstiicke wurden durch Brechen von Eisplatten er-
zeugt und durch anschlieBendes Sieben in verschiedene




GroBenklassen unterteilt. Durch Verwendung verschiede-
ner Siebmaschenweiten und Auslassen von ZwischengréfBen
an den Gefriertrockenschalen wurden engere und breite-
re Bidnder des GroBenspektrums herausgegriffen. Die
Feststoffkonzentration der einzufrierenden Losung wur-
de mit 200 g/1 vorgegeben. Es wird erwartet, daB eine
Salzldsung mit dieser Konzentration noch erzeugt wer-
den kann.

Zur Prifung wurden verschiedene Schalentypen verwen-
det, um den Anforderungen verschiedener EisstlickgroBen
Rechnung tragen zu konnen. Hier ist zu beachten, daB
der Partikel einerseits die Sublimationswdrme zuge-
fiihrt werden muB8 und andererseits der entstehende Was-
serdampf gleichmédfig und mit moglichst geringen Druck-
verlusten abzufiihren ist.

Bei den Tests zeigte sich, daB fiir die EisstiickgroBen,
die mit den verschiedenen Verfahren erzeugt werden,
Leistungsunterschiede auftreten. Aus dem Gesamtbruch
mit inhomogener GridBenverteilung ausgesiebte Fraktio-
nen lieBen sich nur mit vermindertem Durchsatz pro
Stellfldcheneinheit trocknen. Das ist dadurch zu erklid-
ren, dafl die kleineren Partikeln in der Schilttung die
Dampfabzugswege in den Zwischenrdumen verstopfen und
dadurch die Druckverluste bei der Abstromung des Sub-
limationsdampfes erhshen. AuBerdem wurde beobachtet,
daB einige Teilchen widhrend der Trocknung angetaut wa-
ren und sich dadurch miteinander oder mit der Wand
verschwei8t hatten. Dadurch war das Ausleeren der Scha-
len behindert. Zur Abhilfe wurden diese Schalen mit
besonders angepaf3ten Dampfabzugseinrichtungen versehen,
wodurch der Fehler behoben werden konnte. '
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Die Trocknung von Fraktionen sehr kleiner Partikel-
groBe erwies sich als schwierig. Eine befriedigende
Losung war bisher nicht zu erreichen. Als besonders
storend wurde die Beobachtung gewertet, daB wihrend
der Trocknung im Inneren der Schiittung gebildete
Dampfblasen eruptiv zur Oberfliche durchbrechen.
Weitere Versuche werden zeigen, ob es mdglich ist,
diese PartikelgréBen in begrenzten Mengen zusammen
mit wesentlich groferen Teilchen zu trocknen,oder
ob dieser Anteil zum Einfrierverfahren zuriickge-
speist werden mufl.

Durch Zusatz von Mangan zum Trockengut und Spuren-

nachweis dieses Elements im Eiskondensat wurde {iber-
schldgig der Dekontaminationsfaktor fir den Gefrier-
trockenschritt zu ca. 103
gen Eiskondensatmengen ist die Messung relativ unge-

bestimmt. Wegen der gerin-

nau und kann nur als GroBenordnung gewertet werden.
Da beim Gefriertrocknen je nach Ausgangsfeststoffge-
halt und Zwischenkonzentration nur 0,5 bis 5 % des
gesamten Wassers abgeschieden werden, ist hier je-
doch der DF nur von sekundiarer Bedeutung gegeniiber
dem des Verdampfers.

MeBanordnung zur Bestimmung von Heizprogrammen

Zum. Erhohen des Durchsatzes bei Schalentrocknung sind
in Abhingigkeit von StiickgrsSe und Produktzusammen-
setzung angepaflte Zeitfolgen filir Schalenbodentempera-
tur und Heizleilstung erforderlich. Die Versuchsanord-
nung (Abb. 21) besteht aus einer Tafelwaage mit auf-
montierter elektrischer Heizeinrichtung auf einer
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Platte fiir eine Trockenschale mit 160 x 160 mm Grund-
fldche. Die andere Platte dient zur Aufnahme von Ta-
riergewichten,

Abb. 21 Handschuhkasten mit Wigevorrichtung

Ein federnder Fiihler mit DehnmefBstreifen gibt eine dem
Gewichtsverlust proportionale Spannung ab., Die Empfind-
lichkeit betrug 2 mV/100 g und gestattet, sowohl ein
anzeigendes Meflgerdt als auch einen Schreiber voll aus-
zusteuern. Bei Zuordnung von Gewichts- und Spannungs-
anzeigen durch Eichung ergab sich eine Genauigkeit von
+ 2%,

Zuordnung von Einfrier- und Gefriertrocknungsverfahren

Wdhrend die Verkoppelung des Verdampfungs- und Ein-

frierschritts im wesentlichen durch die Konzentration
bestimmt ist, sind Einfrier- und Gefriertrockenschritt
bedeutend vielfiltiger miteinander verbunden., Deshalb
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kénnen beide Verfahren nur in Kombination miteinander
entwickelt werden. So wurde abgeschitzt, welche Stlick-
groBen und welche Durchsidtze fiir die einzelnen Verfah-
ren infrage kommen. Hierdurch wird eine vorliufige Zu-
ordnung von Einfrier- und Trocknungsverfahren moglich,
nach der sich die weitere Entwicklung ausrichten kann.

Die Diagramme (Abb. 22) geben eine iberschligige Dar-
stellung dieser Durchsatz- und Partikelgrofenzuordnung
und lassen folgende Verfahrenskombinationen in Abhin-
gigkeit vom Durchsatz als glinstig erscheinen.

- kleine Mengen
Sprengeiseinfrieren (dabei mdglichst Schalen in
Fiillstation geriittelt wegen kompakter Lage der
Teilchen).

- mittlere Mengen
Platteneiseinfrieren, Brechen und Sieben sowie
Gefriertrocknen in verschiedenen Schalen je nach
Fraktion.

- groflere Mengen
Spritheis- oder Softeiseinfrieren mit anschlie-
Bender Aushdrtung im Schwebezustand oder freien
Fall und Gefriertrocknung in Schalen oder mit-
tels Diinnschichtforderung.

Fortfiihrung der Versuche

Verdampfen

Die Versuche mit dem Verdampfer waren wihrend der
ersten Versuchszeit zu einem voriibergehenden Ab-
schluB gekommen. Wegen der dabei festgestellten
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Korrosionserscheinungen sollen alle rostbildenden Stel-
len des Verdampfers durch rostfreien Stahl ersetzt wer-
den. Die vorgesehenen Dauerversuche sollen im Rahmen
des Versuchsbetriebes der Gesamtanlage ausgefiihrt wer-
den. Die Dekontaminationsfaktoren werden unter Verwen-
dung von radioaktiven Tracern ermittelt.

Einfrieren

Die vorhandenen Modelle II und III zum Spriiheiseinfrie-
ren werden weiter untersucht und verbessert und mit
Salzldsung betrieben. An der automatisch arbeitenden
Sprengeisapparatur werden Dauerstandsversuche und Ein-
frierversuche mit Salzldsung hoher Konzentration durch-
geflihrt.

Die Anlage zur Platteneiserzeugung und ein Apparat zum
Softeisverfahren mit anschlieBender Aushartung werden
erstellt und erprobt. Dabei muB besonderen Wert auf
die optimale Ausbildung des Diisenkopfes zur Zerlegung
des Softeises gelegt werden.

' Gefriertrocknung

Mit der bestehenden diskontinuierlichen Anlage werden
Versuche unternommen zur Ermittlung filir Salzeis geeig-
neter Heizprogramme und zur Bestimmung der Dekontamina-
tionsfaktoren in Abhdngigkeit von Durchsatz und Korn-
groBenverteilung.
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Auslegung einer Anlage im Pilot-MaBstab

Die Ergebnisse der Versuche werden fiir die Auslegung
einer Anlage im grdBeren MafBstab benutzt und Vorschli-
ge fir die technische Realisierung des Projektes aus-~
gearbeitet. Gleichzeitig wird ein {Uberblick iiber die
Eignung der Verfahren in Abhdngigkeit vom Feststoffge-
halt erarbeitet.
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