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Bakgrund

Sverige har en exportlagstiftning for kontroll av utforsel av speciellt kianslig utrust-
ning som kan anvidndas for bl.a. tillverkning av kdrnvapen. Syftet ar att forhindra att
nagon stat eller organisation inforskaffar sadana vapen. Utrustningen det &r fragan
om har ofta en legitim anviandning i civil industri men kan ha vissa speciella egen-
skaper som dven gor den anvdndbar for kdrnvapenframstillning. Det dr Stralsa-
kerhetsmyndigheten, SSM, som beslutar om tillstand f6r utférsel av kirndmne och
kiarnteknisk utrustning samt teknik. Det ar viktigt att myndigheten har tillracklig
och aktuell kunskap i &mnet f6r att korrekt kunna bedéma inkomna exportansok-
ningar. Totalforsvarets forskningsinstitut, FOI, fungerar som teknisk radgivare till
SSM i exportkontrollirenden. FOI har tidigare studerat andra omraden inom kérn-
brianslecykeln med fokus pa icke-spridning och exportkontroll pa uppdrag av SSM,
varav de senaste beror en 6versikt om anrikningsmetoder (SSM2015:13), mojlighe-
ten att anvinda laganrikat uran i forskningsreaktorer (SSM2015:15) och en histo-
risk dokumentation av det svenska civila anrikningsprogrammet (SSM 2015:42).

Det arbete som redovisas i denna rapport ror laseranrikning vilket dr en potenti-
ellt effektiv metod for att anrika uran och denna rapport beskriver 6versiktligt tva
metoder. Handelsmonstret for en proliferatér som nyttjar laseranrikning ser helt
annorlunda ut jamfért med en som nyttjar t.ex. gascentrifugering for anrikning, da
det racker med ett fatal lasrar for en anldggning i mindre skala. Exportkontrollag-
stiftningen ger en relativt svag handledning i fraigan om vilka lasrar som kan vara
kiinsliga ur spridningssynpunkt och som inte b6r exporteras till potentiella prolife-
ratorer, varfor det dr viktigt att 6ka kunskapen avseende vilka tekniska parametrar
som skiljer lasrar som kan nyttjas f6r urananrikning och civila lasrar i andra till-
lampningar.

Syfte

Rapporten bestilldes for att 6ka kunskapen kring vilka krav som stiills for laser-
system som nyttjas fér anrikning av uran, vilka komponenter i systemet som &r en
potentiell spridningsrisk och hur effektiv laseranrikning &r i jimforelse med andra
anrikningsmetoder.

Resultat

I denna studie har ett antal detaljerade kriterier framkommit avseende vagingder,
pulsprofiler och bandbredd hos lasern som kan nyttjas vid bedomning av sprid-
ningsrisker.

Vi har valt att lata rapporten endast 6versiktligt redogora f6r konsekvenserna

for exportkontroll-omradet f6r att inte sprida information som kan vara kéns-
lig. Darmed kan flera intressenter sasom andra myndigheter, ber6érd industri och
intresseorganisationer fa tillgang till resultatet. Forutom rapporten har projektet
resulterat i att personal pa FOI och SSM fatt 6kad insikt kring laseranriknings-
metoder genom litteraturstudier och foredrag,.

Projekt information

Kontaktperson SSM: Camilla Andersson
Referens: SSM 2015-682
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Sammanfattning

Anrikning med laserbaserade metoder &r ett potentiellt effektivt sétt att anrika uran
och kan ske med atom- eller molekylbaserade metoder. Hur effektiva &r dessa meto-
der? Hur spridningssékra &r dessa metoder? Vilka komponenter &r sérskilt sprid-
ningskénsliga? Och vad géller sjalva lasern, vilka parametrar &r avgdrande for
huruvida en laser kan anvandas for urananrikning, och vilka véarden pa dessa para-
metrar ar viktiga? Detta har baring pa bade svensk exportkontroll och det internat-
ionella exportkontrollarbetet inom kontrollregimen Nuclear Suppliers Group som
satter upp riktlinjer for export av kanslig teknik inom karnteknikomradet.

Eftersom isotoper av ett &mne praktiskt taget ar kemiskt identiska, utnyttjar de flesta
anrikningsmetoder masskillnader for att separera isotoper. Den egenskap som utnytt-
jas av laserbaserade anrikningsmetoder &r istéllet skillnader i formagan att absorbera
ljus for olika isotoper. Vid specifika vaglangder absorberas ljuset endast av den ena
isotopen vilket leder till en selektiv excitation. | ett efterféljande steg separeras se-
dan exciterade atomer eller molekyler fran icke-exciterade och pa sa vis fas en an-
rikning av den 6nskade uranisotopen. Till skillnad fran de flesta isotopseparations-
metoder &r alltsa det forsta, karaktéristiska, steget hos laseranrikning inte direkt
baserat pa skillnaden i massa hos isotoperna utan pa skillnader i absorptions-
spektrumen. Det péafoljande steget, sjalva separationssteget, varierar mellan olika
laseranrikningsmetoder.

Laserbaserade separationsmetoder kan delas in i atom- och molekylbaserade meto-
der. Molekylbaserade metoder utnyttjar skillnader i vibrationsenergin for olika iso-
toper och de selektivt exciterade molekylerna kan separeras genom att t.ex. fa dem
att dissociera eller kondensera. Atombaserade metoder utnyttjar istéllet skillnader i
excitationsenergin hos elektroner via selektiv jonisation och den laddade isotopen
separeras med ett elektromagnetiskt falt. Till foljd av att de olika metoderna utnytt-
jar olika fundamentala principer for att separera isotoperna skiljer sig deras utform-
ning at pa flera avgorande sétt. Gemensamt &r att de anvander lasrar for att excitera
den isotop eller isotopférening som ska separeras.

I likhet med 6vriga anrikningsmetoder foreligger spridningsrisker dven hos laserba-
serade metoder. | denna studie har omfattande fysikaliska berékningar anvénts for
att bedoma vilka krav som stalls pa laserutrustningen for en av de tva metoderna,
AVLIS. Genom att faststélla elektrondvergangarna for uran och deras optiska egen-
skaper har ett sndvare parameterrum for laserns anvéndbarhet identifierats. Rappor-
ten beskriver dven metoderna och fysiken bakom dessa i viss detalj.
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Summary

Enrichment with laser methods is a potentially efficient way to enrich uranium.
Laser based enrichment can be done with either atom based or molecule based
methods. How efficient are these methods? How proliferation resistant are they?
Which components are particularly sensitive for proliferation? And regarding the
laser itself, which parameters determine whether a laser can be used for uranium
enrichment, and which values for these parameters are important. These are signifi-
cant concerns for both Swedish export control and international export control ef-
forts within the Nuclear Suppliers Group, the control regime that regulates export of
sensitive nuclear technology.

Because the chemical properties of isotopes of an element are practically identical,
most enrichment methods utilize the mass difference to separate isotopes. The prop-
erty used by laser based enrichment methods is instead the different light absorption
properties of different isotopes. At certain wavelengths, light is only absorbed by
one of the isotopes, which leads to a selective excitation. In a following step, excited
atoms or molecules are separated from non-excited, thus an enrichment of the de-
sired isotope is achieved. As opposed to most isotope separation methods, the char-
acteristic process step is not based on the mass difference between the isotopes, but
the difference in absorption spectrum. The following step, the actual separation,
differs between different laser enrichment methods.

Laser based separation methods can be divided into atom based and molecule based
methods. Molecule based methods utilize the differences in vibrational energy for
different isotopes, and the selectively excited molecules can be separated, for exam-
ple by dissociation or condensation. Atom based methods utilize the differences in
excitation energy of electrons by selective ionization, and the charged isotope can be
separated with an electromagnetic field. As a result of the two methods utilizing
different fundamental principles to separate the isotopes, their designs show several
vital differences. All the methods use lasers to excite the isotope or isotope com-
pound that is to be separated.

Similar to other enrichment methods, laser based methods are exposed to prolifera-
tion. In this study, extensive physical calculations have been used to estimate the
requirements for the technical equipment for one of the two methods, i.e. AVLIS.
By determining the electron transitions for uranium and their optical properties, a
more limited parameter space for the laser’s usefulness has been identified. The
report also describes the methods and the physical basis for them.
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1. Inledning

Isotopanrikning &r en process dar olika isotoper av ett grundamne separeras fran
varandra. Isotoprena &mnen har manga anvandningsomraden inom medicin, elektro-
nik och grundforskning. Den dverlagset storsta tilldmpningen ar emellertid anrikning
av uran for anvéndning som brénsle i kdrnenergiindustrin. Den separationsmetod
som sedan lang tid & dominerande for anrikning av uran for tillverkning av karn-
bransle &r gascentrifugering. Dessutom finns ett antal anrikningsmetoder som an-
vands i mindre utstrackning, eller tidigare anvéants, exempelvis gasdiffusion.

Gemensamt for alla anrikningsmetoder ar att nagon egenskap som skiljer mellan
isotoperna, i allmdnhet masskillnaden, utnyttjas for att separera dem. Vanligtvis ar
selektiviteten 1dg och darmed ger ett enskilt anrikningssteg mycket lag anrikning.
For de flesta metoder kravs saledes flera anrikningssteg for att uppna énskad anrik-
ning. Hur manga steg som kravs avgors dels av hur effektivt varje steg ar, dels av
hur mycket materialet skall anrikas. D& manga anrikningssteg kravs kopplas dessa
steg normalt sett i sa kallade kaskader. En kaskad ar en sammankoppling av ett antal
anrikningssteg, gjord pa ett sadant satt att den ar optimal eller nastan optimal for ett
visst flode och en viss anrikning. Fér metoder som kraver manga anrikningssteg,
exempelvis gascentrifugering, &r kaskadteori en grundldggande komponent for en
effektiv anldggning.

I anrikningssammanhang anvénds begreppet SWU, separative work unit. SWU kan
dels anvandas for att ange hur mycket separationsarbete som kravs for att anrika en
viss méngd uran av en given anrikningsgrad till en annan anrikningsgrad, dels for att
ange kapaciteten hos en anldggning eller ett anrikningssteg. Enheten kan anvéndas
for att ange en specifik centrifugs effektivitet men &ven for en hel anldggning. SWU
ar saledes ett effektivt matt bade for att jamfora olika anrikningsmetoder och for att
bedéma vad en viss anlaggning klarar av under ett ar.

Isotopanrikning anvands huvudsakligen for att anrika uran for fredlig anvéandning i
karnbréansle, men tekniken kan &ven anvéandas for att tillverka héganrikat uran for
karnladdningar. Dérmed finns en risk att komponenter till eller kunskap om dessa
anlaggningar sprids till proliferatérer. FOr att motverka spridning av kénsliga pro-
dukter inom karnteknikomradet har ett stort antal av de lander som forfogar Gver
karnteknisk kompetens bildat organisationen Nuclear Suppliers Group, NSG*. Anta-
let medlemsstater ar for narvarande 48. Organisationen sammanstéller riktlinjer for
export av kérnteknisk materiel, bland annat i form av kontrollistor 6ver kénsliga
produkter, bade sadana som exklusivt anvands i karnbrénslecykeln och sadana pro-
dukter med dubbla anvandningsomraden som kan anvandas bade i och utanfor karn-
branslecykeln, sa kallade dual use-produkter. Dessa riktlinjer implementeras sedan
som en del av respektive medlemsstats lagstiftning. Inom EU sker detta i form av
EU-forordningen 428/2009 om uppréattandet av en gemenskapsordning for kontroll
av export, dverforing, formedling och transitering av produkter med dubbla anvénd-
ningsomraden, med uppdateringar, dar bade exklusiva produkter och dual use-
produkter listas. For att dessa kontrollistor ska inkludera produkter som &r ké&nsliga
for spridning och samtidigt exkludera produkter som inte ar det maste ibland av-
gransningar goras. Dessa avgransningar kan gdras exempelvis genom att en produkt
klassas som kanslig om vérden pé vissa parametrar ligger inom ett visst intervall.
Var dessa granser dras ar av stor vikt eftersom all k&nslig material ska omfattas
samtidigt som 6évrig export inte drabbas av onddiga inskrankningar.

! http://www.nuclearsuppliersgroup.org
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Laseranrikning ar en metod som flera aktorer b&rjade intressera sig for nar praktiskt
anvandbara lasrar utvecklades. Trots ett intensivt utvecklingsarbete i flera stater har
tekniken an sa lange inte visat sig tillrackligt tekniskt och ekonomiskt effektiv for att
konkurrera med gascentrifugering. Senare framsteg inom laserteknik har emellertid
gjort att det inte gar att utesluta att laseranrikning i framtiden blir ett alternativ till
gascentrifugering bade vad géller effektivitet och kostnad.

Den teoretiska grunden for laser lades i bérjan av 1900-talet men det dréjde till 1960
innan den forsta fungerande lasern tillverkades. Under 1970-talet borjade kraftfulla
lasrar framstéllas och darmed méjliggjordes en stor méngd nya tillampningar. En av
dessa tillampningar var laserbaserad isotopseparation.

Forskning pa isotopseparation genom selektiv jonisation av atomer, (Atomic Vapor
Laser Isotope Separation, AVLIS), inleddes redan 1972 vid Lawrence Livermore
National Laboratory (LLNL)Z 1975 hade man nétt s& Iangt att man lyckades skapa
en anlaggning med kapacitet att anrika milligrammangder av uran till ca 3 % anrik-
ningsgrad. D4 anlaggningen vid LLNL byggdes om och moderniserades i borjan av
1980-talet hade totalt ca 5 kg anrikat uran framstéllts. Parallellt med forskningen vid
LLNL inleddes ett samarbete med Los Alamos National Laboratory (LANL),
Special Isotope Separation Project, for att isotopanrika plutonium. Isotopanrikning
av plutonium for anvéndning i kérnladdningar betraktades vid den hér tidpunkten
som ett av de lovande anvandningsomradena for AVLIS.

USA var forst med forskning pa urananrikning med laser men forskning inleddes
aven i andra lander. | Frankrike bérjade COGEMA, under CEA:s dversyn, forskning
for att utveckla atombaserade laseranrikningsmetoder inom SILVA-programmet
(SILVA &r den franska forkortningen p& AVLIS)®. Under andra halften av 1990-talet
hade man nétt s& langt att anlaggningarna uppvisade isotopseparation vars kvalitet
och pris var konkurrenskraftigt med de kommersiella metoder som anvandes for att
forse varldsmarknaden med anrikat uran. 1984, samma ar som COGEMA i Frank-
rike inledde AVLIS-forskning, bildades i Japan ett konglomerat mellan industri och
forskningsinstitut som resulterade i en forsoksanlaggning som framgéngsrikt lycka-
des anrika uran. Aven i Sovjetunionen bedrevs vid denna tid forskning pd AVLIS.

Den forsta fungerande separationen med molekylbaserade metoder, (Molecular
Laser Isotope Separation, MLIS), genomfordes i slutet av 1970-talet, da for andra
amnen 4n uran. Metoden ansags da valdigt lovande och det dréjde inte lange innan
man bérjade experimentera med uranhexafluorid. 1 Tyskland* inleddes ett program
under URENCO for studier av MLIS och i Sydafrika® valde man att helt fokusera pa
MLIS och lyckades aven med att anrika uran i en pilotanlaggning. | Sovjetunionen
inleddes forskning, huvudsakligen for att bringa klarhet i de egenskaper hos uran-
hexafluorids spektrum som &r av stor vikt for MLIS, men &ven framgangsrikt prak-
tiskt arbete med forsoksanlaggningar har gjorts.

I laseranrikningsteknologins tidiga skede betraktades MLIS som mycket lovande.
Fordelarna gentemot AVLIS var dels att uranhexafluorid var en sedan tidigare véal-
ké&nd substans eftersom den anvants i andra anrikningsmetoder, och dess egenskaper
var val utredda. Dessutom undviks hela problematiken med urandnga eftersom just
uranhexafluorid anvénds. Vid denna tidpunkt var det dessutom inte helt oviktigt att

2 http://www.osti.gov/scitech/servlets/purl/16710

3 http://www.iaea.org/inis/collection/NCLCollectionStore/_Public/18/037/18037097.pdf

* http://www.iaea.org/inis/collection/NCLCollectionStore/_Public/27/014/27014297.pdf

® M. van der Linde och L. Feris, Compendium of South African Environmental Legislation, Pretoria University
Law Press, Pretoria, 2010

SSM 2016:03 5



det var lattare och billigare att framstalla lasrar i IR-omréadet, som anvands vid
MLIS, &n det synliga, som anvénds vid AVLIS.

Det skulle emellertid visa sig att MLIS inte var befriad fran problem. Inom AVLIS
insdg man tidigt vilka steg som var optimala for processen, dven om vissa av dessa
innebar stora tekniska utmaningar. Hos MLIS finns det tvartom en uppsjé olika
metoder som konkurrerar med varandra. Den kanske mest avgdrande skillnaden &r
att hos AVLIS anvands laser for att jonisera U, vilket innebér att elektromagnetisk
separation i princip ar sjalvskriven eftersom metoden ger en nastan hundraprocentig
separation. Hos MLIS &r det istallet just separationssteget som har inneburit en stor
utmaning. Nar uranhexafluoridmolekylerna ar vibrationsexciterade &r det inte up-
penbart vilken metod som ska anvandas for att separera de exciterade molekylerna.
De flesta lésningarna uppnar i likhet med gascentrifugering endast begransad sepa-
ration i varje steg. Dessutom ar sjalva excitationsfysiken fér molekyler betydligt mer
komplicerad an for uranatomen.

Studien av laseranrikning i den har rapporten ger en éversikt 6ver bade AVLIS och
MLIS men fokuserar huvudsakligen pa AVLIS. Orsaken till detta ar delvis att det &r
den av de tvd metoderna som forefaller ha storst kommersiell potential, men framfor
allt erbjuder fysiken kring AVLIS storst mojligheter till berdkningsbaserade kvanti-
tativa studier. De grundldggande processerna ar tdmligen vél kdnda och mycket
information om de grundlaggande processerna finns publicerad, d&ven om mycket f&
detaljerade resultat finns publicerade. Huvudsyftet for berékningarna &r att reda ut
vilka krav som stalls p& en laser som anvands for selektiv excitation av *U och
samtidigt som excitation av den tyngre isotopen 2*®U undviks i stérsta mdjliga man.
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2. Laser

Termen laser beskriver en teknik som anvénds for att skapa en viss sorts ljus. Tekni-
ken som avses ar baserad pa fenomenet stimulerad emission. Den underliggande
teoretiska beskrivningen av stimulerad emission, som mojliggdr laserteknologi,
gjordes av Einstein 1917. Under 1950-talet resulterade forskning i praktiskt anvand-
bar laser, eller i sjalva verket s& kallad maser® eftersom det inte rérde sig om
elektromagnetisk stralning i det synliga spektrumet. Mot slutet av artiondet, efter
introduktionen av en resonanskammare for att generera en koherent ljusstrale, intro-
ducerades begreppet LASER, Light Amplified by Stimulated Emission of Radiation.
Denna forkortning beskriver precis vad laser ar; med hjalp av ljus astadkoms stimu-
lerad emission av stralning. 1960 skapades den forsta anvandbara lasern. Dessa
tidiga lasrar var forhallandevis primitiva och manga av de egenskaper som kanne-
tecknar laser och gor teknologin anvandbar i manga applikationer har tillkommit
senare. Exempel pa detta ar det stora antal laseraktiva amnen som mojliggor ett stort
urval av frekvenser hos det genererade ljuset, hdgeffektslaser, kontinuerlig laser (de
tidiga lasrarna var enbart pulsade). Utdver dessa landvinningar har lasern utvecklats
enormt vad galler energiatgang, miniatyrisering och tillverkningskostnad. Dagens
lasrar har manga tillampningsomraden men den fysikaliska princip som gor det
mojligt & densamma, stimulerad emission.

Dé en atom absorberar energi, exempelvis i form av ljus, exciteras elektroner till
hogre energinivaer. Skillnaden mellan den exciterade nivan och grundtillstandet
motsvarar den absorberade energin. Excitation &r endast mojlig till diskreta nivaer
och dérfor kan atomen enbart absorbera fotoner med energi som motsvarar Gver-
gangarna mellan dessa nivaer. Den exciterade elektronen har hogre energi an grund-
tillstindet och kan spontant aterga till detta. Vid atergang till grundtillstindet avges
en foton med energi motsvarande skillnaden mellan den exciterade nivan och grund-
tillstindet. Saledes avges ljus med vissa specifika frekvenser. Detta fenomen kallas
spontan emission. Genom att valja material och excitationskélla sa att bara excitat-
ion mellan tva specifika nivaer erhalls har de fotoner som avges alltid samma energi.
Det ljus som avges har alltsd en enda vaglangd och frekvensen bestams av energi-
skillnaden mellan excitationsnivéaerna:

hv, =E, -E,

| laser utnyttjas dessutom stimulerad emission for att f koherent ljus. Processen
inleds med att elektroner pa nagot satt exciteras till den hégre liggande nivéan. Detta
kan till exempel goras med hjalp av en blixtlampa eller en annan laser men det kan
ocksa goras pa kemisk vag. Det viktiga har ar inte att den dvre nivan fylls pé selek-
tivt utan att tillrackligt manga elektroner lyfts fran den lagre grundnivan till den

hogre exciterade nivan s att flera elektroner befinner sig i den hogre an den lagre
nivan, vilket kallas for att man far en inverterad population. Eftersom den hogre
nivan inte &r stabil kommer en elektron for eller senare’ att deexciteras och sanda ut
en foton. Eftersom vaglangden och darmed energin for denna foton exakt matchar
gapet mellan den dvre och lagre nivan kan den att virtuellt véxelverka® med de exci-
terade elektronerna och stimulera dem till att ocksa deexciteras och utsanda fler
fotoner. Dessa fotoner kommer att ha samma fas och riktning som den ursprungliga
fotonen. Om fotonerna kan fas att passera genom exciterat material kan kedjor av
stimulerad emission skapas varpa koherent ljus genereras. Vanligast och enklast ar

® MASER, Microwave Amplification by Stimulated Emission of Radiation.

" | fragan om de niv&er och energiskillnader det ror sig om har ar medellivslangden for en exciterad niva oftast
brékdelar av sekunder, fran mikrosekunder ner till nanosekunder.

8 Se till exempel http://hyperphysics.phy-astr.gsu.edu/hbase/mods5.html.
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det att den sé& kallade pumpningen upp till den hogre energinivan gors i pulser vilket
ocksa ger en pulsad laserstrale, men det finns pumpprocesser som kan ske kontinu-
erligt och som standigt fyller pa den hogre energinivan vilket mojliggér en kontinu-
erlig laserstrale.

For att skapa den valbekanta laserstralen anvands en optisk resonator. Resonatorn
utgors i sin enklaste form av en cylindrisk kammare med tva motsatta speglar. Av-
standet mellan speglarna anpassas efter vaglangden hos de avgivna fotonerna for att
astadkomma konstruktiv interferens. Fotoner som emitteras vinkelratt mot speglarna
kommer alltsa att passera genom kammaren upprepade ganger och ge upphov till
ytterligare stimulerad emission.

Laserljus har flera egenskaper som gor att det kan anvandas for att selektivt excitera
uranatomer eller uranmolekyler. Eftersom laserljus kan genereras vid i princip en
enda frekvens, det vill saga den har smal sa kallad bandbredd, kan det anvindas for
att excitera atomer och molekyler mellan valdigt specifika energinivéer. Utover
laserljusets specifika frekvens har lasern fordelen att den kan fokuseras pa ett valdigt
litet omréde. Detta ger en mojlighet att pa ett kontrollerat satt styra exakt nar och hur
mycket atomerna ska belysas i olika steg i processen.
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3. AVLIS

Den ena av de tva huvudsakliga varianterna av laseranrikning ar AVLIS, Atomic
Vapor Laser Isotope Separation. Till skillnad fran den andra varianten MLIS, Mo-
lecular Laser Isotope Separation, &r det uranatomer och inte en uranférening som
separeras. Kort sammanfattat har AVLIS fyra grundldggande processteg: férangning
av uranatomer, excitation och jonisering av uranatomangan genom bestralning, se-
paration av joniserade atomer och uppsamling av separerat material.

Produktflode
Kondensering, Separation Kondensering,
produktstrom | | avfallsstrom
A 1
Laser ___: Bestralning Avfallsflode
==

Forangning

<+— Matarflode

v

Figur 1: Flédesschema for AVLIS.

Den anrikade produkten bestar efter separationen, till skillnad fran matarflodet, av
joniserade atomer. Detta innebdr att en eventuell flerstegskonfiguration i kaskader
kraver att produktstrommen atergar till grundtillstandet for att kunna matas vidare in
i nasta anrikningssteg. AVLIS kan emellertid uppnd mycket hég separation i varje
steg varfor langa kaskadkonfigurationer normalt sett inte ar nodvandiga.

3.1. Férangning

For att laser ska kunna anvéndas for att excitera uranatomer krévs det att uran-
materialet foreligger pa en form som mojliggor bestralning pa ett effektivt satt. Den
for AVLIS anvanda metoden ar att i en vakuumkammare generera en riktad strale av
urandnga. Uranangan propagerar uppat och fardas in i kammaren dar den laserbest-
ralas. Manga krav stalls pa angan for att laserexcitationen ska bli effektiv vilket i sin
tur staller speciella krav pa sjalva forangningsprocessen. De krav som stalls pa
angan diskuteras i detalj nedan men de viktigaste egenskaperna ar att angstralen har
hog densitet och &r vél kollimerad samt ar befriad fran joner. For att generera en
urananga finns i huvudsak tva mojligheter; forangning med elektroresistiv uppvarms-
ning och forangning med elektronstrale. Den forsta metoden innebar att en elektrisk
strom Over ett motstand genererar varme. | den andra metoden anvénds en riktad
elektronstrale for att varma uranmetallen. Varfor den senare metoden ar att foredra,
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trots att den ar mer komplicerad, forklaras nedan. Det bor noteras att materialet inte
behover bringas till kokning for att frigbra uranatomer, utan angtrycket 6ver ytan
stiger med stigande temperatur redan fran laga temperaturer dven om processen gar
avsevart mycket snabbare nara kokpunkten, se nedan.

For att maximera bestralningen formas uranstrémmen till en tunn lakansformad yta,
likt ett draperi eller gardin, vars tjocklek anpassas till laserstrélens bredd for att ge
en maximal absorption av laserstralen som passerar genom angstrémmen.

3.1.1. Densitet

Uranangan skall ha hdg densitet for att kunna ge en hog produktionsrat i anldgg-
ningen. Vid Iag densitet kan den fulla effekten hos lasern inte utnyttjas eftersom en
del av laserljuset kommer passera igenom hela strommen av urananga utan att ab-
sorberas. For att motverka detta maste strommen i sa fall goras mycket bred. Det
finns emellertid nackdelar med for hog densitet i dngstrommen. Ar angan for tét
okar antalet kollisioner efter bestrdlningen mellan laddade 2**U-atomer och oladdade
238-atomer dar laddningen éverférs. Darmed far man dels oladdade ***U-atomer,
dels laddade #*®*U-atomer. Eftersom separationssteget skiljer laddade atomer fran
oladdade atomer &r det av stor vikt att den laddade delen av uranangan innehaller sa
ldg andel U som mojligt men separationen forsdmras aven av att oladdat **°U
forsvinner med avfallsstrommen. Vid for hdg densitet kan dessutom atomer excite-
ras via kollisioner fore bestralningen. Eftersom laserfrekvensen ar vald for att exci-
tera atomer fran grundtillstandet till ett specifikt excitationstillstand gar selektivitet-
en forlorad om atomer foreligger i oonskade excitationstillstand. Detta gar till viss
del att ta hojd for genom att excitera med flera lasrar, anpassade &ven for de vanlig-
aste kollisionsexciterade tillstinden, dven om detta gor processen bade dyrare och
mer komplicerad.

3.1.2. Kollimering

Ut6ver att angstralen ska ha hog densitet kravs det att den ar sammanhallen och har
en och samma riktning. Detta mojliggor att laserstralen kan anldggas vinkelratt mot
angstralen och darmed undviks den icke-termiska Dopplerforskjutning eftersom
angans flodeshastighet i laserns riktning ar forsumbar. Dopplerbreddning pa grund
av slumpmassiga termiska atomrorelser i angan elimineras emellertid inte. Vid
forangning kommer den férangade metallen att propagera med en vinkelférdelning
som ar beroende av forangningshastigheten. Ju hagre forangningshastigheten ér,
desto snabbare ror sig angan och angstrommen blir smalare och mer kollimerad, det
vill saga farre atomer far i vag i andra riktningar an rakt uppat. Férangningshastig-
heten beror huvudsakligen pa temperaturen och féljaktligen ger hdgre temperatur en
béttre angstrale. De hoga temperaturerna staller emellertid stora krav pa férangning-
skammaren och for hdga temperaturer ger upphov till ett antal problem. Till exem-
pel, ju hogre temperaturen ar, desto mer termisk jonisation blir det i angan vilket
paverkar jonisationen i det kommande separationssteget mycket negativt. Dessutom
Gkar hoga temperaturer risken for att materialet som angkammaren ar gjord av ska
skadas. Detta medfor dels att kammarens livslangd férsamras, dels att uran kan rea-
gera med amnen i kammaren och bilda uranféreningar som férorenar angstralen.
Exempelvis uranoxider, som kan bildas vid reaktion med karlet, forsamrar dels den-
siteten i metallangan, dels paverkas selektiviteten i jonisationssteget kraftigt nega-
tivt. Det dr darfor av stor vikt att kammaren &r gjord av, eller har en ytbeldggning av,
ett material som &r bade kemiskt inert och mycket varmetaligt.
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3.1.3. Neutralt fléde

For att separationssteget ska bli effektivt maste uranatomerna i férangningssteget
vara elektriskt neutrala. Sjalva laserjoniseringen gors selektivt p& **°U s att denna
isotop kan separeras just pa grund av sin laddning efter joniseringen. Om laddade
partiklar skapas vid fordngningen kommer dessa inte att vara selektivt joniserade
utan kan vara bade ***U och #®U, och darmed kontamineras strommen av laddade
partiklar fran laserjoniseringen in i separatorn. Detta kan fa en mycket stor effekt
som accentueras vid anrikning fran naturligt eller utarmat uran dar halten **®U ar
hogre. Eftersom vanligtvis endast en mycket liten del av alla atomer utgérs av *U
och det &r dessa atomer som joniseras av lasern, racker det att en liten andel av ato-
merna joniseras vid forangning for att en stor del av de laddade atomerna efter laser-
jonisering ska utgoras av “®U. Vid generering av metall&nga med elektroresistiv
uppvarmning bildas en stérre andel joner &n for andra metoder. Darfor bor en annan
metod anvandas. Aven med elektronstréle bildas joner i metalldngan pa grund av
termisk jonisering, men i nagot mindre utstrackning. For att komma till ratta med
problemet anvands en metod dar ett elektromagnetiskt falt anlaggs efter forang-
ningssteget for att avskilja laddade partiklar innan dessa nar laserbestralningen. De
laddade atomerna avskiljs fran strémmen av uranmetallanga och samlas upp i en
kollektor dar de neutraliseras och fors tillbaka till forangningskammaren.

3.1.4. Férangningsmetod

For att foranga uranmetall kravs mycket hoga temperaturer eftersom urans kokpunkt
vid atmosfarstryck ar 4404 K. Den for laserbestralningen mest gynnsamma tatheten
ar ungefar 10" atomer/cm®, vilket motsvarar ett tryck p& 10 atmosfarer. Detta ang-
tryck kan uppnas® redan vid 2400 K. Uran&ngan ar kemiskt mycket aggressiv'® och
stdller mycket héga krav pa de material som kommer i kontakt med urandngan. De
material som av Nuclear Suppliers Group betraktas som taliga specifikt for urananga
ar yttriumoxid och tantal''. Utdver dessa namns i dual use-listorna ett antal material
for flytande aktinider generellt'. Kylning av de omgivande vaggarna &r i praktiken
inte ett alternativ eftersom den avgjort storsta energiatgdngen hos AVLIS &r vid just
forangningssteget och kylning skulle cka energiatgangen ytterligare.

Vid forangning med elektroresistiv uppvarmning tas varmen upp fran ett omgivande
element vilket medfor att temperaturen ar hogst vid gransskiktet mellan uranmetal-
len och det omgivande karlet. Detta utsétter som ovan namnts kérlet for stora pa-
frestningar. Vid forangning med elektronstrale ar tvartom temperaturen hogst vid
ytan och lagst vid gransskiktet mot karlet. Problemet forsvinner emellertid inte helt
ens med elektronstrale pa grund av konvektiv uppvarmning av karlvaggarna, men i
det optimala fallet kan uranmetallen mot vaggarna rentav hallas i fast fas.

For att laserexcitationen i det efterfoljande steget ska bli effektiv maste uranmetallen
forangas i en riktad strale med hog densitet vilket i sin tur innebar att metallen ska
vara placerad pa ett sitt som gor detta mojligt. Férangningen gors effektivast med en
elektronstrale men det & mycket svarare att astadkomma den linjart utbredda dra-
periliknande forangningsregionen som kravs for att fa ratt form pa angstrommen
med denna metod dn med elektroresistiv uppvarmning. En linjar bestralningsregion

9 Honig, R.E. (1969), Vapor pressure data for the solid and liquid elements, RCA Laboratories, David Sarnoff
Research Center.

1% Hett uran, bade i vatske- och gasfas, ar mycket korrosivt och mé&nga traditionella konstruktionsmaterial
klarar inte av dess pafrestningar.

™ INFCIRC/254/Rev.12/Part 1, Annex B, 5.7 Explanatory Note

2 INFCIRC/254/Rev.9/Part 2, 2A
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astadkoms antingen av en elektronstrale som passerar genom ett magnetfélt som ger
en linjar utbredning, eller av en svepande punktstrale.

En elektronstrale ger d&ven mer fokuserad uppvarmning och darmed hogre densitet
hos metalldngan, samt har dessutom hogre verkningsgrad och &r darmed mindre
energikravande. P& grund av ovan namnda orsaker ar uppvarmning med elektron-
strale effektivare 4n elektroresistiv uppvarmning for att generera uranmetallanga.

3.2. Bestralning

For bade AVLIS och MLIS utnyttjar man det faktum att fotoner, i detta fall laserljus,
absorberas lite olika fér de tva uranisotoperna 2*°U och 2*®U till att vélja ut atomer av
den ena isotopen. | princip finns det ett stort antal olika satt att gora detta pa men i
praktiken &r det bara ett fatal som &r anvandbara. Gemensamt for bade AVLIS och
MLIS &r att laserljus anvands for att excitera atomer respektive molekyler av endast
%5 och inte **U men sedan skiljer sig de tv metoderna &t med avseende pa hur de
exciterade atomerna/molekylerna skiljs fran de évriga. Nedan kommer vi att i viss
detalj att forklara de fysikaliska principerna bakom AVLIS da de i studien ingdende
berékningarna har fokuserat pa denna metod.

For att 6ver huvud taget kunna skilja de tva isotoperna at sa maste en separationsme-
tod utnyttja ndgon egenskap som skiljer sig at mellan dem. For AVLIS &r det isotop-
skiftet i elektronstrukturen som &r nyckeln till anrikningen. I en atom fyller elektro-
nerna upp olika nivaer (skal) p& grund av utbytes- och korrelationseffekter som
populart brukar kallas uteslutningsprincipen. Denna princip sager att tva fermioner
(en typ av partiklar som innefattar elektronen) inte kan befinna sig i exakt samma
kvantmekaniska tillstdnd. | komplexa atomer med manga elektroner blir denna niva-
struktur mycket komplicerad med flera lager av strukturer och understrukturer. Den
exakta elektronstrukturen kan i princip beraknas med den s kallade Dirac-
ekvationen®, men p& grund av det otroligt stora antalet frihetsgrader for tyngre ato-
mer, se kapitel 5, s& maste vissa approximationer goras med avseende pa hur
elektronernas kollektiva vagfunktion beskrivs. Gors dessa approximationer pa ett
lampligt satt kan man oftast erhalla mycket exakta numeriska I6sningar av ekvation-
en som val beskriver elektronstrukturen dven for sa tunga och komplexa atomer som
uran.

3.2.1. Isotopskift

Isotopskiftet, det vill sdga skillnaden i energi for motsvarande niva i tva olika isoto-
per, som férekommer mellan alla olika isotoper* och inte bara uran, kan delas upp i
tva olika bidrag; massbidraget och faltbidraget. Det forsta, som &ven kallas det nor-
mala bidraget, beror bara pa skillnaden i massa for de olika isotopkarnorna och &r en
foljd av den strikta kvantifieringen av systemets rérelseméngdsmoment. | ett kvant-
mekaniskt system ar enbart vissa varden tillatna for vissa storheter, vilket ar sjélva
basen i den nivastruktur som observeras. Rorelsemangdsmomentet ar en sadan stor-
het och det totala rorelsemangdsmomentet har tva bidrag, elektronernas spinnmo-
ment och orbitalmomentet. Orbitalmomentet brukar lite forenklat ses som en egen-
skap som bara beror pa elektronernas rorelse da dessa ar flera storleksordningar

3 Eller som den mer korrekt borde kallas — Dirac-Coulomb-ekvationen, da den aven innehdller en potential-
term som beskriver atomkarnans p&verkan pa elektronerna. Dirac-ekvationen ar en relativistisk rorelseekvat-
ion som motsvarar den kanske mer kdnda icke-relativistiska Schrdodinger-ekvationen.

* Med isotoper menas i striktaste mening den relation som finns mellan tva atomer med samma antal proto-
ner men olika antal neutroner i karnan. De har alltsd samma laddning men olika massa. | vardagligt tal brukar
man ofta avse i princip samma sak, men tillampa termen p& enskilda typer av atomer om antalet neutroner
paverkar de egenskaper som man avser att beskriva.
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lattare &n kdrnan men en noggrann analys ger vid handen att det ar elektronernas och
kérnans kollektiva rorelse som bestdmmer orbitalmomentet. En mycket férenklad
bild av detta skulle vara att kdrnan vickar lite nar elektronerna roterar runt karnan
eftersom hela systemet ror sig runt det gemensamma masscentrumet, pd samma satt
som till exempel stjarnor med mycket tunga planeter i tat omloppsbana vickar lite,
och ju tyngre karnan ar, desto mindre vickar den vilket paverkar hur de tillatna or-
bitalerna ser ut och darmed dven dess energi. Det andra bidraget, faltbidraget, beror
pa formen pa den isotopberoende potentialen som elektronerna ror sig i. Bada bidra-
gen beskrivs i mer detalj nedan.

Beskrivning av orbitalmoment och faltbidrag

Nedan foljer en mer detaljerad beskrivning av de fysikaliska processerna bakom
anrikning med metoden AVLIS. Texten kan lasas éversiktligt utan att forstaelsen av
de évriga delarna av rapporten paverkas.

Energin for elektronsystemet beréknas enligt

E=(¥(PIM, JH,[¥(PIM, )),

dar W(PJM;) ar mangelektronvagfunktionen for den kollektiva kvanttalsuppsatt-
ningen P (paritet), J (relativistiskt rérelsemangdsmoment) och M; (projektionen av
rorelsemangdsmomentet). Dirac-hamiltonianen (i atoméra enheter, det vill sdga dar
ljushastigheten, elementarladdningen och elektronens massa dimensionsldst satts till
1) skrivs som

Hp :i‘,(ai P +(ﬁi —1)+V(I’i ))+ZN:i

1 i<j ru‘

dar o; och g ar Dirac-matriser, p; & momentoperatorn, r; ar positionsvektorn for
elektron i, rj; &r distansvektorn mellan elektronerna i och j och V(r;) & monopolbi-
draget av Coulombpotentialen (det vill sdga det bidrag som erhalls om den utbredda
kdrnan ersitts av en punktladdning) i positionen r;. Givet ovanstdende sa kan stor-
ningen fran rekyleffekten, till ordningen

2

7 M
(a)M

dar « &r finstrukturkonstanten, Z karnans laddning, m, elektronens massa och M
kdrnans massa, berdaknas utgaende fran vantevardet for de egenvektorer som erhalls
fran variationsminimeringen av uttrycket for energin E, taget med rekyl-
hamiltonianen

1 oZ (a; -1,
H, :mi’j (pi P, _I’i(ai +|’|2J ij.

!® Elektronerna har ingen bestamd position utan bara en densitetsfordelning som bestams av vagfunktionen,
och kan dérfor inte heller anses rotera runt karnan. Trots det gar det att bade definiera och berékna vagfunkt-
ionens orbitalmoment.
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Som framgdr av uttrycket ovan beror de stérningsberdknade energinivaerna pa in-
versen av karnans massa. Om det bara vore massan i prefaktorn som paverkade alla
nivaer for en given isotop skulle detta bara leda till en rigid forskjutning av alla
nivaer'® och ingen férandring i energiskillnaden mellan tvé nivaer skulle ske, vilket
ar den for anrikning viktiga parametern. Vad som inte ar lika uppenbart ar att dven
momentoperatorn paverkas varfor en forandring dven av energiskillnaderna mellan
tva nivaer andras for olika isotoper. Massbidraget till forandringen i energidifferen-
sen och den motsvarande vaglangden for en dvergang ar av storleksordningen

M
A € (1+ 235 ]/"L.
M 238
Eftersom skillnaden i massa mellan den l&ttare och tyngre uranisotopen & mycket

liten blir massbidraget relativt litet, jamfort med till exempel massbidraget i isotop-
skiftet for véte.

Det andra bidraget till isotopskiftet, det sd kallade faltbidraget, orsakas av forand-
ringen i laddningsférdelningen i kérnan. Aven om antalet protoner &r samma for tva
isotoper s& kommer det dndrade antalet neutroner gora att protonerna forskjuts en
aning. Aterigen har inte protonerna och neutronerna négra fixa positioner, utan det
ar mer korrekt att tala om densiteter och laddningsférdelningar, och laddningsfor-
delningen for den tyngre isotopen ar oftast nagot mer utstrackt an for den lattare
isotopen. Om monopolbidraget fran Coulumbpotentialen ersétts med en mer realist-
isk fordelning i Dirac-hamilitonianen ovan sa ger en detaljerad analys vid handen att
det endast ar de elektronorbitaler som har en finit laddningstéthet i r=0 som ger ett
direkt bidrag till faltbidraget, det vill sdga s-orbitaler. Eftersom atomen &r ett mang-
kropparssystem med starka utbytes- och korrelationseffekter kommer dock stérning-
en av s-orbitalerna aven att paverka 6vriga orbitaler. Detta innebar ett formidabelt
berakningstekniskt problem som ligger bortom vad som &r mojligt fér mer &n de
enklaste atomer, men flera goda approximationer kan géras for mer komplexa sy-

stem. Utgéende fran den ostérda elektroniska laddningsférdelningen for niva i for
isotop A’ som erhalls fran Iosningen av Dirac-ekvationen ovan, ,Oie A kan energi-

skiftet mellan tva isotoper for niva I beraknas med forsta ordningens storningsréak-
ning till

P lpk ()= ()]

5Ei( 47r50 J J-

rr

r—r‘

Om den elektroniska laddningsférdelningen antas vara sfariskt symmetrisk*’ kan den
serieutvecklas som ett polynom och energiskiftet skrivas som

5E_(1)A,A' - F LA,A‘

i i,level
dér Seltzers nukleédra parameter &r

AA

LA :5<r2>A’Av+c15<r“> S

!® For denna typ av system ar den absoluta energin odefinierad utan en godtyckligt vald referenspunkt. En
forskjutning i energi av nivaerna paverkar inga processer som systemet kan genomga.

7 Aven om urankarnan ar prolat, cigarrformad, s &r elektronernas laddningsférdelning néstan sfarisk och
felet i energi jamfort med det exakta vardet som approximationen leder till &r i sammanhanget férsumbart.
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och beskriver variationen i den nukleara laddningsférdelningen mellan de tva isoto-

S = )

0.s.v. Den elektroniska nivafaktorn beror pa den elektroniska laddningstatheten i
origo,

2
I:i,level :2_7[2( ° j|‘P(01|2 ’

3 Are,

Till slut kan faltbidraget till isotopskiftet i frekvensen for en Gvergang mellan tva
nivéer U och | skrivas som

h = Fline

LA,A’
dar h &r Plancks konstant och den elektroniska linjefaktorn ar

2
I:Iine = Z_ﬂ Z[ ° JAPP(O)Z !
3n \4dng,

dar forandringen av den elektroniska laddningstétheten i origo mellan de tvé orbita-
lerna ar

Aw(0)” = pS(0)-pf (0).

Forandringen av den nukledra laddningsfordelningen 6kar med 6kande atomnummer
sa faltbidraget till isotopskiftet 6kar for tyngre atomer samtidigt som massbidraget
minskar. For uran ar faltbidraget mer an tva storleksordningar storre 4n massbidra-
get.

Hyperfinsplittring

I samband med isotopseparation med AVLIS av uran talas det ofta om hyperfinni-
vaer. Elektronernas spinnfrinetsgrader kan véxelverka med spinnfrihetsgrader i kar-
nan vilket gor att de tidigare degenererade nivaerna kan splittras upp pa flera under-
nivaer, med en energiskillnad mellan den lagsta och hégsta hyperfinnivan som &r
ungefar av samma storleksordning som isotopskiftet. 22U har inget nettokérnspinn, |
=0, samtidigt som 2*°U har ett karnspinn pa | = 7/2. S&lunda uppvisar **U hyperfin-
nivaer som den tyngre isotopen inte har. Detta framhalls mycket ofta i litteraturen,
men har mycket lite med den selektiva isotopeffekten att gora. Det ar snarare sa att
denna splittring férsvarar anrikningen da de éversta hyperfinnivéerna i 2°U skiftas
uppat i energi, narmare motsvarande osplittrade niva i **®U, s& att den nodvandiga
vaglangden for en dvergang till det eftertraktade exciterade tillstandet narmar sig
vaglangden for motsvarande 6vergang i 2°U.

For att undvika att kontaminera strommen av anrikat uran maste delar av utbytet
offras och de Gversta hyperfinniverna utnyttjas inte for anrikning. Hyperfinsplitt-
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ringen ar olika stor for olika nivéer sa effekten for olika Gvergangar varierar och i
vissa fall sker ingen splittring alls, beroende pa kombinationen av kvanttal. Till
exempel &r grundtillstdndet 5f °6d *7s? i 2°U inte hyperfinsplittrat samtidigt som det
exciterade tillstndet 5f °6d *7s'7p ! uppvisar en relativt stor splittring. Slutsatsen ar
att det gar att vélja 6vergangar bade fran och till nivéer bade med och utan hyper-
finsplittring® s& lange de uppvisar en isotopberoende skillnad i energidifferens och
darmed vaglangd. Hyperfinsplittringen ar inget krav for AVLIS utan snarare nagot
man maste acceptera och hantera.

3.2.2. Deexcitation

Samtliga elektronprocesser ar reversibla och kan darmed ga at bada hallen. Likval
som laserljus kan excitera en elektron fran ett lagre liggande tillstand till ett hogre
kan elektronen dven deexciteras, d.v.s. 6verga fran det hogre till det lagre liggande
tillstandet och sanda ut en foton. Detta kommer ocksa att ske forr eller senare, och
varje tillstdnd éver grundtillstdndet har en viss genomsnittslig livstid for spontan
deexcitation. Utdver detta kan dvergangen fran ett hogre exciterat tillstand till ett
lagre &ven stimuleras om elektronen véxelverkar® med en foton med samma energi
som Gvergangsenergin mellan nivaerna, precis pa samma satt som i en laser. Om de
exciterade atomerna skulle fortsitta befinna sig i laserljuset, som har ratt vaglangd
for att bade excitera och stimulera till deexcitation, skulle atomerna mycket snabbt
aterga till grundtillstandet.

For att undvika detta finns det tva atgarder. Dels kan atomerna transporteras genom
och ut ur laserljuset sa snabbt att de i genomsnitt hinner exciteras men inte sedan
stimuleras till att deexcitera, vilket dock skulle kréva orealistiskt hoga hastigheter pa
angflodet. Dels kan laserljuset pulsas med en sadan frekvens och pulslangd att ett
stort antal atomer hinner exciteras under en puls men att pulsen inte &r langre &n att
atomerna inte hinner stimuleras till att deexciteras tillbaka till grundtillstdndet. Sam-
tidigt maste dodtiden mellan tva pulser vara tillrackligt lang for att atomerna ska
hinna passera ut ur stralen innan nésta puls kommer. Det laserljus som sedan jonise-
rar de selektivt exciterade atomerna maste sitta sd pass nara att atomerna inte hinner
spontant deexciteras innan de belyses igen. Olika energidvergangar har olika livsti-
der sa valet av 6vergang paverkar systemets geometri och vise versa. En for kort
livstid staller mycket hoga krav pa geometrin i systemet, samtidigt som livstiden ar
kopplad till sannolikheten for att en laserfoton dverhuvudtaget ska absorberas, sa en
for lang livstid ar inte heller lamplig.

I denna studie har vi inte analyserat dessa effekter men det kan konstateras att korta
pulser och langa dodtider minskar utbytet. En laser med en pulslangd pa 100 ns och
en repetitionsfrekvens pa 1 kHz?® kommer bara att belysa 1 atom av 10 000 som
passerar, resten av tiden kommer lasern att vara slackt. Detta paverkar inte renheten
i produktstrmmen som bara beror pé laserljusets kvalitet, men mangden produkt
minskar och mangden material som kravs for att producera en viss mangd °U 6kar.
Hur mycket det gar att 6ka repetitionsfrekvensen beror pa angflodets hastighet och
exakt vilken energiGvergang som har valts.

'8 Det gar i princip utmarkt att excitera fran djupare liggande nivaer som kan vara bade splittrade och osplitt-
rade, men detta skulle kréva hogre fotonenergier och mer komplicerade laserarrangemang.

' processen i fraga ar relativt komplicerad men bygger p& att de tva nivaerna, den exciterade och grundtill-
standet, bildar en virtuell dipol som kan véaxelverka med fotoner vars energi passar med dipolens resonans-
energi som motsvarar energiskillnaden mellan nivaerna.

2 Detta motsvarar minimikraven for att lasern ska vara under exportkontroll.
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3.2.3. Jonisation

For sjalva jonisationen finns tva huvudsakliga principer: multicolor och single-color
multi-photon®. Gemensamt for bada &r att man efter det att *U selektivt har excite-
rats till ett hogre liggande tillstdnd belyser uranstrommen med en eller flera ytterli-
gare lasrar som joniserar de exciterade atomerna men inte de som befinner sig i
grundtillstdndet. For multicolor har man ytterligare excitationssteg efter det forsta
selektiva steget och for vart och ett av dessa steg en laser med rétt frekvens. Dessa
frekvenser maste vara sadana att de inte kan excitera atomer fran grundtillstandet.
Fran det hogsta exciterade tillstandet har man sedan en jonisationslaser som jonise-
rar atomerna.

For single-color utnyttjar man enbart en laser for att jonisera de exciterade atomerna.
Detta sker genom att fotoner sé att sdga samarbetar och tva fotoner lyfter elektronen
frén det selektivt exciterade tillstdndet via ett virtuellt tillstand till ett hogre liggande
tillstdnd varifran ytterligare en foton med samma véaglangd joniserar atomen. Det
virtuella tillstindet har en mycket kort livstid som beror pa dess energi enligt Hei-
senbergs osékerhetsrelation,

AEAt <

N | SH

dar AE ar osakerheten i energi, det vill i det har fallet sdga skillnaden i energi
mellan grundtillstandet och det virtuella tillstdndet, At ar osdkerheten i tid, vilket i
det har fallet innebér det virtuella tillstandets livslangd, sa intensiteten hos laserljuset
maste vara mycket hog for att sannolikheten for att tvafotonsprocessen ska ske ska
bli acceptabelt hdg,

A A A A
Jonisation Jonisation
v, . Vs Andra mel-
yY Mellanniva 'y -
lanniva
V1 V2
= ===z = === Virtuell niva Forsta mel-
A .
. N lanniva
Selektiv excitat- ! Selektiv excitat-
jonsniva jonsniva
A%
0 Vo
Grundtillstand Grundtillstand

Figur 2: Jonisation med single-color multiphoton (véanster) och multi-color multipho-
ton (hoger).

2| princip skulle det g& att jonisera i ett steg fran det exciterade tillstdndet men sannolikheten fér att en foton
ska absorberas &r omvant proportionell mot energiskillnaden mellan initial- och sluttillstdndet sa en enstegs-

process blir and& mindre effektiv &n en flerstegsprocess med mindre skillnader mellan de tva tillstdnden. Se

sektion 5 for detaljer.
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Anvands flera virtuella excitationssteg kan AE minskas och darmed okas At. Pro-
blemet har blir att man forvisso far langre tid men man far ytterligare ett virtuellt
steg sé trots den langre tiden kan sannolikheten att lyckas bli mindre. Oavsett metod
anvands lasrar med minst tva olika frekvenser, den selektiva excitationslasern och en
eller flera jonisationslasrar. Dessa lasrar ar separerade s att de geometriskt bestralar
olika regioner av uranangan.

3.3. Separation

Eftersom laserbestralningen genererar en strdle med joniserade och icke-joniserade
atomer som ska separeras fran varandra ar en lamplig separationsmetod att lata stra-
len passera ett elektriskt falt. Aven om &ngstralen har ett véldefinierat flode ar den
inte perfekt kollimerad vilket innebér att elektrodernas utformning och placering
relativt stralen &r av stor vikt. Dessutom har angstralen plasmaliknande egenskaper
vilket gor att da den passerar ett yttre elektriskt falt genererar ett inre elektriskt falt
som motverkar det yttre elektriska faltet, samtidigt som de laddade jonerna i stralen
repellerar varandra vilket sprider ut stralen. | praktiken ar detta ett geometriproblem
som kan I6sas genom att man for en strale med en given densitetsfordelning, hastig-
hetsfordelning, kollimeringsgrad och jonisationsgrad kan bestdimma den optimala
utbredningen av det yttre elektriska féltet, och dd&rmed utformningen och placeringen
av elektroderna och uppsamlingskanalerna.

3.4. Uppsamling

Vid mindre anlaggning, som till exempel vid forsok eller i pilotskala, kan det vara
lampligt med satsvis produktion dar produkten, det anrikade uranet, samlas upp tills
man avbryter och uranet fors ut ur kammaren. Vid storskalig anrikning ger de ater-
kommande avbrotten troligen oacceptabla produktionsbortfall. 1 en kontinuerlig
process undviker man avbrott, men istillet maste uranet p& nagot satt foras bort fran
uppsamlingsutrustningen och ut ur kammaren under drift. En mojlig I6sning &r att
samla upp det gasformiga joniserade uranet (formellt ett uranplasma) pé en kollektor
som haller en temperatur som ar anpassad for att uranet ska kondenseras till flytande
form, samtidigt som atomerna neutraliseras genom att fanga upp en elektron. Det
flytande uranet kan sedan féras ut ur kammaren och antingen samlas upp for vidare
bearbetning eller foras in i ytterligare en anrikningskammare i en kaskad for anrik-
ning till hdgre renhetsgrader.
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4. Molekylbaserad laserisotopseparation

I likhet med energitillstanden for en elektron sa ar dven energitillstanden kopplade
till en molekyls vibrationer och rérelseméngdsmoment kvantiserade, med en upp-
delning i fin- och hyperfinstruktur. Medan AVLIS nyttjar isotopskift i elektronernas
energinivaer for att selektivt jonisera en viss isotop, nyttjar molekylbaserad laseriso-
topseparation, MLIS (Molecular Laser Isotope Separation), isotopskift i molekyl-
vibrationernas energinivaer. Sjalva separationsmekanismen skiljer sig at mellan
olika typer av MLIS, men samtliga varianter bygger pa en selektiv excitation av
vibrationsabsorberingsbanden hos gasformiga molekyler. Beroende pa molekyl
exciteras vibrationstillstanden av fotoner fran nara infrarott ned till mitten pa det
infraréda omradet®.

Vibrationerna hos en diatomar molekyl kan forenklat beskrivas som en harmonisk

oscillation med frekvenserna
1 |k
vV=— |—,
27\ u

dar k &r styrkan pa bindningen mellan atomerna och

_ mlmZ
m, +m,

ar den reducerade massan. Eftersom P beror av massorna m; och m, for de tva ato-
merna, kommer oscillationsfrekvenserna och darmed aven vibrationsenerginivaerna
variera mellan olika isotoper av samma &mne. Detta ar den grundldggande fysika-
liska mekanismen som mdojliggor selektiv excitation av vibrationsenergier vid MLIS.
Principen &r densamma for fleratomiga molekyler som dock har ett mer komplext
vibrationsspektrum eftersom varje méjlig parbildning ger upphov till ytterligare
energinivaer?. Energispektrumet for en perfekt kvantharmonisk oscillator har for-
men

E =hy(n+%).

n

Dér h ar Plancks konstant, n = 0 motsvarar grundtillstandet och n=1, 2, 3, ... mots-
varar det forsta, andra respektive tredje exciterade energitillstdndet, o.s.v. Eftersom
kopplingen mellan atomerna i en molekyl andras ndgot da vibrationstillstdndet exci-
teras dr avstanden mellan energinivaerna i praktiken inte helt konstanta, men formen
med hdgre och hogre excitationsnivaer kvarstar.

Isotopseparation av uran med MLIS utgar frdn uranhexafluorid, UFg, som relativt
enkelt kan hallas i gasform vid de laga temperaturer som ar aktuella for processen.
En forutsattning for att isotopseparation med molekylféreningar ska var mojlig ar att
de amnen som utgdr molekylen inte introducerar egenskaper som forsamrar selekti-
viteten hos den process som anvénds for separationen. Uranhexafluorid uppfyller
detta villkor eftersom naturligt fluor &r helt isotoprent (100 % '°F), vilket gér att
isotopskiften i vibrationsenergi hos UFg-molekylen endast &r beroende av egenskap-

2 Det infraroda omré&det kan delas in i Near Infrared (NIR) motsvarande vaglangder fran 780 nm till 3000 nm
(1,6 eV till 0,41 eV), Mid Infra-red (MIR) motsvarande vagléangder fran 3000 nm till 50 ym (410 till 25 meV)
och Far Infrared (FIR) motsvarande vaglangder fran 50 um till 1 mm (25 till 1,2 meV).

% Molekylens eventuella symmetrier paverkar ocksa energitillstanden.
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erna hos ?°U och *®U?. MLIS nyttjar den forsta exciterade nivdn av UF-
molekylens vibration som ligger 78 meV over grundtillstindet. Detta motsvarar en
laservaglangd pa 16 pm (630 cm™), d.v.s. infrarétt ljus utanfér det synliga omradet.
Isotopskiftet mellan ?°U och ?®U for denna niva ar 0,125 meV vilket motsvarar en
vaglangdsskillnad pa 0,025 pm och darmed stélls hoga krav pa laserns noggrannhet
och stabilitet.

Absorptionsspektrumet hos en molekyl paverkas aven av gasens temperatur via sa
kallad termisk Dopplerbreddning. | takt med att temperaturen hos gasen okar, bred-
das absorptionslinjerna och motsvarande resonanser "smetas ut" for att till slut éver-
lappa varandra. Den laga energidifferensen 0,125 meV for isotopskiftet hos UFg gor
att fotonabsorptionsfrekvenserna for >°U och #*®U 6verlappar redan vid rumstempe-
ratur. Detta innebar att temperaturen hos UFg-gasen maste hallas mycket lag, at-
minstone under 200 K, for att en selektiv excitation av 2°UFg-molekyler skall vara
mojlig. En 1&g temperatur ar ocksa nodvandig for att maximera andelen molekyler
som befinner sig i grundtillstdndet. Andelen UFg-molekyler i grundtillstandet dvers-
tiger 50 % forst nar temperaturen ar lagre an 95 K. Se figur 3 for en schematisk
bild av absorptionens temperaturberoende i det infraréda omradet hos uranhexafluo-
rid.
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Figur 3. Schematisk bild av temperaturberoendet for absorptionen hos ?**UFs (hel-
dragna linjer) och ?**UFs (streckade linjer), som funktion av invers vaglangd, kayser
[cm™]. Vid 300 K 6verlappar absorptionslinjerna varandra sa mycket att en selektiv
excitation i praktiken blir omgjlig. Notera att figuren inte &r skalenlig, absorptionstvéar-
snittet vid 300 K &ar egentligen mycket lagre. Absorptionen vid 80 K har ocksa for-
enklats och visar endast den sa kallade Q-grenen av spektrumet.

Utover att kyla uranhexafluoriden till en mycket 1ag temperatur, maste gasflodet ha
Iag tathet och hog hastighet. Den hdga hastigheten kravs for att laserljuset inte skall
hinna stimulera en redan exciterad molekyl, medan den laga tatheten kravs for att
minska antalet kollisioner, d bada dessa processer leder till deexcitation av moleky-
lerna. De specifika kraven pa gasflodet vid MLIS uppnés genom att uranhexafluori-

233 h 236

24 Naturligt uran innehéller aven en liten andel **U (0,005 %) samt sparmangder av 23U och ?*®U. Forekoms-
ten av dessa isotoper dr dock helt forsumbara i sammanhanget, bade MLIS och AVLIS.

% Schwab et al, Laser techniques applied to isotope separation of uranium, Progress in Nuclear Energy,
33(1), 217-264, 1998.

% Rockwood, Uranium Isotope Separation and Its Demand on Laser Development, Tunable Lasers and

Applications, Springer Series in Optical Sciences, Volume 3, 140-149, 1976.
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den pumpas tillsammans med en bargas, genom ett sa kallat lavalmunstycke, vilket
isentropiskt?’ bade kyler ned gasen och accelererar den till hég hastighet. Utbland-
ningen med en bérgas ar nodvandig for att uppna onskad hastighet och temperatur
hos flodet samtidigt som uranhexafluoriden forblir gasformig efter att den expande-
rat i lavalmunstycket. Vanliga bargaser &r kvave, &delgaser och svavelhexafluorid,
dar valet av bargas varierar mellan olika typer av MLIS.

4.1. Typer av MLIS

Kort sammanfattat bygger samtliga metoder for uranseparation med MLIS pa en
selektiv excitation av vibrationstillstinden hos 2°UFgs-molekyler i ett fléde av uran-
hexafluorid med mycket 1dg temperatur, lag tathet och hog hastighet. Nar denna
forsta selektion mellan isotoperna har skett, maste 2*UFg-molekylerna skiljas &t med
nagon typ av separationsmekanism. Den specifika separationsmekanismen skiljer
sig at mellan olika MLIS-varianter och en rad olika metoder har undersokt sedan
forskningen kring molekylbaserad laserisotopseparation tog fart i bérjan pa 1970-
talet. De flesta nationella forskningsprogrammen kring MLIS &r dock inte aktiva i
dagslaget och SILEX &r den enda MLIS-metod som har tagit klivet fran laboratorie-
forsok till kommersialisering.

4.1.1. MOLIS

Vid MOLIS (Molecular Obliteration Laser Induced isotope Separation) tillfors ytter-
ligare energi till den exciterade “*UFg-molekylen sé att den till slut bryts ner, disso-
cierar, till °UFs och fritt fluor. UFs kondenserar vid lagre temperaturer &n UFg
vilket gor att foreningen sublimerar i det kalla gasflodet och faller ut som ett fint
pulver som relativt enkelt kan separeras med filter eller cyklonrening®. For att ta
hand om det extremt reaktiva fluoret och forhindra att det aterigen binder med uran-
pentafluoriden kan en reaktant som metan tillféras gasflodet. Typiska bérgaser for
MOLIS &r inerta gaser som argon och kvdvgas med en utblandning motsvarande
koncentrationer kring 5 % uranhexafluorid®.

Energin 2,7 eV som behdver tillforas for att uranhexafluoriden skall dissociera mot-
svarar laserljus i det ultravioletta omradet och en majlig I6sning ar att belysa det
vibrationsexciterade gasflodet med en XeCl-laser. Dissociationen sker dock relativt
langsamt i detta fall vilket gor att en betydande andel av de UV-exciterade moleky-
lerna forlorar energi via kollisioner och déarmed aldrig bryts sonder. Ett mer fordel-
aktigt tillvdgagangssatt ar att nyttja en effekt i vibrationsspektrumet som gor att
energinivaerna breddas av den initiala vibrationsexcitationen. Breddningen gor att
en exciterad molekyl kan absorbera manga fotoner med lag energi och darmed kan
hojas till ett tillstind dar den dissocierar, sa kallad multiphoton dissociation (MPD).
Effekten gor det mdjligt att anvénda en pulsad koldioxidlaser som frekvensskiftats
till 16 pum for dissociation av uranhexafluoriden, givet att laserns effekt ar tillrackligt
hdg, i storleksordningen tiotals megawatt*. En betydande utmaning fér MOLIS har
ocksa varit kravet pa hog intensitet hos laserljuset som behdvs for en effektiv disso-

2" Gasens entropi ar konstant under flodet genom ett lavalmunstycke, vilket &ven resulterar i att processen &r
reversibel och adiabatisk (ingen varme 6verfors till eller frdn gasen). Att processen &r adiabatiskt ar viktigt for
att bevara molekylerna grundtillstdnd under expansion.

2 Vid cyklonrening pumpas gasen tangentiellt in i en vertikal cylinder dar centrifugalkraften pressar de fasta
partiklarna mot cylinderns vaggar. Gravitationen drar sedan de fasta partiklarna mot cylinderns botten medan
den renade gasen pumpas ut i cylinderns topp.

2 Eerkens & Kim, Isotope Separation by Selective Laser-Assisted Repression of Condensation in Supersonic
Free Jets, American Institute of Chemical Engineers (AIChE) Journal, 56(9), 2331-2337, 2010.

s0 Horsley et al., Laser Chemistry Experiments with UFs, IEEE Journal of Quantum Electronics 16, 412-419,
1980.
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ciation. En annan nackdel ar att dissociationen dven leder till att en méngd olika
UF,-molekyler bildas, som dérmed kontaminerar produktflédet och forsvarar utvin-
ningen av det anrikade uranet.

4.1.2. CRISLA

CRISLA (Chemical Reaction by Isotope Selective Laser Activation)®! &r en fotoke-
misk separationsmetod beslaktad med MOLIS. Fotokemiska separationsmetoder har
undersokts av ett flertal lander inklusive USA, Japan, Sydafrika, Australien samt
Kina, och varianter av metoden gar aven under namnet CHEMLIS (Chemically
Enhanced Molecular Laser Isotope Separation). Efter den initiala vibrationsexcitat-
ionen av “*UF,, okas energin hos molekylen genom ytterliggare excitationer, dock
nodvandigtvis inte dnda upp till dissociation. Den 6kade energin hos **UF nyttjas
for att trigga kemisk reaktion med en reaktant som tillfors gasflodet. Anrikningsfak-
torn ges av kvoten mellan reaktionsraterna for exciterade molekyler och molekyler i
grundtillstandet, dar mojliga reaktanter ar olika blandningar av HCI, HBr, SiH4,
BrFs, ClIFrs, SF4; NyF, och diklorfluoretylen. Jamfért med andra MLIS-metoder
stdller CRISLA hdga krav pa system for gasfyllning och annan vakuumteknologi.

4.1.3. SILARC

SILARC (Separation of Isotopes by Laser Assisted Retardation of Condensation)
nyttjar skillnaden i kondensationsraten mellan exciterade molekyler och molekyler i
grundtillstdndet. Den lagre energin hos 2®UFs-molekyler i grundtillstdndet gor att de
kan bilda sma van der Waals-bundna kluster och darmed kondenserar snabbare &n
exciterade 2°UFs-molekyler®?. Genom att lata gasflodet passera en koldflla® fangas
28UFg-molekylerna in och det genomsléppta flodet blir sdledes anrikat i 2°U. Meto-
den kréaver dock ett gasflode med bade Iagt tryck och en hastighet under ljudhastig-
heten, vilket leder till laga massfléden och dérmed en 1ag produktionsrat®.

4.1.4. MLIS-CR

MLIS-CR (Molecular Laser Isotope Separation using Condensation Repression) ar
en vidareutveckling av SILARC i den meningen att metoden nyttjar de van der
Waals-bundna kluster som bildas av molekyler i grundtillstindet. Hastigheten hos
gasflodet i MLIS-CR &r dock hogre &n ljudhastigheten och separationsmekanismen
bygger pa diffusion av molekyler i gasstralen. Vid den kondensation som uppstar
nedstréms i gasstralen fran lavalmunstycket, binds molekyler i grundtillstandet® i

L Ett flertal publikationer rérande molekylbaserad laserisotopseparation baseras pa forskning vid CRISLA
Research Laboratory, University of Missouri, Columbia, Missouri (USA), se t.ex. Eerkens, Laser-Induced Mi-
gration and Isotope Separation of Epi-Thermal Monomers and Dimers in Super-cooled Free Jets, Laser and
Particle Beams, 23, 225-253, 2005, med referenser. For att undvika begreppsforvirring bér det dock poéngte-
ras att forskning kopplad till CRISLA Research Laboratory innefattar flera varianter av MLIS, inklusive sepa-
rationsmetoder baserade pé skillnader i kondensationsrater, sa kallad SILARC. Se vidare kommentarer
rérande forkortningen CRISLA i Eerkens & Kim, Isotope Separation by Selective Laser-Assisted Repression
of Condensation in Supersonic Free Jets, American Institute of Chemical Engineers (AiChE) Journal, 56(9),
2331-2337, 2010.

32 Notera att bildningen av van der Waals-bundna kluster paverkar energinivderna hos de ingdende moleky-
lerna, vilket t.ex. innebéar att effekten stor dissociationsprocessen vid MOLIS. | detta fall justeras istéllet flédet
s& att klusterbildningen inte hinner satta in innan molekylerna exciteras for dissociation.

3 Ett annat alternativ ar att skjuta in uppsamlande partiklar i gasflodet som sedan kan féras bort via ett filter.
3 Eerkens & Kim, Isotope Separation by Selective Laser-Assisted Repression of Condensation in Supersonic
Free Jets, American Institute of Chemical Engineers (AIChE) Journal, 56(9), 2331-2337, 2010.

% Van der Waals-kraften som binder en dimer motsvarar bindningsenergier pa i storleksordningen 0,01 eV.
Vibrationsenergin hos en exciterad 235UFe—molekyI motsvarar 0,1 eV vilket b&de férhindrar att de bildar di-
merer samt bryter upp eventuella dimerer som har bildas av >**UFs-molekyler i grundtillstandet.
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dimerer® pé& formen *®UFs: ?®UF; och *UFs:G, déar G ar bargasen. De tunga di-
mererna tenderar att stanna i gasstralens inre delar medan de exciterade molekylerna
migrerar mot gasstralens rand dar flodet inte lagre dverstiger ljudhastigheten. Anrik-
ningsfaktorn beror p& masskillnaden mellan dimererna och de exciterade *°UFs-
molekylerna, AM = Mg + 3, och ¢kar darmed med okad molmassa pad bargasen.
Méjliga bargaser ar svavelhexafluorid (Mg=146 g/mol) och xenon (Mg=131 g/mol)
som aven har tillrackligt hoga adiabatiska index for att tillata adiabatisk expansion i
munstycket. Den ?**U-anrikade ytterdelen av gasstralen separeras med hjélp av en
enkel flodesdelare, dar dverljudshastigheten i centrum av gasstralen forhindrar att
delaren paverkar separationsprocessen bakat i stralen. Den exakta mekanismen for
bildning och férdelning av dimerer i en jetstrale & mycket komplex och har varit en
teoretisk utmaning for MLIS-CR. En utférlig genomgéng av separationsmetoden
finns i Eerkens®’.

Typiska tryck vid isotopseparation med MLIS-CR ar 1,5 kPa for matarflodet vilket
drastiskt minskar ned till runt 10 kPa efter att gasen har expanderats av lavalmun-
stycket. Till skillnad frdn MOLIS och CRISLA har produktflodet i MLIS-CR
samma kemiska form som matarflddet vilket underlattar anrikning i kaskad. Med en
anrikningsfaktor o~ 2 fér MLIS-CR® behévs endast tre anrikningssteg for att g&
frdn naturligt uran till en anrikning lamplig for kraftproducerande reaktorer kring 5
%, vilket kan jamféras med elva anrikningssteg for en centrifug med anrikningsfak-
torn a=1,2.

4.1.5. SILEX

SILEX &r ett varumarke for en process utvecklad i Australien och metoden kan an-
vandas for isotopseparation av bade uran och andra grundamnen. Aven om metoden
ar kommersialiserad i officiell mening finns ingen fullskalig produktionsanldggning
som nyttjar processen. Den exakta separationsmekanismen for SILEX &r inte kand i
den Gppna litteraturen p.g.a. bade spridningsrisker och kommersiella skal, men flera
faktorer tyder pa att metoden liknar MLIS-CR. Matar-, produkt och avfallsflodet
(tail) hos SILEX bestar av uranhexafluorid och en barargas®. Gasblandningen kyls
ned via adiabatisk expansion i ett munstycke for att sedan belysas med en eller flera
vaglangder vid 16 pm, dar laserljuset produceras av en pulsad koldioxidlaser som
frekvensskiftats med Ramanspridning i vate®. Den exakta anrikningsfaktorn for
uran &r okdnd men ligger nagonstans i intervallet mellan 2 och 20 och separations-
mekanismen ar troligen baserad pé bildningen av van der Waals-bundna kluster i
gasflodet. En mer spekulativ uppgift ar att processen &ven nyttjar centrifugaleffekten
genom att lata gasstralen bojas av mot en krokt yta, i likhet med aerodynamisk sepa-
ration i ett strAlmunstycke **.

% Dimer ar en generell benamning p& en kemisk struktur uppbyggd av tva identiska eller liknande enheter. |
fallet ovan binds tva tunga gasmolekyler med van der Waals-bindning.

" Eerkens, Laser-Induced Migration and Isotope Separation of Epi-Thermal Monomers and Dimers in Super-
cooled Free Jets, Laser and Particle Beams, 23, 225-253, 2005. Se aven Eerkens, Improved Relations for
Vibrational Excitation in Gases, Chemical Physics Letters, 430, 272-276, 2006.

% Eerkens & Kim, Isotope Separation by Selective Laser-Assisted Repression of Condensation in Supersonic
Free Jets, American Institute of Chemical Engineers (AiChE) Journal, 56(9), 2331-2337, 2010.

3 Rousseau & Lepingwell, Isotopic Separation by Laser Based Technologies: Safeguard Related Aspects,
IAEA-CN-184/262, International Atomic Energy Agency, 2010.

0| yman, Enrichment Separative Capacity for SILEX, LA-UR-05-3786, Los Alamos National Laboratory,
2005.

“a FuR, Laser Isotope Separation and Proliferation Risks, MPQ 346, Max-Planck-Institut fiir Quantenoptik,
2015.
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4.2. Utrustning for MLIS

Till skillnad frdn AVLIS, som kraver en pulsad laser for att undvika stimulerad
deexcitation, &r hastigheten pa gasflodet i MLIS s& pass hog att metoden kan nyttja
en kontinuerlig laser”?. Den lasertyp som bast uppfyller kraven for MLIS &r koldi-
oxidlasern som har en vagliangd pa 10,6 pm och kan ge en kontinuerligt hog effekt.
Vid isotopseparation av uran kravs en vaglangd pa 16 um, vilket kan uppnas genom
att frekvensskifta laserljuset i en Ramancell.

Nér ett material belyses med fokuserat laserljus med hog effekt sprids ljuset till
vaglangder skiftade i forhallande till det inkommande laserljuset, via sa kallad reso-
nant Ramanspridning. Vaglangdsskiftet motsvarar energinivaerna hos det belysta
materialets molekyler, dar vatgas &r det medium som anvénds i Ramanceller for
MLIS. Mer specifikt nyttjas para-viate, d.v.s. H, ddr protonerna hos de tva vateato-
merna har motsatt spin, i en sa kallad multipass-cell av Herriott-typ. For att behélla
spinkonfigurationen hos para-vate och minimera forluster vid spridningen halls vatet
vid tryck under 1 bar och en temperatur nara 70 K. Herriott-cellen bestar av tvé
motsatta, sfariska speglar dar avstdndet mellan speglarna justeras for att uppna 6ns-
kat antal reflektioner och dérmed antalet passager for laserljuset genom vétet, i stor-
leksordningen 20 st. For tillrackligt hogt utbyte maste koldioxidlasern ha en effekt
pa dver 30 MW*, Vaglangden hos det resulterande laserljuset vid 16 um kan sedan
finjusteras med en elektro-optisk modulator (EOM) dar vibrationsexcitationen kra-
ver en frekvensnoggrannhet pd ~10°. Aven andra lasertyper kan anvéndas fér MLIS
och de vanligaste varianterna sammanfattas i tabell 1.

Tabell 1. Lasertyper vid isotopseparation av uran med MLIS. Till skillnad fran de
andra lasertyperna producerar frielektronlasern en relativt bred spektrallinje, i stor-
leksordningen Av/v ~1072.*

Véglangd Pulsad / Medeleffekt Pulsrat

T Kommentar
P [um] (W] [Hz]
) ) 6 Ramanspridning
para-H, 15-16 >10° / >100 50 av CO,-laser
5 Pumpning med
CF, 16,26 >10°/ 6 50 CO,-laser
NH, 10,5-14,5 >10° / 150 100  humpning med
CO,-laser
FEL UV-IR >10" / >10° 105 Frielektronlaser

Samtliga komponenter som ar i kontakt med uranhexafluoriden maste uppfylla kra-
ven pa korrosionsbestandighet. Detta innebar att viss optik maste anpassas for korro-
siva forhallanden och att samtliga komponenter i rostfritt stal maste motsvara kvali-
teten 316L eller battre. Det kan noteras att vakuumsystem ofta har en mycket hdg
stalkvalitet oavsett applikation eftersom dessa staltyper aven ar latta att reng6ra och
uppfyller kraven pa lag utgasning vid laga tryck.

En central komponent vid isotopseparation med MLIS &r expansionsmunstycket
som anvénds for att kyla gasblandningen. For att klara den korrosiva miljon kan

“2 Ett undantag ar SILEX som nyttjar en pulsad laser.

“3 FuR, Laser Isotope Separation and Proliferation Risks, MPQ 346, Max-Planck-Institut fir Quantenoptik,
2015.

4 Baranov et al., Laser Methods of Isotope Separation, Proc. International Conference on Lasers '97, 15-19
dec, New Orleans 1997, SPIE, 1998.
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munstycket t.ex. vara tillverkat i koppar. Beroende pa den specifika tekniska l6s-
ningen for MLIS-processen kan dysan dven vara forsedd med ett fonster for laserlju-
set, tillverkat av ZnSe eller RbCI for att tillata transmission av laserljus med vag-
langden 16 pum.

En stor del av utrustningen for MLIS, sdsom in- och utmatningssystem for uranhex-
afluorid, kompressor och axeltatningar, liknar de komponenter som anvands vid
isotopseparation med gasdiffusion eller gascentrifugering, men &r betydligt mindre.
Komponenter som tillkommer for hantering av gasen ar kompressorer fér blandning
av uranhexafluoriden med en bérargas, samt gasseparationssystem for att i slutdnden
skilja gaserna at. Denna separation kan antingen ske i kylfallor ddr uranhexafluori-
den desublimerar eller i mer avancerade kryogena separatorer, beroende pa typ av
bérargas.

4.3. Slutkommentarer MLIS

Energiatgangen for isotopseparation i MLIS varierar mellan de olika metoderna och
beror dven pa detaljer i den tekniska I6sningen. Uppskattade varden for MOLIS och
CRISLA &r 30 KWh/SWU respektive 10 kWh/SWU, vilket kan jamforas med 40
KWh/SWU fér AVLIS och 50 kWh/SWU for isotopseparation med gascentrifuger®.
Det bor dock poangteras att dessa uppskattningar baseras pd massproduktion och
inte &r realiserade i dagslaget. En fordel med MLIS jamfort med AVLIS &r just att
energidtgangen for infrardd laser potentiellt &r lagre an for laser i det synliga omra-
det, men tva generella utmaningar for MLIS har varit att uppna tillrackligt hog se-
lektivitet och produktionsrat.

Hos de MLIS-varianter dar produktflddet fortfarande ar blandat med bérgasen maste
uranhexafluoriden separeras vilket okar energidtgangen for metoden. En viss nack-
del med MLIS jamfort med AVLIS &r &ven att uranet maste utvinnas fran uranhex-
afluoriden, vilket kréver ytterligare processteg aven om processen i sig ar mycket
valetablerad. Det kan slutligen ndmnas att de krav som stélls pa laserns noggrannhet
och stabilitet vid MLIS &r nagot lagre an de krav som stalls vid AVLIS, men det &r
snarare andra faktorer som t.ex. korrosiviteten hos fordngat uran som utgor en mer
markant skillnad i utmaning mellan de tvd metoderna.

Enligt uppgifter fran foretaget bakom SILEX kan processen sattas upp under Kort tid
i forhallandevis sma anlaggningar till relativt 1&g kostnad. Ur ett icke-
spridningsperspektiv skulle detta géra metoden mycket attraktiv for en proliferator
som vill uppféra en dold anrikningsanldggning. En mer noggrann granskning pekar
dock pé att spridningsrisken for SILEX ar jamforbar med den fér gascentrifuger®.
Att upptacka dolda anrikningsanlaggningar via t.ex. satellitbilder ar ocksa generellt
sett svart oavsett anlaggningarnas faktiska storlek och utférande. Istéllet utgor inkop
av t.ex. koldioxidlasrar, Ramanceller, optik for infrarott laserljus och utrustning for
kryogena gaser, viktiga indikatorer for att upptacka MLIS-baserad isotopanrikning.

5 Baranov et al., Laser Methods of Isotope Separation, Proc. International Conference on Lasers '97, 15-19
Dec, New Orleans 1997, SPIE, 1998.

% ge FuR, Laser Isotope Separation and Proliferation Risks, MPQ 346, Max-Planck-Institut fir Quantenoptik,
2015, med referenser.
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5. Berakningar, anrikning med AVLIS

Sjalva kérnan i en exakt beskrivning av laserljusets vaxelverkan med uranatomerna
ar kunskapen om de atomara tillstinden och hur de kopplar till elektromagnetisk
strdlning med olika energier. Det &r ocksa denna del som ar den mest tekniskt kom-
plicerade och kraver mycket omfattande numeriska berékningar. Nar vél den mikro-
skopiska atomara beskrivningen ar komplett s& maste den makroskopiska vaxelver-
kan mellan urangasen och laserljuset beraknas, dar bade det kollektiva beteendet,
bade termodynamiskt och optiskt, hos uranatomerna kopplas till laserljusets profil.
Nedan foljer en kortfattad beskrivning av berakningsgangen.

Som nédmnt i tidigare kapitel utnyttjar man vid anrikning med AVLIS de mycket
smé energiskillander som finns i elektrontillstdnden i ?°U jamfért med 22U for att
selektivt excitera **U. Skillnaden kallas isotopskift och orsakas dels av skillnaden i
massa mellan de tva isotoperna och dels pa skillnaden i den geometriska utstrack-
ningen av den laddade kirnan. Skiftet 4r av storleksordningen AE/E = 10 s& den
berdkningsmetod som viljs maste ge korrekta energinivaer med minst denna upp-
I6sning. Den metod som valdes for denna studie &r en sa kallad multikonfigurations-
Dirac-Hartree-Fock-metod sd som den &r implementerad i programpaketet
GRASP2K*". Den sista delen av namnet pd metoden kommer frén det sitt som ato-
mernas mangkropparsvagfunktion ar uppbyggd, namligen i form av Slater-
determinanter konstruerade fran enelektrontillstand. Uranatomen &r sa pass tung och
har sa manga elektroner och féljaktligen hoga kvanttal att en relativistisk hantering
kravs for en tillrackligt noggrann beskrivning av elektrontillstanden. Darfor loses
den relativistiska Diracekvationen istallet for den icke-relativistiska Schrodinge-
rekvationen. Till slut byggs det bas-set som losningen baseras p4, dven kallad multi-
referens, upp av ett stort antal mojliga tillstdnd, s& kallade atomic state functions,
ASF. Detta gor man for att pa ett bra satt ta hansyn till de tillstandsfluktuationer som
standigt sker i atomen. Det grundtillstnd som uranatomen har, 5f *6d '7s% har en
inblandning av ett stort antal andra tillstand, till exempel 5f36d 7p®. Man kan myck-
et forenklat se det som att en elektron som i huvudsak befinner sig i en 7s-orbital
mycket snabbt hoppar till en 7p-orbital och sedan tillbaka. Den skulle ocksa kunna
hoppa till en 7d-orbital eller 8s-orbital.

Den mest dominerande typen av véaxelverkan mellan atomer och elektromagnetisk
strdlning i det energiintervall som ar av intresse for denna studie exciterar en
elektron fran en orbital till en annan orbital, en s& kallad bunden-bunden Gvergang,
dar orbitalmomentet | skiljer en enhet*® mellan orbitalerna, AI=0,+1. Den mest tro-
liga slutkonfigurationen &r sélunda 5f *6d '7s7p men &ven har maste ett stort antal
méjliga konfigurationer végas in, bland annat 5f *6d *7p7d.

Alla dessa olika mojligheter maste tas i beaktande varfor den maojliga rymden av
I6sningar vaxer oerhdrt snabbt. Man maste ocksa hantera alla de mojliga satt som de
sex valenselektronerna kan placeras i de 14x10x2 valensorbitalerna (14x10%x2 +
14x10%6 om &ven 7p végs in). Bara denna enkla konfiguration ger 109 200 mdjliga
I6sningar som alla maste beriknas och viktas in. Om &ven excitationer till 7d tas
med Okar antalet mdjliga I6sningar till ca 500 000 och siffrorna blir snabbt astrono-
miska om excitationer till hogre liggande orbitaler tas med. Som tur ar gar det att

4 Grasp2K Relativistic Atomic Structure Package, version 1.1, P. Jénsson, G. Gaigalas, J. Bieron, C. Froese
Fischer, and I.P. Grant, Comput. Phys. Commun. 184, 2197 — 2203 (2013).

8 Orbitalmomentet for elektroner och andra kvantmekaniska partiklar mats i enheter av Placks reducerade
konstant h. En foton har orbitalmomentet 1 h med "riktningen” parallell eller antiparallell med elektronens
orbitalmoment.
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a-priori gora en approximativ uppskattning hur mycket de olika orbitalerna bidrar
till den slutliga I6sningen och detta gav vid handen att den ndédvandiga multireferen-
sen som behdvdes for att pa ett korrekt satt beskriva dvergangarna fran initialtill-
standet till sluttillstandet var, med den notation som anvénds i GRASP2K,

51(3,%)6d(1,%)7s(2,*), 5(3,%)6d(1,%)7p(2,*) —
5f(3,*)6d(1,*)7s(1,*)7p(L,*), 5f(3,*)6d(1,*)7p(1,*)7d(1,*)
dar antalet majliga tillatna excitationer valdes till 2.
Efter det att de atomdra initial- och sluttillstanden har beréknats med de relativistiska
vagfunktionerna som resultat, kan bade energin for de olika tillstanden och sanno-
likheten samt livstiden for en spontan dvergang mellan de olika tillstinden beraknas.
Eftersom det ar frdgan om en dipol-tillaten 6vergdng s& ar den helt dominerande

processen den elektriska dipolévergdngen E1 med sannolikheten

2

in v,

e )

dar p & momentoperatorn. FOr ett tidsberoende elektromagnetiskt falt polariserat i
z-riktningen med vinkelfrekvensen w, E = E,Z cos wt, blir sannolikheten

%@Fwﬂymmﬁ““?)
4h ( ; (a)ﬁ ~ w)j

p

dar

2

2
Woe|* = quO{%j ‘<lPi|Z|‘Pf )

och ay; ar vinkelfrekvensen for Gvergangen fran initial- till sluttillstandet. Vinkelfre-
kvensen &r proportionell mot energiskillnaden mellan nivaerna. Nar fotonens energi
exakt matchar energiskillnaden mellan nivaerna, det vill sdga vid resonansen, sé blir
sannolikheten konstant och det exakta vardet beror pa vagfunktionernas 6verlapp.

Den eftersokta storheten &ar den inversa livstiden, ocksd kallad Einsteins A-
koefficient for emission,

_Z a)?i PEl
" 3g,c°h2J,+1°

€o &r dielektrisitetskonstanten for vakuum, c ljushastigheten och h Plancks konstant.
Sannolikheten for en 6vergang ar viktad med multipliciteten for det initiala tillstan-
det, 2J; + 1, vilket beror pa att det finns fler majliga tillstand, suborbitaler, som kan
bidra till 6vergangen ju hogre varde pa det totala orbitalmomentet J som den aktu-
ella nivan har.
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De dvriga processer som sker i urangasen nér den belyses med laserljus, absorption
och stimulerad emission, kan berdknas utgaende ifrdn Einstein-koefficienten for
spontan emission forutsatt att systemet befinner sig i lokal termisk jamnvikt vilket
torde vara en god approximation da densiteten &r s pass hog, ca 10*° atomer/cm?,
att kollisionerna mellan atomerna snabbt termaliserar systemet och férdelar energin.
Forutsatt termodynamisk jamnvikt kan den frekvensberoende opacitetskoefficienten
skrivas som

¢ 2J,+1 vy

T ONA, (1—e KT j¢(v)

K, =
8zve 2J,+1

dar v, ar frekvensen motsvarande energiskillnaden mellan nivéerna, N; & nummer-
densiteten, k Boltzmanns konstant, T temperaturen och ¢(v) linjeprofilen som be-
skriver hur atomernas relativa slumpmassiga rérelse och den finita livstiden pa de
exciterade tillstAnden sprider ut dvergangsenergin dver ett andligt intervall. Kombi-
nationen av dessa tva effekter ger en sa kallad Voigt-férdelning,

¢<v>=ﬁH<a,u>

dér Hjerting-funktionen ges av

_y2 ZAfi

Ldy a_f— u_V_VO
a’—(u-yy 4rAvy’ Avy

—00

Haw)=2 |

T
med Dopplerbreddningen

Avy = Yo Zk—T

c\my

Den totala opaciteten ges till slut av en summering éver alla tilldtna évergéngar. | en
sd pass komplicerad atom som uran med ett stort antal méjliga tillstand blir antalet
dvergangar och ddrmed linjer i spektrumet sé& stort att de breddade linjerna i det
niarmaste bildar ett kontinuum. Viktningen mellan de olika évergangarna beror pa
hur initialtillstanden ar termiskt populerade vilket ges av Boltzmann-férdelningen

efgikT

j=1

dar p; ar sannolikheten for att systemet ska befinna sig i tillstdnd i, & energin for
tillstand i och M antalet tillstand. Fordelningen ger vid handen att ju hogre energin
for ett tillstand ar over det tillstand med lagst energi, desto mindre sannolikt &r det
att systemet befinner sig i det tillstandet.

For att kunna avgora hur mycket laserljus som absorberas av urangasen, och déarmed
hur effektiv en viss laser ar for anrikning, maste transportekvationen for stralning
I6sas™®,

9 Se till exempel Radiation Hydrodynamics, G. C. Pamraning, Pergamon Press, Oxford (1973)
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di, =—x,1,+S,
dr

dar |, ar den specifika frekvensberoende intensiteten, det vill séga flédet av ljus per
tidsenhet och frekvens genom ett ytelement do i riktningen Q i vinkeln @ fran yt-
elementet do normal, genom rymdvinkelelementet dQ. r &r strckan langs ljusets
fardvag och S, dr den spontana emissionen i motsvarande rymdelement och fre-
kvens. Det totala frekvensberoende flodet fds genom att transportekvationen loses
for alla vinklar och for alla frekvenser for den stracka som ar aktuell. | praktiken
delas r in i ett antal delstrackor rq, o, ..., 1, i vilka opaciteten och emissionen antas
vara konstant, samt i ett antal stralar med olika riktningar. D& kan transportekvation-
en latt integreras fran punkt till punkt® och resultatet fran de olika riktningarna vik-
tas samman, l[&mpligen med en Gauss-kvadratur, till ett slutresultat.

I denna studie har programpaketet RADMC-3D®" anvénts for [dsningen av transpor-
tekvationen. Programmet anvander en sa kallad lgsare med kort karaktaristik. Om
hjalpvariabeln

r
szavdr
0

som beskriver det optiska djupet infors sa kan forandringen av intensiteten Gver en
berakningscell beskrivas som

I v (Ti+l ) = ei(r'ﬂiri) I v (Ti )+ SV (1— ef(r”l’r' ))
forutsatt att kéllan S, ar konstant genom hela cellen.

Programmet loser transportekvationen for ett godtyckligt antal linjer med en fysika-
liskt korrekt berdknad breddning som tar hansyn till gastemperaturen och 6vergang-
ens livstid, samt den initiala populationen. Resultatet &r ett absorptionsspektrum dar
vaxelverkan mellan urangasen och ljus med olika vaglangder kan jamforas mellan
25U och 28U,

Det sista steget som maste tas innan det slutgiltiga resultatet kan erhallas &r att vaga
in laserljusets kvalitet. En laser &r aldrig strikt monokromatisk utan ljuset &r alltid
utspridet dver ett storre eller mindre vaglangdsintervall med en viss fordelning eller
profil som det ofta kallas. Utspridningen orsakas av flera olika effekter, men den kan
oftast beskrivas matematiskt med antingen en gaussiansk profil eller en livstids-
(Lorentz-) profil. I vissa fall ar ingen av de fysikaliska effekter som orsakar bredd-
ningen mer dominerande &n nagon annan och d& maste en kombination av de tva
profilerna anvandas. De viktiga parametrarna i bada fallen &r frekvenscentrum och
profilbredden dar den senare brukas anges som hela bredden vid halva héjden, full
width half maximum (FWHM). Anrikningsutbytet &r proportionellt mot kvoten av
faltningen mellan absorptionsspektrumet och laserprofilen for de tva isotoperna.

0 Flodet over randen ut ur en berakningscell far utgéra inflodet in i nasta cell. Vid den yttersta randen far
laserljuset med sin givna frekvensprofil och intensitet utgéra det forsta startvardet.
5! http://www.ita.uni-heidelberg.de/~dullemond/software/radmc-3d/

SSM 2016:03 29



6. Resultat

Huvudfragan som denna rapport forsoker besvara ar vilka krav det stalls pa den laser
som anvands for att i det forsta steget selektivt excitera atomer av isotopen **°U och
inte atomer av den tyngre isotopen 2®U. Som det framgick av kapitel 3 och 4 s&
utnyttjas isotopskiftet i elektronstrukturen mellan de tva isotoperna for att skilja dem
at. Dar konstaterades ocksa att nivaerna for de tva isotoperna inte fick 6verlappa och
att det kravdes en separation mellan nivderna som var storre dn laserns bandbredd.
Lampliga nivaer ska dven ha en sa pass stark koppling till laserljuset att utbytet blir
meningsfullt samtidigt som livsl&ngden ska vara optimal for att minimera stimulerad
emission. Nivan bor ligga tillrackligt langt 6ver grundtillstandet i energi sa att dels
det blir enklare att selektivt jonisera de exciterade atomerna i nésta steg i processen,
dels sa fa atomer som mdjligt blir exciterade till denna niva genom andra processer,
till exempel kollisioner.

Vi har i denna studie identifierat ett stort antal sddana méjliga nivaer och 6vergangar
fran grundtillstandet till olika exciterade tillstind men nedan har vi koncentrerat oss
pa en niva for att illustrera ett typiskt resultat. Den 6vergang vi har valt &r tamligen
valkand i litteraturen och motsvarar en laserljusvaglangd pa 502,7 nm (2,468 eV,
19892 cm™). Figurerna 4 och 5 visar intensiteten for en laserstrile som passerar
genom urandngan som funktion av laserljusvaglangd for **°U och ?*®U. Figur 5 visar
intensiteten precis vid den aktuella vaglangden.

Som det framgér av figur 4 s &r isotopskiftet av storleksordningen 0,035 nm (0,17
meV, 41,5 GHz). Det framgar ocksa att linjetatheten for uran &r sé stor i det aktuella
vaglangdsintervallet att de Doppler- och livstidsbreddade linjerna bildar ett konti-
nuum med enstaka delintervall dar linjetdtheten &r sa 1&g att uranangan blir mer
transparent och intensiteten okar. Det ar dessa omraden som representeras av toppar
i figur 4. For en optimal separation 6nskas alltsa en vaglangd dar s mycket laserljus
som mdjligt absorberas av *°U, det vill saga dar den kvarvarande intensiteten &r
mycket I4g, samtidigt som bara en liten del av ljuset absorberas av “®U och en stor
del av intensiteten kvarstar efter passagen genom stralen.

Figur 5 visar en uppforstorad del av vaglangdsintervallet som visas i figur 4. Figuren
visar att runt vdglangden 502,706 nm 4r intensiteten for 2°U nara noll samtidigt som
81 ar oerhért mycket mer transparent utan nagra andra narliggande transparenta
vaglangdsfonster, vilket uppfyller de kriterier som diskuterats ovan. Figuren visar
aven att vaglangden maste vara stabil pa picometerniva, det vill sidga battre an 1 del
per 1 000 000, dver lang tid. Detta motsvarar en frekvensstabilitet pa ca 1 GHz. Om
laserljuset skulle avvika fran den optimala vaglangden med mer an den tolererade
avvikelsen sa skulle den exciterade och sedan joniserade produktstrommen mycket
snabbt fyllas med den odnskade 2**U-isotopen dé transparansen och darmed intensi-
teten mycket snabbt sjunker och absorptionen 6kar utanfor det transparanta fonstret.
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Figur 4: Laserstralens intensitet som funktion av vaglangd for *°U och **®u. Ett hogt
varde motsvarar en lag absorption och darmed en lag excitationsgrad.
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Figur 5. Laserstrélens intensitet som funktion av vaglangd fér “**U och “**U. Figur 5 &r en
uppférstoring av en del av figur 4.
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Den laser som anvénds for att excitera 2°U-atomerna maste inte bara ha ratt vag-
langd, utan bandbredden, det vill sdga det vaglangdsintervall som ljuset utbreder sig
dver, far inte vara storre &n att endast en liten del av intensiteten i laserljuset faller
utanfor det transparenta fonstret. Figur 6 visar hur utbytet, hér representerat av kvo-
ten mellan antalet exciterade atomer av isotopen “*®*U mot antalet exciterade atomer
av isotopen U, &r viktat mot forekomsten av respektive isotop i naturligt uran, som
funktion av laservaglingd for ett antal bandbredder eller profiler, vilket &r ett relativt
matt pd hur bra en laser ar pa att anrika uran dar ett lagt vérde betyder att manga
atomer 2°U exciteras samtidigt som f& atomer 2*U exciteras vilket ger en renare
strom av den eftertraktade isotopen 2*U. Ett hogt varde betyder tvart om att det &r
38 som exciteras och ett varde dver ca 140 betyder att 22U istallet anrikas. Figur 7
visar samma information 6ver ett kortare vaglangdsintervall.

Fran figurerna 6 och 7 gar det att utlasa att en laser med en profil bredare dn det
transparenta fonstret aldrig kommer ge en bra anrikning, oavsett hur ratt vaglangden
an ligger i forhallande till det transparenta fonstret. Det ar forst nar bandbredden
FWHM motsvarar fonstrets bredd, ca 0,004 nm (ca 4 GHz) som utbytet blir accep-
tabelt, och bredden bor helst understiga 0,002 nm for att vara optimal. For de riktigt
smala profilerna minskar behovet av exakt ratt vaglangd nagot, vilket faller sig na-
turligt eftersom en smal laserprofil ger en storre marginal innan en icke férsumbar
del av intensiteten faller utanfor det transparenta fonstret.

Exakt vilka varden pd kvoten mellan antalet exciterade atomer av 2*U och ?°U som
kan anses vara tillrackliga beror givetvis pd omstandigheterna och anvandarens
behov men forutsatt en hundraprocentig effektivitet i de Ovriga stegen i processen
skulle en laser med en perfekt optimerad vaglangd och en bandbredd pa 1 pm (0,001
nm) i ett steg kunna anrika frn det naturliga uranets halt av U pa ca 0,7 % till 96
%. Om bandbredden dkar till 3 pm skulle den maximala halten °U efter ett steg
sjunka till 93 % vilket fortfarande réknas som hdganrikat uran av vapenkvalitet. En
perfekt separation i de efterfoljande stegen ar dock orealistisk s& den totala separat-
ionsfaktorn kommer med all sannolikhet att vara betydligt l1agre i verkligheten och
flera anrikningssteg kommer troligen att behdvas, beroende pa vilken anrikningsgrad
som efterfrigas. Litteraturen nimner ofta “ett fital”, upp till ca 10 steg®.

52 Se ill exempel AVLIS-U Research and Development in the World, G. Vasaru, presenterad pa 9" SPLG,
Sept. 18-21, 2006, Peking, Kina
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Fisgur 6. Kvoten mellan antalet exciterade atomer 33U och antalet exciterade atomer
23

U som funktion av laservaglangd for ett antal olika bandbredder (FWHM). En lag
kvot motsvarar ett renare fléde av den eftertraktade isotopen 2. Logaritmisk skala
pa y-axeln.
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Figur 7. Kvoten mellan antalet exciterade atomer 28 och antalet exciterade atomer

%Y som funktion av laservaglangd. Figur 7 ar en uppférstoring av en del av figur 6.
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7. Konsekvenser for svensk exportkontroll

Lasrar och olika former av laserutrustning ar enligt studier av den svenska export-
marknaden inga storre exportprodukter sett till volymer eller antalet exporterade
system. I snitt sker det ca 10 exporter per ar ut ur EU med Tullverkets varukod for
laser och lasersystem, 90132000, men dér raknas dven filter och liknande tillbehor
in. Exportmarknaden domineras av ett fatal foretag som samtliga &r aterforséljare av
lasersystem fran andra tillverkare.

Exportvolymer ar en fraga som komplicerar icke-spridningsarbetet vad det galler
lasrar. Till skillnad fran till exempel centrifuganlaggningar dér det kravs tusentals av
de flesta komponenter dven for en mindre militar produktionsanlaggning, vilket gor
ett inforskaffningsforsok mer synligt, racker det i frdgan om lasrar for anrikning med
en eller pé sin hojd ett fatal lasrar for en anlaggning av mindre skala. En sadan ex-
port kan vara betydligt svérare att identifiera eller genomskéda for en licensgivande
myndighet eller Tullverket. Har kravs det en relativt djup produkt- och teknikkanne-
dom for att kunna identifiera de kénsliga lasrar som finns bland de otaliga andra,
frén ett spridningsperspektiv ofarliga, lasrar som forekommer i olika delar av indu-
strin och forskningen.

Den fér EU gemensamma exportkontrollagstiftningen®® ger en relativt svag hand-
ledning i frdgan om vilka lasrar som kan vara kansliga och inte bor exporteras till
potentiella proliferatorer. Samtidigt som detta forsvarar myndigheternas arbete sa
undviker man pa detta sétt att ge ett recept till den som avser att bygga en anlagg-
ning for anrikning av uran. Som namnts tidigare s& forekommer det en viss sjalvcen-
sur bland forskare och andra aktorer vad det géller publiceringen av detaljer pé detta
omrade, just av den anledningen.

I bilaga 1, kategori 0 i EU-férordningen (motsvarande NSG Part 1) kontrolleras i
0B001.g respektive 0B001.h utrustning sarskilt konstruerade eller iordningstalld for
anrikning for AVLIS respektive MLIS®: “Lasrar” eller “laser”-system som &r sr-
skilt konstruerade eller iordningstéllda for separation av uranisotoper med en
spektrumfrekvensstabilisering for drift 6ver langa tidsperioder.” Aven ovriga delsy-
stem s& som utrustning for férangning eller motsvarande och uppsamlingssystem,
aterfinns i den aktuella delen av forordningen. Kravet pé att lasern ska vara “sérskilt
konstruerade eller iordningstdlld” for att falla under kontroll enligt de strédngare
villkor som géller for kategori 0 gor att den strikt tekniska bedémningen till viss
man blir av mindre vikt. En laser av mer generell design men med ratt funktion och
laseregenskaper faller i stillet under en kategori med lagre kontrollniva d&ven om den
pa grund av laserseparationens speciella villkor kan anvandas direkt for anrikning
utan anpassning. Det bor noteras att det inte ar laserns konstruktion eller innehall
som i sig avgdr huruvida den ar anvandbar, utan det &r enbart laserljusets egenskaper
som avgor, till exempel dess vaglangd, profil och pulsegenskaper. Om detta astad-
koms med en laser av den ena eller andra typen &r egalt. Darfor bér myndigheter och
andra aktorer som arbetar med icke-spridning och exportkontroll noga folja den
tekniska utvecklingen av lasrar och dess egenskaper. Det bor ocksa noteras att bara
for att vissa lasertyper eventuellt valjs bort att kommersiella skél sa ar de inte per
nddvandighet oanvéndbara for en proliferatér som kan drivas av andra motivationer
an de strikt ekonomiska.

53 EU-férordningen 428/2009 om uppréattande av en gemenskapsordning for kontroll av export, dverforing,
férmedling och transitering av produkter med dubbla anvandningsomraden, senast uppdaterad genom EU-
forordningen 1382/2014.

% Den exakta formuleringen i den svenska dversattningen av forordningstexten &r olyckligtvis tamligen klum-
pigt formulerad och anvénder vaga eller till och med missvisande termer for att beskriva metoderna.
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Det finns ett antal olika punkter i EU-férordningen under vilka lasrar och lasersy-
stem kontrolleras dar huvuddelen harstammar fran Wassenaar-regimens kontrollistor
(dessa ror produkter med anvandning i konventionella vapen). Under kategori
6A005.b aterfinns de kopparangelasrar som ofta anvands som pumplasrar i AVLIS
och for att std under kontroll ska de ha en vaglangd mellan 150 nm och 510 nm och
antingen en energi per puls dverstigande 1,5 joule och en toppeffekt som dverstiger
30 W eller en genomsnittslig effekt dverstigande 30 W.

I de delar av forordningen som ror lasrar och som harstammar fran NSG, 6A205,
aterfinns ett antal olika lasertyper, bade for AVLIS och for MLIS. Fér AVLIS kon-
trolleras argon-jon-lasrar (vaglangd mellan 400 nm och 515 nm, medeleffekt™ over-
stigande 40 W), pulsade singel-mod-lasrar av fargdamnestyp med reglerbar vaglangd
(vaglangd mellan 300 nm och 800 nm, medeleffekt Gver 1 W, pulsrepetitionsfre-
kvens 6ver 1kHz och en pulsbredd mindre &n 100 ns), vanliga pulsade lasrar av
fargamnestyp med reglerbar vaglangd (vaglangd mellan 300 nm och 800 nm, mede-
leffekt dver 30 W, pulsrepetitionsfrekvens dver 1kHz och en pulsbredd mindre an
100 ns) samt neodymdopade lasrar med annat lasermedium &n glas med en vaglangd
mellan 1000 nm och 1100 nm samt ett antal évriga parametervillkor uppfyllda. Den
senare lasertypen ar kontrollerad eftersom det &r relativt 14tt™ att dubbla frekvensen
och darmed halvera vaglangden vilket gor att vaglangden faller inom det intressanta
intervallet strax ovanfér 500 nm.

For MLIS dominerar koldioxidlasrarna &ven om andra lasertyper férekommer. Kol-
dioxidlasrar ar kontrollerade om de &r pulsade och &r verksamma i ett vaglangdsom-
rade mellan 9 000 nm (9 um) och 11 000 nm (11 pm), har en medeleffekt Gversti-
gande 500 W, en pulsrepetitionsfrekens hégre an 250 Hz och en pulsldngd kortare
4n 200 ns. Aven de Ramanceller som &r helt nddvandiga for att skifta laserljuset till
de aktuella 16 pum faller under exportkontroll. Utdver koldioxidlasrarna &r aven
kolmonoxidlasrar kontrollerade om de verkar inom vaglangdsomréadet 5 000 nm och
6 000 nm eftersom det relativt enkelt gar att fylla dem med koldioxid istallet och
anvénda dem for MLIS. Villkoren &r de samma som foér koldioxidlasrar foérutom
effektkravet som &r sénkt till 200 W.

Lasrar har ett otal legitima anvandningsomraden inom ett stort antal industri- och
forskningsomraden och kontrolltexterna i EU-forordningen técker ett stort antal av
dessa varfor ett beslut om huruvida en licens ska delas ut eller inte baserat pa enbart
laserns anvandbarhet for anrikning av uran kraver en djup teknisk kunskap. | denna
studie har ett antal mer detaljerade kriterier framkommit. Det stora antalet mycket
exakta vaglangder lter sig av uppenbara skal inte publiceras men det gar att konsta-
tera att laserns pulsprofil eller bandbredd for AVLIS bor understiga ca 3—4 pm. En
inte p& nagot satt fullstandig genomsokning av markanden ger vid handen att de
flesta fargdmneslasrar, som ar den dominerande lasertypen for AVLIS, faller i en av
tva kategorier. De enklare och darmed billigare typerna har en bandbredd pa i stor-
leksordningen 1 nm. De mer avancerade och betydligt dyrare har en bandbredd i det
intressanta intervallet 1-3 pm. Det gar att minska bandbredden med olika former av
filter och annan optik, och denna utrustning &r inte exportkontrollerad.

5 Notera att 6A005 och 6A205 anvander olika definitioner pa vad som avses med medeleffekt.

%6 Frekvensdubbling, eller Second Harmonic Generation (SHG) som det ocks& kallas, ar ett icke-linjart optiskt
fenomen och som &stadkoms genom att laserljuset far passera en kristall av lampligt material. | det aktuella
vaglangdsomradet kan till exempel mononatriumfosfat, litiumtriborat eller B-bariumborat anvandas.
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For MLIS ar kraven pa smal bandbredd lagre da isotopskiftet ar négot storre och
antalet omkringliggande vibrationella tillstand lagre. Da det inom denna studie inte
har genomforts nagon detaljerad analys av de fysikaliska processerna kan vi har inte
ge nagot exakt svar, men en uppskattning utgaende ifrdn isotopskiftets storlek ger
vid handen att bandbredden b&r understiga ca 2,5 nm (ca 5 GHz). De frekvensstabi-
liserade mer avancerade koldioxidlasrar som finns tillgangliga pa marknaden under-
stiger denna niva med flera storleksordningar, men de lasrar som optimerats for till
exempel borrning eller kapning tycks ha en samre upplésning, bade vad det galler
frekvensstabilitet och precision samt bandbredd.
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