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Karlsruhe, Institut flir HeiBe Chemie

‘Die Aufbereitung bestrahlter Kernbrennstoffe mit Dibutyldther als Extraktionsmittel hat gegeniiber dem
Purex-Verfahren (Extraktion mit Tributylphosphat) einige Vorteile: Hohere Dekontaminierungsfaktoren,
geringere Neigung zur Emulsionsbildung und somit einfachere Handhabung in den Extraktionskolonnen
und Mixer-Settlern, kleinere Volumina an Waschphase bei der Rickwésche des uranhaltigen Produkts
aus der Solventphase, weitgehender Verzicht auf eine Reinigung der Solventphase (Wésche mit ver-
diinnter Salpetersdure geniigt). Als Nachteil ist hingegen die Anwendung von Calciumnitrat als Aus-
salzagens aufzufassen, da dieses kaum riickgewinnbar ist und daher den Feststoffgehalt der radioaktiven
Abwidsser bedeutend erhoht.

Allgemeine Gesichispunkte zur Kernbrennstoff-Autbereitung

-. ‘Das im Kernbrennstoff enthaltene spaltbare Material
Uran-235; Uran-233 oder Plutonium-239 148t sich in den
Reaktoren nicht in einem Zuge voll abbrennen. Die
- Griinde hierfiir sind die stetige Reaktivitdtsabnahme, her-
vorgerufen durch die Verarmung an spaltbarem Material
und die zunehmende Neutronen-Absorption durch die bei
‘der Kernspaltung entstehenden Spaltprodukte. Ferner
werden bei Heterogenreaktoren die Brennstoff-Elemente
durch die Spaltprodukte sowie die Kernstrahlung selbst
in ihren metallurgischen Eigenschaften so weitgehend ver-
andert, da man sie allein aus diesen Griinden nicht mehr
l&nger in den Reaktoren belassen kann.

Die  Aufbereitung der bestrahlten und daher sehr stark
radioaktiven Kernbrennstoffe hat die Aufgabe, nicht ver-
- brauchte oder neu erzeugte Spaltstoffe von den Spalt-
< «;'_pAr}odukten und gegebenenfalls voneinander zu trennen™).
- Der erste in technischem MaBstab durchgefiihrte ProzeB
-, diente der Gewinnung des in sog. Konverter-Reaktoren
. aus Uran-238 entstandenen Plutonium-239. Die dafiir ent-

s wickelten Extraktionsprozesse sind mit verhdltnismaBig
-geringen Abwandlungen dann auch zur Losung aller spa-
. ter auftretenden Aufbereitungsprobleme herangezogen
worden®®). Auch die Forderung nach besonders guter
" Trennung von den Spaltprodukten, also nach Dekontami-
nationsfaktoren von 10% bis 10® hat man beibehalten. Die
Erfillung dieser extremen Forderung, die sich aus der
Verwendung von spaltbarem Material fiir militarische
.~ Zwedke ergeben hatte, gestattet eine bequeme, durch be-
- sondere StrahlenschutzmaBnahmen nicht erschwerte Hand-
. habung der abgetrennten Kernbrennstoffe bei der Herstel-
lung neuer Brennelemente, Sie ist jedoch nicht unbedingt
aus kernphysikalischen oder metallurgischen Griinden not-
wendig. :

Schon aus dieser Sachlage folgt, daB die bisher einge-

richteten Extraktionsprozesse keineswegs den Endpunkt

- der Entwidklung.bilden. Wenn man auBerdem bedenkt,
dafl die bisherigen Aufbereitungsverfahren sehr aufwen-
dig ‘sind und daher erheblich zu den Kosten der Kern-
energie beitragen, so ist vetsténdlich, daB Wege zur Ver-
billigung der Kernbrennstoff-Aufbereitung gesucht werden.
_Die Bemiithungen gehen einerseits dahin, die bekannten

- Extraktionsprozesse durch Erprobung neuer Extraktions-

mittel sowie durch verfahrenstechnische Optimalisierung
bestehender Verfahren weiter zu verbessern. Andererseits
haben die Bestrebungen, einfachere Brennelement-Typen
in keramischer, d. h. oxydischer oder carbidischer Form zu
entwickeln, dazu gefiihrt, auch ganz andere Aufbereitungs-
prozesse in Befracht zu ziehen. So erhofft man sich z.B.
von pyrochemischen Verfahren erhebliche Emnsparungen,
weil sie viel gedrdngter und daher mit weniger Aufwand
fiir den biologischen Strahlenschutz aufgebaut werden
kénnen. Die im Vergleich zu wdBrigen Prozessen schlech-
teren Dekontaminationsfaktoren kénnen in Kauf genom-
men werden, da die Fabrikation der neuen Brennelement-
Typen relativ einfach ist und sich ohne besonderen Auf-
wand auch fernbedient durchfiihren 148t.

Im folgenden wird ein Versuch beschrieben, durch
Wahl eines anderen Extraktionsmittels” als des iiblichen
Tributylphosphats Méglichkeiten einer Vereinfachung der
chemischen Kernbrennstoff-Aufbereitung mittels der Lé-
sungsmittel-Extraktion zu priifen. Wir verwendeten hier-
bei den von V.M., Vdovenko und M. P. Kovalskaia erst-
mals zur Kernbrennstoff-Aufbereitung benutzten Di-n-
Butyldther'9,11), dessen Kenndaten aus Tab. 113,13 zu ent-
nehmen sind.

Tabelle 1. Kenndaten von Di-n-Butylather (DBA)
(entnommen aus 12,13))

Siedepunkt Kp 760 141,97 °C
Dampfdruck p,s0 12,5 mm
Léslichkeit in Wasser bei 20 °C 0,03%
Loslichkeit des Wassers in DBA bei 20 °C 0,199/,
Didhte 15 °C 0,77254

20 °C 0,76889

25°C 0,76461
Oberflachenspannung 15 °C 234 dyn/cm

30°C 21,99 dyn/cm

Flammpunkt in geschlossenem GefdB 25°C

Loslichkeit von Uranylnitrat (UO,(NO,),)
in DBA + 15Vol.%y CCl, im Gleichgewicht mit gesattigter
Uranylnitrat-Losung

20°C  ca. 88,4 g UO,(NOy),/1 85 Vol.%/o DBA + 15 Vol.-9/ CCI,
30°C  ca. 90,2 g UO,(NO,),/l 85 Vol.-%o DBA + 15 Vol.-% CCl,
40°C ca.106 g UO,(NO,),/185 Vol.-% DBA + 15 Vol.-% CCl,

(20, 30 und 40 °C betrifft eigene Messungen)



Bestimmung der Verteilungskoetfizienten von Uranylnitrat

Der Verteilungskoeffizient von Uranylnitrat zwischen
Di-n-Butyldther und einer wéBrigen Phase mit verschie-
denen Konzentrationen an Aussalzmitteln wurde nach dem
statischen Verfahren bestimmt.

Gleidie Volumina beider Phasen wurden in einem Glaskolben
unter mechanischem Rithren bzw. Schiitteln bei konstanter Tempe-
ratur bis zur Gleichgewichtseinstellung in Kontakt gebracht und
nach einer Absetzzeit von 24 h dekantiert. Die Uran-Konzentra-
tion wurde als Ammoniumthioglykolat-Komplex spektralphoto-
metrisch bei 380 mu (Beckman-Spektralphotometer DU-G-4700)
bestimmt!9).

a) System Di-n-Butylédther/HNO;

Losungsmittel: Di-n-Butyldther 85 Vol. 8/¢ (reinst, Fabrikat
Merck) + Tetrachlorkohlenstoff 15 Vol.-%/ {reinst,
Fabrikat Merck) (Di-n-Butyldther: K = 141° bis
142 °Q)

WiéBrige Phase: UO,(NO,), : 0,0027 m (nuklear rein, Fabrikal
Degussa)
HNO, verschiedener Konzentration

Temperatur: 22°C

Entsprechend der Verteilung von Uranylnitrat im Sy-
stem Tributylphosphat/HNOy%%% nehmen auch beim Sy-
stem Dibutyldther/HNO; die Verteilungskoeffizienten von
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Abb. 1. Verteilung von Uranylnitrat im System Di-n-Butyl-
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Uranylnitrat mit steigendér HNOg-Konzentration steil zu:
Sie erreichen jedoch die fiir die Praxis der Extraktion- er-
wiinschten Werte > 1 nidat, vgl. Abb. 1.

b) System Di-n-Butyldather/HNOs/A1(NOy);
Di-n-Butylather 85 Vol.-%o + 15 Vol.-%y Tetra-
chlorkohlenstoff (wie in Versuch (a)} ..
WaBrige Phase? UO,(NO,), : 0,0027 m (wie in (a)},
HNO,;:0,385m, 1,48 m, 3,14 m
Al {NO,); verschiedener Konzentration,
Temperatur: 22°C

Die Verteilungskoeffizienten von Uranylnitrat nehmen
wie im Fall des bei der Kernbrennstoff-Aufbereitung eben-
falls angewandten Methyl-isobutyl-keton {Hexon)/HNO,/
AI(NOQ,);-Systems mit steigender Al{NO;);- sowie FNO,-
Konzentration zu, um bei Sittigungskonzentration von
Aluminiumnitrat fiir die Praxis annehmbare Werte von
2 zu erreichen, vgl. Abb. 2.

¢) System Di-n-Butyldther/HNO,;/Ca(NO,),

N -

Losungsmittel:

Lésungsmittel: Di-n-Butylather 85 Vol.-%/p + 15 Vol.-%, Tetra- .
chlorkohlenstoff {wie in den Versuchen (a) u. (b)}
WabBrige Phase: UQ,(NOy), : 0,0027 m,
’ HNO, : 0,385 m, 1,48 m, 3,14 m, .
Ca(NOy), verschiedener Konzentration
Temperatur: 22°C .

Ca{NOy), eignet sich im Bereich der Sittigungskonzen-
tration vorziiglich als Aussalzagens, vgl. Abb. 3. Fiir die
Praxis der Solventextraktion bedeutet das, daB man die
anderen ProzeB-Parameter (z. B, die Temperatur) so wih-
len sollte, daB die Sattigungskonzentration nach Mbglidr
keit nicht wesentlich unterschritten wird.

Die Abhingigkeit der Verteilungskoeffizienten im Pha-
sensystem Di-n-Butyldther/HNO,/Ca{NO;), von der HNO,-
Konzentration bei Sittigung an Ca(NOy), ist in Abb. 4
wiedergegeben. )

’ d) Temperaturabhédngigkeit der Verteilung

Eine bei 21°C mit Ca(NOjs), geséttigte salpetersaure
{(0,5m) Uranylnitrat-Lésung (1 mg U/ml) wurde im Ther-
mostaten mit einem gleichen Volumen Di-n-Butyldther bei
verschiedenen Temperaturen in Kontakt gebracht. Die
‘Werte fiir die Verteilungskoeffizienten fallen mit zuneh-
mender Temperatur stark ab, vgl. Abb. 5a. Sattigt man
hingegen die waBrige Losung stets mit Ca(NOj), nady,
so nehmen die Verteilungskoeffizienten mit temperatur-
bedingter zunehmender Sattigungskonzentration zu, vgl.

ather/HNO, Abb. 5b.
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Abb. 2. Verteilung von Uranylnitrit im
System Di-n-Butyldther/HNO,/AI(NO,),

Abb. 3. Verteilung von Uranylnitrat im
System Di-n-Butylather/HNO,/Ca(NO,),

System Di-n-Butylither/HNO,/Ca (NO,},
bei verdnderlicher HNO,-Konzentration
und jeweiliger Sdttigung mit Ca(NOy),
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Abb. 5a. Temperaturabhéngigkeit
der Verteilung von Uranylnitrat im

System Di-n-Butylather/HNO,/ 0
Ca(NO,), (die Losung war bei 20 30 40°C 50
21 °C mit Ca(NOy),) gesittigt) Temperatur
Abb. 5b. Temperaturabhdngigkeit der Verteilung von Uranyl-
.nitrat im System Di-n-Butylather/HNO,/Ca(NOQy), bei jeweiliger
Sattigung der Losung mit Ca(NO,),
Trennung des Urans von einer Mischung der Spaltprodukte
und von einzelnen Spaltprodukten (Zirkon, Niob, Ruthen)

a) Mit DurchfluB der organischen Phase

Uranylnitrat (p. a. Merck) wurde durch Extraktion mit
Dibutyldther von seinen Folgeprodukten weitgehend be-
freit und anschlieBend mit bekannten Mengen trdgerfreier
Praparate von Zirkon-95, Niob-95 sowie Ru-106 versetzt.

Diese Spaltelemente wurden gewdhlt, weil sie leicht
durch die iiblichen organischen L&sungsmittel extrahiert
werden und so die Trehnung des Urans von den Spalt-
produkten erschweren, d. h, die Gesamtkontaminations-
faktoren herabsetzen®*%).

Dann wurde die Trennung mit Dibutyldther und zum
Vergleich mit Tributylphosphat als organischem L&sungs-
mittel zundchst nach dem in Abb. 6 dargestellten FlieB-
schema durchgefiihrt.

g U<04%

Abb. 6. Schema der Extraktionsversuche mit durchflieBendem
Lésungsmittel (M = Mixer, S = Settler)

a Zugabe von Extraktionsmittel, b Zugabe von Speiselésung,
¢ Zugabe von Wasdhldésung, d Zugabe von Riickextraktionsmittel,
e AbfluB des Extraktionsmittels, f Extraktion, g Waésde,

h Riickextraktion

Der erste Extraktor enthielt die Ausgangslésung, die
dort auch verblieb. Sie wurde mit dem organischen L&-
sungsmittel extrahiert, das anschlieBend in den zweiten
Extraktor iibertrat. Mit einer in diesem zweiten Extraktor
befindlichen Waschldsung wurde die organische Phase ge-
waschen. Diese ging endlich in den dritten Extraktor iiber,
in dem mit einer geeigneten wafrigen Lésung die Riick-
wische, also die Riickextraktion des Urans durchgefithrt
wurde. Die in einzelnen Schritten sich abspielende ,De-
kontamination” von den Spaltprodukten wurde durch y-

und f-Messungen von Proben der einzelnen Fraktionen
verfolgt. Der Gesamt-Kontaminationsfaktor DF ergibt sich
zu

_ Spaltproduktaktivitit/g Uran (vor der Trennung)

Spaltproduktaktivitdt/g Uran (nach-der Trennung)

Mit der gleichen Versudhsanordnung wurde auch eine
Trennung des Urans von der Gesamtheit der Spaltpro-
dukte durchgefiihrt. Zu diesem Zweck wurde lingere Zeit
mit Neutronen bestrahltes Uran nach 100tdgiger Abkiih-
lung in Salpetersdure geldst und diese Lésung so einge-
stellt, wie in Tab. 2 und 3 angegeben. {Uber die Erfahrun-
gen bei der Auflésung des Urans wird an anderem Ort
berichtet werden.)

Die Ergebnisse der Dekontaminationsversuche
sind in den Tab. 2 und 3 zusammengefaBt. Dort sind die -
Trennfaktoren aufgegliedert in die bei der Extraktion und
bei der anschlieBenden Wasche beobachteten. Der experi-
mentell bestimmte Gesamtfaktor solite gleich dem Produkt
der Einzelfaktoren sein. Das ist anndhernd der Fall. Es
sei noch bemerkt, daB die f-Messungen aus bekannten
Griinden (z. B. Selbstabsorption) weniger verlaBlich sind
als die y-Messungen. Der Vergleich der Tab. 2 und 3 zeigt
jedenfalls, daB es moglich ist, mit Dibutyldther héhere
Dekontaminationen zu erzielen als mit Tributylphosphat.
Dieses Ergebnis ermutigte uns, den Dibutyldther-ProzeB
auch im Gegenstromverfahren zu erproben.

Tabelle 2. Extraktion mit Di-n-Butylédther

Stationér: anorg..Phasen in der Extraktions- und Wasch-
stufe

DurchflieBend: organische Phase
anorganische Phase der Riickextraktion

Temperatur: anfangs 60 °C Ende 20 °C

Speiseldsung: 1 m UO,(NOy),

100 m1 5,3 m Ca(NOy),

0,5 m HNO,

0,01 m K,Cr,0,
1 mC Radionuklid bzw. 5 mC Spaltprodukt-
mischung/1

Extraktionsmittel: Di-n-Butyldther 1200 ml

Waésdhe: 0,00 m HNO, 10 ml
Ridkextraktion: 0,01 m HNO; 300 ml
Dekontaminationsfaktoren
Nuklid Extraktion Wische insgesamt
Messung Messung Messung

7- 8- - B- . #-

106Ry 70 — 12 — 840 —

95Zr(Nb) 80 — 12 — 960 —_

Spaltprod. 108 220 11 8 1200 1760

> 99,99/ des Urans extrahiert

Tabelle 3. Extraktion mit Tributylphosphat

Stationdr: anorg. Phasen in der Extraktions- und Wasch-
stufe -

Durchfliefend: organische Phase
anorganische Phase der Riickextraktion

Temperatur: 20 °C

Speiseldsung: 1 m UO,(NOy),

100 ml 3 m HNO,;

1 mC Radionuklid bzw. 5 mC Spaltprodukt-
mischung/1

Extraktionsmittel: 30%¢ Tributylphosphat in Petroldther 400 ml

Wasche: 2 m HNOg4 30 ml
Riikextraktion: 0,01 m HNO; 2000 ml
Dekontaminationsfaktoren
Nuklid Extraktion Wisdhe insgesamt
Messung Messung Messung

7 8- v B- 7" B-

85Zr(Nb) 21 — 3 — 60 —

106Ry 15 — 23 —_ 35 —

Spaltprod. 46 20 7 6,5 320 130

> 99,99/, des Urans extrahiert



. b) Gegenstromextrakt;on .

Mlt Spaltprodukten versetztes bzw. bestrahltes Uran
wurde nach dem in Abb. 7 dargestellten Fliefschema auf-
“bereitet. Versuchsdaten und -Ergebnisse sind in Tab. 4
‘ wiedergegeben. Es wurden drei Miniatur-Mixer-Settler-

Mehrfachaggregate mit je 8 theoretischen Extraktions-

Stufen verwendet. Uber den Aufbau und die Eigenschaften
- dieser Aggregate wird gesondert berichtet werden.

Um mit moglichst kleinen Mengen an bestrahltem Uran aus-
kommen zu kénnen, wurde das Kammervolumen der Mixer-
' Settler-Einheiten besonders klein gewahlt. Eine befriedigende
Fdrderung und Dosierung der kleinen Fliissigkeitsmengen wurde
durch Luftférderungis) erreicht. Diese sog. ,airlifts* haben bei
hinreichend reproduzierbarer Dosierung noch den Vorteil, wegen
des Fehlens beweglicher Teile besonders stérunanfillig zu sein.

Abb. 7. Schema der kontinuierlichen Gegenstromextraktion
a bis h wie in Abb. 6, i Abflub der Abfalle, k Riickfiihrung zur
Speiselésung, 1 AbfluB des Produkts

Tabelle 4. Gegenstromextraktion mit Di-n-Butyldther

Speiselésung: 0,3 m UQ,(NOy),
200 ml/h 5 m Ca(NO,),
0,5 m HNOy*

Di-n-Butyldther 300 ml/h

UO,(NOy), gesitt. bei 20 °C 5ml/h
bzw. dest. Wasser

dest. Wasser 50 ml/h

Extraktionsmittel:
Waschlésung:

Riickextraktion:

Dekontaminationsfaktoren
y-Messungen

Speiseldsung
Nuklid Konzentration Extraktion ‘Wésche insgesamt
106Ru 1mC/1 90 20 1800
BNb 1 mC/1 400 10 3200
95Zr(Nb) 1 mC/1 80 20 1700
Spaltprod. 75 mC/1 3000 1,5 4500

Der Uranverlust im Abfall (waste) blieb unter 0,1%.

Einen Uberblick {iber die Anordnung gibt Abb. 8. Die gesamte
Extraktionsapparatur befindet sich in einer Glovebox. Die Ge-
féBe mit der Ausgangslésung und den Riickstinden derselben
stehen hinter Blei. Ebenso ist der erste Extraktionsblodk mit Blei
abgeschirmt. Die Extraktion wurde bis zu 48 h lang betrieben.
Es zeigte sich, daB die Anlaufperiode etwa 5 bis 6 h dauert. Zur
Bestimmung der Dekontamination wurden laufend Proben aus
den verschiedenen Phasen entnommen.

Bei den Aktivititsmessungen wurde gefunden, daB
gelegentlich schon nach der Extraktion sehr wenig Spalt-
produkte in der organischen Phase nachzuweisen waren
und infolgedessen der Reinigungseffekt der Waschstufe
nicht zur Geltung kam. Die Werte in Tab. 4 haben daher
keinen Anspruch auf groBe Genauigkeit und stellen Min-
destwerte dar. Aus den Ergebnissen kann man jedenfalls
schliefen, daB mit Dibutyldther in zwei Extraktionszyk-
len, wie dies in der Praxis bei Tributylphosphat iiblich
ist, die geforderten Dekontaminationsfaktoren von 10° bis
108 sicher erreicht werden. Versuche mit wesentlich héhe-
ren Aktivititen wiirden eine genaue Bestimmung der
Dekontaminationsfaktoren und einen zuverldssigen Ver-
gleich zwischen Tributylphosphat und Dibutyldther bei
der Gegenstromextraktion erméglichen.

Abb. 8. Ansicht der Laborapparatur zur kontinuierlichen Gegen~ )

stromextraktion

Vorberellung eines , heiBen” Versuches

Auf Grund dieser Ergebnisse planen wir ein Aufberel-
tungsexperiment im hdheren Aktivitatsbereich. Das vor-

gesehene ProzeBflieBschema dieses Versuchs im Labor-

maBstab wiirde dem der Abb. 8 entsprechen.’

Der Dibutyldther kénnte ohne besondere Reinigung:

wihrend des Prozesses ,im Kreis* gefithrt werden: Das -
Uran-Produkt der Riickextraktion ist beim Dibutylather-.

ProzeB bereits so hochprozentig, daB eine anschlieBende
Aufkonzentrierung wie bei Tributylphosphat-Prozessen
mittels Verdampfung nicht notwendig wire.

Der primére Extraktionsteil, die Waschstufe sowxe die

Riickextraktion sollten Einheijten mit mindestens acht,

drei und drei theoretischen Extraktionsstufen entsprechen.

Das AufldsungsgefdB, die Behandlung der entstehenden

Gase sowie der erste Extraktionsblodk, bestehend aus

Speiselgsung :
U-PU-Nitrat,

Ca{NO3}, . c
00taHNO;
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Abb. 9. FlieBschema des leutylather-Solventextrdktwns-
prozesses zur Aufbereitung von bestrahltem Uran

a Brennelement-Lagerung, b Auflésung, c A‘)gas-Behalter,

d Filter, e 1. Extraktion, f W4sche, .g Rt kextraktion,

h2, Uran-Extrakhon, i Uran- Rud;extrakhon, k 2. Plutonium- -
Extraktion, ! Plutomum-Rudcextraknon, -m Kuhlung.
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‘Extral{iiqns,- und-Waschstufe miiSten in einer vorhande-
nen heiBen Zelle aus Schwerbeton aufgestellt werden. Der
Aufldsungsbehdlter, der Vorratsbehalter der Speiselosung

_sowie, die Extraktionseinheit wiirden innerhalb der hei-
Ben Zelle einen zusdtzlichen Strahlenschutz durch Blei
erhalten, um notfalls wihrend kurzer Zeiten unter Beriick-

sichtigung der zuldssigen Strahlenbelastung in der heiBen’

Zelle Reparaturen und unerldBliche Handgriffe durchfiih-
. ren zu kénnen.

AbschlieBende Bemerkungen
Die Versuche haben ergeben, da die mittels Dibutyl-

- _ather als .Extraktionsmittel erzielten Dekontaminations-

“faktoren denen mit Tributylphosphat erreichten zumin-
dest gleich, vermutlich sogar nennenswert besser sind.

"~ Dazu treten nun weitere Vorziige des Dibutyldthers.
Vor allem kommt man bei der Riickextraktion mit weni-
ger Stufen aus, da die Uran-Verteilung giinstiger ist als

- bei Verwendung von Tributylphosphat. Man kann daher

auch auf eine weitere Konzentrierung des Auswaschpro--

~ duktes verzichten. Ebenso ist es moglich, auf eine beson-
. dere Wische des Dibutyldthers vor der Wiederverwen-
< dung -im Kreislauf zu verzichten. Wiahrend nédmlich bei
" Tributylphosphat eine Hydrolyse zu Di- bzw. Monobutyl-
" phosphat stattfindet, zersetzt sich Dibutylather nach unse-
ren bisherigen Erfahrungen praktisch nicht. Endlich spielt
-.die geringe Neigung des Dibutyldthers zur Emulsions-
. bildung eine wichtige Rolle: die Phasentrennung ist bes-
~ ser als beim Tributylphosphat, es kommt nicht zur Bildung
~von Hauten in den Grenzschichten, die Extraktionsgefdie
_sind stets einwandfrei sauber. Ubrigens ist darauf hinzu-
weisen, daB der von Vdovenko und Kovelskaial®) vorge-
schlagene Zusatz von Tetrachlorkohlenstoff zu unange-
nehmen Zersetzungen des L&sungsmittels fithrt. Wir
haben deshalb auf einen Zusatz von Tetrachlorkohlen-
stoff verzichtet und gegen die Explosionsgefahr des rei-
- nen Dibutyldthers die iiblichen VorsichtsmaBnahmen ge-
“ troffen.

Demgegeniiber stellt der Zusatz von Ca(NO;), als

Aussalzmittel einen erheblichen Nachteil des Dibutylather-
" Prozesses dar. Der Feststoffgehalt der hochradioaktiven
- Abwiésser wird dadurch wesentlich erh6ht. Immerhin be-
-steht die Mbglichkeit, einen GroBteil des Calciumnitrats
* durch Tieftemperaturkristallisation wiederzugewinnen und

el o

dem ProzeB wieder zuzufiihren. Allerdings bedarf dieses
Problem noch besonderer Kldrung. Es muB aber auch be-
tont werden, daB der Preis des Ca(NO,), verglichen mit
dem der Salpetersédure, die beim Purex-ProzeB verwendet
wird, gering ist, und daB die Riickgewinnung dieser Sal-
petersdure kostspielig und nicht gefahrlos ist.

Uber unsere eingehenden Untersuchungen der Vertei-

- lungskoeffizienten verschiedener Nuklide werden wir an

anderer Stelle berichten.
Eingegangen am 7. Mirz 1962 [B 1490]
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Bei der erdergabe von Gebrauchsnamen, Handelsnamen, Warenbezeichnungen und dgl. handelt es sich hiufig um gesetzlich geschutzte ein-
getragene Warenzeidxen, auch wenn sie nicht als solche mit ® gekennzeichnet sind,



