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Der vorliegende 1. Halbjahresbericht 1972 beschreibt die Ar-
beiten die von den Instituten und Abteilungen der GfK im
Rahmen des Projektes Actiniden durchgefiihrt wurden.

This first semiannual report 1972 describes the results of
activities of the Actinide Project performed by Institutes
and Departments of GfK.
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PROJEKT ACTINIDEN

Aufgabe des Projekts Actiniden ist die Welterentwicklung der
Technologle der Transurane (TU). Schwerpunkte des Forschungs-
und Entwickliungsprogrammes Im Berefch der chemischen Verfah-
renstechnik sind die Gewinnung der TU aus hochaktiven Abfall-
j6sungen von Wlederaufarbeitungsanlagen, Untersuchungen Ulber
den EinfiuB der TU auf die Endlagerung und die Herstellung von

biomedizinisch reinem 238P

u. Im Berelch der Radionukiidtech-
nik wird die Anwendung der TU als Energie- und Neutronenquei-=-
fen hoher spezifischer Leistung in der Lagerstdttenprospek-

tion, Medizin und Materialprifung untersucht.

-+~ O

le im Berichtszeltraum durchgefihrten Arbeiten werden, nach
+ dnet + +

olgenden Tellprojek

3100 Gewinnung der Brutstoffe fir Pu und Transpiutone
3200 Targetierung und Bestrahlung
3300 Chemische Aufarteltung bestrahlter Transuranelemente
3400 Verfahrens- und Zellentechnik

3500 Anwendungsorientierte Entwicklung

Den betreffenden Kapiteln sind jewells Zusammenfassungen voran-
gestellt.






3100 GEWINNUNG DER BRUTSTOFFE FOR Z38py UND TRANSPLUTONE
3110 GEWINNUNG DER ACTINIDEN AUS DEM HAW DER WAK

Auf Grund der blisher durchgefiihrten Entwlicklungsarbelten (1,2)
wurde ein erweltertes ReferenzflleBschema fiir ISAAC aufgestellit
(Abb. 3110.1).

1. ReferenzflieBSschema fiir eine Isolierungsanlage fiir Americium
und Curium (ISAAC)

G. Koch

Bei den Arbeiten fiir dieses ReferenzflieBschema wurde davon
ausgegangen, daB die Isolierungsaniage an die WAK angegliedert
und weitgehend mit der im Planungsstadium befindlichen Vergla-
sungsanlage VERA 2 gekoppelt wird.

1.1 Beschreibung des ReferenzflieBschemas

Der 1WW wird aus dem Lagertank der LAVA in die Denitrierungs-
stufe der VERA-2 iiberfiihrt und dort so denitrierf, daB eine
Reihe von Spalt- und Korrosionsprodukten ausfillt, widhrend Am
und Cm sowie die restlichen Spalt- und Korrosionsprodukte (ins-
besondere Seltene Erden, Alkali- und Erdalkalimetalle) in L&6-
sung gehalten werden. In der anschlieBenden Filtrationsstufe
wird der Spaltproduktniederschlag von der LSsung getrennt. Der
Niederschlag wird der Verglasung zugefiihrt. Die von Feststoffen
befreite denitrierte 1WW-LOsung (1WWD) gelangt in die ISAAC-

Feedeinstellungsstufe.
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Die Feedl8sung (WAF) filir den Extraktionszyklus wird in die
WA-(Extraktions—-)Batterie eingefiihrt, wo Am und Cm gemeinsam
mit den Seltenen Erden (RE) durch eine HDEHP/TBP/n-Alkan-=L&-
sung (WAX) extrahiert werden. Das wdBrige Raffinat (WAW) ent-
hdlt die restlichen Spalt- und Korrosionsprodukte und wird dem
HAW-Verdampfer zugefiihrt. Die organische Am/Cm/RE-LSsung wird
mit verdiinnter Salpetersdure (WAS) gewaschen und gelangt als
Produktlésung (WAP) in die WB-(Verteilungs-)Batterie. Hier
werden Am und Cm durch eine Milchsdure/Didthylentriaminpenta-
acetat (DTPA)-LOsung (WBX) selektiv riickextrahiert, wdhrend
die Seltenen Erden mittels des organischen Scrubstroms (WBS) in
der organischen Phase gehalten werden. Diese WBRE-L&sung wird
in die WC-Batterie (RE~-Riickextraktion) geleitet, wo die Selte-
nen Erden durch 5 M HNO3 (WCX) riickextrahiert werden. Die wids-
rige WCRE-LOsung ist ebenfalls ein hochaktiver Waste, der dem
HAW-Verdampfer zugeflihrt wird, wdhrend das organische LOsungs-
mittel (WCW) in die LOsungsmittelwdsche (WL) gebracht wird.
Die wdBrige Am/Cm-Produktldsung (WBAC) aus der WB-Batterie
wird einer Nachreinigung (WD-Batterie) unterworfen. Hier wer-
den restliche Seltene Erden durch eine HDEHP/TBP/n-Alkan-L&-
sung (WDX) extrahiert, wdhrend Am/Cm durch eine wédBrige Milch-
sdure/DTPA-LSsung (WDS) in der widBrigen Phase gehalten werden.
Der organische Extrakt (WDW) wird unmittelbar in die WA-Batte-
rie zurlickgefiihrt, wdhrend die wédBrige Produktldsung (WDAC)

der Konzentrierungs- und Endreinigungsstufe zugefiihrt wird.

Flir die Regenerierung des L&sungsmittels ist eine Doppelwi-
sche vorgesehen. Das verbrauchte L&sungsmittel (WCW) gelangt
zundchst in die alkalische Wdsche (WL1l), wo die im Ldsungs-
mittel zurilickgehaltenen Spalt- und Korrosionsprodukte (Fe, Zr,
Y, Seltene Erden, Ru usw.) sowie Mono-(&thylhexyl)phosphat
(HZMEHP, Radiolyseprodukt des HDEHP) durch eine alkalische
Lactatldsung herausgewaschen werden. Hierbei wird das HDEHP
in sein Na-Salz umgewandelt, weshalb die organische Phase

(WL1P) anschlieBend in der sauren Wische (WL2) durch HNO3



(WL2X) wieder zur freien HDEHP umgesetzt werden muB. Die ge-
waschene organische L&sung (WL2P) geht in den ProzeB zurlick.
Die wédBrigen Waschldsungen sind schwach (WL2W) bzw. mittel-
aktive (WL1W) Waste.

Die stark aktiven Wasteldsungen des Extraktionsprozesses, WAW
und WCRE, werden im HAW-Verdampfer gemeinsam aufkonzentriert.
Das Konzentrat (HAWC) wird in die Denitrierungsstufe der VERA
zurlickgefilhrt und dort vollstédndig denitriert. AnschliesBend
durchliuft dieser Teil des HAW den "normalen" VERA-Weg (Spray-
kalzinator und Glasofen).

In der Konzentrierungs- und Endreinigungsstufe von ISAAC wird
die Am/Cm-Produktldsung aus der Extraktion (WDAC) zunidchst im
Feedeinstellbeh&dlter auf pH = 1 eingestellt und dann in die

Ionenaustauschanlage A (IA) eingefiihrt (aus praktischen Griin-

den werden zwei parallele Kolonnen vorgesehen, die wechselwei-
se beladen und eluiert werden). Hier werden Am/Cm an einem Kat-
ionenaustauscher (Dowex-SO);sorbiert, widhrend die von Am/Cm
befreite Milchs&dure/DTPA-L6sung die Kolonne als mittelaktiver
Waste (IAW) verldpft, Nach der Sorption wird die Kolonne mit

0,1 M HNO, (IAS) gewaschen. AnschlieBend werden Am/Cm mit

-~ -

3 M HNO; (IAX) in einem relativ kleinen Volumen eluiert.

Als letzte Verfahrensstufen folgen die Am/Cm-Trennung, eine
eventuelle Endreinigung der Produkte sowie die Konversion zu
den Oxiden. Uber diese Verfahrensschritte ist noch nicht ent-
schieden. Fiir die Am/Cm-Trennung wird im ReferenzflieBSschema
Hochdruckionenaustausch vorgeschlagen (wird unter PACT 3320
bearbeitet), doch kommt als Alternative die Carbonatfillung
in Betracht (wird unter PACT 3330 bearbeitet). Kurze Angaben
liber Moglichkeiten der Endreinigung und Konversion vgl. im
Kap. Mengenschema.



1.2

1

Mengenschema

Die nachstehend angegebenen Fliisse sind bezogen auf den fiir
VERA-2 geplanten Tagesdurchsatz von 500 Liter 1 WW (bei einer
anderen Betriebsweise von ISAAC sind die Fliisse mit entspre-
chenden Faktoren zu versehen). Die Am/Cm-Konzentrationen im
1 WW basieren auf den kiirzlich von Rohrmann (3) angegebenen
Actinidenkonzentrationen in LWR-Brennstoffen (schwach ange-
reichertes Uran, Abbrand 25 000 Mwd/t): 47 g/t 241
243Am, 10,7 g/t 2440,

Abkiirzungen:
Allgemeines

FP Spaltprodukt
orrosi

os8io
(2-dthy

m N
L)
N

O
1
5]
)
g
|
-~

NaSDTPA Pentanatrium-didtyhlientriaminpentaacetat
HLac Milchs&ure

n-Alkan Alkan C - C13 (Gelsenberg AG)

10
1 WW-Tank

1 ww 27 g/1 FPs, davon 10 g/l REs; 0,12 g/l Am;
0,01 g/l Cm; 4 g/1 KPs; 5 g/1 Na; ca. 4 M HNO
£f = 500 1/4 (20 1/h)

3;

Denitrierung und Filtration

FP-~-Niederschlag
enthdlt im wesentlichen die Spalt- und Korrosions-
produkte auBer Seltenen Erden, Rb, Sr, Cs, Ba und
Ni. Geschdtzte Menge etwa 5,5 kg/d. Der Nieder-
schlag wird in der Verglasungsanlage verglast.

WWD denitrierter 1 WW + Waschwdsser, enthidlt im wesent-
lichen Am, Cm, REs, Rb, Sr, Cs, Ba und Ni. Geschitz-
tes Volumen etwa 900 1/d.

Am, 53,3 g/t



Extraktionsprozess

Feedeinstellung
Der 1 WWD wird mittels HNO3 (oder NaOH) auf die
Sollkonzentration des WAF eingestellt (s.u.)

WA-Batterie (Extraktion)

WAF ca. 8 g/1 FPs (davon 5 g/l REs); 0,06 g/l Am;
0,005 g/1 Cm; 0,2 g/1 Ni; 2,5 g/l Na (alle Me-
talle als Nitrate); pH = 2 £ 0,5; £ = 1000 1/4

(40 1/h)

WAX 0,3 M HDEHP; 0,2 M TBP; n-Alkan; f = 2500 1/d
(100 1/h)

WAS 0,02 M HNO3; f =670 1/d (27 1/h)

WAW 1,8 g/1 FPs (Rb, Cs, Sr, Ba); 0,12 g/1 Ni;
1,5 g/1 Na (alle Metalle als Nitrate);

+
pH = 1,2 = 0,2; £ = 1670 1/d4 (67 1/h)
WAP 2 g/1 REs; 0,024 g/1 Am; 0,002 g/1 Cm; 0,2 M HDEHP;
0,2 M TBP; n-Alkan; £ = 2500 1/8 (100 1/h)

WB-Batterie (Verteilung)

WBF = WAP
WBX 0,05 M Na.DTPA; 1 M HLac; pH = 3,0 = 0,1;
£ = 830 1/d (33 1/h)
WBS 0,3 M HDEHP; 0,2 M TBP; n-Alkan; f = 830 1/d
(33 1/h)

WBAC 0,072 g/1 Am; 0,006 g/1 Cm; 0,006 g/l REs;
0,05 M Na,DTPA; 1 M HLac; pH = 3,0 to,1;
£ = 830 1/d (33 1/h)

WBRE 1,5 g/1 REs; O,3 M HDEHP; 0,2 M TBP; n-Alkan;
£ = 3330 1/4 (133 1/h)

WC-Batterie (RE-Riickextration)
WCF = WBRE

WCX 5 M HNO f = 830 1/d (33 1/h)

37



WCRE
WCW

6 g/1 REs; 4,9 M HNO,; £ = 830 1/d (33 1/h)
0,3 M HDEHP; 0,2 M TBP; n-Alkan; f = 3330 1/4
(133 1/h)

WD-Batterie (Am/Cm-Nachreinigung

WDF =

WDX

WDS

WDAC

o
=

NL1-Wa

WCW

WL1X

t
[

"
)

WL1P

ischer (alkalische

WBAC

0,3 M HDEHP; 0,2 M TBP; n-Alkan; £ = 625 1/d
(25 1/h)

0,05 M Na,DTPA; 1 M HLac; pH = 3,0 = O,1;
0,058 g/1 Am; 0,0048 g/1 Cm; 0,05 M Na DTPA;

1 M HLac; pH = 3,0 £ 0,1; £ = 1040 1/d

(41 1/h)

0,008 g/1 REs
{

£ =625 1/d

e

0,3 M HDEHP; 0,2 M TBP; n-Alkan;
/
4

H ’
25 1/h

-

M~-Wdsche)
slo.

0,5 M NaLac; 1,4 M NaOH; £ = 830 1/4 (33 1/h)
Verweilzeit von organischer und wdfriger Phase
ca. 1 h

0,5 M NaLac; 0,2 M NaOH; £ = 830 1/d4 (33 1i/h)
(mittelaktiver Waste)

0,3 M NaDEHP; 0,2 M TBP; n-Alkan, f = 3330 1/4
(133 1/h)

WL2-Widscher (saure LM-Wische)

WL1P

WL2X

WL2W

WL2P

s.o.

3,5 M HNO3; £f =330 1/d4 (13 1/h)

Verweilzeit von organischer und wdB8riger Phase
ca. 10 min

3 M NaN03; 0,5 M HNO
mittelaktiver Waste)
0,3 M HDEHP; 0,2 M TBP; n-Alkan; £ = 3330 1/4
(133 1/h)

37 f = 330 1/d (schwach bis



HAW-Verdampfer

WAW S.0.

WCRE S.0.

Destillat
ca. 1,3 M HN03; f = 2250 1/d (mittelaktiver
Waste)

HAWC 32 g/1 FPs (davon 20 g/l REs, 12 g/1 Alkali- und
Erdalkalimetalle); 0,8 g/1 Ni; 10 g/1 Na; 4 M HNO,;
f = 250 1/4
Der HAWC wird in die VERA iiberfiihrt, dort im Deni-
trator denitriert, anschlieBend im Spraykalzinator
und Glasofen verglast.

Konzentrierung und Am/Cm-Trennung

IA-Xolonne (Ionenaustausch A; 2 parallele Kolonnen)

Feedeinstellung

WDAC S.0.,

HNO, 14,8 M HNO,: £f =25 1/4d

Ionenaustausch

1AF 0,056 g/1 Am; 0,0047 g/1 Cm; 0,049 M H_DIPA;
0,98 M HLac; 0,24 M NaNO,; pH = 0,9 ¥ 0,1;
£ = 1065 1/4

IAS 0,1 M HNO33 f =50 1/4 7

IAaw 0,047 M HSDTPA; 0,93 M HLac; 0,23 M NaNO3;
pH = ca. 0,9; £ = 1115 1/4

IAX 3 M HNO3; f =25 1/4

IAAC 2,4 g/1 Am; 0,2 g/1 Cm; 0,5 g/1 Na; 0,012 M H
2,9 M HNO,; f =25 1/4

5DTPA;

Ionenaustausch B

Flir die Am/Cm-Trennung wird ein Hochdruck-Ionen-
austauschverfahren vorgesehen. ProzeBdetails sind
noch nicht verfiigbar.



1.3

Endreinigung und Konversion der Produkte

Diese Verfahrensschritte sind noch nicht ausgear-
beitet, sie hdngen wesentlich von den Details des
Am/Cm~-Trennverfahrens ab. Zwei Mdglichkeiten zeich-
nen sich ab:

Entweder
direkte Fdllung von Am bzw. Cm als Oxalate aus
den Produktl&sungen IBA bzw. IBC, anschlieBiend
Filtration und Kalzinierung zu den Oxiden.

oder nochmalige Ionenaustausch-Sorption des Am bzw. Cm
aus IBA bzw. IBC, Elution des Am bzw. Cm mit HNO3,
Neutralisation mit NH4OH, Fdllung als Oxalate,
Filtration und Kalzinierung zu den Oxiden.

Behandlung der flilissigen hochaktiven Waste
Flissige HAWs des Prozesses sind die Strdme WAW
und WCRE. Sie werden gemeinsam im HAW-Verdampfer
durch Eindampfen aufkonzentriert.

Probleme

Das ReferenzflieBschema weist insbesondere folgende Probleme
auf:

Die alkalisch-saure L&sungsmittelwdsche in WL1 und WL2
fihrt zu sehr groBSen Volumina an mittelaktivem Waste, der
wegen seines Gehaltes an Milchs&dure (WL1W) und Natriumni-
trat (WL2W) zudem schwer zu behandeln ist. Zur Uberwin-
dung dieses Problems sind Untersuchungen iiber das Radio-
lyseverhalten des L&sungsmittels und liber die Spaltprodukt-
riickhaltung vorgesehen, mit dem Ziel, auf die L&sungsmit-
telwdsche iiberhaupt zu verzichten und das verbrauchte L&-
sungsmittel nach mehreren Umliufen als mittelaktiven orga-
nischen Waste abzugeben. Im Falle der»AnWendbarkeit
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von Schnellextraktoren wiirden sich die Riickhaltungs- und
Radiolyseprobleme wahrscheinlich erheblich verringern. Pa-
rallel dazu soll als Ersatzldsung ein saures Waschverfahren
entwickelt werden, welches kleinere MAW-Mengen produziert.

Der IAW-Strom liefert ebenfalls ein sehr groBes Volumen an
mittelaktivem, Komplexbildner und Natriumnitrat enthalten-
dem Waste. Um diesen Wastestrom zu verringern, soll vor allem
untersucht werden, ob der IAW in den ProzefB zuriickgefiihrt
werden kann (als WBX und WDS). Hierzu ist die vorherige Ein-
stellung des IAW auf pH = 3 erforderlich, die jedoch nicht
durch Zugabe von NaOH erfolgen darf, da sich die L&sung

sonst mit NaOH anreichert. Vielmehr muf untersucht werden,

ob die pH-Einstellung mittels Anionenaustauscher (OH -Form)
méglich ist,.

Entwicklung des Extraktionszyklus
G. Koch, Z. Kolarik, W. Kuhn, H.H. Kiisel
Nachreinigung der Am/Cm-Fraktion in der WD-Batterie

Das urspriinglich vorgesehene ExtraktionsfliefSischema (4) um-
faBte drei Extraktionsbatterien (WA, WB, WC), wobei eine Acti-
niden-Lanthaniden-Trennung nur in WB erfolgt. Obwohl dabei
hohe DF-Werte erzielt wurden (5) - zwischen 500 fiir Eu und

> 4000 fiir Ce - erschien eine weitere Dekontamination der
Am/Cm-Produktldsung (WBAC) von Seltenen Erden erforderlich.
Daher wurde in das ReferenzflieBschema eine weitere Extrak-
tionsbatterie (WD) eingegliedert.

Die Funktion der WD-Batterie wurde in der Labex-Anlage des
IHCH mit Am, Ce und Eu getestet, die Konzentrationen und Fliis-
se sind nachstehend aufgefiihrt:
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WDF 1 M Milchsdure; 0.05 M DTPA; 0,0001 M Seltene Erden;
pH = 3,0; £ = 300 ml/h ("echte" WDF-L&sung wiirde
auBerdem ca. 0,08 g/1 Am + Cm enthalten)

WDX 0,3 M HDEHP; 0,2 M TBP; n-Alkan; £ = 180 ml/h

WDS 1 M Milchsidure; 0,05 M DTPA; pH = 3,0; £ = 60 ml/h

Die Konzentrationsprofile sind in Abb. 3110.2 wiedergegeben.
Americium verhdlt sich wie erwartet, die Verluste im WDW-
Strom betragen nur etwa 0,15 %. Cer verhdlt sich ebenfalls wie
erwartet, der erzielte Dekontaminationsfaktor in DF > 200, Fiir
Europium wurde dagegen nur ein DF von 2 erzielt, Wie das Kon-
zentrationsprofil zeigt, stellt sich das Europium-Verteilungs-
gleichgewicht im Extraktionsteil der WD-Batterie nicht ein.

Der Grund besteht offenbar in der schon frither (6) festgestell-
ten langsamen Extraktionskinetik des Europiums. Vergleichende

2 - —

2]

i Ahh
\£3aixd e

3
/

(V9]

fiir
Iur

-
a8 Co
BEUu{iii;} und Ce

3
7

(¥

T 1T10
S iX\se

=
bl

{
daB Ce(III) sehr viel schneller das Gleichgewicht errei
als Eu(III) (die Kurven wurden unter anderen Bedingungen be-
zliglich Riihrgeschwindigkeit und Durchmischungsintensitdt ge-
messen als in (6) und sind daher mit den dort angegebenen Wer-
ten nicht unmittelbar vergleichbar). Zur ErhShung der Euro-
pium=-DF~-Werte sollte daher die Verweilzeit in der WD-Batte-
rie erhdht und/oder die Durchmischung verbessert werden.

L&sungsmittelwdsche

Wie bereits in Abschnitt 1.3 diskutiert, hat das fiir das Re-
ferenzflieBschema ausgearbeitete alkalisch-saure LOsungsmit-
tel-Waschverfahren (5) erhebliche Nachteile. Aus diesem Grund
werden zur Zeit saure Waschverfahren untersucht. Versuche zur
Riickextraktion von Spuren Eisen(III) mittels verschiedener
saurer Komplexbildnerl®dsungen (Tab. 3110.1) ergaben, daB nur
Oxalsdure geeignete Verteilungskoeffizienten aufweist. Wie

Tab. 3110.2 zeigt, ist die Riickextraktion von Fe(III) mit Oxal-
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Abb. 3110.2: Konzentrationsprofile in der WD-Batterie mit
Labor-Mischabsetzern: (a) Am(III), (b) Ce(III),

T Abb, 3110.3:
Geschwindigkeit der Gleich-
Eu gewichtseinstellung bei
der Extraktion von Cer{III)
und Europium(III) durch

0.3 M HDEHP/O,2 M TBP/n-
Alkan aus 0,05 M DTPA/1 M
Milchsdure bei pH = 1

Ce o
N c

t[hin]
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Tab. 3110.1: Riickextraktion von Spuren Eisen(III) aus
0,3 M HDEHP/O0,2 M TBP/n-Alkan mit verschie-
denen sauren Komplexbildner-Ldsungen (Zim-

mertemperatur, Rithrzeit 1 h)

WdBrige Phase Verteilungskoeffizient
0,5 M Weinsidure 62
0,1 M EDTA 45
1 M Milchsdure 14
i M Citronensiure 76
0,5 M Oxalsdure (H2C204) 0,069
0,5 M H2C204 + 0,5 M HNO3 0,052
0,5 M I\IaI-ICZO4 0,052
Tab. 3110.2: Rickextraktion von Spuren Fe{III} bei Zimmertem-
peratur aus 0,3 M HDEHP + 0,2 M TBP/n-Alkan mit
Oxalatldsungen in Abhdngigkeit von der Kontakt-
zeit und Wasserstoffionenkonzentration
Konzentration (M) Verteilungskoeffizient von Fe(II1I)
Freie nach nach nach
HNO,, H,C,04 NaHC,0, 3 min 20 min 1 h
0,5 , 0,5 - 0,15 0,07 0,07
0,2 0,5 - 0,21 0,06 0,06
O,l 0'5 - 0'22 0'08 0'06
0,05 0,5 - 0,31 0,07 0,07
- 0,5 - 0,10 0,06 0,05
- 0'4 0,1 0506 ‘ 0;08 . 0;05
- 0'3 0’2 0'06 0'06 0'05
- 051 0;4 6'06 0'06 0'05
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sdure nur wenig pH-abhidngig und bei Abwesenheit von freier
Salpetersdure verhdltnismdBig schnell. Nitrosyl-ruthen(III)
wird hingegen durch Oxalsdure nur langsam und unvollstdndig
rlickextrahiert, wie Tab. 3110.3 zeigt.

Tab., 3110.3: Kinetik der Rilickextraktion von RuNO(III)-

Spuren mit 0,5 M H2C204 aus 0,3 M HDEHP +

0,2 M TBP/n-Alkan; D = Verteilungskoeffizient

Kontaktzeit (h) 0,25 0,5 1 1 3 3,5 4 5 6
. o _ -

Dpuno Pei 25° C - - 24 13 11 8,6 8,1

Druno Pei 50° ¢ 13 10 7,7 2,6 - 1,4 - 1,5 1,2

Aufgrund der bisherigen Resultate kann das Problem der L&-
sungsmittelwische keineswegs als geldst angesehen werden.

EinfluB von Mono-(2-&thylhexyl)-phosphorsdure (HZMEHP)
auf die Actiniden-Lanthaniden-Trennung

Die Frage, inwieweit die Actiniden-Lanthaniden-Trennung in der
WB- und WD-Batterie durch HZMEHP (Radiolyseprodukt wvon HDEHP)
beeinfluBt wird, ist fiir die Notwendigkeit und Art der LOsungs-—
mittelwdsche von wesentlicher Bedeutung. Deshalb wurden die
Verteilungskoeffizienten von Am(III), Ce(III) und Eu(III) zwi-
schen WBF- und WBX-L&sunden in Gegenwart und bei Abwesenheit
2MEHP in der WBF-L&sung gemessen (Abb. 3110.4). Erwar-
tungsgemdB werden die Verteilungskoeffizienten bei Anwesen-

von H

heit von HZMEHP im allgemeinen erhdht, wobei die Trennfaktoren

nicht allzusehr verschlechtert werden.
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Abb. 3110.4:

Verteilung von Am{III), Ce(III)
und Eu(III) zwischen WBF und
WBX. Offene Symbole - HZMEHP-
Ce freie WBF-LGsung. Geschiossene
Symbole - WBF-L&sung enthidlt

o 0,1 M H,MEHP

2

log D

Entwicklung des Kationenaustausch-Zyklus
G. Koch, H. Haug, F. Leonhard

Durchbruchskurven bei Harzen verschiedener Vernetzung und
bei hdherer Temperatur

Die Messung von Durchbruchskurven sowie der nutzbaren Kapazi-
té&ten von Harzen mit technischen Korngr&Sen von 0,3 bis

1,2 mm ¢ (20 - 50 mesh) wurden fortgesetzt. Die Durchbruchs-
kurven von Eu (zur Simulierung der Actiniden) einiger stark
saurer Kationenaustauscherharze mit unterschiedlichem Vernet-
zungsgrad sowohl vom Geltyp als auch vom makropordsen Typ



zung bei 21° und 60° C (ndhere Angaben s. Tab. 3110.4)
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Abb., 3110.5: Durchbruchskurven von Harzen verschiedener Vernet-




Tab. 3110.4: Nutzbare Kapazitdten und HShe der Austauschzonen (gemessen mit Sdulen von
5,07 cmz, bei 21° C 20 cm Saulenhéhe, bei 60° C 10 cm; Strdémungsgeschwin-
digkeit 1,6 ml cm 2 min~}; KorngrdSen 20 - 50 mesh oder 0,3 bis 1,2 mm ®.
Nutzbare Kapazitdten in mval pro Gramm bei 105° ¢ getrocknetem Harz und

mval per ml gequollenem Harz

Harz Temperatur Schiittvolumen nutzbare Kapazitidt Hohe der Aus- Konzentrie-
tauschzone, hZ rungsfaktoren
(°C) ml Harz nval nmval (cm)
‘ g Harz g Harz ml Harz

21 3,90 1,02 0,262 17,2 34
- DOWEX 50x4 60 3,90 1,37 0,351 502 43

21 2,64 1,42 0,538 14,8 43
DOWEX 50X8 60 2.64 2,01 0,761 3,0 61
LEWATIT SP 100 X 60 2,85 2,01 0,704 4,4 48

21 2,195 1,94 0,884 15,3 30
DOWEX - 50X12 60 2,195 2,44 1,112 4.5 > 30
LEWATIT SP 112 ¥ 60 2,82 2,35 0,833 3,8 41

. x) 21 3,42 2,05 0,599 16,5 6

LEWATIT SP 120 60 3,42 2,74 0,801 4,6 8
X)

Die LEWATIT SP-Harze sind makropords

- LT -



sind in Abb. 3110.5 dargestellt. Aus diesen Kurven wurden
die nutzbaren Kapazitdten der Harze berechnet, die in Tab.
3110.4 aufgefiihrt sind.

Da die dreiwertigen Ionen gegeniiber Na+- oder H+-Ionen vom
Austauscher stark bhevorzugt aufgenommen werden, bildet sich
eine sogenannte "selbstschdrfende" Front, die als relativ
schmale Austauschzone von konstanter HOhe entlang der S&ule
wandert. Vor der Austauschzone ist das Harz in seiner ur-
spriinglichen Form, hinter der Austauschzone steht es im
Gleichgewicht mit der zuflieBenden L&sung.

Die HOhe der Austauschzone (7) hdngt insbesondere von den
Parametern ab, die den Stofflibergang des Austauschprozesses
beeinfiussen, wie Temperatur, Korngrdse, Vernetzungsgrad, Strd-
1g
von

tion. Sie sollte unabhdngig
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Die HBhe der Austauschzone hZ sei hier definiert als der Be-
reich (in der Harzpackung), in dem sich die Konzentration der
betrachteten Ionensorte in der durchstrdmenden L&sung von

95 % auf 5 % der Ausgangskonzentration dndert. Werte fiir die
untersuchten Harze sind in Tab. 3110.4 angegeben und wurden
mit Hilfe folgender Gleichung nach Michaels (7) berechnet

(siehe auch Abb. 3110.6):

he (V5 95 = Vo, 05)

h =

z V9,95 ~ 2" V5,957V, 05’
wobei hz Hohe der Austauscherzone (cm)

hT Sdulenhdhe (cm)

VG,OS Ablaufvolumen (1) bis zum Durchbruch (d.h. O,OS-CO)

V0,95 Ablaufvolumen (1) bis zur Sdttigung der
Packung (0,95 Co)

Co Konzentragion des betreffenden Metallions in der
Ausgangsldsung

pA Bruchteil des Austauschers in der Austauschzone,

der noch Ionen aufnehmen kann (bei symmetrischen
S-fdrmigen Durchbruchskurven ist Zz = 0,5)
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Die S-fdrmigen Durchbruchskurven zeigen Schwanzbildung, die

auf Geldiffusion als geschwindigkeitsbestimmenden Schritt hin-
deutet. Harze mit h8herer Vernetzung besitzen zwar hdhere Ka-
pazitdt, doch nimmt die Austauschgeschwindigkeit ab, die HOhe
der Austauschzone nimmt etwas zu. Bei erhdhter Temperatur steigt

die Kapazitdt (bei 60° C um einen Faktor von etwa 1 5), die Ge-

Q ~

schwindigkeit des Austausches steigt erheblich und die HGhe

der Austauschzone sinkt stark ab.

Konzentrierungsfaktoren

Nach dem Beladen und Waschen der Sdulen wurde das Eu mit

3 M HNO3 eluiert und fiir die untersuchten Harztypen die Kon-
zentrationsfaktoren (aus dem Verhdltnis von Beladungsvolumen
zu Elutionsvolumen) berechnet, die in Abb. 3110.7 fiir 90 %

Elution graphisch dargestellt sind.

Die hochsten Konzentrierungsfaktoren wurden filir Harze mit 8 %
Vernetzung gefunden. Da hohe Konzentrierungsfaktoren im Pro-
zess eine entscheidende Rolle spielen, erscheinen Harze mit

8§ % Vernetzung am geeignetsten.
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Abb, 3110.7:
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3.3 Sorption von DTPA

Wird die Am/Cm- Produktl83sung (WDAC) aus dem Extraktions-

zyklus auf pH 0,9 angesduert und zur Abtrennung des Am * von

der 0,05 M NaSDTPA/1 M Milchsdure-LO&sung iliber eine S&ule mit
stark saurem Kationenaustauscher geleitet, so wird wegen der
verhdltnismdBig hohen Natriumkonzentration (0,25 M) dieser

Lésung die H-Form des Austauschers schon am Beginn der Bela-

W

dung teilweise in die Na-Form iibergefiihrt und gleichzeitig
DTPA (mSglicherweise als HeDTPA+ (8)) sorbiert. Die Durch-
bruchskurven von Na und DTPA sind in Abb. 3110.8 angegeben.

Abb. 3110.8:
Durchbruchskurven von
Na und DTPA beim Be-
laden von DOWEX 50X8
Kapazitét : Na =« 3,67 mval/g
DTPA ~ 057 mvallg (H-Form, 50-100 mesh)
bei 1,6 mi cm™ 2 -1

OTPA

min

ey |
{

T T
100 o200 300 400

Ablaufvolumen | m)



Regeneration 3M HNO3

Beladungsstufen L 1
H*-Form Beginn der friher Durchbruch kurz vor dem Gleichgewichtszustand.
Beladung von Na u. DTPA Durchbruch des Eu '~ nach Sdttigung der Sdule
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Abb. 3110.9: Verschiedene Beladungsstufen der Kationen-
austauschersdule

Das Am3+ wird durch das Austauscherharz stdrker gebunden und

. . + :
verdriangt einen Teil des Na , wobei entsprechend dem chemi-

schen Gleichgewicht nur ein Teil der Gesamtkapazitdt des Harzes
flir die Beladung mit Am3+ ausgenutzt werden kann.

In einer Versuchsreihe wurden die Kapazitiiten fiir H+, Na+,
DTPA und Eu3+ fiir die einzelnen Beladungsstufen einer Sé&ule
mit DOWEX 50X8 (50-100 mesh) ermittelt. Die Ergebnisse sind

in Abb. 3110.9 dargestellt.

Nach dem Beladen wurde die SZule mit 0,1 M HN03 gewaschen.
‘Beim Waschen mit fiinf S&ulenvolumina 0,1 M HNO3 wurde etwa die
Hidlfte des Na, dagegen nur ca. 18 % des DTPA von der Sdule
gewaschen (der Waschvorgang wurde bisher nicht optimiert).
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3.4 Verhalten von Spaltprodukten

Mit Untersuchungen iiber das Verhalten von Spaltprodukten wur-
de begonnen. Die Verteilungskoeffizienten beim Beladen der
Sdule betragen 110 fiir RuNO(III) und < 2 fir Zr/Nb, Ruthen
wird teilweise irreversibel sorbiert und bei der Elution
nicht wieder desorbiert. In vorldufigen Kolonnenexperimenten
wurden Dekontaminationsfaktoren von 6 filir Ruthen und 1100

fiir Zr/Nb erreicht.

3.5 Oxalatfdllung
Das beim Beladen der S&dule zusammen mit dem Eu3+ sorbierte
Na+ und DTPA wird bei der Elution mit 3 M HNO3 gemeinsam mit
dem Eu eluiert. Von diesen Verunreinigungen kann das Euro-
pium durch Oxalatfdllung abgetrennt werden. Hierzu wurde die
Sdurekonzentration durch Zugabe von NaOH auf 0,2 M H+ ver-
ringert und das Eu mit dem doppelten UberschuB8 Oxalsdure
mit einer Ausbeute > 98 % (Nachweisgrenze dieses Experimentes)
gefdllt.

3120 VERARBEITUNG UND ENDLAGERUNG HOCHRADIOAKTIVER ABFALLE

Die Versuche lber die partielle Denitrierung von salpetersauren
Spaltproduktidsungen wurden, wie In den vorausgegangenen Berich-
ten (1,2) beschrieben, unter Verwendung von Radionukliden fort-
gesetzt,
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Konditionierung der hochaktiven Spaltproduktldsungen durch

Denitrierung
W, Hild

Bei der Konditionierung von 1 WW durch direkte partielle
Denitrierung bis auf den fiir die anschliefiende Actinidenextrak-
tion optimalen pH-Bereich von 1,5 bis 2 werden die stdrenden
Spaltprodukte Zr, Nb und Mo praktisch vollstdndig entfernt

(DF > 1000); knapp 80 % des Ru und Rh werden ebenfalls ausge-
£f41lt, wdhrend Ce und Fe in L3sung bleiben. Korrosionsprodukt
Fe wird dabei zur zweiwertigen Wertigkeitsstufe reduziert.

Um auch eine Ausf&llung von Fe zu ermSglichen, wurde als zwei-
te Konditionierungsvariante die Methode der vollstdndigen De-
nitrierung mit nachgeschalteter partieller AuflSsung ndher un-
abei wurde die 1 WW ModellSsung, vgl. Tab. 3120,1

tersucht.

o]

in (1) mit einzelnen Radionukliden versetzt (jeweils einige
uCi/ml) und in der bekannten Weise (1 h Dosierzeit, etwa 5 h
Nachreaktion) mit der stbchiometrischen Menge Ameisensdure
denitriert (HCOOH/HNO 2).

"

3

Auf diese Weise wurden mit Ausnahme der Alkali- und Erdalkali-
metalle praktisch alle Spalt- und Korrosionsprodukte in ei-
nem feinteiligen schwarzen Niederschlag ausgefdllt, wobei

sich in der liberstehenden, klaren, farblosen L&sung ein pH-
Wert von > 7 einstellte. Durch stufenweise Zugabe von Salpe-
tersdure wurde eine partielle AuflSsung des Niederschlags er-
reicht, wobei auch Fe in zweiwertiger Form wieder in L&sung
ging. Die Wiederaufldsung des Fe konnte am besten dadurch ver-
hindert werden, daB8 das Niederschlags-L8sungsgemisch nach der

Denitrierung zundchst mit 30 $igem H202 versetzt und Fell° in

III.

der Siedehitze zu Fe oxidiert wurde bevor mit der partiel-

len Wiederaufldsung begonnen wurde.
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trierung und partielle Aufldsung nach Recxida-

tion
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Abb. 3120.1 zeigt die Ergebnisse einer Versuchsserie bei der
jeweils 50 ml der markierten 1 WW Modelldsung mit 18,8 ml
HCOOH (98 %) denitriert wurden, wonach mit 10 ml H202 (30 %)
je eine Stunde bei Zimmertemperatur und in der Siedehitze be-
handelt und schlieBlich durch stufenweise Zugabe wvon HNO3

(65 %) der Niederschlag wieder partiell geldst wurde. Zur Ein-
stellung eines konstanten pH-Wertes nach jeder Sdurezugabe
muSte die Reaktionsmischung etwa eine halbe Stunde bei Zimmer-
temperatur geriihrt werden.

Aus Abb. 3120.1 wird ersichtlich, daB8 diese Methode auch
eine Eliminierung von Korrosionsprodukt Fe erlaubt, das als
Ferrihydroxid im Niederschlag verbleibt. Bei pH = 3 wurden
zum Beispiel DF-Werte von > 103 fiir die Spaltprodukte Mo, 2r,
Ru, Rh und das Korrosionsprodukt Fe gefunden; bei pH = 2
bleiben die DF-W
e s

und etwa 2 % des
W ces

-
e
o
1]
n
o

xtwa
Fe sind wieder aufgel&dst. Da auf der anderen Seite rund 50 %
bzw. 80 bis 90 % der Seltenen Erden bei pH = 3 bzw. 2 wieder
in L6sung vorliegen, stellt diese Arbeitsweise eine interes-

sante Variante fir die 1 WW-Konditionierung dar.

'y e
-~ e =

{ . o sl A Amddsd Jomamn ) am [P
fung der Frage, ob die Actinidenelemente ein &hn-

Zu
liches Verhalten wie die Seltenen Erden zeigen, sind jetzt
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Versuche unter Verwendung von Nukliden der Actinidengruppe vor-
gesehen, wobei zundchst nach dem in Abb. 3120,2 aufgezeigten
vorldufigen FlieBschema gearbeitet werden soll.

Die Versuche zur gezielten Denitrierung einzelner Metallnitra-
te in salpetersauren L8sungen sind nahezu abgeschlossen. Die
Auswertung der Ergebnisse sowie insbesondere die chemische und
physikalisch-chemische Charakterisierung der erhaltenen Nie-
derschlidge sind zur Zeit noch im Gange.
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1IWW
F=100
HCOOH ABGAS
98°% F=36 F~ 34 000
{ )
| [
DENITRIERUNG
Hz O,
0% F=20
t — ‘
REOXYDATION
HNOs3
§5% F=2
L
_¢
PARTIELLE WIEDERALR
LOSUNG BIS pH~2
F = relativer Volumen-
strom
FILTRATION
1WWD NIEDERSCHLAG
F~130 ~ 33g/1 TWW
ZUR
ACTINIDENEXTRAKTION

Abb. 3120.2:

Vorldufiges FlieBschema zur Konditionierung
von 1 WW mittels vollstdndiger Denitrierung
und partieller Wiederaufldsung
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3200 TARGETIERUNG UND BESTRAHLUNG
3210 CERMETENTWICKLUNG

Die ArBeifen zur Herstellung von Actiniden/Al-Cermets wurden wel-
tergefihrt., Das erste Bestrahlungsexperiment mit 17,5 g 241AmO2
wurde Im HFR abgeschlossen., Das Bestrahlungsprogramm im BR2 verzd-
gerte sich wegen Differenzen In der Sicherheltsbeurteilung der Be-

strahlungsstébe, die Inzwischen aber ausgerdumt zu selin schelnen,

Der Schwerpunkt der experimentelien Arbeiten lag auf der Herstei-
lung der Bestrahlungsstdbe fir das HFR-Programm. Daneben wurde das
Impulsverdichtungsverfahren welter untersucht. M3glicherweise kdén-
nen bereits Im Jahre 1973 die ersten nach dieser Methode hergestel!l-
ten aktiven Bestrahlungsstébe in dlie Reaktoren eingesetzt werden.

1. Bestrahlungsprogramm
- R.” Gasteiger-

Das Bestrahlungsprogramm ist nach (1) in verschiedene Ver-
suchsgruppen (VG) eingeteilt. Die Bestrahlungen in VG 1 ver-
zbgerten sich gegeniiber den Planungen, da Differenzen in der
Sicherheitsbeurteilung und im Fertigungsverfahren der Bestrah-
lungsstdbe aufgetreteh waren. Inzwischen konnten die Meinungs-
verschiedenheiten jedoch ausgerdumt werden, so daB gegen An-
fang Oktober mit den Bestrahlungen der Experimente Mol 14-1
und Mol 14-2 begonnen werden kann. Vorgesehen ist die Bestrah-
lung von je einem Brutstab mit einem 241 ﬁGé=Geha1t von 10 w/o
in einem Brennelement- bzw. Reflektorkanal bei etwa gleichem
thermischen NeutronenfluS.
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In VG 4 wurden Ende April die Bestrahlungen (15 w/o 241

AmOz)
unter simulierten Leistungsreaktorbedingungen im HD-Loop des
HFR (Petten) aufgenommen. Seit Mitte August befindet sich

der zweite Bestrahlungseinsatz mit Brutstidben (30 w/o 241Amoz)
im Reaktor. Das Bestrahlungsprogramm wird im Dezember mit
St&ben mit 25 w/o 241Am02 fortgesetzt. Die Pellets enthalten

241

dann jedoch keine Al-Liner mehr, so daB8 sich der AmO. ~-Ge-

halt pro Stab von 4,8 g auf 7,1 g erhdht. Mit diesem Exgeri—
ment wird dann voraussichtlich die Grenze der Léistungsféhig=
keit der Al-Matrix erreicht sein.

In VG 5 wurden Bestrahlungen von Einzelpellets mit 237Np02 auf-
genommen. Bei diesen Bestrahlungen sollen verschiedene Matrix-
materialien erprobt und der EinfluB der Matrixmaterialien auf
die 236Pu-Bildungsraten fiir verschiedene Bestrahlungspositionen

im FR2 untersucht werden.

Den zeitlichen Ablauf der Bestrahlungen zeigt Abb. 3210.1.

1972
A M J J A S 0 N D J | F | M
Mol 14r1 Mol 14-3
Versuchs - ¢ 10% —* ¢ 0% ohne Liner
gruppe 1 Mol 1452 _ ol Mol 1-4
10°% 10% ohne Liner
HFR-1| _ o _ HFR-2|
Versuchs - 5% | 30%
gruppe 4
~ HFR -3
25°% |ohne [iner
FR2 (P 97) M2 o8 o
Versuchs - Np- |[Einzelpeilets 3 9/10
gruppe 5 je 8 [Kapselr e ) |
5/6 o wz_,

Abb. 3210.1: PACT-Cermet-Bestrahlungsprogramm
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2.1

Herstellung der Bestrahlungsstébe
R. Gasteiger, G. Aha, S. Nazaré, G. Ondracek
Bestrahlungsstdbe fiir den HFR

Die anfdnglich aufgetretenen Schwierigkeiten bei der Herstel-
lung von Pellets mit ausreichend guter Oberfldche konnten in-
zwischen behoben werden. Durch Auftragen von in Essigsdureidthyl-
ester gel8ster Stearinsdure auf die Matrizen- und Stempelflé-
chen erhdlt man, nach dem Verdunsten des L8sungsmittels, ei-
nen &duBerst diinnen Uberzug aus Stearinsdure, der als Gleitfilm
fiir das Verpressen der Pellets ausreichend ist.

Da angestrebt wird in spdteren Experimenten die Al-Liner wegen
einer besseren Volumenausnutzung der Bestrahlungsst8be weg-

H s a
ohne Al-Liner erxprobt. Abb, 3210,.2 zeigt eini
Verfahren hergestellte Pellets.

0
o
=
o
Q
3
fu
[ ad
a
U
q
g

Abb., 3210.2: AuBenansicht von Pellets mit (a) und (b) ohne
' Al-Liner; Bestrahlungsstab

Besonderer Wert wurde auf den Nachweis von Inhomogenitédten in
der Verteilung der Oxidphase (Amoz) in der Metallphase (Al)
gelegt. Durch RSntgenaufnahmen kann die Grobstruktur der Pel-
lets nachgewiesen werden (Abb. 3210.3).



Abb. 3210.3: Rantgendufchstrahlung der HFR-1-Stidbe

Débeirstellte sich heraus, daB das Mischverfahren noch nicht
fir alle Pellets gleichmdBig gute, reproduzierbare Ergebnisse
bringt. Durch Zugabe von Keramikkugeln, die nach dem Mischen

den Probeglisern wieder entnommen werdenllassen ich sehr ho-

s
mogene Mischungen herstellen (Abb, 3210.4), Diese Versu

- e

sen jedoch noch mit AmO, wiederholt werxden.

N

237

Abb., 3210.4: ROntgendurchstrahlung von NpOZ/Al-Pellets
’ a) it Keramikkugeln als Mischhilfe:
b) ohne Keramikkugeln als Mischhilfe

Flir die Bestrahlungen im HFR wurden bisher 18 Bestrahlungs-

stdbe hergestellt. Die neun Stdbe des HFR-1l-Experiments ent-

Al
halten im aktiven Pelletvolumen 15 w/o 2"Am0, entsprechend

einer Gesamtmenge von 1,95 g 241Am pro Stab. Drei dieser Stdbe
sind zur Messung der Zentraltemperatur mit Thermoelementen

ausgeriistet,
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Fiir das HFR-2-Experiment wurden sechs Stdbe mit 15 w/o

241 X) sowie drei Stdbe mit

AmO2 im aktiven Pelletvolumen
241Am

30 w/o AmO2 entsprechend einer Gesamtmenge von 4,8 g
pro Stab hergestellt. Diese drei Stdbe sind wiederum mit
Thermoelementen zur Messung der Zentraltemperatur ausgestat-
tet.

Da die Auswertung der FluBSdetektoren des 1. Experimentes noch
aussteht, lassen sich im Augenblick keine endgililtigen Anga-
ben zum Ausgang dieses Experimentes machen. Die gemessenen
Temperaturen liegen etwas niedriger als die vorausberechne-
ten. Die Unterschiede beruhen jedoch wahrscheinlich darauf,
das8 die gegenseitige Beeinflussung der Stdbe durch die Anord-
nung in drei Parallelstdbe und die daraus resultierende FluB-
absenkung bisher nicht beriicksichtigt wurde.

2.2 Bestrahlungsst&be fiir den FR2

Zur Erprobung unterschiedlicher Matrixmaterialien und zum
Studium des Einflusses der Matrixmaterialien auf die 236Pu-
Bildungsraten bei Bestrahlung von 237Np wurden fiir den FR2
bisher 16 Kapseln mit je einem Pellet aus NszlAl hergestellt.
Jedes Pellet entspricht nach Dimensionen und Zusammensetzung
einem Pellet, wie es fiir Bestrahlungen im technischen Masg-
stab eingesetzt werden kann, so daB die Analysénergebnisse

-

reprdsentativ sind. Es enthdlt 490 mg Npoz.

Diese Bestrahlungen werden in Kiirze mit der Bestrahlung von
Pellets mit Kohlenstoff-Matrix fortgesetzt.

X) Die Pellets fiir diese Stdbe wurden im Europdischen Institut

fiir Transurane gefertigt
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Herstellung von UOZ-Al-Targetstében mittels Impulsver-
dichtung

In Fortsetzung der bisherigen Versuche (1) wurde nunmehr
das Impulsverdichtungsverfahren zur Herstellung von UGz-
Al-Cermets eingesetzt., Im Vergleich zur Pelletherstellungs-
technik bietet diese Methode im wesentlichen den Vorteil,
daB die Matrix fiir Stdbe mit mehr als 10 cm Linge in einem

einzigen Arbeitsgang verdichtet werden kann.

Da noch keine Anlage zum Umgang mit hohen c-Aktivitdten
existiert, muBten die Versuche mit UO2 simuliert werden.

Folgende Target-Dimensionen wurden angestrebt

Stabdurchmesser 8 mm (innen), 10 mm (auBen)
Stablédnge 140 mm
Cermetlidnge 138 mm

HShe der Al-Schicht an

: ol jeweils 1 mm
den Stirniiidchen Jewel

Cermetzusammen-
setzung S 74f15 Y/?ientgp;echgnq 15,?(?WUOZ
Cermetdichte 80 & TD

Die Charakteristik der Ausgangspulver und ihre chemische Zu-
sammensetzung ist in Tab. 3210.1 dargestellt. Als Richtwert
flir die PartikelgrdB8e des UOZ-Pulvers war die Teilchengrd&sBe
der Actinidenoxide, wie sie aus der Wiederaufbereitung anfdllt,

angenommen.

Nach der Mischung der Pulver (Taumelmischer, 70 U/min , 3 h)
wurden diese in entsprechende Al-Rohre gefiillt und einvibriert.
Der Klopfdichte der Mischung entsprechend (ca. 50 % TD) muB-
ten die Al-Rohre erheblich ldnger sein, als die angestrebten
Enddimensionen.
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Tab. 3210.1: Pulvercharakteristik und chemische Zusammen-

setzung der verwendeten Pulver

Chemische gusammensetzung UO2 Al (Alcoa 101)
w/o
0/U-Verhdltnis 2.005 -
Al 99,5
0,y 0,29
Hp 0,011
Fe 0,13
Si 0,07
Cu 0,01
Partikelgrsge (um) 36 - 63 18,6

Partikelgestalt

100 um

Flir die Verdichtung wurde eine geteilte Matrize verwendet, die
das Ausstofien der Stdbe nach der Verdichtung wesentlich erleich-
tert. Die Verdichtung der Cermetmischung (4,15 v/o UO2 = 15 w/o
UOZ) wurde als Funktion der Ladespannung (2) bzw. Energie un-
tersucht. In Abb. 3210.5 ist die erzielte Dichte als Funktion

.
eine La-

<

despannung von ca. 4,15 ke
auf 80 % TD zu verdichten.

erforderlich ist, um die Mischung



Abb, 3210.5:
Verlauf der Cermetdichte
415 Vol % UO, als Funktion der Lade-

spannung

80+

70+

Mittlere Dichte [% TD}

T : 5

Ladespannung [KV]

N
W -

Mit dieser Ladespannung wurden einige St&dbe hergestellt.

Eine Makroaufnahme mit reprédsentativen Gefligebildern zeigt
Abb. 3210.6. Einen Eindruck von der Vertei

tikel in der Al-Matrix gewinnt man durch die RSntgengrob-
strukturaufnahme (Abb. 3210.6). Sie zeigt eine relativ homo-
gene Verteilung, die noch durch quantltatlve Gefﬁgeanalyse

erganzt*werden muB. -

Bei der Votunﬁersuchung der Stdbe hat sich gezeigt, daB die
duBeren Dimensionen im wesentlichen von der Matrizenkonstruk-
tion abhdngen. Mit dem bisher verwendeten Werkzeug kann eine
Toleranz von * 0,15 mm eingehalten werden. Die wichtige Frage
der GrdBe des axialen Dichtegradienten wird mit Hilfe der
Bildanalyse weiter untersucht werden.

Fiir die Auslegung der Targets ist die Kenntnis der thermischen
Ausdehnung der Cermets notwendig. Daher wurde der lineare
thermische Ausdehnungskoeffizient (20 - 400° C) als Funktion
der Konzentration filir jeweils drei verschiedene Porositdten
(30, 25, 20 %) gemessen., Da die verwendete Methode auf rela-
tiven Messungen beruht, wurde das Dilatometer mit einem Gold-
standard (3) geeicht. Die MeBergebnisse sind in Abb. 3210.7
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Lin.thermischer Ausdehnungskoeffizient 1/10°*C
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Abb. 3210.7:

Linearer thermischer Aus-
28 dehnungskoeffizient (20 -
n_“‘-\\¥\\\ 400° C) als Funktion der
26 %\\\ UOZ-Konzentration
K

25-
24
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22+

1 1 1
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und 3210.8 dargestellt. Fiir eine konstante Porositdt nimmt
der thermische Ausdehnungskoeffizient mit steigendem Uoz-An—
teil ab. Dies deutet indirekt darauf hin, das8 im untersuchten
Temperaturbereich die Bindung an der Phasengrenzflédche stark

genug ist, um die entstehenden Spannungen auszuhalten.

Im Rahmen der MeBgenauigkeit wurde festgestellt, daB die Po-
rositdt - wie erwartet - (4) keinen EinfluB auf die thermi-

sche Ausdehnung hat.

Messungen der thermischen Leitfdhigkeit sollen demndchst an
diesen Proben durchgefiihrt werden.

Abb. 3210.8:

Linearer thermischer Aus-

45 Vol % U0, dehnungskoeffizient als
Funktion der Porositit
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Porositdt [%)
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3. Bestrahlungseinsitze

R. Gasteiger, E. Bojarsky, K. Jannakos, L. Schmidt,

3.1 Bestrahlungen im BR2

Die Bestrahlungseinsdtze Mol 14-1 und 2 wurden fertiggestellt
und nach Mol transportiert. An den Bestrahlungsstdben wurden
die Endstopfen mit Nuten versehen, so daB sie mit den 2en-
trierplatten verstiftet werden k&nnen und dadurch ihre Lage
im Einsatz und somit im NeutronenfluB eindeutig fixiert ist.

Anhand dieser Kenntnisse kann bei den Nachuntersuchungen
das Bestrahlungsverhalten (Ausbeute, Selbstabschirmung, ther-
mische Einfllisse) in Abhdngigkeit von der geometrischen An-

Die mit dem Reaktor-Sicherheitsausschuf geflihrten Gesprédche
beziliglich der Sicherheit wdhrend der Bestrahlung sind lei-

der sehr zdgernd vorangegangen, so da8 das Experiment Mol 14=1 - —
nunmehr im Oktober in den Reaktor eingesetzt werden kann.

3.2 Bestrahlungen im HFR

Der Bestrahlungseinsatz fiir das Experiment HFR-1 wurde
fertiggestellt (Abb. 3210.9) und die Bestrahlung im HD-
Loop Ende April begonnen. Nach ca. 35 d Bestrahlungszeit
traten nach ErhShung der Kithlmitteltemperatur auf 280° ¢
starke Korrosionsschidden an der Al-Struktur des Einsatzes
auf, die durch ErhShung des Druckabfalls und Korrosions-
produkte im Kiihlkreislauf festgestellt wurden. Das Experi-

ment wurde abgebrochen und der Einsatz in den HeiBen Zel-



Abb., 3210.9: Erster Am-Bestrahlungseinsatz fiir HFR-Druck-

wasserloop



len untersucht (Abb. 3210.10). Die Schd-
den waren auf den Einsatz begrenzt ge-
blieben; die Bestrahlungsstdbe waren

nicht in Mitleidenschaft gezogen worden.

Um diese Schdden auszuschlieBen wurden
fiir das Experiment HFR-2 alle Struktur-
teile aus Edelstahl bzw. Zirkaloy ge-
fertigt. Die Bestrahlung hat Mitte Au-
gust begonnen. Der Einsatz ist mit neun
Stdben in drei Blindeln ilbereinander be-
laden. Die drei unteren Stdbe sind mit
Thermoelementen zur Messung der Zentral-
temperatur ausgeriistet. Es werden Mantel-

thermoelemente mit einem Auflendurchmes-

und Ader

4
9
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erial aus Chromel/Alumel eingesetzt.
Die Thermoelemente sind in die unteren
Endstopfen nach dem Hochtemperaturldt-
“’verfahren“TNickeibasisiotT"eingeiﬁtét“‘“““*‘*‘
(s, Abb. 3210.11). Ein Kapillarrohr,
das mit dem Endstopfen nach dem Plasma-
verfahren verschweift ist, schiitzt die
Loétstelle vor unzuldssigen mechanischen

Beanspruchungen.
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Pellet Kapillarréhrchen

Detektor Thermoelement

e 12—

Hochtemperatur- Plasma- SchweiBung
lotung

Abb. 3210.11: Einbau des Thermoelementes zur Zentral-
temperaturmessung in Am-Targets

3.3 Bestrahlungen im FR2

' 3.3.1 Kleinprobenbestrahlungen

238

Im Rahmen des Programmes zur Herstellung von Pu durch
Bestrahlung von ‘57Np—Bﬁndelelementen im FR2 wurde im zwei-
237

ten Halbjahr 1972 mit der Bestrahlung von Np-Kapseln
begonnen. Diese werden in verschiedenen Corepositionen des
FR2 mit gestaffeltemrn-FluB und -Spektrum durchgefiihrt.
Die Auswertung der bestrahlten Kapseln soll dazu beitragen,

die optimalen Corepositionen fiir die 237Np—Biindelbestrah-—

238 236Pu

lung zur Herstellung von Pu mit niedrigem Anteil an

zu bestimmen.

Zu diesem Zweck wurden zwei wiederbeladbare, D,0-gekiihlte
Kapselbestrahlungseinsdtze erstellt und die zugehdrigen Si-
cherheitsbetrachtungen durchgeflihrt.



b, 3210.12:
— $30—= FR2-Bestrahlungskapsel
zur Erprobung von Acti-

niden-Targets

14+

105
96

~——___Kiihlwasser-
spalt

\Verdrdnger

Bei den ersten Experimenten sollen pro Einsatz vier Kapseln
bestrahlt werden. Der Aufbau der Kapseln ist aus Abb. 3210.12

ersichtlich. Abb., 3210.13 zeigt eine Kapsel vor der Endmonta-
ge. In ein Hiillrohr aus Edelstahl mit den fiir die bisheri-

Abb. 3210.13: Kapsel zur Bestrahlung von 237Np-PrQben
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gen Stdbe charakteristischen Durchmessern kdnnen ein oder
zwei Pellets und ein NeutronenfluSmonitor eingesetzt wer-
den. AuBSen ist ein Verdrédnger aus Aluminium angeordnet,

der die Kapsel im Einsatzrohr fiihrt.

Der Kapselbestrahlungseinsatz (Abb. 3210.14) besteht aus
dem AlMg 3 Probentrdgerrohr (¢ 31 mm), das gleichzeitig

als Wasserfiihrungsrohr dient, dem Umkehrstiick und dem Ober-
teil und ist zur Uberwachung der zwangsgefiihrten Kiihlung
mit einem Thermoelement und einem DurchfluBmeBgeber be-
stickt.

Der Einbau im Core des FR2 kann sowohl in Zwischengitter-
als auch in Brennelementpositionen vorgenommen werden. Im
Betrieb ist der Bestrahlungseinsatz an die Canschaden-De-

tektionsanlage des FR2 angeschlossen. Es werden z.Zt. je
Einsatz vier Kapseln bestrahlt. Die Ancrdnung der Kapseln
innerhalb des Trdgerrohres sowie deren Anzahl kann durch

Umbau bzw. Ausbau der AlMg 3-Distanzbuchsen variiert wer-
den.

Das Beladen und Entladen des Bestrahlungseinsatzes erfolgt
im h&ngenden Zustand in der HeiBen Zelle des FR2,

Zur Kiihlung flieBen durch den Einsatz im beladenen Zustand

5,9 m3/h, im unbeladenen Zustand 13 m3/h DZO' Die Tempe-

ratur im Pellet betrdgt bei der vorgesehenen Beladung am

Ende des Bestrahlungszyklus (38,5 d) und bei ¢N = 1014 n/cmzsec

ca. 120O cC.

kiihlung frithestens 30 min nach Reaktorabschaltung. Die Tem-
peratur, die sich dann im Pellet einstellt, betrdgt ca.

o)
380~ C.
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Biindelbestrahlung

Im 1. Halbjahr 1972 wurde aufgrund von Erkenntnissen, die

bei der Ausarbeitung des Entwurfes des Sicherheitsberichtes

fiir das Np-Blindelelement gewonnen wurden, das Konzept des

Brutelements leicht gedndert:

Es werden nur noch Np-Cermets oder Am-Cermets
eingesetzt

Der Al-Liner zwischen Pellet und Hiillrohr ent-
fillt

Die Stabldnge betridgt 51 cm; es werden drei Bin-
del zu je sieben Stidben iibereinander angeordnet

Hiillrohr und Struktur sind in Material und Abmes-
sungen identisch mit einem FR2-Brennelement (BES8)

Die Konzentration an NpO, im Pellet wird auf

20 w/o festgesetzt, Das 1. Blindelelement enthidlt

ca. 475 g 237Np

Die bereits vorhandenen Rechenprogramme zur Bestimmung des

Nuklidaufbaues (5) und der thermodynamischen Stabdaten wur-

den an die neuen Gegebenheiten sowie an die seit 1972 ge-

dnderten Zykluszeiten des FR2-Betriebes angepafSt und die Er-
gebnisse graphisch ausgewertet (Abb. 3210.15 und 3210.16).

Die Herstellung des Biindels soll durch die einschléidgige

Industrie erfolgen.

Bestrahlungsergebnisse

237

L

Np-Bestrahlung im BR2

Im Jahre 1970 wurde durch die Firma ALKEM mit der Bestrahlung

von ca. 180 g

37
2"'Np begonnen. Im Rahmen der vom CEN durchge-

flihrten Sicherheitsbetrachtung wurden Nuklidausbeute und Wirme-
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Aus diesem Grunde wurde eine erneute Berechnung der Nuklid-
ausbeute angestellt, bei der folgende physikalischen und
geometrischen Gegebenheiten berlicksichtigt wurden:

- axiale FluBverteilung in der Bestrahlungsposition
~ FluBdepression durch die Fe-Matrix der Bestrah-

lungsstébe

- Gegenseitige Beeinflussung und daraus resultieren-
de mittlere FluBabsenkung pro Bestrahlungsstab

Durch Berilicksichtigung dieser Punkte ergaben sich die folgen-
den Ergebnisse (Tab. 3210.2 und Tab., 3210.3), die in guter
Ubereinstimmung mit den chenischen Analysenergebnissen stehen
(siehe auch PACT 3310).

Tab. 3210.2: Berechnete und gemessene Mengen verschiedener

Nuklide aus der é3"N‘p-Bestrahiung im BR2
(Mol 6E)
Nuklid Menge (g)
S 4ibezogenwauf4l18r6_ggg§szAvoruderABestrahlungquf7W77Aff
berechnet , gemessen

2374p 171,9 130

238p, 5,903 4,4

239, 0,339 0,224

240

Pu 0,006 0,010
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Tab, 3210.3: Berechnete und gemessene Isotopenzusammenset-

zung des 238Pu aus der 237Np—Bestrahlung im

BR2 (Mol 6 E)

Nuklid Isotopenzusammensetzung der Pu-Fraktion
berechnet gemessen
236p, 5,196 ppm 6,2 ppm
238py 92,503 3 94,84 3%
239py 7,320 3 4,89 %
240p, 0,169 % 0,241 3
241p, 0,007 % 0,024 %

3220 LEGIERUNGSENTWICKLUNG

Im Berichfszeitraum wurden die begonnenen Arbeiten (1) welterge-

fihrt. Die flir das Vorhaben Mol 14-1 L hergestellite Legierung wur-

de eingehend untersucht., Legierungszylinder fir welitere Bestrah-
fungsvorhaben wurden hergestellit.

Legierungsherstellung
W. Jung, W. Robel

Die inzwischen ausgefiihrten ca. 20 Schmelzen zeigen, daB mit

dem beschr iebenen Verfahren (6) Ausbeuten an Americium-Alumi-
nium-Legierung wvon 2 90 % (bezogen auf das eingesetzte Ameri-
cium) routinemd@Bfig zu erzielen sind. Dies gilt fiir einen Ame-
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riciumgehalt bis zu 20 %. Bei Neptunium sind &hnliche Ergeb-
nisse zu erwarten: in einem ersten Schmelzversuch betrug die
Ausbeute an 10-%iger Neptunium-Aluminium-Legierung 91 %,

Die beim bisherigen Verfahren zur Reduktion erforderliche Tem-
peratur von 1200° C fithrt zu einer starken Beanspruchung der
Heizwicklung und der GieBapparatur. Ein neu ausgearbeitetes
Reduktionsverfahren erlaubt niedrigere Temperaturen. Bei Ver-
wendung eines Flufmittelgemisches aus Kryolith, Natriumchlo-
rid statt reinem Kryolith betrdgt die zur Reduktion erforder-
liche Temperatur bei gleicher Ausbeute und gleicher Reaktions-
zeit nur 900° C. Mit reinem Kryolith 1lduft die Reduktion bei
900° C nicht quantitativ ab.

Untersuchung der Am-Verteilung bei 10 w/o—iger Legierung
W. Jung, W. Robel

Der Am-Gehalt der Legierungszylinder wurde durch RS&ntgenfluo-

_ reszenzspektroskopie bzw. radiometrisch durch Vergleich mit = = _

einem Am-Standard der IAEA bestimmt, Fehlerbreite der Analysen
b 3 %. Die Ergebnisse der Messungen zeigen die Tab. 3220.1 und

3220, 2,

Tab, 3220.1: Am-Verteilung in axialer Richtung (je eine Probe

vom oberen und unteren Ende der 6 - 8 cm langen

GieBlinge)
Probe I 11 ITI Iv v Vi VII
oben 9,58 ¢,25 ¢,73 10,09 9,64 9,39 8,26
w/0 Am —
v/o Am
unten 9,76 9,16 9,49 9,37 9,68 10,1 8,95
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Tab. 3220.2: Am-Verteilung in radialer Richtung

Probe Schicht zwischen den w/0o Am
Radien (mm)

I-1 5,1 - 4,5 9,91
I-2 4,5 - 4,0 9,92
I-3 4,0 - 3,5 9,85
I-4 3,5 - 3,0 9,78
I-5 3,0 - 2,0 9,67
I-6 2,0 - O 9,46
Mittelwert 9,77
Sowohl in axialer wie auch in radialer Richtung des Legierungs-
zylinders betragen die Abweichungen im Am-Gehalt vom Mittel-

wert weniger als 4 %. Die Legierungszylinder erfiillen damit
die Anforderungen der Spezifikationen fiir das Vorhaben Mol 14-1L,

-welche in axialer Richtung eine maximale Abweichung vom Mit-
telwert von 10 % in radialer Richtung von 20 % zulassen.

Untersuchung der inneren Struktur
B. Burbulla, R. Pejsa, W. Robel

Die in Abb. 3220.1 dargestellte a-Autoradiographie veranschau-
licht die weitgehende Homogenitdt der Americiumverteilung iiber
den Querschnitt des Zylinders. Andeutungsweise ist eine gering-
fligige Abreicherung des Americiums im Zentrum des Zylinders

zu erkennen., Die Schliffbilder zeigen, daB ein dichtes Geflige
mit feinkdrnig ausgeschiedenem Eutektikum (dunkle Phase) in
einer Aluminiummatrix (helle Phase) vorliegt (Abb. 3220.2).



Abb. 3220.1:

Abb. 3220.2:

a-Autoradiographie eines Am-Al-Legierungszylin-
241

ders (10 w/o Am

g

Vergrdferung 10x)

Schliffbild einer Am-Al-Legierung, gedtzt mit

NaOH (10 w/o 241Am,

Vergr&Berung 10x)



Schlackeneinschliisse oder Gasporen wurden nicht beobachtet.
Wie die ROntgendurchstrahlung zeigt, treten jedoch am oberen
Ende der Gieflinge hdufig Schwindlunker auf. Diese Teile wer-
den in den Schmelzprozef zuriickgefiihrt.

Fernbedienbare Sdgemaschine

W. Jung

Fiir die HeiBe Zelle "KATZE" wurde eine fernbedienbare S&gema-
schine (Abb. 3220.3) - Gebrauchsmusteranmeldung G7226 055.0 -

Abb, 3220.3:
S&gemaschine

AN 2943-2414 o

zum Offnen von Bestrahlungskapseln und zum Zerteilen bestrahl-
ter Proben fertiggestellt. Bei der Konstruktion waren folgen-
de Anforderungen zu beriicksichtigen:

- Kompakte Bauweise, da das Ein- und Ausschleusen nur
liber die La Calhéne-Schleuse der Zelle mdglich ist

- Leichtes Bedienen und Auswechseln aller Teile mit

Manipulatoren
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- Die MOglichkeit, Bestrahlungskapseln sowohl l&ngs
wie auch quer aufschneiden zu k&nnen

= Schneller halbautomatischer Vor- und Riicklauf des
S&dgeblattes

5. Bestrahlungen im FR2
S.H. Eberle, J. Reinhardt, W. Robel, W. Rottmann

Eine 10 w/o-ige Americium-Aluminium-Legierung wurde bis zu
einer Neutronendosis von 1,7-1020 in einem Isotopenkanal des
FR2 bestrahlt.

- FluBmessung:

1IN
L M

Ungestdrter thermischer Fluf (gemessen in ca
- 1
I

19210 cm “s

0O

e

-1

GestSrter FluBf (gemessen in ca. 5 mm Entfernung von

einer Stirnfldche des Legierungszylinders) 6,88-1013 cm-zs"1

-~ -—-—-—--Die FluBabsenkung in der N&he einer Stirnfldche betrdagt
damit 13,1 3. Dieser Wert best&dtigt die bei der Bestrah-
lung 10/0 (1) gemessenen Werte fiir die FluBabsenkung
(béi dquivalenten Positionen der Monitoren wurde 12,9 %
gemessen) .

- Nuklidausbeute:
Vom bestrahlten Zylinder wurde der 242¢cp- pzw. 238py-ge-
halt zweier Scheiben (¢ 8 mm, Dicke ca. 0,5 mm) bestimmt.
Probe 1 wurde aus der Mitte des Legierungszylinders, Pro-
be 2 von der Stirnfldche entnommen. Es wurden Ausbeuten
lt. Tab. 3220.3 gemessen.

ffffff A LS A
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Tab. 3220.3: Ausbeuten einer 10 w/c 241

bestrahlung im FR2

Am-Al-Legierungs-

Probe 1 Probe 2
{Zentrum) {Stirnflé&che)
242 gemessen 211 Ci/g Am 239 Ci/g Am
Cm berechnet 210 Ci/g Am : -
238 gemessen 0,15 Ci/g Am 0,17 Ci/g Am
Pu berechnet 0,14 Ci/g Am -

Die theoretische Ausbeute wurde mit dem Rechenprogramm "ISAR 3"
und den Daten des IRCH-Wirkungsquerschnittssatzes (7) be-
rechnet. Der iiber den Querschnitt der Probe gemittelte Korrek-

»7268

Q

turfaktor fiir die thermische Selbstabschirmung betrug:
(Anfangswert) bzw. 00,7202 (Endwert). Die epithermischen
Selbstabschirmfaktoren betrugen: 0,8725 (Anfangswert) bzw.

Die gute Ubereinstimmung von berechneten und gemessenen Werten
bestdtigt die Gliltigkeit der entsprechenden Daten des Wirkungs-
querschnittssatzes bzw. des Ansatzes zur Berlicksichtigung der

Selbstabschirmung.
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3230 BESTRAHLEN VON PU/AL-LEGIERUNGEN

Nachuntersuchung des FR2-Pu-Bilindels FR2-53/1
S.H. Eberle, P.M, Menzler

Das Blindel wurde planmdBig nach 1167 Tagen Bestrahlung im
Dezember 1971 ags dem FR2 entladen. Es enthielt anfangs
192 g Pu (91 % 39Pu) in Form einer 6 %igen Pu/Al-Legierung

(8) . Die Gesamtenergieabgabe war 151 MWd.

Ein Teil (ca. 1/10) der bestrahlten Legierung wird einem Nach-
untersuchungsprogramm unterzogen, aus dem Rest wird zusammen
mit der Legierung der noch im FR2 befindlichen drei Bilindel das

Pu iscliert.

Folgende Nachuntersuchungsergebnisse von einem Stab aus dem
3. Teilbilindel von unten (etwa Core-Mittelebene) liegen bisher

- vy-Dosisleistung (100 d nach Betriebsende)
Je g bestrahlter Legierung : 8,6 rem/h in 20 cm Abstand

je g bestrahltem Pu 140 rem/h in 20 cm Abstand

- Abbrand ,
18 148

1,80-¢10 Atome Nd/Gramm Legierung

> 2,93-10%°

(berechnet mit ¥ = 1,73 %)

Spaltungen/cm3

- Pu-Analyse
Pu~Gehalt vor Bestrahlung 6,05 w/o

Pu-Gehalt nach Bestrahlung 0,97 w/o
Isotopenzusammensetzung 35,3 % 242Pu

Pu
47,5 240
1,8

Pu
239
1,0

Pu

238Pu

o0 o0 of ge
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Pu~Gehalt gesamten Blindels 31 g (aus obigen Daten
errechnet)

Trans-Pu-Analyse

242, 0,003 w/o (19.4.72)
‘44Cm 0,012 w/o
244

Cm-Gehalt des gesamten Blindels 0,4 g (aus obigen
Daten errechnet)

Swelling

Durchmesser vor Bestrahlung 11,57 ha 0,01 mm
Durchmesser nach Bestrahlung 11,64 : 0,008 mm
Durchmesserzunahme 0,60 ha 0,15 &
Swelling Rate AD/D

1020 Spaltungen/cm3

Diese Messung zeigt, daB eine Pu/Al-Legierung unter FR2-
Bedingungen wesentlich weniger swelling zeigt als unter
Leistungsreaktor-Bedingungen. Im Pu-Blindel-Sicherheitsbe-
richt war z.B. noch eine swelling Rate von 0,4 % fiir 1920
Spaltungen/cm3 angenommen worden. Da die gegenwdrtige Stab-
ausLegung eine Durchmesserzunahme der Legierungszylinder

von 1 % erlaubt, sind Abbrandbelastungen bis zu 5'1020

——f—f——fSpaltu—ngen—/—emé———z—u—l—éssfi—gT—mw~—m—rr—w—rr——w—ﬂf—w e e

Gasfreisetzung

Im freien Volumen eines Brennstabes aus dem obersten Biin-
del lieBen sich keine Spaltgase nachweisen. In Verbindung
mit dem gemessenen Abbrand ergibt sich daraus, daB ca.

3 cm3 Spaltgase je cm3 Legierungsmatrix zurilickgehalten wur-
den. Vom Gasspeichervermdgen her erscheint daher die Le-
gierungsmatrix fiir die Erzeugung von 238Pu aus 241Am als

besonders geeignet.



- 59 -

2. Ermittlung des epithermischen FluBanteils in BR2-Bestrah-

lungskandlen

S.H. Eberle, H.J. Bleyl, P,M., Menzler, J. Reinhardt

In einer Reflektor- und einer Brennelementposition des BR2
wurden Actinidenoxid/Al-Cermets zusammen mit Co-Monitoren
einen Zyklus lang bestrahlt (Experiment Mol 6 C).

Die Bestrahlung war urspriinglich zur Bestimmung der effekti-
ven Wirkungsgquerschnitte von Transurannukliden angesetzt wor-
den. Es zeigte sich jedoch, daf der von der Betriebsgruppe

des BR2 angegebene epithermische FluBfaktor nicht richtig sein
kann. Damit ist eine direkte Berechnung des Neutronenflusses
aus der Aktivierung des Monitors nicht mdglich. Man kann je-
doch alle FluBdaten berechnen, wenn man zwei Monitornuklide

Im folgenden wird zun&dchst liber die Auswertung zweier bestrahl-

ter 242Pu-Cerm.ets berichtet, wobei das 242Pu als zweites Moni-
*'***‘tornukiid‘bétrachtet”wird;“aUSﬂdessen*Umsatz*qu@K%&WiﬁﬁﬂkﬁFf***
59

gleich zum Umsatz von Co der epithermische FluBfaktor sowie
der thermische FluB8 berechnet werden.

Die Pu-Konzentration lag unter 0,1 w/o, so daB Selbstabschirm-

effekte nicht auftreten konnten. Das 242Pu war aus bestrahl-
ter Pu/Al-Legierung des Experiments Mol 6-Al isoliert worden
und enthielt 98,0 % 242Pu.

Experimentdaten Cermet 7,1 ¢ X 9,65 mm
. 242
Je ca. 1 mg Pqu
verpreft mit 1,01 g Reinst-Al-Pulver
BR2-Zyklus 7/71, Dauer 287 h
BE-Kanal Cl139, Refl.-Kanal C60
Co-Detektordraht mit 0,475 w/o0 Co

Zirkaloyschraubkapsel in verschweifter
Standard-BR2-Al-Kapsel (9)
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Cermet und Detektor wurden nach der Bestrahlung mit einem
HC104/HNO3—Gemisch geli:'ests:6 Die Actinidenanalyse erfolgte mas-
senspektrometrisch, die Co-Bestimmung y-spektrometrisch.
Den Berechnungen liegt die folgende Formel fiir den effektiven

Wirkungsquerschnitt zugrunde

Coff = co(l + 0,45°*R) + R-I

Die Ergebnisse zeigt Tab. 3230.1.

Tab. 3230.1: Ergebnisse einer Pu/Al-Cermet-Bestrahlung im BR2

Reflektor Brennelement

Nuklidausbeuten B
60 59 *®
(Atome Co)t:(Atome Co)o 0,0115 0,00980
A "~ A
(atome 2%3am), : (atome %%%pu),  0,0219 0,0485

Eingesetzte Wirkungsquerschnitte (10,11)

Co Uo barn 37 B
I barn 75
242Pu Go barn 20
I barn 1180

" daraus berechnete NeutronenfluBdaten

Pen 2,68-10%4 1,62-10%%

R 0,053 0,237
Neutronenflufangaben Mol

Ben '2,44-10%¢ 3,41-1014

R 0,087 0,121

*) Index o: vor der Bestrahlung; Index t: am Bestrahlungsende



- 61 -

Fiir die Reflektorposition wird durch diese Messung der £frii-
here Befund bestdtigt, daB die bisher angenommenen R-Werte
zu hoch sind (10). Im Gegensatz dazu ist im Brennelement of-

fenbar der R-Faktor wesentlich hdher als bisher angenommen
wurde.
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3300 CHEMISCHE AUFARBEITUNG BESTRAHLTER TRANSURANELEMENTE

3310 AUFARBEITUNG BESTRAHLTER 237NEPTUNIUM-TARGETS

W. Ochsenfeld, G. H6ffle, E. Hamburger, J. Schén,
P. Schwab, W. Riffel

D. Ertel, W. Theis, W. Wettstein, G. Knittel
238Pu-Lésungen die durch dreil aufeinander folgenden Extraktions-
zykien vorgereinigt waren (1), wurden durch dreimaligen Anionen-
austausch in der Laboranlage MILL! weiter gereinigt. Ferner wurde
fehlgelaufenes Plutonium aus zersetztem TBP und aus verschiedenen
Abféllen isolliert und in drel Chargen auf Anlonenaustauschern
einer Endreinigung unterzogen. Flir die Herstellung von NpOz-Tar-
gets wurden zwel Chargen Neptuniumoxalat mit je 5 g Np gefdiit.
Aufgrund der inzwischen erhaltenen Analysen konnte die Bilanz

der ersten Gewinnung und Reinigung von 238Pu erstellt werden,

1. Die 238Pu-Menge im bestrahlten Np-Target

1.1 Die Analyse eines bestrahlten Np-Pellets durch die analyti-
sche Gruppe des IRCH ergab fiir den Pu-Gehalt und die Isoto-
penzusammensetzung

Pu-Gesamt 0,2045 w/o t 0,06 %
Isotopenanalyse 238Pu 95,05 %
239_ e o
Pu 4,453 %
“*“pPu 0,432 &
2415, 0,066 %
242
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Der 238Pu-Gehalt von 0,2045 x 0,9505 = 0,1940 w/0o lag be-

deutend unter dem wvon CEN vor der Bestrahlung errechneten
Wert von ca. 0,8 w/o. Offensichtlich war diese Vorausbe-
rechnung mit dem maximalen FluB ohne Beriicksichtigung von
FluBdepressionen und axialem FluBprofil geschehen (vgl.
PACT 3210).

Aus dieser Analyse wurde eine Gesamtmenge von 3,83 g 238Pu

in den 1965 g Pellets errechnet. Nach Aufldsen der bestrahl-
ten Pellets wurden 4,4 g 238Pu in der Lésung gefunden. Wenn
man berlicksichtigt, daB8 der Pu-Gehalt verschiedener Pellets
(je nach Bestrahlungsposition) streut, stimmen diese Werte

gut tiberein,.

Die Isotopenanalyse der L&sung von 1965 g Pellets von der
analytischen Gruppe des IRCH ergab

2385, 94,84 3
- 4“47477777"237Eﬁfﬁgﬂ%r;uui175§7m7fgmﬁ e
240p, 0,241 %
241Pu 0,024 %
242;, 0,004 %
236Pu 6,2 ppm

1.5

Die Isotopenanalyse des Pu der L&sung zeigte mit 94,84 %

238Pu einen Wert, der sehr nahe an dem 238Pu—Gehalt des Ein-

zelpellets von 95,03 % lag. Demnach sind auch die im Pellet

o1

bestimmten 0,2045 w/o Pu fiir die Gesamtmenge reprisentativ.

Mit einem vorhandenen Rechenprogramm fiir die Errechnung von
Ausbeute und Isotopenzusammensetzung des Plutoniums in Ab-
hdngigkeit vom Abbrand konnte die Pu-~Ausbeute berechnet wer-
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den. Dieser Wert von 5,9 g Pu stimmt mit der in der L&sung
gefundenen Menge gut iliberein (vgl. PACT 3210).

Ausbeuten

Pu=-Ausbeuten

238 238

Von den urspriinglichen 4,4 g Pu wurden rund 2,5 g Pu

abgetrennt und gereinigt.

Die Verluste an Pu entstanden bei der selektiven Eisenaufld-
sung und Filtration (0,4 g), bei den mehrfach wiederholten
Anionenaustausch-Operationen (0,5 g), infolge der radiolyti-
schen Zusetzung des TBP, durch unvermeidbare Verluste der
einzelnen ProzeBstufen (z.B. im Raffinat und Extraktionsmit-

tel) und durch Analysenproben.

Np-Ausbeuten

Im Target waren von de; Bestfgﬂlung 177 g Np. Davon wurde
entgegen den urspriinglich beabsichtigten ca. 21 g Np nur ca.
7 g abgebrannt. Nach der Aufldsung der Pellets wurde in der
Ldsung 130 g Np nachgewiesen. Nach der Trennung und Reini-
gung wurden rund 100 g Np erhalten. Die Neptunium-Verluste
entstanden hauptsichlich bei der selektiven Eisenaufl®sung
Z—Auflé-
sung und Filtration (~ 40 g). Weitere Np-Verluste waren im

und Filtration sowie im Riickstand nach der NpOZ/PuO

1. Extraktionszyklus (~ 14 g), im 2. Zyklus (~ 8 g), in zer-
setztem Extraktionsmittel und in Analysenproben (~ 8 g).
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Reinigung von 238Pu auf Anionenaustausch

In vier verschiedene Chargen wurde zuerst das Pu mit Fe(II)-
Sulfamat von Np und dann das Pu von Fe auf Anionenaustau-
scherharz getrennt. Die erste Charge (JA 1) stammte von der

im 2. Halbjahresbericht 1971 (1) beschriebenen Trennung des
Pu/Np mit 0,93 g Pu. Die zweite Charge (JA 2) hatte als Aus-
gangsldsung das Produkt des 3. Kodekontaminationszyklus und
enthielt 0,66 g Pu. In der dritten Charge (JA 3) mit ca. 0,8 g
Pu wurden die L&sungen der Rickextraktion mit U(IV) aus ra-
diolytisch zersetztem Extraktionsmittel und wdssrigen Abfall-
16sungen gereinigt. In der vierten Charge (JA 4) mit ca. 0,4 g
Pu wurden Pu-Vor- und Nachldufe der vorhergehenden Anionen-
austauscherchargen und Spiilldsungen gereinigt. An dem Bei-
spiel der 1. und 2. Charge sind anhand der Tabelle 3310.1

die Reinigung dieser zwei Fraktionen erdrtert. Zuerst wurden
die Np/Pu-Trennungen getrennt (JA 1, JA 2) durchgefiihrt. Die
Pu~Produkte beider Chargen wurden vereinigt und das Pu noch-

mals von dem Np (JA 3) und dann von dem Eisen (JA 4) gerei-

Flir die Reinigung wurde eine Glassdule von 50 mm Durchmesser
und 360 - 380 mm FiillhShe des Harzes mit 700 - 750 ml DOWEX
1X2, 50 - 100 mesh, verwendet. Die FlieBgeschwindigkeit der
Losungen auf der S&ule war allgemein 0,85 - 1,25 ml mm-1 cm-z.

Fiir jede Pu/Np~-Trennung wurde frisches Harz verwendet.

Versuch JA 1

Die Speiseldsung dieser Charge war das Raffinat der extrakti-
ven Pu/Np-Trennung im 3. Zyklus (KFK-1544, Tab. 3310.3). Die

71 (KFK 1544, S. 90-91) beschrieben.

Der Np~-Gehalt des Pu-Produktes lag unter der Nachweisgrenze

und war < 1 %. Nach den Spezifikationen wird im 238Pu <0;4 %
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Tab. 3310.1: 238Pu-Reinigung durch Anionenaustausch

Versuch JA 1 - JA 2 JA 3 JA 4

Trennung 1. Pu/Np 1. Pu/Np 2, Pu/Np Pu/Fe
Herkunft der Extraktive 3. Pu/Np-Koex- Pu-Produkt Pu-Produkt

Losung Pu/Np-Tren- traktion JA 1+2 JA 3

nung
Feed

mg Pu 960 660 1460 1440

mg Np 1945 6350 22 - 32 < 10

Sp.Pr.mCi vy 33 0,278 0,125 0,06

Pu-Produkte

mg Pu 930 648 1442 1380

ng Np &) <10 <20 <10 <10

ng Fe - - 40 000 80
Sp.Pr.mCi vy 0,066 0,059 0,06 0,023

DF Np >190 >300 > 3,2 ~ 1

DF vy 477 4,7 2,1 2,6

~ DF Fe - - - 500

Np~-Produkte

mg Np 2000 6340 22 -

mg Pu 1,5 2,6 1,9 -
Sp.Pr.mCi vy 0,031 -

DF Pu 640 250

DF ¥y 1000 -

a) 4,

grenzen. Demzufolge sind die DFNp gréBer als die aus a)

errechneten Minimalwerte
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Np gefordert, weshalb eine nochmalige Trennung von Np im Ver-
such JA 3 erfolgte. Das Neptunium-Produkt des Anionenaustau-
schers enthielt 0,075 % Pu. Die geforderte Konzentration liegt
bei <0,3 % Pu im Neptunium. Der Dekontaminationsfaktor (DF vy)
von den Spaltprodukten war im Pu-Produkt ca. 480, im Np-Pro-

3
dukt 107,

Versuch JA 2

Ausgangsldsung fiir diese Pu/Np-Trennung war die LOsung einer
Kodekontamination im 3. Extraktionszyklus. Bei der Extraktion
war zur Oxidation des Np zu Np(VI) Chromat verwendet worden.

Das in das Np-Pu~-Produkt gelangte Chromat wurde von dem Anionen-
austauscher mit HZOZ reduziert. Die Gegenwart von Chromat war
vor einigen Jahren wahrscheinlich die Ursache einer explosions-
artigen Zersetzung eines mit Pu beladenen Harzbettes in Han-

ford, weshalb das Chromat zerstSrt wurde.

Wie bei JA 1 war nach der Trennung mit Fe(II)-Sulfamat der
Np-Gehalt des Pu-Produktes unter der Nachweisgrenze, d.h.

< 3 % bei einen DFNP > 300. Es wurde ein DF = 47 der Spaltpro-
dukte erreicht. Durch den 3. Koextraktionszyklus war die Akti-
vitdt der Speiseldsung von JA 2 rund 100 mal geringer als die
von JA 1. Die y-Aktivitdt der Spaltprodukte in den Pu-Produk-
ten der zwei Reinigungen auf dem Anionenaustauscher lag in der-
selben GrdB8enordnung, bei 70 - 90 uCi/g.

Das Np-Produkt enthielt nur 0,04 % Pu bei einem DFPu = 250.

Versuch JA 3

Da der Np-Gehalt des Pu-Produktes von JA 1 und JA 2 nicht ein-
deutig unter dem zuldssigen Wert lag, wurden beide Pu-Produkte
vereinigt und nochmals mit Fe(II)-Sulfamat auf dem Anionenaus-
tauscher von Np getrennt. Nach der Trennung lag der Np-Gehalt
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unter der Nachweisgrenze. Bei einem DFN >3,2 verblieben
<0,7 % Np im Pu-Produkt. Bei einem Restgehalt von 41 ucCi
Y-Strahler pro Gramm Plutonium war ein DF_ = 2,1 erreicht

Y
worden.

Versuch JA 4

Das etwa 40 g Eisen enthaltende Pu~-Produkt von JA 3 wurde
auf dem Anionenaustauscher von Eisen gereinigt. Die JA 3-
Pu~-Produktlésung enthielt 0,1 M Fe(II)-Sulfamat, ca. 0,2 M
H2H5NO3 und 5,5 M HNOB. Die L&6sung wurde auf 7,5 M HNO3 ein-
gestellt und zur Oxidation des Pu(III) zu Pu(IV) kurzzeitig
auf 55° C erhitzt. Nach Abkiihlen wurde die Austauschersdule,
wie tblich, bei 0,85 - 1,25 ml min ' cm 2, beladen, mit
7,5 M HNO3 gewaschen und mit 0,3 M HNO3 eluiert. Wegen einer
Ventilundichtigkeit wurde die Wdsche schon nach acht S&ulen-
volumina Waschflilissigkeit beendet. Infolgedessen war der Ei-
sehgehalt des Pu-Produktes mit 5,8 % zu hoch. Die y-Aktivi-
tdt der Spaltprodukte war 16 uCi/g bei einem DFY = 2,6. Der
-~ — Np=Gehalt war unter der Nachweisgrenze. Es waren <047 % Np—

im Pu-Produkt.

Das Pu-Produkt von JA 4 muBte wegen des hohen Fe-Gehaltes
nochmals gereinigt werden. Zuerst wurde in einem ndchsten
Schritt die dritte Trennung von Pu/Np mit Fe(II) durchge-
fiihrt. Danach wurde das Pu-Produkt von Fe, wie in JA 4 be-
schrieben, gereinigt. Nach der Wdsche mit 10 Sdulenvolumina
7,5 M HNO3 verblieben im Pu-Produkt noch 1,4 % Fe. Der Nep-
tunium-Gehalt im Pu lag unter der Nachweisgren:ze.

Die gewlinschten Spezifikationen beziliglich der Verunreinigungen
der Pu-Produkte kdnnen bei den verwendeten geringen Pu-Men-
gen bzw., Konzentrationen sehr viel schwerer als mit grdferen
erreicht werden. Die letzte Feinreinigung muf auf kleineren

S3iulen mit geringen Harzmengen geschehen. Die verwendeten Sdu-
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len waren auf die urspriinglich erwarteten Mengen von ca. 16 g
Pu ausgelegt. Gasbildung wihrend der Beladung und Wische fiihr:
te manchmal zu erhShten Pu-Verlusten. Gasbildung wdhrend der

Eluticon mit Fe(II)-Sulfamat hatte eine flachere Elutionskurve
zur Folge. Erwdhnt sei, daB bei einigen Chargen in einem Aus-
tauscher-Zvklus etwa 100 mg Pu-Verluste auftraten, deren Ursa

che bisher nicht geklért ist.

Das Anionenaustauscherverfahren hat sich ansonsten als sehr
glinstig und wenig storanfdllig erwiesen.
Neptuniumoxalatfdllung

Zur Herstellung von NpOz-Targets fiir Bestrahlungsversuche
wurden zweimal je 5 g Np als Oxalat gefdllt. '

Die Zusammensetzung der Ausgangslfsungen war

4,97 M HNO,

47,1 g *3yon1
]

2,97 mg 2"8Pu/l

0,6 mCi Sp.Prod./1

Die F&dllungsbedingungen wurden nach der Verdffentlichung von
Porter (2) gewdhlt. In Tab. 3310.2 sind die Daten der beiden
Fdllungen zusammengefaBt:

a) Der Filterfaktor ist das Verhdltnis der Filtrations-
zeit des Niederschlags und der gleichen Menge Wasser.
Zur Filtration wurde eine G-4-Fritte mit 7 cm2 Filter-

.
fliche verwend

b) Unter der Nachweisgrenze der spektralphotometrischen Be-
stimmung. Genauere Analyse steht noch aus.
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Tab. 3310.2: Neptuniumoxalatf&llung

Charge 1 2

Np-Reduktion

M HNOj 4 3,5

M Ascorbinsdure 0,19 0,25

Np g/1 20,8 16,8

Vel. ml 260 340

Temp. °C 22 - 25 50
Fdllung

ml 1 MOH2c204 200 200

Temp. C 22 - 25 50

Absetzzeit h 18 14
Filterfaktor 2) 6,4 1,7
Filtrat

M HNO3 2,35 2,1

M H2C204 0,32 0,28 -

o *'Np*mg’/’r L R ’Ibﬁ”b’)" o
Verlust % Np 0,2 1

Die Reduktionszeit betrug jeweils zwei Stunden. Die F&llung
dauerte 0,5 - 1 Stunde. Bei beiden Fdllungen wurde abweichend
von Porter kein Hydrazin zur Stabilisierung der Ascorbinsdure
verwendet. Damit k&nnen die hier gefundenen etwas hdheren Np-
Verluste im Filtrat erkld@rt werden. Ascorbins&dure wird durch
die Salpetersdure insbeso ei erh&hten Temperaturen oxi-
diert. Nach der F&llung bei 23° c fand Porter im Filtrat von
Ausgangslfsungen mit 4 M HNO3 <6 mg Np/1l, mit 3,1 M HNO3

<38,1 mg Np/l, wir fanden in Charge 1 29 mg Np/l. Bei 50° C
und 1,6 - 2,5 M HNO3 der Ausgangsl®sung fand Porter im Filtrat

<6 mg Np/1l.
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Das bei Raumtemperatur gefdllte Np-Oxalat der 1. Charge war
sehr feinkOrnig was zu Verarbeitungsschwierigkeiten bei der
Targetierung filhrte. Der Niederschlag der 2. Charge war grob-
kdrnig was auch aus der Absetzzeit und dem Filterfaktor abzu-
lesen ist. Der Filterfaktor von 1,7 der 2. Charge war gerin-
ger als der von Porter gefundenen 2 - 2,5 der Fdllungen bei

50° c und 1,6 - 2,5 M HNO.

3320 AMERICIUMTARGETAUFARBEITUNG

Zur Fortfihrung der Untersuchungen am FlieBschema zur Americium-

targetaufarbeitung (1,3) wurde mit der Installation von abgeschirm-

ten

| oy
1 OH

Hochdruckionenaustauschsystem

Boxen begonnen, die zur Erprobung des Trennschemas unter rea-

Bedingungen {(Rad yse en di /ersuche am

ersu
er Trenn~-

Q. <

anlage fortgefiuhrt,

1.1

Untersuchungen am Hochdruck-Ionenaustauschsystem

. Weinl&nder, H. Goldacker, L. Roeder, W. Bumiller, G. Gumb
Aufbau und mechanische Tests

Aufbauend auf durchgefiihrten Vorversuchen (1,3) wurde eine
Hochdruckionenaustauschanlage konzipiert und aufgebaut. Die
Anlage (Abb. 3320.1) umfast zwei S&ulen, wobei eine (S 2) als
Trennsdule (Ldnge 700 mm) und die zweite (S 1l)als Adsorptions-
bett (Lidnge = 80 mm) verwendet wird (4). Zur Einschlédmmung
des Ionenaustauscherharzes in die SdulenkdSrper (Aufbau ist

o
i
o
(e
(¢4}

in Abb. 3320.2 dargestellt) ist die A
behdltern (V 1 und V 2) ausgeriistet, wobei das Harz zuerst

in den Behdlter V 1 (Glasgef&dB mit Schliffanschllissen) einge-
bracht und von diesem durch Verdrdngung mit Wasser in die
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Abb. 3320.2:
Aufbau einer Hochdrucksdule un-

ter Verwendung von Swagelock-
Verschraubungen

Ein-Ausgang

Hochdruckverlage V 2 gefdrdert wird. Von dort wird as suspen-

dierte Harz mit Hilfe der Hochdruckpumpe in die jeweils zu be-

schickende Sdule gefdrdert, wobei sich im Verlaufe des Ein-
schldmmvorganges Driicke bis 300 at aufbauen. Die Aufgabe der
zu trennenden, aktiven Substanzen erfolgt iliber zwei Speicher-

schleifen (vgl.

In die Zulaufleitungen zur
gefdpe (GA) eingesetzt, um

den Ventilen der HD-Pumpe,
trdchtigt wird,

(1) und PACT 3410).

wurden Gasabscheide-

das Festsetzen von Gasblasen in

wodurch die Fd&rderkonstanz beein-

zu vermeiden.



Als HD-Pumpe wird eine Kolbenpumpe (Fa. Lewa bzw. Bran &
Liibbe) verwendet, da diese, wie Testversuche ergaben, bessere

Fdrderkonstanz und geringere Pulsation (Abb. 3320.3) als Mag-
netpumpen aufweisen,

Abb. 3320.3: ,
Vergleich der Pul-
; : ; sation von magnetisch

ati !

B ¢
= ! AN angetriebener Mem-
S ; S
i s
il ' | 0 branpumpe und motor-
376 — — - b — .
I L L getriebener Hoch-
——&- :

druckkolbenpumpe

L unn

Bran+ Lubbe Burdosa
Kolbenpumpe Magnetpumpe

Die Anlage ist zusdtzlich mit MeBwertaufnehmern fiir Druck
und Flissigkeitsdurchsatz sowie mit Strahlungsdetektoren zur

Uberwachung der chromatographischen Trennungen ausgeriistet.
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1.2 Erprobung der Anlage

Nach AbschluB der mechanischen Tests wurde mit Versuchen zur
Harzeinschldmmung begonnen, wobei anhand von Elutions- und
Trennversuchen die Reproduzierbarkeit der Trenneigenschaften
der sich ergebenden Sdulenpackungen untersucht wurde.

Dazu wurden jeweils Elutionen von Eu bzw. Eu~Sm~Trennungen

an korngr&Benklassierten (40 - 50 u) AGXW8 Austauscherhar-

zen mit o-Hydroxi-iso-Buttersdure durchgefiihrt. Obwohl die

Lingen der Harzpackungen (durch Y-Scanning der Eu-beladenen
Sdule gemessen) mit sehr geringen Schwankungen (< 3 %) re-

produzierbar sind, schwanken die ermittelten theoretischen

Bodenzahlen der Harzpackungen sehr stark (Tab. 3320.1).

Tab. 3320.1: Vergleich der theoretischen Bodenzahlen nach

verschiedenen Einschldmmversuchen (L&nge der

Packung 600 z 20 mm)

Stromungsge~ KorngrdBe - Verteilungs—- - — -Bodenzahl - - - fkj—Betriebs—

schwindigkeit koeffizient gemessen berechnet druck

ml-cm 2+min~! um ml-gt kp cm” 2
32,8 40 - 56 14,5 49 68 170
30,6 © 40 - 56 19,0 79 83 180
30,0 40 - 56 17,0 72 85 170
33,4 40 - 56 16,5 63 76 180

X)

auf Ky = 20 bezogen, wobei in guter Ndherung fiir K
20
Kd gem

. <50 gilt:
d -

N(Kd = 20) = N(K (1,5)

d gem)e

Die Analyse der Elutionsbanden ergab, daBf diese, sofern nur
Sdule § 2 zur Elution verwendet wurde, recht gut dem theore-
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tisch zu erwartenden Verlauf einer logarithmischen Normal-
verteilung (5,6,7) entspricht. Bei Versuchen jedoch, bei de-
nen die zu eluierenden Substanzen zundchst auf dem Adsorp-
tionsbett (S 1) fixiert wurden, trat ein beachtliches "Tailing"
der Banden auf (Abb. 3320.4). Diese Verschlechterung der
Trennung ist offensichtlich auf Losungsmittelvermischung in
den im System befindlichen T-Stlicken und auf die relativ
groSen Leitungsquerschnitte zurilickzufiihren.

Abb, 3320.4:
Vergleich der Elutionskur-

ven mit und ohne Verwen-

dung des Adsorptionsbet-
tes

0o

000tk

~—-—— rel. Elutionsvolumen ——————s=
{V/V max.)

—-—- Elution ber Sdule 2
—— Elution iber Stule 1+2

Aufbau der FlieBschematestanlage

W. Weinldnder, W. Bumiller, A. Knobloch, K.H. Grdzinger

Die besonderen Probleme bei der Aufarbeitung von

vie eSS ~—ae

241Am liegen in der extrem hohen Strahlenbelastung der Pro-

A
zeBmedien durch den Zerfall des 2"2(?111. Dadurch werden sowohl
chemische ProzeBschritte wie z.B. die Oxidationsstufeneinstel-
lung erschwert, als auch Trennergebnisse von Systemen, z.B.

die Ionenaustauschtrennungen verschlechtert.



2.1

Aus diesem Grund ist es sinnvoll, die Testversuche in Anwe-

senheit wvon 242Cm durchzufiihren. Da dieses in dem fiir Labor-

versuche notwendigen Umfang nicht ksuflich ist, ist es zweck-

=

4B8ig, die Untersuchungen direkt in einer Modelltrennanlage
242 :
A o8

1 T 4=
hren und als Untersu

i
eI

Fh

s T -

e

chungsgut die im Rahmen der laufenden Bestrahlungsprogramme
2

(s. PACT 3210) anfallenden 241Am—Pellets zu verwenden.

Versuchsanlage

Fiir die Aufnahme der ProzeBapparaturen wurden in einer 10 cm-
Bleiabschirmung zwei, mit StoBgreifer ausgerlistete Edelstahl-
boxen (Rauminhalt je 1 m3) installiert (Abb. 3320.5). Die Bo-

Abb. 3320.5:

. Bleiboxenanlage filir FlieB-

schematestversuche

AN 2954-2309

xen sind mit einer Wastésammelstation mit 60 1 Lagerkapazi-
tdt verbunden. In einer separaten Pb-Abschirmung befindet
sich ein beweglich eingebauter Ge(Li)-Detektor, an dem zur
Uberwachung der Trennschritte die ProzeBldsungen vorbeigelei-
tet werden. Weiterhin verfﬁgt die Anlage {iber auBerhalb der
Abschirmung befindliche ProbenahmeVOrrichtungen fir Lésungen>
und Gase, Abfiillvorrichtungen fiir die Prbdukte und den ﬁbli—
chen Hilfseinrichtungen (Medienversorgung, Vakuumanlage, Kiihl-

und Heizkreisldufe, Abgasreinigung und Energieversorgung).



Die ProzeBeinrichtungen

Die Ausrilistung der beiden Boxen und ihre Funktion entspricht
im Prinzip dem in (2) beschriebenen Apparateschema, wobei

n

Flo

der ersten Box die Aufldsung der Targets und die Denitrie-
rung durchgefiihrt werden (Abb. 3320.7).

Flir die Durchfliihrung der erforderlichen Filterschritte sind
spezielle Filtervorrichtungen eingebaut, die ein Austauschen
der Filtereins&tze zum Zweck der Analyse der Riickstdnde er-
lauben (Abb. 3320.6). Als Filter werden kegelfdrmige Sinter-

Abb., 3320.6: Greiferbedienbare Fil-
terhalterung mit auswech-

selbarem Filtereinsatz

metalifritten (Material AISI 3162, Po-
renweite < 8 u), die mittels O-Ringen
in der Halterung abgedichtet sind, ver-

wendet. Die Filterflidche betrdgt etwa

"5 em? bei einer Filterschichtdicke von

0,2 cm. Der Durchsatz filir Wasser (n <10—4

u*Poise) liegt dabei bei 0,1 at Druck-
differenz etwa bei 1 ml/sec. Die ProzeR-
behdlter sind, sofern erforderlich, mit

den in (1) beschriebenen Probenahmevor-
richtungen ausgestaltet.

Als Absperrorgane fiir aktive Fliissigkeiten werden die in PACT
3410 beschriebenen 2/2-Wege-Magnetventile mit Rubinkugeldich-
tungen verwendet, deren Leckraten etwa bei 10_5 bis 10-4
torre1l/sec liegen, widhrend fiir das Abluft-Vakuumsystem 3/2-We-
ge-Ventile der Firma Skinner mit PE-Dichtungen verwendet wer-
den. Beide Ventiltypen wurden im Dauerbetrieb erfolgreich ge-

testet.
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Die zweite Box ist mit einer Hochdruckionenaustauschanlage
ausgeriistet, die zwei separate S&dulensysteme (Einspeisung +
Sdule(n)) fiir die Anionen- und Kationenaustauschertrennun-
gen enthdlt (Abb. 3320.8). Diese Anlage ist mit der in PACT
3410 beschriebenen Hochdruckeinspeisung anstelle der friiher
vorgesehenen Einspeisschleife ausgeriistet. Die Rohrleitungen
sowie Hihne und Verschraubungen werden in 1/8"-Ausfiihrung

verwendet.

Zur Probeentnahme wdhrend der Elutionen wurde in den Auslauf
der Sdulen ein pneumatisches 6/4-Wege-Ventil (Fa. Ratfisch)
eingebaut, das liber eine Speicherschleife die Entnahme von
etwa 0,2 ml Ldsung erlaubt. Die Probe wird nach Umschalten
des Ventils mit PreBluft in ein Probefldschchen gedriickt und
die Leitungen vor dem Ziehen einer weiteren Probe mit Wasser
gespiilt und trocken geblasen.

Der Auslauf des S&ulensystems wird durch eine Doppelschlauch-
leitung aus der Box herausgeschleift und in der MeBSburg am
Detektor vorbeigeleitet.

Versuche zur In-line-Strahlenmefitechnik
W. Weinl&nder, V. Souba

Die Uberwachung der chemischen Trennprozesse, speziell der
Hochdruckionenaustauschtrennungen bei Am-Targetaufarbeitung soll
mittels Strahlungsmessung erfolgen.

Da normalerweise der Strahlungspegel im Innern der Anlage zu
hoch ist, miissen bei Verwendung liblicher Strahlungsdetektoren
(Ge(Li), NaI(T1l)) diese auBerhalb der Zelle separat abgeschirmt
aufgebaut werden. Das erfordert, das8 man entweder Schlauchlei-~
tungen nach auBSen fiihrt, was sicherheitstechnisch nicht voll be-
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friedigend ist, oder daf man mittels Kollimatoren bestimmte
Raumbereiche der Zelle nach auBen ausblendet.

Testversuche mit Miniatur-Strahlungsdetektoren

Strahlungsmessungen im Innern der Zelle lassen sich nur dann
durchfiihren, wenn die verwendeten Detektoren extrem kleines
Volumen und damit extrem niedrige Ansprechempfindlichkeit auf-
weisen. Zwei solche Detektoren mit einem aktiven Volumen von
1 mm3, hergestellt vom Institut filir technische Elektronik der
TU Minchen (8,9), standen fiir Testzwecke zur Verfligung:
- Eine legierte Avalanche-Diode mit einem aktiven Volumen

<< 1 mm3, die fiir y-Strahlung mit etwa 1 - 10 cps pro

Rad/h anspricht. Diese Diode muB zur Konstanthaltung

der Untergrundzidhlrate, die durch thermische Effekte

in der Diode verursacht wird, thermostatisiert werden.

Sie erlaubt, ebenso wie die Geiger-Miiller-Z&hlrohre

keine Energiediskriminierung und kann somit nur zur

cross-y-Messung verwendet werden. Aufgrund ihrer ge-

ringen Abmessung kann sie extrem nah an ProzeBSleitun-
gen montiert werden wo hohe Dosisleistungen (bis 104
rad/h)auftreten, die hinreichend liber der Untergrund-

intensitdt in der Zelle 1liegen,

Die Sonde wurde bei niedrigen Dosisleistungen (10 rad/h)
im Dauerbetrieb getestet. Die Zdhlratenkonstanz war

bei guter Thermostatisierung befriedigend. Sie soll

in der FlieBschematestanlage unter realen Bedingun-

gen erprobt werden.

- Eine miniaturisierte planare Si-Diode mit einem Durch-
messer von etwa 2,5 mm und einer Drift-Tiefe von et-
wa 80 um (etwa 0,4 mm3 aktives Volumen). Bei Zimmer-
temperatur liegen die Sperrstrdme dieser Diode im Be-

reich von Nanoampére und sie besitzt eine Aufldsung
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von etwa 3 keV filir die 60 keV-Strahlung von 241Am

(Abb. 3320.9). Die Ansprechempfindlichkeit (Photopeak)
betrigt dabei etwa 5+10 > 2, Der Detektor eignet

, 238 242 241
sich besonders zur Messung von Pu Cm

cm
und Am
unter Ausniitzung der 44 keV bzw. 60 keV-y-Strahlung.

’

Zur Verringerung der Gesamtzd@hlrate und gleichzeitig
zur Erhdhung des Verh&dltnisses von verwertbaren Im-
pulsen (Photopeak) zur Gesamtz&hlrate empfiehlt sich
ein Ausfiltern der Rontgenlinien mit Hilfe von Metall-

abschirmungen.

MeBanordnung

1500 Lage der Diode

Al- Fenster
10.6 mg - -
ulAm _I tD .

Detektorgehduse - mit BNC - Buchse

1000

Mefizeit = 270sec

- 500

FWHM = 10kan
A 3lkev
bei T= 300 K

T - T T
0 50 100 150 -250

Abb. 3320.9: Gammaspektrum von 24lAm gemessen mit Planar-

diode bei Zimmertemperatur

Elektronische Verarbeitung von MefBsignalen

Wegen der komplexen Zusammensetzung der y-Spektren und der
sich h&ufig rasch verdndernden Zusammensetzung der Spektren
und des Strahlungsuntergrundes ist es unmSglich die Gesamt-
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strahlungsintensitdt oder auch die Intensitdt einzelner Ener-
giebereiche des Gesamtspektrums als ein der Konzentration be-
stimmter Nuklide proportionales Signal zu verwenden.

Gleichzeitig ist die Auswertung von Vielkanal-y-Spektren,
sofern dies nicht mit Rechnern geschieht, zu zeitaufwendigq,
als daB die Vielkanalspektroskopie fiir eine In-line-Messung

verwendet werden kann.

Andererseits ld8t sich die normalerweise fiir die Intensitdts-
bestimmung von Photopeaks verwendete Methode (Z&hlrateninte-
gral-Untergrundtrapez) auch mit Nim-Bausdtzen aufbauen.

Abb., 3320.10:

Schematische Darstellung
eines Photopeaks und An-
ordnung der drei Z&hlka-

ndle zur Ermittlung der
Peakzdhlrate

Zadhlrate / Kanal

Betrachtet man eine Photo-~
linie eines Halbleiter-y-

Spektrums, so sitzt diese

( “ ; meist auf einem Untergrund

|

| | | |

Ltﬁg*#hAE___Aa4¢AE_% der beiderseits in guter

i ]

! - ' ' N&herung durch Geraden dar-

E

Kanallage stellbar ist (Abb. 3320.10).
Legt man nun iiber den aus-
| | | | zuwertenden Bereich drei
Kanal links Kanal mitte Kanal rechts

Untergrund 1 Peakintegral Untergrund 2 Fe nster [4 WObe i da s mi tt le re

+Untergrund . N
den Bereich des Peaks, die

beiden anderen, mit halber Fensterbreite, den Untergrund bei-
derseits erfassen, so ist die zu ermittelnde Peakflidche (ZPeak)

gegeben durch
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22 KZ' - Kl
Z = Z(K,) - (2 + 2 )
Peak E.=K i 2 (Kl) (Kz)
il
=2y - (2, +2.)
ZM LR = Zihlraten in den durch die Fenster festge-
v

legten Spektralbereichen

Die zur Messung verwendete Anordnung ist in Abb. 3320.11 dar-
gestellt. Die Anordnung verwendet handelslibliche Nim-Einschiibe,

~

PROGRAM INTERROGA- P Did
TIMER TOR —
N-TP-50 N-AS-100 KIENZLE
SCALER SCALER SCALER
N-Z-0 N-Z-0 N-Z-0
VOLTAGE :
SUPPLY ]
N-DS-250
I $ —t 1
E SINGLE SINGLE SINGLE REFERENCE
DETECTOR éﬂLYR GAIN LINEAR SUMMING CHANNEL CHANNEL CHANNEL VOLTAGE
DETECTORI— ampL | AMPL STABILISER AMPL AMPL DISCR DISCR DISCR
N-LVA-211 N-GS-1000 v 550 N-SDB-10 N-ED-10 N -ED - 10 N-ED-10 N -SE-3
TAIL LINEAR 256
PULSE CHANNEL
GENERATOR s ANALYZER
RP 2 V 550

Abb. 3320.11: Blockschaltbild der 3-Kanal-MeBanordnung

mit Ausnahme eines Schwellwertgenerators, der von Firma Wen-
zel-Elektronik, Miinchen, entwickelt wurde. Dieser Einschub er-
zeugt die drei filir die Einstellung der Einkanaldiskriminatoren
notwendigen Schwellwerte, wobei mittels zweier Potentiometer
einmal die Lage der Linie (Em) und zum anderen die Halbseiten-
breite der Linie (AE) eingestellt wird. Daraus werden durch
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entsprechende Additionsschaltungen die jeweiligen oberen und
unteren Schwellwerte der drei Fenster erzeugt.

Abb,., 3320.12 zeigt das Ergebnis eines Dauertests, wobei fliir
eine Strahlenguelle konstanter Quellstédrke die relativen Ab-

Abb, 3320,12:
d Relative Abweichung

] , der EinzelmeBwerte
. . . . fir das Peakintegral
. . . vom Mittelwert

relative - Abweichung vom  Mitteiwert { %)
o

0 5 0 50
—— Zeit (h)—5>

weichungen der, {iber eine Beobachtungszeit von mehreren Stun-
den gemessen, EinzelmeBSwerte der Peakfldche vom Mittelwert in
Abhédngigkeit von der Beobachtungszeit aufgetragen sind. Die
EinzelmeBwerte liegen befriedigend innerhalb der aus den Zihl-
werten (Peakflidchenzdhlrate und Untergrund) ermittelten Schwan-
kungsbreite o die 0,68 % betridgt.

Zusdtzlich 148t sich der Satz von Einzelwerten sehr gut durch
eine GauBverteilung mit o= 0,62 % darstellen (Abb. 3320.13),
wie es filir statistische, nicht durch systematische Schwankungen
beeinfluBte MeBwerte zu erwarten ist.

Daraus kann man folgern, daB die verwendete Anordnung weitge-
hend driftfrei ist und somit geeignet ist, auch iiber lange
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Abb. 3320.13:
GauBplot fiir 72 EinzelmeBwerte

der Peakfldche gemessen iiber
einen Zeitraum von etwa 20 h.
Aus den mittleren Z&hlraten fiir
Peakfldche und Untergrund ergibt

sich eine Standabweichung von

0,68 % (/1;3x

dem aus dem GauBSplot ermittelten
Wert von 0,62 % {ibereinstimmt
(o = Zdhlratenverhdltnis Unter-

), die sehr gut mit

grund zu Peakfldche)

Zeit ein der Konzentration eines bestimmten Elements propor-

tionales Signal zu liefern.

3330 AUFARBEITUNG BESTRAHLTER PU-TARGETS

Sameh A. Ali, K. Sauermann

Fiir die Anfang September 1972 vorgesehene Aufarbeitung der FR2/53-

Targets, bei dem 13,5 kg einer 6 w/o Pu/Al-Legierung bis zur Spal-

tung von ca. 85 % der urspriinglich vorhandenen Pu-Menge bestrahlt

wurden, wurde die Apparatur fiir den alkalischen AufschluB, sowie

fliir die Filtration und das L&sen des AufschluBriickstandes entwickelt

und nahezu fertiggestellt. In Abb. 3330.1 ist ein Prinzipschema

der Apparatur dargestellt. Um die Montage und den Ersatz beschiddig-

ter Teile, sowie die nach ProzeBende erforderliche Demontage und

Verschrottung m8glichst schnell und ohnen einen gr&dS8eren Aufwand

ausfiihren zu kdnnen, wurde die Apparatur nach dem Baukastensystem

aufgebaut. Die Einrichtung flir jeden Teilschritt des Prozesses be-
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Abb, 3330.1: Apparateschema fiir Aufl8seracks

findet sich in einem gesonderten Gestell. Die Gestelle sind so di-
mensioniert, daB sie nach dem Entkuppeln von den anderen Gestellen
ohne weiteres Zerlegen in Abfallfédsser der Innenabmessung 550 mm ¢

und 760 mm HOBhe passen.

Das AufschluBgestell 3330.2 besteht aus einem ca. 27 Liter umfassen-
den AufschluBbehdlter aus Edelstahl, der mit einem RickfluBkiihler
versehen ist. Auf dem Deckel des Beh&dlters befinden sich auBer Off-
nungen fiir Fliissigkeitsleitungen und Uberwachungsorganen wie Tem-
peraturfiihler, Uberdruckventil und Grenzstandsanzeiger, eine gr&Be-
re Beschickungs6ffnung fiir die aufzuschlieBenden Legierungsstédbe.
Der Behdlter ist so dimensioniert, daB nach dem Beschicken mit ca.
500 g Legierung und ca. 5 Litern Ldselauge ein ausreichend groBes
Volumen filir die Aufnahme des entstehenden Schaumes bleibt. Mit Hil-
fe eines darunter angebrachten Kegelheizers wird der Behdlter an-
geheizt bis die Reaktion einsetzt, erkennbar am sprunghaften Anstieg
der Temperatur von ca. 80° C auf ca. 140° C. Von diesem Zeitpunkt
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Abb., 3330.2:
selbstsperrende Kupplung

e —— Aufldsegestell

Ruckflufikiihter

t .
Thermoelemen an braucht nicht mehr

Ventile geheizt zu werden, da

5 — ) . .
Beschickungsdffnung die stark exotherme

[ AufschiuBhehditer Aufldsung des Alumini-

| ums einen grofen Widrme-
' iberschuB liefert. Nach

L Kegelheizer -

~ f dem Abflauen der stilirmi-
s tebetiseh schen Reaktion (erkenn-
; ﬁ“~ﬂmw » bar am Temperaturriick-
B T wWanne gang) wird zwecks quan-
\ titativem L8sen des Alu-
| miniums nochmals fir

einige Stunden am Riick-
fluB gekocht. Die er-
kaltete LOsung wird

samt dem ungeldsten
Riickstand mit PreBluft
zum Filtrationsbehdl-

v ; ter befdrdert. Der Fil-
trationsbehdlter befindet sich mit dem Ldsebeh&lter in einem Ge-
stell (Abb. 3330.3). Beide Behdlter besitzen am unteren Ende den

i

YOS LN X AN

gleichen Flansch passend zu einem Filtertopf (10,1). Dieser wird zu-
erst am Filtrationsbeh&lter angeflanscht und nach Beendigung der
Filtration wird der Filtertopf abgekoppelt und am L&sebehdlter an-
geflanscht. Damit wird der Oxidriickstand vom Filtrations- zum L&se-
behdlter transportiert. Nach Zugabe von konzentrierter Salpeter-
sdure wird ein Edelstahlheizstab vom oberen Teil des L&sebehédlters
durch den Flansch in den Filtertopf hineingefiihrt und der Nieder-
schlag unter Kochen am RiickfluB8 in L&sung gebracht. Das Hineinfiih-.
ren und Herausheben des Heizers geschieht iliber ein in eine Zahn-
stange eingreifendes Ritzel, an dem der Heizer befestigt ist. Um

die Bewegungen des Heizers gasdicht ausfiihren zu kéhnen, sind Hei-
zer und LOsebehdlter durch einen Edelstahlfaltenbalg miteinander ver-
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Abb. 3330.3:
Filtriergestell

bunden. Nach Beendigung
des L&sevorganges wird
die salpetersaure L&sung
durch den Filtertopf in
den kiihlbaren Produktbe-
hdlter hineingedriickt.
Die Pu-haltigen Produkt-
18sungen werden mittels
eines speziell entwickel-
ten Transportbehdlters
(Abb. 3330.4) zu den che-
mischen Aufarbeitungs-
zellen gebracht. Dieser
ist so konstruiert, das
er in einem gebrduchli-
chen Doppeldeckelbehdl-
ter der Innenabmessung
250 mm # und 350 mm HOhe
transportiert werden ’
kann.

Abb., 3330.4:
Gestell mit Transport-
behdlter
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3400 VERFAHRENS- UND ZELLENTECHNIK

3410 PROZESSEINRICHTUNGEN FUR DIE GEWINNUNG VON 238PU UND

242,244
T eM

3411  LABORANLAGE IM CAISSON I DES TPL

Nach Einbau einer verstdrkten Bodenplatte im Caisson wurde die
Stahlkonstruktion der Zellen aufgebaut., Die Chemikallenversorgung,
Instrumentenanordnung und die Lagerung von niedrig-aktivem fllUssi-
gem Waste und Splilwdssern sind geplant und teilwelise in Auftrag ge-

153

geben. Der Hochdruckionenaustauscher wurde erfolgreich mit Sm und

15ZEu getestet. Bel der Ausstattung der ProzeBzellen wurden Fortschritte
durch L&sung einiger verfahrenstechnischer und konstruktiver Pro-

bleme erreicht.

1. Beschaffung und Aufbau der Zellen
C.H. Leichsenring, A. Suppan, H. Wohnlich, E. Jinger

Nach der Ubernahme der R&umlichkeiten von der ALKEM wurden
zundchst die notwendigen Ergdnzungsarbeiten am Fundament des
Caisson durchgefiihrt. Mitte Mai begann die GHH (Gute Hoff-
nungshiitte Oberhausen) mit dem Aufbau des Stahlgerilistes. Zur
Erleichterung einer spédteren Demontage ist das Anlagenfunda-
ment derart gegliedert, daB es sich in einzelne Blécke, vor-
gefertigte Fundamentsegmente, die mit Schwerbeton der Dichte
4,3 ausgegossen sind, zerlegen li8t. Eine schwierige Phase
des Aufbaus war die Errichtung der Stahltrdgerkonstruktion
bei gleichzeitiger Montage der 7 t-Deckenplatten bei den sehr
beengten Raumverh&dltnissen im Deckenbereich. Der Aufbau ist
inzwischen soweit fortgeschritten, da8 mit den Folgearbeiten,
wie Errichtung der vorderen Abschirmwand aus Bleisteinen, be-

gonnen werden konnte,
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2, ProzeBeinrichtung zur Am-Targetaufarbeitung

2.1

Prozefplanung
C.H. Leichsenring, G. Gumb, K. Klotz

Nach Fertigstellung der vorldufigen Apparateschemata (1)
wurde mit der Planung der peripheren Anlageteile begonnen.

Chemikalienversorgung

Wie die Erfahrungen beim Betrieb der MILLI gezeéigt haben,
fiihrt die Chemikalienversorgung an der Bedienungswand
HeiBer Zellen, auch wenn sie als geschlossenes und entliuf-
tetes System konzipiert wurde, zu stSrender Korrosion an
den Instrumenten und Manipulatoren im Bedienungsraum. Fir
die Chemikalienversorgung dieser Anlage wurde deshalb ein
doppeltes Containment vorgesehen. Die Chemikalien werden
in einem gesonderten Raum vorbereitet und in Schlauchlei-
tungen, die in einem dichten PVC-Rohr gefiihrt werden, in die
MeB- und VorlagegefdBe an der Bedienungswand gepumpt. Es
sind Standardbehdlter aus Poly&ithylen, die sich ihrerseits
in einer dichten und entliifteten Boxenreihe aus PVC und
Plexiglas befinden. Durch diese Konzeption werden nicht
nur wichtige MeSinstrumente und teure Gerdte, sondern auch
das Bedienungspersonal sicher vor S&dureschdden geschiitzt.

Sammelbehdlter fiir niedrig aktiven fliissigen Waste und
Spililwasser

Die Bereitstellung eines ausreichend groBen Auffangbehdl-
ters fiir Splilwdsser und niedrig aktiven Waste ist eine Not-
wendigkeit, die sich ebenfalls durch Erfahrungen aus dem Be-
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trieb der MILLI ergaben. Als Aufstellungsort flir einen
derartigen Sammeltank bietet sich das nahegelegene Abwas-
ser-Auffanglager des Institutes im Bau 726 an. Die Bestel-
lung eines 3 m3 fassenden Behdlters aus austenitischem
Edelstahl - der mit einer Doppélrbhrleitung mit dem TPL
verbunden ist - ist in Vorbereitung.

Verfahrenstechnische Untersuchungen

Die durchgefiihrten Arbeiten stehen in engstem Zusammenhang
mit PACT 3320 und sind dort beschrieben.

Komponentenentwicklung
Hochdruckionenaustauscher - Einspeisung
C.H. Leichsenring, G. Gumb

Das Prinzip dieser Einspeisung wurde bereits in (1) beschrie-
ben. Sie wurde inzwischen als Patent angemeldet und in Zusam-
menarbeit mit der Abteilung RBT/M (W. Apenberg, W. HShn, W.
Mendel) durchkonstruiert (Abb. 3411l.1). ’

Im Hochdruckzylinder befindet sich frei beweglich der Kolben
aus Polydthylen, in den ein permanent-magnetischer Ringmagnet
eingebettet ist. Somit kann die Stellung des Kolbens iliber ei-
nen Stabmagneten, der auf der Vorderseite des Zylinders in ei-
nem Glasrohr gefihrt ist, von auBen abgelesen werden. Wie erste
Versuche gezeigt haben, liegt die Genauigkeit dieser Stellungs-
anzeige etwa in der GrdBenordnung der Ablesegenauigkeit

(i 0,5 mm). Ein Prototyp dieser Einspeisung ist in der Ferti-

gung.
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Rickschiagventi  Uberstrémleitung

Abb. 3411.1:
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4,2 Ionenaustauscher-Ventilblock
C.H. Leichsenring, G. Gumb

& Aus den Apparateschemata (Abb. 3411.2/3 in (1)) ist ersicht-
lich, daB zur Bedienung einer Austauschersdule vier Ventile
am S&dulenkopf und drei Ventile am Ende der Sdule erforderlich
sind. Die Zusammenfassung dieser Armaturen in einem Ventil-
block mit vier bzw. drei Ventilfunktionen brachte folgende
Vorteile:

- kompakte Bauweise, geringer Platzbedarf
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- weniger Verschraubungen oder SchweiBstellen und
dadurch vermindertes Leckrisiko

- bessere Bedienbarkeit der Ventile, leichter Ausbau
im Falle einer Reparatur

Abb. 3411.2 zeigt den oberen Ventilblock mit vier Ventilfunkio-
nen. Als Eins&tze wurden handelsiibliche Hochdrucknadelventile
mit beweglicher Ventilspitze verwendet. .

Abb. 3411.2:
Harz-Ein-und Ausschlémmung Oberer Ventilblock

am Hochdruckionen-
tauscher

Einspeisung

=i O eE—"

S i _.Y @ Ventilblock
%

i

Filtereinsatz

Verbindungsleitung

lonenaustauschersdule

Temperaturmefistelle

=i e

Ventileinsatz
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Magnetventil
C.H. Leichsenring, H. Antoni

Fir die Am-Targetaufarbeitung, wie auch fiir andere Prozesse
mit radioaktiven Substanzen in wissriger L&sung werden eine
grofBe Anzahl von Absperrungen innerhalb der Abschirmung be-
ndétigt. Diese Hdhne oder Ventile miissen folgende Anforderun-

gen erfiillen

- Korrosionsfestigkeit gegeniiber den verwendeten

Sduren

- Strahlenbestdndigkeit, d.h. keine organischen
Dichtungswerkstoffe

- Dichter und verschleiffester Ventilsitz

- Hohe Dichtigkeit nach AuBen (Stopfbuchsenlos)
- Fernbedienbarkeit m8glichst ohne Manipulatoren
- Kleine BaugrdBe einschlieBlich des Antriebes

Das stopfbuchsenlose Magnetventil, wie es von verschiedenen
Firmen angeboten wird, erfiillt die letzten drei Bedingungen
besonders gut und wurde deshalb zum Ausgangspunkt fiir eine

eigene Entwicklung (Abb. 3411.3), die inzwischen zum Patent

/) Abb. 3411.3:
(8 5y /) ) Stopfbuchsenloses Mag-
; netventil flir aggres-
Magnetspule  gjye Medien

i
!
Anker M l

B Rubinkugel
NT '
1
A~

‘ Grundkorper
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angemeldet wurde. Da der Anker eines Magnetventiles aus
magnetisierbarem Werkstoff bestehen muB8, sind herk&mm-
liche Magnetventile mit ferritischem Anker aus Cr-Stahl
oder mit galvanischen Uberzligen nicht korrosionsbesté&ndig
genug. Die vollstdndige Kapselung des ferritischen Ankers
mit einem dlinnen zylindrischen Mantel aus austenitischem
Edelstahl, aus dem auch VentilgrundkSrper und Ankerfiih-
rungsteil gefertigt sind, brachte die geforderte Korro-
sionsfestigkeit, aller flilissigkeitsberiihrter Teile des
Ventils. Die zentrale Bohrung im Anker dient zum Fliissig-
keitsaustausch beim Offnen und SchlieBen. Als Dichtelement
wurde eine Rubinkugel anstelle der sonst lblichen Dichtplat-

te aus organischem Material gewdhlt.

Doppelschlauchsystem und Kupplungsverschlufstopfen
C.H. Leichsenring, G. Kunz

Als Transportleitungen fliissiger, radioaktiver Substanzen
zwischen den o-Boxen und zur Behdlterbox im Fundament der
Zellen wurde eine Doppelschlauchfilhrung vorgesehen. Sie be-
steht aus einem duBeren Schutzschlauch aus PVC und einem
inneren Medienschlauch aus PE (Abb. 3411.4). Der Schutz-
schlauch ist an der AuBenseite der Box mit einer Schnell-
kupplung angeschlossen. Der Medienschlauch wird durch den
Schutzschlauch geschoben und ist direkt an einen Behdlter
oder Apparat gekuppelt. Der Luftspalt zwischen Medien-
schlauch und Kupplung wird mit einem gequetschten O-Ring
abgedichtet (Abb. 3411.4 oben). Zur LOsung der Verbindung

wird

- Der Medienschlauch am Apparat oder Behdlter ab-
gekuppelt
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Medien schlauchfiihrung in geschlossener Schnellkupplung
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Boxwand-innenseite

Verschlufistopfen in geschlossener Kupplung

Getrennte Kupplung mit VerschluBteilen

Abb. 3411.4: Doppelschlauchsystem und KupplungsverschluB8-

stopfen



- 101 -

- O-Ring-Abdichtung entfernt
- Der Medienschlauch in die a-Box gezogen

- Der VerschluBstopfen in die Kupplung einge-
schraubt (Abb. 3411.4, Mitte)

- Das vordere Verschlufteil abgedichtet

- Die Verbindung der beiden VerschluBteile
geldst und dabei das hintere VerschluBteil
abdichtend festgeklemmt

- Die Schnellkupplung getrennt (Abb. 3411.4, unten)
Die nun offenliegenden Teile der Kupplung sind kontamina-

tionsfrei. Ein Prototyp des VerschluBstopfens ist kwrz— — — ——

vor der Fertigstellung.
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3460 ACTINIDENANALYSE
A, von Baeckmann

Im ersten Halbjahr 1972 wurden von der Analytischen Grupﬁe des
Institutes fir Radiochemie im Zusammenhang mit der Kontrolle der
hergestellten Bestrahlungstargets bzw. der chemisch-analytischen
Charakterisierung transuranelementhaltiger Substanzen zahlreliche
Serviceanalysen ausgefihrt. Dabel konnte teilweise auf die Erfah-
rungen zurickgegriffen werden, die in der Gruppe auf dem Gebiet
der Kernbrennstoffanalyse vorliegen, teilweise muBten aber die

Verfahren modifiziert werden bzw. neue Verfahren entwickeit+ wer-

den.,

1. Bestimmung von Spurenverunreinigungen in AmO,,
E. Mainka, H.G. Miller

Zur Kontrolle der Trennschritte bei der Reinigung von Americium
sowie flir die Garantie der Reinheit der Endprodukte, miissen
empfindliche Analysenmethoden eingesetzt werden. Die Emissions-
spektroskopie bietet sich als rationelle Arbeitstechnik an.

Sie weist nicht nur eine hohe Nachweisempfindlichkeit auf, son-
dern gestattet auBerdem die simultane Bestimmung zahlreicher
Spurenverunreinigungen in einem Arbeitsgang. Die Emissionspek-
tren der Actiniden sind sehr linienreich. Uberlagerungen der
Matrixlinien mit Nachweislinien der zu bestimmenden Spurenele-
mente treten in Folge dessen hdufig auf, weshalb Spurenbestim-
mungen in Actiniden in den meisten Fdllen nach Abtrennen der
Matrix durch physikalische oder chemische Trennschritte ausge-
fiihrt werden. Anionenaustauschertrennungen sind vor allem fiir
Np(IV) und Pu(IV) beschrieben (2,3). Diese Methoden sind fiir
dreiwertige Transplutoniumelemente nicht anwendbar. Aber hier
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kann mit einer Kationenaustauschtrennung eine Trennung Ma-

trix-Spurenelemente weitgehend durchgefiihrt werden (4).

Bevorzugt 1ld8t sich hier auch die fraktionierte Destillation
einsetzen (5,6). Ein solcher Trennschritt kann direkt in den
emissionsspektroskopischen Analysengang eingebaut werden. Die
benttigte Analysensubstanzmenge liegt zwischen 0,5 - 1 mg.
Durch Zugabe eines thermochemischen Reagenzes werden die Spu-
renverunreinigungen aus dem schwerfllichtigen Actinidoxid ver-
dampft und im Bogen direkt zur Anregung gebracht. Wie grund-
legende Untersuchungen gezeigt haben, wird der Verdampfungs-
und Anregungsmechanismus pulverfdérmiger Proben im Bogen we-
sentlich durch die in der Hohlelektrode stattfindenden ther-
mochemischen Reaktionen der Analysenpartner beeinfluBt. Die
entstehenden Reaktionsgase verstdrken den Materialtransport
in die Anregungszone und haben so eine Erhhung der Linienin-
tensitdt zur Folge. Die Bildung leicht fliichtiger Reaktions-
produkte wird durch Zugabe geeigneter halogenisierender bzw.
reduzierender Substanzen beglinstigt. Wir benutzen LiF als
thermochemisches Reagens, oder wie man in der Emissionsspektros-
kopie meist sagt, als "Carrier".

Gemdf seines relativ hohen Siedepunktes (1681o C) bildet LiF
sehr reaktionsfdhige Schmelzen. Die leichter verdampfbaren
Spurenelemente werden zuerst in die Entladungszone transpor-
tiert und angezeigt., Sobald die schwerfllichtigen Actiniden /
zur Anregung gelangen, wird die Belichtung abgebrochen. Der
richtige Zeitpunkt wurde daher mit Hilfe von Fahrspektrogram-
men ermittelt. Er liegt bei den derzeitigen Arbeitsbedingungen
bei 30 sec. Der Analysengang ist in Tab. 3460.1 aufgefiihrt.

Tab. 3460.1: Analysengang (schematisch)

1. 5 mg LiF Suprapur der Firma Merck werden in die Elek-
trode eingefilillt

2. 1 mg AmO2 wird auf das LiF gegeben und mit einem Koh-
lestopfen angedriickt
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3. Die so prédparierte Elektrode wird als Anode in das
Funkenstativ eingespannt. Als Gegenelektrode wird
eine spitze Elektrode der Firma Ringsdorff RW 0067
benutzt. Der Elektrodenabstand betrdgt 4 mm

4., Die Anregung erfolgt mit 10 Amp. Gleichstrombogen.
Die Belichtungszeit betrdgt 30 sec.

5. Als Analysator dient ein 3,5 m Gitterspektrograph
mit einem Gitter von 1200 Strich/mm

6. Kodak SAl-Platten benttigen wir als Empfé&nger. Der
Spektralbereich von 2500 R - 3630 % wird mit einer
Aufnahme erfast.

7. Die Auswertung erfolgt photometrisch

In Tab. 3460.2 sind die Analysendaten wie auch die absoluten
Erfassungsgrenzen aufgefiihrt, die sich aus den Versuchsbedin-
gungen ergaben. Zum Vergleich sind die absoluten Erfassungs-
grenzen nach Arbeiten von Zilberstejn und Gerbatsch (7) mit
aufgefiihrt. In diesen Arbeiten wird NaCl aus "Carrier" zuge-
setzt. Interessant ist, daB die ErfassungSgrenze beider Ar-
beitstechniken filir die meisten Elemente in der gleichen Grds-
senordnung liegt.

Zur Aufstellung der ndtigen Eichgeraden wurden die U308—NBL-
Standards benutzt, wobei relative Standardabweichungen von

t 25 % erzielt wurden.

Das Verfahren wurde zur Spurenbestimmung in zahlreichen Amoz-
und Am/Al-Proben eingesetzt. Daneben wurden Spurenelemente
in verschiedenen Al-Legierungen durch Emissionspektroskopie
sowie Fluor-, Chlor- und Bor-Spuren in 238PuO2 mittels ionen-

spezifischer Elektroden (8) bestimmt.
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Tab. 3460.2: Analysendaten

Analysen- benutzte

erzielte Nach-

absolute Er- absolute Er-

element Analysen- weisempfind- fassungs- fassungs-
linie lichkeit grenze grenze nach
(7)
R ppm ug g
Ag 3280 10 0,01 0,04
Al 3082 50 0,05 0,2
B 2497 50 0,05 -
Ca 3179 50 0,05 -
cd 3403,6 50 0,05 -
Cr 2835 20 0,02 -
Cu 3273 50 0,05 0,3
Fe 2 100 0,1 0,8
Mg 2795 50 0,05 X! 0,07
Mn 2794 20 0,02 0,1
Ni 3002 20 0,02 10
Pb 2833 50 0,05 0,6
si 2516 100 o,1 X -
Sn 2839 50 0,05 -
v 3185 100 0,1 -
Zn 3285 100 0,1 200
Na 3302,3 100 0,1 -
U 2889,6 5000 50 -
Pu 3000,4 5000 50 -

x)

Die Nachweisempfindlichkeit wird durch den

wert bestimmt

Blind-
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Analysen von bestrahlten und unbestrahlten Actinidenproben
H. Wertenbach

Bei den im ersten Halbjahr 1972 ausgefilhrten Analysen an be-
strahlten und unbestrahlten Actinidenproben handelt es sich
um ein Neptuniumoxid-Eisen-Pellet aus der Bestrahlung Mol 6-E,
um eine bestrahlte Plutonium-Aluminium-Legierung aus FR2-53
und um 33 Americium-Aluminiumproben aus der Legierungsent-
wicklung des Projekts. Zu bestimmen waren neben der Konzen-
tration der Actiniden, die Konzentrationen des 148Nd, die
Isotopenzusammensetzungen von Neptunium und Plutonium (Mas-
senspektrometrie bzw. a-Spektrometrie) sowie die Aktivitidt

des 236Pu im 238Pu.

Die Bestimmung der Konzentrationen der Actiniden in bestrahl-
ten und unbestrahlten Proben wurde mittels R6&ntgenfluoreszenz-
analyse (RFA) durchgefiihrt (9). Die Genauigkeit der Messung
hdngt von der Konzentration des Actinidenelementes - Fehler

< 1 % (1 o) fir die Konzentration 2 0,5 mg/ml - ab. Der L&~
sung wurde Thorium als innerer Standard zugesetzt, um Fehler
durch unterschiedliche Dichte der L&sung und Schwankungen der
Wandstdrke des MeBgefdBfes auszuschlieBen. Statt der friher
verwendeten Spezialbecher aus Poly&dthylen wird nun ein handels-
iibliches 10 ml-Polydthylenfldschchen zur Herstellung, Messung
und Lagerung der MeBldsungen verwendet., Analog hergestellte
Standardldsungen wurden jedesmal mitgemessen.

148Nd wurde durch massenspektrometri-
150Nd als Spike bestimmt.

Die Konzentration des
sche Isotopenverdiinnungsanalyse mit
Die Abtrennung des Neodyms erfolgte an HDEHP+—Chromosorp—
Sdulen (10).

X)

HDEHP = Bis (2-&thylhexyl)-phosphorsdure
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Konzentration des Neptuniums, Plutoniums

und 148Nd
. . 148

Probe Neptunium Plutonium Nd

mg/g ug/g Atome/g
Neptunium _
Mol 6-E 7,26 156
Plutonium - 108 2.09 x lo16
FR2-53 ’

Zur Messung der Isotopenzusammensetzung der Actiniden (11)

muBten sie voneinander und von den Verunreinigungen getrennt

werden. Die Trennung erfolgte an DOWEX-1 Anionen-Austauscher-

sdulen aus salpetersaurer Ldsung (12). Die Ergebnisse sind in

Tab., 3460.4 zusammengefafBt.

Tab. 3460.4:

Isotopenzusammensetzung von Neptunium und
Plutonium nach der Bestrahlung

Masse Neptunium Plutonium Plutonium
Mol 6-E Mol 6-E FR2-53
w/o w/0o Atom$%
236 2 0,01 - -
237 99,99 - -
238 - 95,035 1,106
239 - 4,453 1,820
240 - 0,432 47,68
241 - 0,066 ' 14,29
242 - 0,014 35,10
244 - - 0,005
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von den Americium-Aluminium-Priiflingen wurden unbestrahlte
Proben untérsucht. Das Americium bestand zu iiber 99,9 % aus
241Am. In den L8sungen solcher Proben kann man das Ameri-
cium auBer durch RFA auch durch Messung der y-Aktivitdt des
241Am ermitteln (11). Aus den MeBl&sungen flir die RFA tropf-
ten wir etwa 0,2 ml L&sung auf einem Prédparatetrdger befind-
liches Filterpapier aus einer Tropfpipette auf. Die genaue
Menge wurde durch Wdgung der Pipette vor und nach dem Auf-
tropfen der L&sung ermittelt. Die Eichung erfolgte durch ei-
nen'24lAm-Standard der IAEA, Wien. In der Tab. 3460.5 sind
die Ergebnisse der Konzentrationsmessungen durch RFA, durch
Messung der y-Aktivitdt mit einem MethandurchfluBzihler (Al-
Absorber: 500 ml/cmz) und mit einem Ge(Li)-Halbleiterdetek-
tor (Graphitabsorber: 5 mm) zusammengestellt.

Tab. 3460.5: Bestimmung der Americiumkonzentrationen durch
RFA und Aktivitdtsmessung

Konzentration des Am in ug/g

Probe
RFA Methanzdhler Ge (Li)
1 473 463 470
2 476 470 ' 473
3 394 391 394
4 395 382 384
5 256 256 258
6 255 256 258
7 272 281 276
8 280 273 277
9 342 354 339
10 345 354 344
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Herstellung von Prédparaten filir die a-Spektroskopie
H. Ruf

Zur a-Spektrometrischen Untersuchung wurden zahlreiche Pri-

236Pu 238Pu,'241Am' 242Cm,V2520f,

Fm hergestelth Bei der Vorbereitung der MeB-

parate von Nukliden wie
253Es und 254

proben ist zur Vermeidung einer Nivellieruhg der charakteri-

’

stischen Alpha-Energien darauf zu achten, daB die zu messen-
den Aktivitdten in mbglichst dinnen Schichten vorliegen. Be-
reits 10 pg Substanz kSnnen entsprechende Stdrungen verursa-
chen. Es ist einleuchtend, daB man durch simples Eindampfen
von L&sungen Prédparate, die diesen Anforderungen geniligen,
nicht gewinnen kann. Am besten werden solche diinnen Schich-
ten durch Elektrodeposition gewonnen. Bei der Elektrodeposi-
tion werden mit Metallionen zusammenhingende Aktivitdten zu-
meist aus wdBrigen Losungen kathodisch abgeschieden. Dabei
wandern positiv geladene Metallhydroxid-Aggregate unter dem
EinfluB des in der LOsung herrschenden elektrischen Feldes

an die Kathode, wo sie durch Aufnahme von Elektronen ihre La-
dungen verlieren und als nicht definierte Oxidhydrate von

der Elektrodenoberfldche festgehalten werden. Ein einfaches,
auf diesem Prinzip beruhendes Verfahren ist von Proksch et
al. (13) beschrieben worden. Bei der Durchfihrung dieser auch
von uns angewandten Methode geht man zundchst so vor, dag die
die Aktivit&dt enthaltende, 1 M-HCl-saure LOsung (2 ml) mit

7 ml 4 g—NH4Cl gepuffert und darin mit 2 M—NH4OH ein pH von

1,5 eingestellt wird. Aus dieser LSsung kann die Aktivitit

auf einem als Kathode geschaltetem Platinblech von 0,05 mm
Stirke bei einer Stromstidrke von 500 pA und 6 - 8 V Spannung
binnen 20 min mit guter Ausbeute (50 - 80 %) abgeschieden wer-
den. Die Anode besteht aus einem in Kathodenn&éhe zu einem Ring
gebogenen, 0,5 mm starken, mit ca. 60 min-l rotierenden, senk-
recht eingespannten Platindraht. Der Abstand zwischen Anode
und Kathode betrdgt 2 mm. Der Durchmesser des runden Platin-




- 110 -

blechs betrdgt 15 mm, der der Abscheidungsfldche 8 mm. Das

von Wolf und Reinhardt (14) beschriebene Elektrodepositions-
gefdB besteht aus einem Sockel, in welchem sich das als Ka-
thode dienende Platinblech sowie die erforderlichen elektri-
schen Kontaktteile befinden, und dem mit dem Sockel dicht
verschraubbaren Zylinder. Durch die Verschraubung der beiden
Teile wird das Platinblech mittels eines Teflon-Dichtungsrin-
ges iliber einer, filir den Elektrolyten nicht zugdnglichen Kup-
ferplatte an den Sockel gepreft. Gef&Bmaterial ist das leicht
dekontaminierbare Plexiglas. Um ein Verspriihen des Elektro-
lyten wdhrend des Betriebes mdglichst hintanzuhalten, wird

das GefdB mit einem Deckel verschlossen, welcher zur Durchfiih-
rung der Riihranode mit einer Offnung versehen ist. Vor dem
Abschalten des elektrischen Stromes wird die Arbeitsldsung
ammoniakalisch gemacht, da sonst mit einer raschen Wieder-
aufldsung des abgeschiedenen Oxidhydrats zu rechnen ist. Nach
dem Abschalten des Stromes 16st man die Verschraubung der
beiden Gef&dBteile, nimmt das Platinblech heraus und splilt

es mit bidestilliertem Wasser ab. Danach trocknet man das Blech
vorsichtig liber dem Spiegelbrenner und bringt es iliber der Bun-
senflamme ca. eine Minute lang zum Glitihen. Damit ist das Pra-
parat flir die alpha-spéktrometrische Untersuchung fertigge-
stellt.

Plutonium trennen wir vor seiner alpha-spektrometrischen Ana-
lyse von der Tochteraktivitét 241Am chemisch ab. Dazu benut-
zen wir das in der Literatur (15) beschriebene Extraktions-
verfahren mit Thenoyltriflubraceton (TTA) . Dieses besteht darin,
daB Plutonium mit Hydroxylamin in 1 M-HNO4 zundchst bis zum
Pu(III) reduziert und dann mit salpetriger S&ure zum Pu(IV)
oxidiert wird. Bei der diesem ProzeB folgenden Extraktion mit
™A (0,5 M in Xylol) geht Plutonium in die organische Phase,
wdhrend das im wasserhaltigen Milieu nicht oxidierbare Ameri-
cium als Am(III) in der wiBrigen Phase verbleibt. Plutonium

kann mit 8 yI_—HNO3 aus der TTA-Phase reextrahiert werden. Alle
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bei den Extraktionen eingesetzten Volumina betragen 3,0 ml.
Vom Reextrakt werden 5/6 zur Elektrodeposition gebracht.

1/6 (= 0,5 ml) wird auf einem Alpha-MeBschdlchen zur Trockne
eingedampft und daran die Alpha-Aktivitdt an einem Methan-
durchfluBz&hler gemessen. Da die Plutonium~Trennungen prak-
tisch mit 100 % Ausbeute verlaufen, lassen sich aus den MeSB-
daten die bei den Elektrodepositionen erzielten Ausbeuten -
sofern ihre Kenntnis erforderlich ist - ermitteln.

Massenspektrometrie und Kernstrahlenspektroskopie

E. Gantner
Massenspektrometrische Bestimmungen

An bestrahlten Pu/Al-Proben wurde die Isotopenzusammenset-
zung des Plutoniums bestimmt und der Abbrand iliber 148Nd
durch massenspektrometrische Isotopenverdiinnungsanalyse
ermittelt. Insgesamt wurden zwei Pu-Doppelbestimmungen und
sieben Nd-Doppelbestimmungen durchgefiihrt.

Kernstrahlenmessung und -Spektroskopie
Zur Bestimmung der Bildungsquerschnitte von 253Es sowie der
beiden 254Es-Isotope bei der Bestrahlung von 252Cf wurden

mit einem hochaufldsenden Oberflidchensperrschichtzdhler

(18 KeV bei 5,5 MeV a) insgesamt 33 a-Spektren aufgenommen.
Im Rahmen von Kleinmengenbestrahlungen von Actiniden zu Um-
satzmessungen wurden die 60Co-Aktivitéit von 22 Kobalt-FluB-
monitoren y-spektrometrisch bestimmt sowie zur Bestimmung
der Homogenitdt von Am/Al-Bestrahlungsproben die Aktivitidt

von 241Am an 17 Teilproben y-spektrometrisch ermittelt.
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Spurenverunreinigungen an leichten Elementen, die Ursache
238

erhdhter Neutronendosisleistung von ‘Pu-Proben sind, las-
sen sich zum groBen Teil lber ihre bei o,n-Reaktionen prompt
emittierte Y-Strahlung nachweisen (16). Es wurde deshalb da-
238PuO -=Proben aus der 1. und 2, USAEC-

2
Charge yY-spektrometrisch mit einem Ge(Li)-Detektor zu unter-

mit begonnen, einige

suchen. Neben den y-Linien von 238Pu wurden in den erhalte-
nen Spektren die y-Linien bei 350 KeV, 870 KeV, 1398 kev,
1640 KeV, 1982 KeV und 2437 KeV auf, die den a,n-Reaktionen
der Sauerstoffisotope O17 und O18 zugeschrieben werden (17).
Eine intensive y~-Linie bei 2170 KeV konnte bisher nicht iden-
tifiziert werden. y-Linien, die auf die Anwesenheit anderer
leichter Elemente hindeuten, wurden nicht beobachtet. Aller-
dings sind genligend genaue Energiewerte bisher nicht bekannt
(16) . AuBerdem war in den gemessenen Proben der Streuunter-

grund durch die 2614 KeV-~Linie des 208

Tl (Thoriumreihe) be-
trdchtlich und somit die Nachweisempfindlichkeit flir even-
tuell vorhandene weitere schwach intensive y-Linien zu ge-
ring. Es ist vorgesehen, durch Herstellung kilinstlicher Mi-
schungen von PuO2 mit den infrage kommenden leichten Elemen-
ten den Beitrag von oa,n-Reaktionen dieser Elemente zum y-Spek-

trum von 238Pu systematisch zu untersuchen.
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3500  ANWENDUNGSORIENTIERTE ENTWICKLUNG

3520 HERSTELLUNG VON NEUTRONENQUELLEN

Im Berichtszeitraum wurden die Arbeiten zur Herstellung von Neu-
tronenquellen fir die interstitielle und intracavitédre Strahlen-
therapie weltergefiihrt. Mit der Herstellung gréBerer 252Cf—Que!—
len wurde begonnen und mit den Europdischen Gemeinschaften eine

Ubereinkunft beziiglich einer Zusammenarbeit auf diesem Gebliet er-

zlelt.

1. Einrichtung von Zellen mit starker Neutronenabschirmung
H.-J. Bleyl, H. Metzger

Am 2.5.72 kam eine Ubereinkunft zwischen der GfK und dem Eu-
ropdischen Institut flir Transurane (TU) der gemeinsamen For-
schungsstelle der Europdischen Gemeinschaften dariiber zustan-
de, gemeinsam Anlagen und Einrichtungen zur Entwicklung von

25ch-Neutronenquellen bis in den Milligrammbereich aufzubau-

en und zu nutzen.

Im Einzelnen ist vorgesehen, zwei im Gebdude des TU vorhandene
HeiBe Zellen umzuriisten und eine dritte Zelle in Form eines
von Wasserwdnden umgebenen Raumes neu zu errichten. Die Ab-

schirmung der Anlagen wird so ausgelegt, daB 5 mg 252Cf gleich~-

zeitig gehandhabt werden k&nnen (1,2-10lo Neutronen pro Se-
kunde). In den drei Zellen sollen folgende Arbeiten ausge-

fiihrt werden:

Zelle 1 (trockene Zelle)

Offnen von Californium enthaltenden Kapseln, Pelletherstel-
lung, SchweiBen, Dichtigkeitspriifung, Oberflichenbearbei-
tung.
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Zelle 2 (nasse Zelle)

L6sen von angeliefertem Californium, Abtrennen von stdrenden
Verunreinigungen bzw. von gesuchten Produkten, Aliquotieren,
Uberfiihren in ein festes Produkt,(Dekontaminieren umschlos-

sener Pridparate, Probenahme filir analytische Untersuchungen.

Zelle 3 (letzte Zelle)

(i) in einem o-dichten Kasten: SchweiBen, Dichtigkeits- und
MaBpriifung, Feindekontamination; (ii) in einem begehbaren
Teil: Umladen von bzw. in Transportbehdlter, Lagern, Zugang

zu QuellenmeBeinrichtungen und zu Experimentiereinrichtungen.

Neutronenquellen fiir interstitielle Therapie
H.-J. Bleyl, H. Metzger

Zur Herstellung der Quellen sowie filir chemische Arbeiten mit
neutronenstrahlenden Substanzen wurden Aufbau und Ausriistung
einer HandschuhkastenstraBe ausgearbeitet. Unter Verwendung

von im Institut vorhandenen Boxen werden vier Arbeitsplitze

mit zusammen 2,6 m2 Arbeitsfldche aufgestellt und mit 20 cm

Borparaffin, Plexiglas und Wasser umgeben.

Zum Schutz der Hdnde vor iibermdBSiger Bestrahlung sollen mdg-

lichst alle Arbeiten mit Greifern ausgefiihrt werden. Nachfol-
gend sind die zundchst vorgesehenen Tétigkeiten und Arbeits-

mittel zusammengestellt.

Box 1 - Chemische Arbeiten mit neutronenstrahlenden Sub-
stanzen; 50 Liter-Lager unterhalb der Arbeits-
fliche

Box 2 - Aliquotieren durch Pipettieren; Fixieren des Ca-
liforniums auf por6sem Material oder auf Metal-
len durch Elektrodeposition; Uberfiihren in das
Oxid durch Gliihen; Messen der Quellstdrke durch
Neutronenzdhlung, MeBgerdt extern; Flillen der er-
sten Kapsel
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Box 3 - Verschliefen der ersten Kapsel durch HF-Induktions-

stromschweiBen; Dichtigkeitsprifung mittels Leck-

test; Offnen undichter Kapseln mit Hilfe einer Trenn-

scheibe; Dekontamination dichter Kapseln durch me-

chanische Bearbeitung bzw. LO&sungsmitteleinwirkung
im Ultraschallbad

Box 4 - Filillen und VerschlieBen der zweiten Kapsel; Endkon-

trollen; Feindekontamination

Die Anfertigung bzw. Beschaffung der Arbeitsmittel ist weitge-

hend erfolgt, vor allem wurde die Entwicklung einer Anordnung

zum HF-InduktionsstromschweiBfen in Handschuhboxen abgeschlos-

sen. Abb. 3520.1 zeigt eine Zusammenstellungszeichnung der An-

ordnung, die auch als Gebrauchsmuster angemeldet wurde (H. Metz-

ger). Die kalte Erprobung der HandschuhkastenstraBe beginnt
im August 1972.

Menrbhre%

Kleinflansch

mit Hﬁlsenscbliff\

Kapse}
Oucrzglus\

Kernschiiff

Induktionsspul -
Konzentrator—""

Keramikzylinder als
Kapselhalter und
Isolator

Halterung:

Quarzglas mit
Hilsenschlitf

Beliittun
Sau leituk

1

{

Kunststotf mutter Dichtung Konsole fir Kihiwass eranschiuf Kohiwasseranschluft fir
Induktionsspule tur Induktionsspule HF -Ggnerator

Boxenwand HF-Durchtihrung HF-Generator

+— A PE - Platte als

! lsolws schicht
AnschiuBwinkel

I" /
|

-
- ///;;f/"

{
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Abb, 3520.1:

T

Anordnung zum HF-InduktionsschweiBen von Neutro-
nenquellen in Boxen
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Kapselung von ca. 1 mg 252Cf

H.-J. Bleyl, P. Brunner, H. Enderlein, U. Fanger, G. Har-
dock, H. Menzel, H. Metzger, E. Moessner, J. Rattke,
B. Roth, B. Schweigel, A. Wacker

Fiir den Einsatz von Cf-Neutronenquellen bei der Bestimmung
von Nickel in Manganknollen ist eine nickelfreie Umhiillung
erforderlich, Die Wahl fiel auf Tantal, da dessen Spektrum
Messungen am geringsten stdrt. Die Aufgabe 1 mg 252C£ der-
art umzukapseln konnte mit den bei der GfK vorhandenen Ein-
richtungen unter Verwendung einer flir Bestrahlungsexperimen-
te entwickelten und erprobten Schraubkapsel geldst werden

(Abb. 3520.2).

Zylinderstift Abb. 3520.2:
=" croner Ta-Kapsels — 252
§§ . deckel Ta—-umhiillte Cf-Neu-
{ tronenquelle
Edelstahldichtung 2 | _Oberer Abstandsring
Ag-beschichtet i (PE)

Z\Kleiner -Ta-Kap sel=

deckel Die Demontage von zwei

Grofle - Ta-Kapsel
Kleine Ta Kapsel ——4_ N ’ der drei Hiillen der Ori-

ginalverpackung des Ca-
Platin-Rhodium-Rohr [ &ﬁfermwMHe liforniums und der Zusam-
der USAEC - Cf-252-. ! / menbau der Quelle wurde

Transportkapsel
in den HeiBen Zellen aus-

gefiihrt. Dabei konnten
i3 —unterer Abstandsring
/ik@El die AuBenfldchen der zwei-

ten Schraubkapsel konta-

minationsfrei gehalten werden, obwohl eine von radioaktivem Ma-

terial freie Zelle nicht zur Verfiligung stand.
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Herstellung von schwachen 252Cf—Neutronenquellen

L., Binder, H.-J. Bleyl, S.H. Eberle, G. Kohout, J. Reinhardt,

B. Rieser

Aufgrund dringender Anfragen wurden an einem provisorisch
eingerichteten Arbeitsplatz drei Stiick 252Cf—Neutronenqxiel—
len mit einer Quellstirke von etwa 1-107 Neutronen pro Se-
kunde hergestellt und der Gesellschaft fiir Kernenergiever-
wertung in Schiffahrt und Schiffbau (GKSS, Geesthacht) bzw.
der Gesellschaft fiir Strahlen- und Umweltforschung (GSF,
Neuherberg) ilibergeben. Die Prdparierung des Californiums er-
folgte nach einer Infiltrationstechnik, d.h. in L&sung be-
findliches Californium wurde mit einem por&sen Material in
Kontakt gebracht und nach dem Aufsaugen der L&sung wurde das
Lésungsmittel verdampft. In den vorliegenden Fillen diente
ein # 4 x 3 mm groBer Zylinder aus Aluminiumoxid als Matrix.
Durch Gliihen der Matrix wurde das Californium letztlich als
Californiumoxid fixiert. Die Kapselung der Keramik erfolgte
durch Einschmelzen in Quarzrohr, dieses wiederum wurde in

eine Zirkaloy-Hiille eingeschweiBt.

Herstellung einer 241AmlGOZ/Li—Neutronenquelle

U. Berndt, S.H. Eberle, C. Keller, G.'Kohout, J. Reinhardt
Flir das Projekt SpaltstofffluBkontrolle wurde eine 241Am/Li—
Neutronenquelle mit 18O—freiem Am-0Oxid (Am203) hergestellt.
Die Entfernung des l80 dient zur Verminderung des Anteils

der Neutronen iliber 1 MeV Energie.
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Auslegung

Die Quelle sollte 1 g 241Am vermischt mit dem zehnfachen
Gewicht Li-Hydrid enthalten und aus Sicherheitsgriinden
doppelt umhiillt sein. Als AuBendurchmesser war 30 mm oder
weniger erwilinscht. Aus den Dichten von Am203 und LiH be-
rechnet sich das Mindestvolumen zu 12,3 cm3. Um der ge-
ringeren Dichte eines PrefBlings Rechnung zu tragen, wurde
15 cm3 als Innenvolumen gewdhlt, Fir die Aufnahme des aus
l1g 241Am entstehenden He (0,6 cm3 je Jahr) steht das Zwi-
schenkornvolumen von 2,7 cm3 zur Verfligung, ferner wurde
ein Gasplenum von 1,1 cm3 vorgesehen. Damit betrédgt der
Anstieg des Innendruckes durch den a-Zerfall 0,16 atl je

Jahr.

Aufgrund dieser Betrachtungen und Anforderungen wurde die
in Abb., 3520.3 a dargestellte Quelle entworfen. Sie besteht
aus einem inneren verschraubten Rohr und einer &dufBeren
verschweiBten Kapsel. Die Verschlufischraube wird vor dem
Eindrehen mit Metallkleber bestrichen. Nach dem Erhirten
des Klebers ist die Verschraubung gasdicht und das Rohr
kann in einer ungeschiitzten SchweiBanlage in die AuBenkap-

sel eingeschweiBt werden.

Nachdem die Kapsel angefertigt war, stellte sich heraus,
daB innerhalb kurzer Zeit nur ein PreBwerkzeug fiir 13 mm
Tablettendurchmesser beschafft werden konnte. Zur Anpas-
sung an diese Tabletten wurde in die Kapsel eine entspre-
chende Hililse eingefiihrt; das Fiillvolumen verringerte sich

dadurch auf 11,4 cm3.

241 16

Herstellung des Am )

2 3

AmO2 wurde in CCl4/Argon—Strom 2 x 15 h bei = 500° C im
Quarzrohr zu AmCl3 umgesetzt. Das Chlorid wurde unter Ein-
leiten von HCl-Gas in 18O-freiem Wasser geldst und dann
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OZ/Li—Neutronenquelle

a) Schnittzeichnung
b) ROntgenaufnahme der fertigen Quelle

durch Einleiten von NH3-Gas Am(lGOH)3 ausgefdllt. Das abfil-

trierte Am(mOH)3 wurde im Reinstwasserstoffstrom bei 1200O C

zZu Am21603 umgesetzt.
Eingesetzt 1,180 ¢g 241AmO2

Produkt 1,024 g **!am 160,
Ausbeute bezogen auf Am 89 %
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5.3 Herstellung der Quelle

Das 18O-freie Amzo3 wurde pulverisiert und mit dem zehnfa-
chen Gewicht LiH wvermischt. Jeweils 100 bis 200 mg der Mi-
schung wurden in einer 13 mm g¢-Form bei 10 to PreBkraft ta-
blettiert. Dabeli wurde eine mittlere Tablettendichte von
0,85 g/cm3 erreicht, die Dicke lag je nach GroBe der PreB-

charge zwischen 1,0 und 2,5 mm.

Die Tabletten wurden in dér PreBbox in das innere Rohr der
Quelle (Hﬁlse mit 13 mm ID) gefiillt, dieses dann herausge-
holt und in das Schraubrohr gebracht, die Anpreffeder ein-
gelegt und der Gewindeétopfen nach Bestreichen mit LOCTITE-
Kleber eingeschraubt. Das Schraubrohr erwies sich als auBen
nicht kontaminiert. Nach~Freigabe durch den Strahlenschutz
erfolgte das EinschweiBen ih das &duBere Hillrohr in der Ab-
teilung RB nach dem Argonarc-Verfahren.

Eingefiillt e 8,6 g Gemisch
| 10 w/o 241Am21603
90 w/o LiH
Kapselgewicht ‘ 227,44 g

Dosisleistung an der Kapseloberflé&che
' infolge Neutronen 1,5 mrem/h

infolge 8, Y 10 mrem/h

Neutronenemission 1,8°106 n/min

3530 ANWENDUNG VON ENERGIEQUELLEN
3531 HERZSCHRITTMACHER

Im Rahmen der Arbeiten zur Entwicklung von Herzschrittmacherkapseln
wurde eine erste Charge von fﬁnf‘238Pu-Kapseln hergestellt, die der
Firma Siemens fir Konverterversuche zur Verfligung gestellt wurden.

Daneben wurden die Untersuchungen zur Reduktion der Neutronenemis-
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sionsrate des 238PuO2 fortgefihrt, ein Konzept fir die Durchfih-
rung der Sicherheltsanalyse erarbeitet und erste Sicherheitstests

an Kapseln ausgefihrt.

1. Brennstoff 238Pu

. 2
1.1 Versuche zur Reinigung des 38PuO2

<\
o J

W. Weinldnder, B. Kanellakopulos, W. Lins » E. Dornberger
Die begonnenen Versuche zur Feinreinigung des 238PuO durch
selektive Sublimation als PuCl4 (1) wurden an einer zweiten

Charge 238PuO2 fortgefiihrt.

Durch Verldngern der Sublimationsdauer konnte erreicht wer-
den, daB im Unterschied zum ersten Versuch kein Rilickstand

im EingabegefdB verblieb. Von dem umsublimierten Produkt wur-
den 90 % bezogen auf die Eingabe zuriickgewonnen.

Die nach dem Sublimationsschritt durchgefiihrte Neutronenmes-
sung ergab, daB beziliglich der Neutronenemission die Reinigung

wirkungslos war.

Untersuchungen des Cl-Gehaltes im Puo2 ergaben fir das_PuO2
der ersten Charge ~ 800 ppm fiir das der zweiten Charge etwa
1900 ppm, wobel zur Oxidation das PuC%Bjeweils bei etwa 700° C
fiir 8 - 10 h gegliiht wurde. Zur Verringerung des Cl-Gehaltes
muB die Oxidation in Zukunft bei h&heren Temperaturen und

iber ld&ngere Zeit erfolgen.

Der Gehalt ankF- in der zweiten Charge betrug nach der Subli-
mationsreinigung 6 ppm, der B-Gehalt AT ppm.

%) W. Lins, Firma Alkem, Wolfgang bei Hanau
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Mit der in Abb. 3531.1 schematisch dargestellten Apparatur
wurde bei der Firma Alkem der Sauerstoffisotopenaustausch

nach den in (2) beschriebenen Verfahren durchgefihrt, indem
H2160 mehrmals liber das Pqu-Pulver geleitet wurde. Die Mes-
sung der Neutronenemission ergab etwa 8000 gr"lsec'-1 gegen=-

iber urspriinglich 22 000 s_lg_l. Die Differenz an der Neu-
tronenemission von 14 000 s"lg_l 18t sich nicht durch das

Austreiben des 17,18

etwa 11 00O s-'lg-1 zur Neutronenrate beitragen (3). Es ist

O allein erklédren, da diese Isotope nur

deshalb anzunehmen, daB eine zusdtzliche Reinigung (evtl.
von Chlor, obwohl dieses nach Literaturangaben keinen Bei-
trag zur Neutronenemission bringt) wdhrend des Isotopenaus-
tausches erfolgte.

————— ROhrenofen

Abb. 3531.1:

Manometer —Pt-Schiffchen mit Pu 0,

Schematische Darstellung

der fiir den Sauerstoff-
Isotopenaustausch verwende-

ten Anlage

N: 1. gekiihlte %

Vorlagen

Untersuchungen zur y-spektrometrischen Bestimmung von Spu-
. 2 s
renverunreinigungen leichter Elemente in Pu 3802 fiir Herz-

schrittmacher
E. Gantner, A, v, Baeckmann

Isotope leichter Elemente, die aufgrund von a,n-Reaktionen
zur Erhdhung der Neutronendosis von 238Pu enthaltenden Pro-
ben beitragen, kdnnen y-spektroskopisch nachgewiesen werden

(4) . Entsprechende Untersuchungen an 238Pu-0xidproben mit
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natliirlicher Isotopenzusammensetzung des Sauerstoffs wurden
begonnen. Im folgenden wird iiber die Ergebnisse berichtet,
die bei der Messung einer ca. 350 mg 238PuO2 enthaltenden

Probe (2. USAEC-Charge (1)) gefunden wurden.

Meganordnung und MeBSbedingungen

Flir die Messungen wurde ein Ge(Li)-Detektor (Ansprech-

GOCO)

wahrscheinlichkeit 3,5 %, Aufldsung ca. 4 KeV fiir
verwendet. Die Impulshéhénanalyse wurde mit einem 512-
Kanal-Analysator (Nuclear Data) bzw. mit einem 4096-
Kanal-Analysator (Wenzel) durchgefiihrt. Gemessen wurde
in 20 cm und 10 cm Abstand vom Detektor unter Verwen-
dung eines 5 mm Bleiabsorbers, um die stark intensiven
vy-Linien des Plutoniums unterhalb 200 KeV auf einen fir
Detektor und Analysator zuldssigen Wert zu reduzieren.
Die MeBzeiten betrugen 400 bzw. 800 Minuten. Im einzel-
nen wurden am Material der zweiten Charge folgende Mes-

sungen durchgefilihrt

- Anlieferungszustand
- nach Reinigung durch Chlorierung
- nach Abtrennung von F, Cl und B durch Pyrohydrolyse (5)

Ergebnisse und Diskussion

Flir diese Untersuchungen war nur der Energiebereich ober-
halb 300 KeV von Interesse, da darunter keine prompte
y-Strahlung aus o-induzierten Kernreaktionen an leichten

Elementen bekannt ist (4). Die y-Spektren aus allen drei

Messungen weisen oberhalb 300 KeV die y-Linien des 238Pu

sowie der Folgeprodukte des 236Pu (Th-Reihe) auf. Dane-

ben treten Linien auf, die der prompten y-Strahlung aus

170 18 14

Kernreaktionen an R O und eventuell N (870 KeV)
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zugeschrieben werden (6). Nicht zugeordnet werden konnte
eine schwachintensive Linie bei ca. 2790 KeV. Eine zweite
schwachintensive Linie bei 2166 KeV, die nur bei der Mes-
sung nach der Pyrohydrolyse beobachtet wurde, ist mbgli-
cherweise auf Chlor zurlickzufiilhren (Literaturwert (4)
2180 KeV), da Chlor mit ca. 2000 ppm die haupts&chlich-
ste Verunreinigung darstellt. Dieses Element ist nach der
Pyrohydrolyse nicht mehr vorhanden, widhrend sein Nachweis
vor der Reinigung durch Chlorierung mdglicherweise durch

den relativ grdfieren Anteil der 2614 KeV-y-Linie des 208Tl

276

(‘-JU

Pu~-Folgeprodukt) in diesem Spektrum maskiert wird.

vy-Linien, die auf die Gegenwart weiterer leichter Elemen-
te (Li bis K) schlieBen lassen, wurden nicht beobachtet.
Die meisten der fiir diese Elemente zu erwartenden y-Linien
haben Energien oberhalb 800 KeV (4), deren Nachweisempfind-
lichkeit unter den vorliegenden MeBbedingungen méglicher-
208Tl). In Tab. 3531.1
sind die in den gemessenen Spektren auftretenden y-Linien

weise zu gering ist (Anwesenheit von

zusammengestellt.

Tab. 3531.1: Zusammenstellung der gefundenen y-Linien
oberhalb 300 KeV

Energie (KeV) Herkunft Energie (KeV) Herkunft

312 238Pu 903 238Pu
350 184 926 o238,
375 238, 941 2385,
413 238, 1000 2385y
585 208y, 1040 238p,
707 23854 1084 2385,
742 2385, 1394 18,
766 238py 1631 17,
785 2385, 1979 18,
807 23854 2166 evtl.35c1
850 2385, 2433 | 18,
870 174, 4y 2610 208,

882 238;, 2783 ?
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Abb, 3531.2: Spektrum einer PuOZ-Probe nach Pyro-Hydro-Analyse,

MeBzeit 800 min, 5 mm Pb, Detektorabstand 10 cm

Das Spektrum der PuOZ-Probe nach Pyrohydrolyse ist in
Abb. 3531.2 wiedergegeben.

Von den vier auf Reaktionen an 180 zuriickzufiihrenden y-
Linien eignet sich die 350 KeV-Linie zum Nachweis dieses
Isotops am besten, wie aus Tab. 3531.2 hervorgeht. Diese
Tabelle enthdlt eine Zusammenstellung der Peakflé&chen,
deren Standardabweichungen ¢ und deren Nachweisgrenzen
(Nachweisgrenze = 3 ¥2 +« o des Untergrunds) fir die in

den Spektren auftretenden prompten y-Linien. Diesen Wer-
ten liegt die Messung nach Pyrohydrolyse des PuO2 zugrunde.
Danach 1&8t sich 18O unter den gewdhlten MeBbedingungen
iiber die 350 KeV-Linie bei einer Abreicherung um den Fak-
tor 10 noch nachweisen, wdhrend flir die iibrigen Linien

die Verhdltnisse unglinstiger liegen. Durch Verringerung
des Probe-Detektor-~Abstands 1l&dB8t sich bei gleicher Mefzeit
die Intensitdt noch etwa um den Faktor 10 erhdhen, wobei
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die Intensitdt der niederenergetischen y-Strahlung durch
einen dickeren Bleiabsorber entsprechend reduziert wer-
den muB. Eine Abschdtzung flir diese Bedingungen er-

gibt als Nachweisgrenze fiir die 350 KeV-Linie eine Ab-
reicherung des 18O—Gehalts um etwa den Faktor 40.

Tab. 3531.2: Peakfldchen mit Standardabweichung o und
Nachweisgrenzen der gefundenen prompten

vy-Linien aus a-induzierten Kernreaktionen

Energie Herkunft Peakfldche o (%) Nachweisgrenze

(ReV) (Imp) (Imp)
350 18, 13 670 g 1120
870  170,'% 13 650 t s 410
1394 18, 1 840 te 300
1631 17, 1 060 ty 180
1979 18, 220 9 110
18 ) +
2433 0 160 t 23 90
SchluBfolgerung

Nach den bisherigen Ergebnissen 188t sich y-spektrometrisch
nur 18O bestimmen, wobei jedoch zur Steigerung der Nachweis-
empfindlichkeit der 350 KeV-Linie die Intensitdt durch Ver-
besserung der MeBgeometrie erhdht werden sollte. Die Empfind-
lichkeit des Nachweises anderer leichter Elemente wird im
wesentlichen durch die 2614 KeV-Strahlung des 208Tl be-
grenzt. Entsprechende Messungen sollten daher mdglichst
schnell nach Reinigung durchgefiihrt werden. Um jedoch eine
brauchbare Aussage liber die Nachweism8glichkeit und die Nach-
weisgrenzen der ilbrigen leichten Elemente zu erhalten, sind
systematische Untersuchungen an kiinstlichen Mischungean die-
ser Elemente mit 238PuO2 erforderlich. Messungen von der-

artigen Proben sollen in Kiirze begonnen werden.
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Kapselfertigung

W. Lins *), W. Weinlinder

Im Berichtszeitraum wurden finf Prototypkapseln mit 238PuO2

nach dem in (1) beschriebenen Verfahren hergestellt, wobei

folgendes beobachtet wurde

- das Gewicht der Tabletten 148t sich mit den gegen-
wdrtigen Widge-, Pref—- und Sinterverfahren mit ca.
5 % Genauigkeit auf den Sollwert einstellen

- die erarbeitete Hantierungsfolge beim Fiillen und
Verschliefen der Kapsel ist vollbefriedigend

- das angewandte SchweiBSverfahren bei der sehr nahe
am Kapselbund gelegenen SchweiBnaht ist kritisch

Die Endkontrolle ergab: spezifikationsgerechte Abmessungen,
Leckrate < 10-9 Torr-los-l (Nachweisgrenze) und eine feste
a-Kontamination von etwa 10 cpm. Eine Rdntgenpriifung der
SchweiBhaht war nicht mdglich.

Zur Verbesserung der SchweiBung der AuBenkapsel wird in Zu-
kunft die Schweifinaht vom Bund weiter weggelegt und Argon-
Wasserstoff anstelle von Helium als Schutzgas erprobt. Dadurch
148t sich (Abb. 3531.3) eine schmédlere SchweiBnaht erzielen.
Die Materialkdérnung bleibt jedoch unverdndert.

Die Kapseln wurden nach Fertigstellung hinsichtlich ihrer
Widrmeleistung und Neutronenemission vermessen, wobei gering-
fligige Diskrepanzen zwischen den einzelnen MeBwerten auf-
treten (Tab. 3531.3).

X)

W. Lins, Firma Alkem



Abb. 3531.3:

von Ar/H2 als
SchweiBigas

Tab. 3531.3: Daten der hergestellten'238Pu02-Kapseln

238

unter Verwendung

Schliffbild einer
Kapselschweifnaht

Kapsel Gew. Pu daraus ergeb. gemessene Neutrénen-
Nr. Warmeleistung Widrmeleistung emission
(mg) (W) (mw) 3) s—1
III 155,68 87,1 95,3 £ 3,4  3,11-10° 1)
9 182,19 102,0 11,3 £ 7,2 3,70-103 V)
12 184,68 103,2 109,48 £ 6,4  3,74.103 1)
15 200, 43 112,2 124,5 ¥ 5,8  4,12.10° 1)
10 213,0 119,3 119,48 £ 1,2 2,17-10% 2
1) . . . 4 -1 -1
Die Neutronenemission des PuO2 betrug 1,91°10° s g
238
(77 "Pu)
2) Ungereinigtes 238PuO2 mit 1,02'105 s 1g™! Neutronen-
emission

3 Werte stellen Mittelwert aus zwei Messungen dar

Die Kapseln III, 9, 12 und 15 wurden der Firma Siemens zu Test-

zwecken ilibergeben. Die Kapseln wurden zusammen mit je zwei
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Thermoelementwickeln zu je 356 Zinkantimonid-Wismut-Thermo-
elementen (parallel geschaltet) in ein instrumentiertes Mef-
gehduse (3 mW Widrmeverlust durch Instrumentierung) einge-
baut. In Tab.'3531.4 sind die beobachteten Betriebswerte

der Batterien zusammengeétellt.

Tab. 3531.,4: MeBSergebnisse der von der Firma Siemens durch-

gefiihrten Batterietestversuche an den Kapseln
Nr. III, 9, 15 (7)

Kapsel thgrm. Uo JLast Ri PmaX AT Wirkungs-
Leist. grad
(rW) (V) (unp) (k@) (uw) (grad) %o
ITIT 87,1 4,16 52,0 40 108,2 50 1,24
9 102,0 4,93 60,8 40 149,6 59 1,50
15 112,2 5,36 70,0 38 187,6 65 1,67
o = Leerlaufspannung
JL = Laststrom bei RA = Ri
max = maximale Leistung bei RA = Ri
Kapselsicherheit

Sicherheitsanalyse
E. Karb, L. Sepold

Eine sinnvolle Anwendung von biomedizinischen Stiitz- und
Ersatzsystemen enthdlt die Forderung nach uneingeschrénkter
Bewegungsfreiheit der Patienten. Beim Einsatz nuklearer Ener-
giequellen in solchen Ger&dten bedeutet diese Fdrderung, daB
sich bestimmte Mengen an radioaktiven Substanzen praktisch
ohne Mdglichkeit einer Kontrolle im Sinne von Strahlenschutz-
verordnungen in der Umwelt bewegen. Dieser Zustand stellt oh-
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ne Zweifel eine potentielle Gefahr dar, vor allem im Hin-
blick auf die mdgliche Freisetzung von Radionukliden bei |
Beschddigung der Gerdte als Folge eines - ursdchlich kon-
ventionellen - Unfalls, den der Triger erleidet. Zur brei-
ten Anwendung "Nuklearer Medizinischer Systeme, NMS" be-
darf es daher einer eingehenden Sicherheitsanalyse.

Im Berichtszeitraum wurde ein Modell flir eine Sicherheits-
analyse erarbeitet (7); auBerdem wurde der Entwurf zu einem
Fragenkatalog erstellt, der die systematische Kl&rung der
Einzelprobleme zur Sicherheitsanalyse erleichtern soll.

Das Modell filir die Sicherheitsanalyse sieht das sogenannte
Risikokonzept vor, bei dem fiir jedes Unfallereignis die Ein-
trittswahrscheinlichkeit Wi und die Schadensgr&Be S; zu be-
stimmen ist. Das Produkt beider GroBen wird als Risiko Ri

des Unfallereignisses definiert
R. = W, * S,

Das Gesamtrisiko R ergibt sich aus der Summe der Einzelri-

siken

R=) W ° S,

i1 i

Diese Betrachtungsweise unterscheidet sich wesentlich von
dem bei Reaktoren iliblichen GAU-Konzept, bei dem nur ein Un-
fall - der grdBte anzunehmende - definiert und behandelt
wird. Dieses Konzept ist auf das hier vorliegende System -
eine groBe Zahl von NMS-Tr&gern, die allen Gefahren ihrer
Umwelt ausgesetzt sind - nicht anwendbar.

Es wird vorgeschlagen, die Sicherheitsanalyse in drei Teilen
durchzufiihren, die zundchst relativ unabhdngig voneinander,

zeitlich parallel durchgefiihrt werden k&nnen

- Unfallanalyse
- Stabilit&tsanalyse

-~ Schadensanalyse
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Zur Unfallanalyse wurde ein generalisierter Unfallbaum

(Abb. 3531.4) erstellt. Die Bearbeitung dieses Unfallbaumes,
der fiir jede Unfallart (z.B. Auto-, Flugzeug-, Arbeitsun-
fdlle usw.) quantifiziert werden muB, liefert zundchst die
mglichen Belastungen des NMS bei Unf&llen. Zusammen mit

der Stabilitétsanalyse, die die Belastbarkeit des NMS er-
gibt, liefert die Unfallanalyse schlieBlich die Wahrschein-
lichkeiten der einzelnen Unfallereignisse. Diese kdnnen nach
den Arten der primdren Kontamination durch die freigesetzten
Radionuklide geordnet und zusammengefaBft werden. Zur Bestim-
mung des Schadens (Inkorporation durch Menschen) bedarf es
dann einer Analyse nach Abb. 3531.5, die die verschiedenen
Verbreitungsmechanismen berilicksichtigt. Die Durchfiihrbar-
keit der Sicherheitsanalyse nach dem oben beschriebenen Kon-
zept hidngt vor allem von der Verfiligbarkeit des erforderli-
chen Zahlenmaterials ab. Fiir die Ermittlung der Wahrschein-
lichkeiten innerhalb der Unfallanalyse kann ein Teil der Ver-
zweigungen mit sicheren Daten versehen werden. Ein weiterer
Teil kann eventuell aus Analogiebetrachtungen (wie z.B. Un-
tersuchungen iliber die Sicherheit bei Autos) gewonnen werden.
Flir den verbleibenden Rest sind Schatzungen erforderlich.

Die grdBte Schwierigkeit fiir die Durchfiihrung der Schadens-
analyse liegt im Fehlen von geeigneten Verbreitungsmodellen
fiir die Ausbreitung fester Nuklide (flir den Herzschrittma-
cher z.B. Puoz). Hierfiir wird der Zeit- und Arbeitsaufwand

voraussichtlich am gr&ften sein.

Dagegen ist die Stabilitdtsanalyse gut durchfiihrbar. Die ein-
zige Schwierigkeit diirfte in der Beurteilung der Langzeit-
effekte (wie z.B. der Korrosion) liegen.



WRISAS 0IIpay JDapn
107 (3TDways) SEApUY Wapay 46i

wule identified

leaves body

capsul e
undgmaged umnged
capsule lost
cugsu{e remaths
undamaged .
v capsule damoged later capsule dofnaged
[cause not dlrec reloted to
aecid en
:nps
'¥ by or in
coinec lon cunneclon

currom n with fire  mechanically

K * {without flrel

fuel releuse fuel relegse fuel release

\

in combustion
guses

inashes

with fire . mechanically

e releuse

fuel relense

in ground on ground

surface
in water

in combushnn
quses

on ground inashes in water

surface

W?

USAWSSAWS

on ground
surface

Accident

I
NMS bearer
injured or kilted

% chest_damagé: % chest undemaged

becrer injured &

NMS undumage:
bearer idenﬁlie:\l

*chest or part of hody where
NMS$ is implanted }

= -

i?i‘

S AWS S AWS S AU

W§ remdins in body
\/“%e\ identified” "7 ot identiied
damaged undamaged v NMS bearer as NMS begrer
identitied” 0P "ot identitied
\}s NMS bearer os NS bearer,
identified "r corpse
v"in time Lgs NMS hearer)
|dennhed not identified burried efemated
but not
tlme
it d capsule damuaged inciinernlmn
copsule n age! }
g ¢ / at place of \”Eurinl" e |8aves capsule
accjdent \@ undamaged
corpse
g"“‘“ s cdpsule
Fpsue not sorted sorted nut
capsule, da n ed out
by or m byorin @
cnnnec cnnn tion
with 1|re mechanically with fire mechumcnlly not recovered  burried cremgted capsule mechanically
gnmuged leg.by crusherl
) () @, ﬂ
fu lreleuse fuel release fuel releuse fue releuse el releas fuel release fuel rele 5e capsule fuet releuse ashes [+cupsule)
eposit e o
[+cnpsule)
in combuslmn on ground in cumbustlnn on ground in groun i damaged i ‘ sutely not sulel . st ely
guses surfuce gases surface gnses X goses deposite deposited
in ashes in water in ashes in water on ground in water in ashes domaged by in oshes not sofely 16
surface corrosion

<— accident events

S A S S

3531.4:

Schematische Darstellung einer Unfallanalyse flir NMS

I3%



contamination
of solid surfaces
(incl. ground)

I%e.g.wind—>A S<—inundqlian

eg. rain—»W+U

1

contamination
of waters

W

e.g. inundationT

exchange

if waters are source of drinking water.

e.g. swimming

|

contamination of
underground water U

water
is drinking
water

—

if underground

* contamination
of atmosphere A

S+Wslw—eg. rcinJ
S+W-e—e.g dust

eg. rainfall and fallout of dust

contamination
of persons

fuel - absorption

by plants

absorption

fuel - deposition

irrigation_with

. on plants

——

drinking water

contamination of
drinking water

S +Wawaste wuterJ

irrigation with drinking water

l

incorporation

incorporation
by absorption
(via skin )

Abb. 3531.S5:

by animals
incorporation
by direct contact,
i.e finger - mouth
(ingestion )
Fig. 4a

incorporation
by consumption
of food containing fuel
(ingestion )

incorporation
via drinking water
(ingestion )

Schematische Darstellung einer Schaaens.anaiys; fiir NMS

incorporation
by inhalation

Damage Analysis (schematic) for Nuclear Medical System (NMS)

primary
contamination

spreading
mechanisms

incorporation
by men

- St1



- 136 -

Sicherheitstests
W. Weinldnder, M. Mangelmann

Die im Rahmen der ENEA ausgearbeiteten Sicherheitsanforde-
rungen an Herzschrittmacherkapseln fordern eine Belastbar-

keit von 1 t bzw. Aufprall mit 50 ms * wobei Leckraten von

< 8

=10 ° torr 1 s"1 erhalten bleiben miissen.

-

An drei mit Eisenscheiben statt Puo, 1
Kapseln wurden erste orientierende Versuche durchgefiihrt.

Es wurden

- 2wei Kapseln einer Druckbelastung (Crush-Test) von
2,5 bzw. 4 t ausgesetzt (Abb. 3531.6)

- eine Kapsel einem Aufprall auf eine harte Unterlage
(Impact-Test) mit einer Geschwindigkeit von 93 m/sec
ausgesetzt (Abb. 3531.7)

Abb, 3531.6: AN 2974-2308  Abb, 3531.7: AN 2974-2411
Herzschrittmacherkapsel Herzschrittmacherkapsel nach
nach einer Druckbean- einem Aufprall mit v = 93 ms-1

spruchung von 4 t auf eine harte Unterlage
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Die Kapseln wurden vor und nach den Belastungen mittels
He-Lecktest gepriift wobei bei keinem Belastungsfall eine
Verinderung der Leckrate (~2:10 ~ torr 1°s”!) beobachtet

wurde.

3.3 Anlage zur Durchflihrung der Crush- und Impact-Tests an

Pu-gefiillten Kapseln

W. Weinl&nder, J. Krisch, W. Reep

3.3.1 Glovebox fiir Impact-Test und Nachuntersuchungen an ge-

testeten Kapseln

Mit dem Entwurf von Anlagen zur Durchfiihrung von mecha-
nischen Festigkeitstests an kompletten 238Pu—Kapseln wur-

de begonnen. Abb. 3531.8 2zeigt schematisch die Anordnung

fiir die Durchfiihrung des Aufpralltests (Impact-Test).

-

DigestorienetzJ

Vakuum-Pumpe

‘—l Filter
I

.......

Filter-

Puffervolumen—] Filter

He-Lecktest——

Kontamina- |
tionstest

| Volumen- |
dnderung

N

Dimensions- |
dnderung

Ei inis chleullventil

Kleinste Radien
an den verformi-|
ten Fldchen
Aufprallkarnmer
[

Schnellschiuf3 -
ventil

Schufdventil

©-
®_ + Druckvolumen

Geschwindigkeitsmelistrecke |
Entladeventil fir Treibspiegel s | = Glovebox

Druckluft

Abb. 3531.8: Schematische Darstellung der SchieBapparatur
fiir Impact-Tests und der Glovebox fiir die Nach-
untersuchungen
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Die Anlage ist fiir Fluggeschwindigkeiten bis 250 m/sec
ausgelegt und entspricht weitgehend der in (8) beschrie-
benen Anlage. Sie besteht aus einem PreBSluftzylinder mit
schnelldffnendem VerschluBventil aus dem das Treibgas
(N2) auf den liber das Einspeisventil eingebrachten und
die zu untersuchende Kapsel enthaltenden Treibspiegel
einwirkt und diesen beschleunigt. Kapsel und Treibspie-
gel kSnnen vorher in einem Wirmer auf Testtemperatur auf-
geheizt werden. In dem Flugrohr wird die Kapsel mit dem
Treibspiegel auf die gewlinschte Geschwindigkeit gebracht.
Der Treibspiegel wird im Entladeventil zurlickgehalten,
wdhrend die eingelegte Kapsel allein in die Aufprallkam-
mer fliegt, die sich in einer Glovebox befindet. Eine ein-
gebaute Mefistrecke mit zwei Lichtschranken erlaubt die
Messung der Fluggeschwindigkeit. Der im Entladeventil zu-
riickgehaltene Treibspiegel und ein SchnellschlieBventil
vor dem Eintritt der Flugstrecke in die Box verhindern
ein EinstrOmen des Treibgases und damit einen unerlaubten
Druckaufbau in der Glovebox, um bei ZerstSrung der Kapsel
eine eventuelle Verbreitung von Pu im Innern der Anlage

so gering wie m&glich zu halten.

Die Glovebox wird dariiber hinaus mit allen fiir Nachunter-
suchungen an belasteten Kapseln erforderlichen Einrichtun-
gen (Kontaminationstest, Lecktest, Volumenbestimmung, Er-
mittlung des Deformationsgrades) ausgerilistet und wird
gleichzeitig filir die Naéhuntersuchungen an Kapseln die an-

deren Tests unterzogen wurden eingesetzt,

Gasdichte Einspannvorrichtung filir statische Belastungstests

Um die Mdglichkeit zu schaffen an 238

statische Belastungstests durchfiihren zu k&nnen ohne auf

Pu-gefilillten Kapseln

in Boxen oder HeiBen Zellen befindliche Pressen angewiesen



- 139 -

zu sein, wurde ein in Abb. 3531.9 dargestellte, gasdich-
te Aufnahmevorrichtung entworfen.

p / Abb. 3531.9:
Aufnahmevorrich-

) tung fiir statische
Belastungstests
(Crush-Test)

oS
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I’\I'

%, Wud 13

W,
]
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U

"
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Die zu belastende Kapsel befindet sich dabei, durch einen
Stlitzring (7) aus elastischem Material in der gewlinschten
Lage gehalten, zwischen zwei, konzentrisch gefiihrten, ge-
geneinander beweglichen Backen, 1 und 3, die mit einem
Faltenbalg 6 miteinander verbunden sind. Zum Einbringen der
Kapsel k&nnen die Teile 1 und 2 voneinander getrennt werden.

Zur Nachuntersuchung der belasteten Kapsel wird die Aufnah-

mevorrichtung in die Untersuchungsbox eingeschleust und in
ihr gedffnet,
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ANWENDUNG VON NEUTRONENQUELLEN

AKTIVIERUNGSANALYSE

H. Braun

252Cf-Bestrahlungseinrichtung im LIT

Der Bestrahlungstank mit der Cf-Quelle wurde in (1) beschrie-
ben. Seit April ist er in einem Neutronenbunker des LIT in-
stalliert. Die bestehende Rohrpostanlage wurde erweitert, so
daf jetzt wahlweise Aktivierungen mit dem Neutronengenerator
oder mit 1 mg 252Cf durchgefiihrt werden k&nnen. Die Transport-
zeit der Proben in der Rohrpost erwies sich mit 5 sec als zu
lang. Nach Vergr&Bern der Rohre im Bestrahlungstank fiir die
Luftzufiihrung konnte sie auf 1,5 sec verkilirzt werden. Dieser
Umbau wurde im Juni abgeschlossen. Die Anlage ist jetzt fiir
Kurz- und Langzeitaktivierungen bestens geeignet. Kleine Pro-
ben werden in ein Rabbit eingespannt, grofe Proben k&nnen di-
rekt in 50 ml-Poly&dthylenflaschen geschossen werden.

Die 252Cf—Bestrahlungseinrichtung soll demndchst eine Steue-
rung erhalten, um zu genauen Bestrahlungs- und Wartezeiten

zu kommen. AuSerdem soll die Anlage um ein Loop erweitert
werden, um Fliilssigkeiten oder Schldmme kontinuierlich akti-

vieren zu kdénnen.
Metallseifen-Analysensystem (Titan-Bestimmung in Bohrkernen)
Im Rahmen der Entwicklung eines Metallseifen-Analysensystems

fir die Bordanalytik wurde ein Ilmenit- und Rutil-haltiger
Sandkdrper aus einer Bohrung der PREUSSAG vermessen.
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Flir die kontinuierliche Analyse eines solchen Sedimentkerns

gibt es zwei MOglichkeiten

- kurzes Bestrahlen eines Abschnittes und unmittel-
bar danach Messen der kurzlebigen Aktivierungs-
produkte

- schrittweises Bestrahlen des ganzen Bohrkerns und
spdteres Messen der lingerlebigen Aktivierungspro-
dukte.

Fiir solche Bestrahlungen ist ein entsprechender Versuchsauf-
bau notwendig, wobei der Sedimentkern mSglichst direkt an der
Neutronenquelle vorbeizufiihren ist. Eine Bestrahlung mit
252Cf kommt z.Zt. nicht in Betracht, da die Cf~-Quelle des
LIT aus der Abschirmung nicht ausfahrbar ist und Proben nur
mittels Rohrpost in Bestrahlungsposition gebracht werden kon-
nen., Um die MO8glichkeit der Analyse zu demonstrieren, wurde
deshalb eine abgeschmolzene NeutronenrBhre verwendet und die
Aktivierung mit 14 MeV-Neutronen durchgefiihrt. Wegen der
einfacheren Durchfihrbarkeit wurde hierbei nach der zweiten
Methode vorgegangen und abschnittweise 10 min bestrahlt und
am ndchsten Tag 10 min mit einem NaJ-Detektor gemessen. Zur
Kontrolle nach Abklingen der StOraktivitdten wurde die Mes-
sung am siebten Tag wiederholt.

Am besten geeignet ist hierzu die Reaktion 48Ti(n,p)48Sc;
das entstehende Sc-Isotop hat eine Halbwertszeit von 44,1
Stunden. Als Stdrung tritt die alles liberragende Aktivitit
des 24Na aus 24Mg(n,p) und 27Al(n,a) mit einer Halbwerte-
zeit von 15 Stunden auf. Der Compton-Untergrund des Na-Peaks
liegt unter dem Sc-Peak und kann rechnerisch korrigiert wer-
den. Wegen der unterschiedlichen Halbwertszeiten ist es

auch mbglich, die Stdraktivitdt abklingen zu lassen und

erst danach den Sedimentkern zu vermessen.
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Beide M6glichkeiten wurden untersucht und in beiden F&llen
war ein deutliches Ti-Profil 2zu erkennen. Die gefundenen
Aktivitdten miissen noch auf die unterschiedliche Dichte

des Bohrkerns korrigiert werden. Vereinfacht wurde angenom-
men, daB die Konzentration der Hauptbestandteile des Sedi-
gints neben SiO2 (A1203 und MgO) konstant ist, so dag die
Na-Aktivitdten in den Abschnitten normiert und die Sc-Akti-
vitdten darauf bézogen werden k&nnen. Eine Dichtekontrolle
iiber eine Durchdringungsmessung mit y-Strahlen wird vorbe-

reitet.

Um das Analysensystem mdglichst einfach und kostensparend

zu gestalten, wurde zundchst auf die Verwendung eines Ge(Li)-
Detektors verzichtet. Bei seiner Benutzung wédre die St&-

rung durch 24Na ausgeschaltet. Eine genaue Vermessung des

Ti-Profiles wird im ndchsten Berichtszeitraum erfolgen.

ProzeBanalyse (Wolfram~-Bestimmung in Gesteinen)

Im Rahmen der Arbeiten zur in-situ-Analyse voh Gesteinen
wurde die Wolfram-Bestimmung in Scheelit durch Aktivierungs-
analyse untersucht. Gegeniliber der an anderer Stelle beschrie-
benen Messung der prompten Y—Strahlung bietet die Messung
der charakteristischen verzdgerten y-Strahlen Vorteile, da
der apparative Aufwand erheblich geringer ist. So kann auf
einen Ge(Li)-Detektor und sein Kiihlsystem verzichtet wer-
den, was, abgesehen von finanziellen Erwd&gungen, gerade "vor
Ort" von Bedeutung sein kann.

Zur Bestimmung des Wolframs wird gewdhnlich die 187W—Aktivi--
tdt benutzt, die Halbwertszeit von 23,8 Stunden verlangt
jedoch léngeré Bestrahlungszeiten. Okada (9) hat die Bestim—-
mung lber das 5,3 sec-183mW beschrieben, die auch von Leush-
kina (10) und von Zinner (11) angewendet wird. Nach Noakes (12)
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soll die Bestimmung liber das 1,6 min-lgsmw noch empfindli-
cher sein. Da unsere Cf-Bestrahlungsanlage gerade die Messung
kurzlebiger Aktivierungsprodukte zul&dB8t, wurde die Bestim-
mung lber das 5,3 sec—~Nuklid durchgefiihrt.

Es wurden jeweils 1,7 g Erz mit W-Gehalten zwischen 1 und

10 % 15 sec mit 1 mg 252Cf bestrahlt und nach Wartezeiten

von 5 sec 10 sec mit einem NaJ-Detektor gemessen (Abb. 3541.1).
Die Untersuchungen werden in Hinblick auf eine in-situ-Ana-
lyse fortgefiihrt und sollen die M&glichkeit einer ProzeB-

iberwachung bei der Erzaufbereitung zeigen.

LAGERSTATTENPROSPEKTION

U. Fanger, R. Pepelnik

Wolframprospektion

Im Hinblick auf die dargebotene M&glichkeit, eine in der GfK
zu entwickelnde Bohrlochsonde auf der Basis von Kernstrah-
lungsmessungen an Versuchsbohrungen der Metallgesellschaft in
der Scheelitlagerstidtte bei Mittersill (UOsterreich) zu er-
proben, konzentrierten sich die Uberlegungen auf die Wolfram-
analyse., Die Frage, flir welche Lagerstdtten eine nukleare Bohr-
lochsonde auch noch geeignet oder mdglicherweise sogar geeig-
neter ist, wird erst nach dem in-situ-Experiment in Mitter-
sill in Angriff genommen. Zu diesem Zeitpunkt dlirften dann
auch die gemeinsam mit der BfB Hannover erarbeitetern allge-
meinen Rentabilitdtsbetrachtungen vorliegen.

Die Analyse natlirlicher Scheelitproben mit Hilfe thermischer
Reaktorneutronen (13) am FR2 und die theoretische Studie (1)
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(Barleon, Kiichle, Fanger) {iber die Intensitdtsverhdltnisse
bei der Verwendung einer 1 mg 25ch—Neutronenquelle lieBen
die Methode der neutroneninduzierten Gammaspektroskopie
aussichtsreich erscheinen., Zu einer noch besseren Beurtei-
lung des Verfahrens wurde Anfang 1972 an einem Simulations-
Bohrlochversuchsaufbau mit ca. 4 t zerkleinertem Gestein

bei einem Wolframgehalt von 0,9 % mehrere Experimente durch-
gefihrt.
Abb. 3542.1 zeigt schematisch die Versuchsanordnung. In ei-
nem mit Mittersillgestein gefiillten Eternitbeh&lter von

1,50 m HShe und 1,30 m Durchmesser mit Holzboden verliuft ko-

|
;//}2/7// Abb. 3542.1:
i  €§;;€; Schema der Versuchsanord-
T }f;g nung zur Erprobung der (n,Y)-
iE%%;ﬁ Methoden in Mittersill-Ge-
SN stein

axial ein Plexiglasrohr mit einer lichten Weite von 11 cn.

Mit einer kleinen Hebebiihne lieB sich von unten ein dipstick-
Ge (Li) -Detektor-System etwa 15 cm tief in das simulierte Bohr-
loch einfahren. Fiir die prompten (n,Y)-Messungen wurde von

oben eine Detektor-Abschirmung aus mehreren Bi- und PE (= Poly-
dthylen)-Scheibchen zu je 2,5 cm Dicke eingehd&ngt. Die Neu-
tronenquelle lieBf sich an einer Nylonfadenaufhdngung in das
Bohrloch einbringen.

Im Vergleich zu einem realistischen Bohrloch waren im Simula-
tionsexperiment die Gesteinsdichte zu klein, der Bohrloch-
durchmesser zu grof und die Detektoreintauchtiefe zu gering.
Das bedeutet, daf die MeBergebnisse im Simulationsexperiment
eher zur unglinstigen Seite verschoben sind.
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Aus einer Serie von Messungen, bei denen Geometrie, Abschir-
mung und elektronische Parameter variiert wurden, sind in
Abb. 3542.2 und 3542.3 reprdsentative Spektren festgehalten.
Das prompte (n,Y)-Spektrum in Abb. 3542.2 oben entstand bei
Bestrahlung mit 1 mg 2520f (Qn = 2,3 - 109/sec) im Abstand
von 92 cm zum Detektor bei einer Bi-Dicke von 22,5 cm und
einer PE-Dicke von 20 cm und einer MeBzeit von 45 min. Ver-
gleichsweise wurde (Abb. 3542.2 unten) mit einer Am—Be—Quelé
le X) von Qn = lO7 sec-1 im Detektorabstand von 20 cm bei ei-
ner Bi-Dicke von 5 cm und PE-Dicke von 7,5 cm in 30 min ein
Einfang-Gamma#Spektrum aufgehommen. Die EnergieauflSsung

im Spektrum der Abb. 3542.2 unten ist deutlich besser; auf-
grund der hbdheren Neutronenenergie der Am-Be-Quelle (Maxima
(14) bei 4 und 8 MeV) tritt die bekannte '°0-Linie bei 6130

KeV auf,

Bei einer weiteren Messung mit 1 mg Cf-Quelle in 40 cm Ab-
stand vom Detektor, wie er bei der theoretischen Intensitdts-
studie zugrundegelegt worden war, zeigte das Spektrum keine
Peakstrukturen. Das in der Studie verwendete Rechenprogramm
mag daher zwar den 6,2 MeV-y-QuantenfluB aus der l82W (n,y)-
Reaktion fiir Abstd@nde bis zu 50 cm richtig vorausgesagt ha-
ben. Aber der totale GammafluB, der wegen der Komplexitdt
theoretisch sehr viel schwerer bestimmbar ist, iiberfordert
bei kurzen Abstinden offensichtlich mit den resultierenden
hohen Z&hlraten das elektronische MeBsystem. Trotz pile-up-
Diskriminierung und Gleichstrom-Kopplung wédre die Analogelek-
tronik nach neuesten Arbeiten (15,16) noch entwicklungsfdhig.
Eine Reduktion der Z&hlrate iliber VergrdBerung des Detektor-

Quelle-Abstandes oder besser durch Verwendung schwdcherer

X)

Um mit einer Am-Be-Quelle ein Quellstarkénaquivalent zu 1 mg
Cf-252-(0,5 Ci) zu erhalten, brduchte man 320 g Am-241 (1150
Ci) und 9,2 kg Be (ohne Berlicksichtigung der Selbstabsorption)
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Neutronenguellen fithrt - wie die Beispiele der Abb. 3542,2
zeigen - zwar zu akzeptablen Spektren, aber fiir den Wolf-
ramnachweis auch zu ldngeren MefBzeiten. In Abb. 3542.3 sind
mit derselben Anordnung aufgenommene Spektren der verzdger-
ten Gammastrahlung an dem scheelithaltigen Gestein wieder-
gegeben. Die Bestrahlungszeiten waren jeweils 10 min, die
MeBzeiten 8 min und die Abklingzeiten in der Reihenfolge von
oben nach unten: 10 min, 140 min, 1010 min. Die l&ngste Ab-
klingzeit bringt offensichtlich durch das Verschwinden der
induzierten 2,5 h-Mangan-Aktivitét (56Fe(n,p)56Mn->56
55Mn(n,Y)56Mn+56Fe) das glinstigste Linien-Untergrund-Ver-

Fe und

hidltnis fiir die y-Strahlung aus dem Wolfram. Die erreichte
statistische Genauigkeit von 7 % erscheint vdllig ausrei-
chend. Inwieweit dies die dominierende Komponente bei der
Wolframkonzentrationsbestimmung unter verschiedenen Gesteins-
dichte- und Wassergehaltsbedingungen ist, wird das in-situ-
Experiment bei Mittersill lehren.

Exploration von marinen Lagerstdtten

Bei der Gewinnung von mineralischen Rohstoffen aus dem Meer
stehen neben den Mineralseifen (bis zu 300 m Tiefe) und Erz-
schldmmen (ca. 2000 m Tiefe) die Mangankonkretionen (3500 -
6500 m Tiefe) im Vordergrund des Interesses. Das Vorkommen an
Manganknollen wird auf > 10 Mrd. t geschdtzt. Felder ab ca.
100 Mio. t, entsprechend einer belegten Fldche von ca.

10 000 km2 (bei 10 kg/mz) erscheinen abbauwilirdig (17).

1 t Manganknollen reprdsentiert derzeit einen Materialwert
von ca. 400,- DM (18). Unter den in den Knollen vorkommenden
Elementen verdienen vor allem die NE-Metalle Ni und Cu (und
evtl. Co) mit Konzentrationen um 1 % gr&Btes Interesse. Nach
den Vorstellungen der auf dem Manganknollensektor federfiih-
renden Erzgesellschaft wird ein Verfahren angestrebt, das die
"fortlaufende (zundchst bei 1,5 - 2,5 kn Geschwindigkeit) Be-
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stimmung des Gehaltes an Ni und Cu wdhrend der TV-Beobach-
‘tung in kiirzeren Abst#nden als bisher (4 - 5 Stunden) und
unter Vermeidung der langen, wassertiefebedingten Proben-
transportzeiten (in-situ-Analyse)" gestattet. Die erforder-
liche MeBgenauigkeit soll beser als 0,1 % Metallgehalt sein.

Als in-situ-Analysenmethoden kommen nur spektroskopische Ver-
fahren in Frage. Wegen der besonderen Bedingungen einer Ana-
lyse im Wasser bei Driicken von einigen 100 bar mit entspre-
chenden Panzerungen der Apparaturen muf fir induzierende und
induzierte Strahlung eine hohe Transparenz gewdhrleistet sein.
Ein Vergleich der Transmission von Y-Strahlung in 10 cm Was-
ser fiir 20 KeV, 1 MeV, 10 MeV mit den Werten 10-4, 50 % und
80 % in gleicher Reihenfolge zeigt, daB die RSntgenfluores-
zenzanalyse auszuschlieBen ist. Es verbleiben vorzugsweise
die prompte (n,y)-Analyse mit hochenergetischen Primdriiber-~
gangslinien iiber 4 MeV und eventuell die Neutronenaktivie-

rungsanalyse mit charakteristischen Energie um 1 MeV,

Die thermische Neutronen-Aktivierungsanalyse von Cu, Ni, Co
bereitet im Beisein von grdS8eren Mengen Mangah Schwierigkei~
ten, da der durch Mn-Linien erzeugte Compton-Untergrund die
sehr schwachen Linien von Cu, Ni, Co iiberdeckt. Das einzige
fﬁr die Einfangaktivierung brauchbare Ni-Isotop 64Ni ist im
Element nur zu 1 % vertreten, und der Produktkern hat mit
2,5 h die gleiche Halbwertszeit wie 56Mn. Bei Kupfer liegen
die Verhdltnisse mit 31 % Vorkommen des Isotops 6SCu und
5,1 min Halbwertszeit des Folgekerns 66Cu glinstiger. Eine
Kurzzeitaktivierung von Kobalt ist nur iliber die Bildung des
10,5 min-Isomers 6Om’Co sinnvoll, das aber lediglich mit
0,25 % Wahrscheinlichkeit iliber die nachweisbare Kaskade zu

60yi zerfallt.

Bei zahlreichen Manganknollen-Einfangaktivierungsexperimen-
ten mit kurzen Bestrahlungszeiten am FR2 (z.T. zusammen mit

LIT) und im Wassertank mit einer 1 mg-Cf-Quelle waren in den
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Spektren neben starken Mangan- und Aluminiumpeaks lediglich

unbrauchbare Andeutungen von Kobalt und Kupfer, von Nickel

aber

keine Spur zu erkennen.

Bei der prompten (n,y)-Analyse von Manganknollen brachte eine

Messung im thermischen Reaktorneutronenstrahl mit @ = 2-10

n/ cm2

in 22,5 h in einem Spektrum mit sehr guter Statistik

7

und Energieaufldsung (s. Abb. 3542.4) grundlegende Informationen.
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Die Auswertung der Linienintensitdten l&B8t die in dex
Tab. 3542.1 aufgefiihrten MefBzeiten bei 10 % statistischer

Tab., 3542.1:

(n,Y)-Analyse von Mn-Knollen (8 g) am FR2
(@ = 2-107 n/cmzsec) bei einer MeBzeit von 22 h

Linien-

Auswertung und Extrapolation einer prompten

Proben- Peak Peak relative MeBzeit
Element ZXonz. Energie Inhalt Untergrund- = Genauig-
Verhdltnis keit
(%) (ReV) P o Sc/c (%) (min)
Mn 20 7058 198 000 5,3 0,28 1320 (a)
198 000 5,3 0,28 430 (b)
154 5,3 10 0,33 (b)
Fe 9 7632} 77 000 1,75 0,6 1320 (a)
7646
77 000 1,75 0,6 430 (b)
277 1,75 10 1,5 (b)
Ni 1,0 93000 7 200 7,0 1,4 1320 (a)
7 200 7,0 1,4 430 (b)
141 7,0 10 8,5 (b)
Co 0,3 5976 8 000 0,2 4,45 1320 (a)
8 000 0,2 4,45 430 (b)
1,0 26 600 0,67 1,5 430 (c)
590 0,67 10 9,5 (c)
Cu 0,6 7915 2 800 0,22 7,2 1320 (a)
2 800 0,22 7,2 430 (b)
4 700 0,37 4,4 430 (c)
900 0,37 10 85 (c)

(a) MeBwerte;

Werte;

(c) auf dreifach grdBere Zdhlrate und auf

tration 1 % extrapolierte Werte.

(b) auf dreifach gr&Bere Z&hlrate

extrapolierte

die Konzen-

Zwischen Genauigkeit und o wurde die Beziehung 8c/c =
Y1 + 3/0 zugrundegelegt.

(1/VP)
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Genauigkeit in der Konzentrationsbestimmung erwarten, wenn
man davon ausgeht, daB8 sich die beim Reaktorexperiment verar-
beitete Z&hlrate bei gleicher Qualit&dt des Spektrums noch
verdreifachen 1ldBt. Eine Erh8hung der Quellstidrke des Man-
ganknollenprdparats war im Reaktorexperiment bei vorgegebe-
nem NeutronenfluB8 und der engen Strahlrohrgeometrie nicht

ohne weiteres mdglich.

Fiir die Anwendung der {(n,Y)-Methode als in-situ-Analyse-Ver-
fahren auf dem Meeresboden kann man andere Neutronengquellen
als 252Cf praktisch ausschlieBfen, 1 mg 252Cf emittiert an
durchdringender Strahlung sekiindlich 2,3 - 109 Neutronen mit
einer Energieverteilung, die bei 2 MeV ein breites Maximum
besitzt, und 1,3 - 10lo yYy-Quanten, wovon 9 % Energiewerte
oberhalb 1,5 MeV haben (19). Die Notwendigkeit der Therma-
lisierung der Neutronen fiir den Einfang im Probenmaterial
und der Abschirmung des Detektors vor schnellen Neutronen
und der Gammastrahlung aus Quelle und Moderatormaterial er-
fordert einige Uberlegungen zur Geometrie. Vom INR durch-
gefiihrte DTK-Rechnungen zeigen, daf im Moderator Wasser bis
zu Abstdnden von 9 cm von der 1 mg-Cf-Quelle der thermische
NeutronenfluB liber lO7 n/cmz'sec betrdgt. Der schnelle Neu-
tronenfluf oberhalb 100 KeV ist nach 40 cm Wasser auf etwa
103 n/cmz'sec abgefallen. Abb. 3542.5 zeigt zwei mbgliche
Bestrahlungsgeometrien; von denen die erste zur homogenen
Ausleuchtung einen rotierenden Probenbehdlter, die zweite
eine kompliziertere Formgebung von Behdlter und Abschirmung
erfordert. Die bei den Versuchen verwendete, einfachere An-

ordnung gibt Abb. 3542.6 wieder.

Bei den ersten Analysen stellte sich heraus, daB die Edel-
stahlkapsel der fiir die Wolframprospektion von der USAEC
gekauften Cf-Quelle mit einer Ni~-Komponente von 9 % £filir den
Nickelnachweis in Manganknollen ungeeignet war. Daher wurde
die Quelle vom IRCH mit einer neuen Kapsel aus Tantal ver-—
sehen (vgl. PACT 3520), die sich bei den weiteren Experimen-
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ten sehr gut bewdhrt hat. Diese Experimente wurden mit per-
soneller Unterstilitzung durch das Institut fiir Radiochemie
der Technischen Universitdt Miinchen durchgefiihrt. In Abb.
3542,7 wird ein (n,y)-Spektrum gezeigt, das in der Anord-
nung nach Abb. 3542.6 in 114 min mit einer Knollenmenge von
10 kgyaufgenommen wurde. Es steht in guter qualitativer
ibereinstimmung mit dem am FR2 gewonnenen Spektrum. Mefzeit
und Probenmenge sind noch nicht optimalisiert. Die in Tab.
3542,2 zusammengestellten Daten der Auswertung sind als vor-

Tab. 3542.2: Auswertung einer prompten (n,y)-Analyse wvon
Mn-Knollen (10 kg) mit Cf-Quelle bei einer

MeRzeit von 114 min

Proben Linien- Z&hlrate relative
Element Konz. Energie im Peak Genauigkeit

(%) (RKeV) (s~1) (%)

Mn 23,1 7058 2,1 1,4

Fe 11,4 7632/46 1,1 3,0

Ni 0,9 9000 0,09 4,6

Co 0,2 @) 5976 0,08 30

Cu 0,6 7915 - 0,1 15

a) Wert war nicht bekannt

ldufig zu betrachten. Es erscheint nicht aussichtlos, die
Nickelanalyse bei einer Konzentration von 1 % mit einer sta-
tistischen Genauigkeit von 10 % in 10 min durchzufiihren.
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3542.3  VERGLEICH AKTIVIERUNGSMETHODEN MIT RONTGENFLUORESZENZ-
ANALYSE

A. Lubecki

Im Rahmen neuer MeBmdglichkeiten bel der Lagerstdttenprospektion
wird vom LIT die Methode der nichtdispersiven R6ntgenfluoreszenz-
analyse als Vergleichsmethode zu Aktivierungsverfahren am Bel-
spiel Wolfram studiert. Dabel handelt es sich um Laborversuche,
die im Hinblick auf durchzufihrende Feldversuche weliter fortge-

setzt werden.

1. Einleitung

Die Untersuchungen zur Bestimmung von Wolfram in Wolfram-
erzen wurden durch weiteres Studium der nichtdispersiven
Rdntgenfluoreszenzanalyse (1) fortgesetzt. Als zusdtzliche ra-
diometrische MeBm&glichkeiten zur Wolframanalyse wurden im
Berichtszeitraum als Labormethode und fiir Bohrlochbedin-
gungen gepriift: die Absorption und Streuung von y-Strahlung
bzw. ROntgenstrahlung,

2. Einfache radiometrische Methoden

Zur Anregung von R&ntgenfluoreszenz fiir Absorptionsmessungen
und zur Messung von Streustrahlung wurden Strahlenquellen
folgender Radionuklide verwendet:

a) 57Co, 122 KeV, 136 KeV-y-Strahlung, 1 und 10 mCi

109

b) cd, 88 KeV-y-Strahlung, 1 mCi

c) KyPb, 75 KeV~Rontgenstrahlung (angeregt durch
. 57
10 mCi Co)
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241

d) Am, 60 KeV-y-Strahlung, 100 mCi

Als Detektor wurde jeweils ein Ge(Li)-Halbleiterdetektor

verwendet.

R6ntgenfluoreszenzanalyse

57Co als Anregungsquelle verwendet. Zwischen

Hierfiir wurde
theoretischen und experimentellen Eichkurven wurde eine

gute Ubereinstimmung gefunden. Der relative Fehler der
Wolfram-Bestimmung, abhdngig vor allem vom Matrixeffekt,
betrdgt ungefdhr 10 %, wenn als Eichkurve eine durchschnitt-
liche Matrixzusammensetzung angesetzt wird. Ein Vergleich

zwischen long und 57Co als Anregungsquelle zeigt, daB

57Co vorzuziehen ist.

Absorptionsanalyse

Als Anregungsquellen wurden 57Co, 241Am und KoPb (angeregt
durch 7Co) untersucht. Die optimalen Massenbelegungen fiir
die verschiedenen Strahlungsenergien obiger Quellen wurden
ermittelt. Der kleinste relative Fehler der Wolfram-Bestim-
mung wurde dazu als Kriterium herangezogen. 57Co brachte

die besten Resultate (Strahlungsenergie 122 KeV).

Analyse durch Messung von y-Streustrahlung

241 109

Die Streuung von Am, Cd und 317

Co wurde ebenfalls ge-
messen,., Auch hierfir zeigte 57Co die glinstigsten Resultate,
jedoch ist die Methode weniger spezifisch als die Methoden
nach 2.1 und 2.2. Dutch Kombination der Y—Streustrahlung
mit der ROntgenfluoreszenzanregung oder mit Absorptionssmes-
sungen bestehen aber Aussichten, den MatrixeinfluB eliminie-

ren zu ko6nnen.,
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Kombination verschiedener Analysenmethoden

Die Intensitidten der angeregten Fluoreszenzstrahlung, der
absorbierten oder der gestreuten Strahlung hingen sowohl
von der Konzentration an Wolfram als auch von der Matrix-
zusammensetzung ab. Durch Kombination verschiedener MeB-
methoden sollte gepriift werden, welche Anordnung eine be-
friedigende Genauigkeit der Wolfram~Bestimmung, unabhin-

gig von der Matrixzusammensetzung, erbringt.

Kombination R&ntgenfluoreszenzanregung mit Streumessungen
l09Cd und 57Co wurden zur Anregung der Kg-Linie von Wolf-
ram verwendet. Zusitzlich gemessen wurde die Streustrahlung
dieser Quellen. Entsprechend der x2—Methode zeigte sich,
daB der Matrixabsorptionseffekt am besten durch Verwen-
dung von 57Co eliminiert werden kann.

Doppelabsorptionsmethode

Fiir diese Methode sind zwei Absorptionsmessungen verschie-
dener Gamma-Strahlungsenergien notwendig. Eine Energie soll-
te unterhalb, eine andere oberhalb der Absorptionskante des
Wolframs liegen. Diese betrigt fiir Wolfram 69,5 KeV. Als
niederenergetische Gamma-Strahlung wurde die 60 KeV-Linie
von 241Am, als hSherenergetische Gamma-Strahlung die 75 KeV
RSntgenstrahlung von Blei (KyPb) und die 122 KeV-Strahlung
von 57Co ausgewdhlt., Es zeigte sich, daB bei Verwendung der
75 KeV-Strahlung von KyPb eine bessere Empfindlichkeit er-
halten werden kann als bei Verwendung von 122 KeV 57Co—
Strahlung; die Eliminierung des Matrixeffektes gelingt je-
doch (xz-Test) mit der 122 KeV-Strahlung der 57Co-Quelle

wiederum besser.
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Fluoreszenzanregung/Absorptionsmessungen

Neben der mit 57Co angeregten Ky-Wolfram-Strahlung wurde

noch die Absorption von 60 KeV 241Am, 75 KeV K,Pb und 122

KeVv 57Co-Strahlung gemessen. Als beste Kombination ergab

sich neben der Messung der Intensitdt der Ka—Wolfram-Strah—
lung eine Absorptionsmessung bei 60 KeV (identisch mit Ka—
Wolfram—-Strahlung) und eine Absorptionsmessung bei 122 KeV

> 57Co-Anregungsstrahlung). Nachteilig ist, daB drei Mes-

Al mrremd 3

C s
die Absorptionstransmissions-—

.
sungen urxr

messung eine Gewichtsbestimmung der Proben durchgefiihrt

werden mufl.

SchluB8folgerungen

Die bisher untersuchten Mefkombinationen zeigen, daB, opti-
male Bedingungen fiir jede dieser Methoden vorausgesetzt,
alle ungef&hr gleich gut geeignet sind, den MatrixeinfluB
auszugleichen, Flir Bohrlochbedingungen, den eigentlichen
praktischen Anwendungsfall, bietet sich an, die Kombination
Fluoreszenzstrahlenanregung - Streumessungen weiter zu ver-
folgen. Erste Experimente ergaben, daB diese Methode auch
mit einem Szintillationsdetektor angewandt werden kann; die
Subtraktion des Untergrunds bei der Auswertung der einzel-
nen Gamma-~ bzw. R&ntgenpeaks bringt dabei freilich grdBere
Schwierigkeiten mit sich. Eine ausfiihrliche Darstellung der
hier diskutierten Resultate wird in einem gesonderten Re-

port gegeben werden.
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3542.4 MESS-SYSTEMKUHLUNG

K. Hain

Fiir den Betrieb des in der Schleppsonde (s. PACT 3542.5) einge-
bauten Ge (Li)-Detektors ist eine {iber 1000 h wartungsfreie be-
triebsfihige Kilhleinrichtung erforderlich, die den Detektor und
die erste Stufe des Verstédrkers widhrend des MeBvorganges auf

ein Temperaturniveau von 77 K hdlt. Eine n&here Betrachtung der
infrage kommenden Kilhlprinzipien im Hinblick auf die von dem
Schleppsondenbetrieb gestellten Anforderungen ergab die aus-
schlieBliche Verwendung einer Miniaturk&ltemaschine mit geschlos-
senem He-Gaskreislauf. Die K&ltemaschine besteht im wesentlichen
aus dem Kryogenerator, dem die Kdlteleistung erzeugenden Maschi-

nenteil und dem hermetisch gekapselten Kompressor (Abb. 3542.8).

Abb. 3542.8: Miniaturkdltemaschine mit geschlossenem He-Gas-

kreislauf

Bei einer K&dlteleistung von etwa 5 W bei 77 K werden von diesem
Kiltesystem wartungsfreie Betriebszeiten von iiber 2000 h erreicht.
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Nachdem ein erster Demonstrationsversuch mit einem solchen Mi-
niaturkdltesystem erfolgversprechend verlaufen ist, wurde der
prinzipielle Aufbau des vakuumisolierten Detektorkryostaten ent-
worfen und die Detailkonstruktion eines Versuchskryostaten in

Auftrag gegeben.

3542.5  SCHLEPPSONDEN

G. BObhme, B. Glaser, V. Prech

1. Entwurf des Gesamtsystems fiir in-situ-Analysen von Mn-Knollen

Zu Beginn des Berichtszeitraumes wurde gemeinsam mit BfB,
GKSS, PRAKLA, Erzgesellschaft 1)
fir Aufgabenstellung und Einsatzmdglichkeiten eines in-

und Preussag ein Konzept

situ-Analysengerdtes fiir die Exploration von Mn-Knollen-
Lagerstdtten auf dem Meeresboden erarbeitet. Nach der Dis-
kussion einer Reihe von Konstruktionsstudien wurden Entwlir-
fe zu einer in zwei bis vier Meter Abstand {iber den Meeres-
boden gleitenden und einer auf dem Meeresboden rollenden
Explorationssonde ausgearbeitet.

Die Mn-Knollen werden bei dem Entwurf nach Abb. 3542.9 durch
ein elastisches, ilber den Meeresboden geschlepptes Saugrohr
aufgesaugt. Die Ansaugdiise ist so ausgebildet, daB Knollen
bis ca. 8 cm Durchmesser vom Saugstrom erfast und mitgeris-
sen werden. Gleichzeitig werden auch erhebliche Mengen Tief-
seeton, auf dem die Knollen in einer monogranularen Schicht
aufliegen, gefdrdert. Das Gemisch von Meerwasser, Mn-Knollen

und Tiefseeton wird durch eine Pumpe hindurch zum Separator

1) Tochter der Metallgesellschaft
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gedriickt. Er besteht aus einem Diffusor, in dem die Strd-
mung so verlangsamt wird, daB die Knollen aufgrund ihrer
gréBeren Sinkgeschwindigkeit ausfallen und iiber eine schie-
fe Ebene in den MefSbehidlter rutschen. Zur besseren Trennung
wird eine Lage sauberen Wassers im Diffusor unterschichtet,
so daB sich im Idealfall nur saubere Knollen mit einer Min-
destgrdBe von z.B. 0,5 cm im MeBbehdlter ansammeln.

Der Fiillstand im 20 bis 40 1 fassenden MeBbehdlter wird
mittels einexr aus 60C0-Quelle und gegeniiberliegendem Na-J-
Detektor bestehenden y-Druckstrahlungsanordnung angezeigt.
Da die y-Quellfldche und Detektorfliche grdBer sind als der
mittlere Knollengquerschnitt, kann gleichzeitig auch die
Schiittdichte der Knollen ermittelt werden.

Zur Analyse der Knollen insbesondere in Hinblick auf ihren
Gehalt an Ni, Cu und Co wird die MeBbeh&lterfiillung mittels
einer 252Cf—Neutronenquelle bestrahlt und das Spektrum der

resultierenden Einfang-y-Strahlung ausgemessen,

Durch eine halbe Umdrehung um seine horizontale Achse wird
der MeBbehdlter anschlieBend entleert.

Da die Mn-Knollen-Lagerstdtten im Pazifik und im westlichen
Atlantik in Wassertiefen zwischen 3500 und 6500 m anzutref-
fen sind, miissen die Komponenten der Sonde fiir AuBendriicke
bis zu 650 bar ausgelegt werden. Diejenigen Bauteile, die
nur unter Normaldruck oder in einer Gasatmosphdre betrieben
werden miissen, wie Kryogenerator, Analysendetektor und Ein-
richtungen zur elektrischen Versorgung und elektronischen
MeBdatenaufbereitung, sind deswegen in dickwandigen Druck-
behdltern untergebracht. Zur Kompensation’des dadurch entste-
henden Gerdtegewichtes miissen groBe Teile des Sondengehduses
mit druckfesten AuftriebskSrpern ausgefiillt werden.
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Die Sonde wird von einem Schiff {iber Kabel mit 1 bis 2 m/s
Geschwindigkeit geschleppt. Der Abstand zum Meeresboden
kann mittels eines echometrisch gesteuerten Tiefenruders

oder mittels eines Schleppankers gehalten werden,

Beim in Abb. 3542,10 dargestellten zweiten Sondentyp werden
die Mn-Knollen mechanisch gefdrdert. Hier wurde weitgehend
die von der Firma BABCOCK entwickelte Bodenprobenahmetech-
nik angewendet. Dabei rollt das Ger#dt auf tonnenfSrmigen R&-
dern mit groBer Aufstandsfliche. Der Meeresboden wird da-
bei in einer einstellbaren Tiefe von einigen cm (bei eini-
gen dm Breite) abgeschdlt, iiber ein F&rderrad vecn ca. 2 m
Durchmesser mit Hilfe eines mitlaufenden Haltebandes aufge-
nommen und gelangt iiber eine Rutsche in den MeBbehé&lter.

Die MeB8- und Analysentechnik gleicht der des ersten Typs.

Nach eingehender Diskussion mit Fachleuten der Meerestechnik
wurde beschlossen, aus Griinden der vielseitigeren Verwend-
barkeit und der gréBeren Unabhédngigkeit von der Topographie
des Meeresbodens nur den ersten Sondentyp mit hydraulischer
Probenfdrderung bis zur Bestellreife weiterzuentwickeln.

Neben den an anderer Stelle beschriebenen Arbeiten zur Ana-
lysen- und Kryotechnik wurden im Berichtszeitraum insbesonde-
re Detailstudien zur hydraulischen Fdrdertechnik und zur
Schiittdichtemessung durchgefiihrt.

Hydraulische Fbrdereinrichtung

In Abb. 3542.11 ist das FOrdersystem schematisch dargestellt.
Die Ansaugdiise hat ovale Form und gestattet nur den Durchtritt
von Mn-Knollen bis zum gewdhlten Maximaldurchmesser. Gleit-
kufen seitlich neben der Diise sorgen filir einen zum Aufsaugen
der Knollen glinstigen Bodenabstand. Die Pumpe muf so ausgebil-
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det sein, daB ihre freie Durchtritts6ffnung mindestens
gleich der des Saugrohres ist. Sie sollte nur wenige Lauf-
radschaufeln und kein Leitrad haben, damit m&glichst weni-
ge der druck- und stoBempfindlichen Mn-Knollen beim Durch-
tritt zerstdrt werden. Ein guter Pumpenwirkungsgrad ist
ndtig, damit die iber das Schleppkabel der Sonde zuzufiih-
rende elektrische Leistung klein bleibt.

Abb, 3542.11:
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Die Dichte und die Viskositdt des Meerwassers &dndern sich
mit zunehmender Tiefe, da der Druck ansteigt und die Tempe-
ratur sinkt. Die Anderungen sind jedoch fiir eine Dimensio-
nierung in erster N&herung vernachldssigbar. Die wichtig-
sten berechneten Daten sind in den folgenden Tabellen fiir
eine maximale GrdBe der gefdrderten Knollen von 40 mm (Tab.
3542.3) und 80 mm (Tab. 3542.4) zusammengestellt.

Schiittdichtemessung

Aus der Analyse des Spektrums der prompten Gammastrahlung
ergibt sich das Verh&ltnis der Konzentrationen von Nickel,
Rupfer, Kobalt zum Mangan. Da die Konzentration keiner die-
ser Stoffe in den Knollen konstant ist, muB8 zur Bestimmung
der Absolutgehalte eine Eichmessung durchgefiihrt werden.
Diese Eichung ist aber volumenbezogen. Zur Umrechnung der
Konzentrationsangaben von Vol.% in Gew.% ist die Kenntnis
der Schiittdichte der Manganknollen erforderlich.
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strahlen durch Materie, die zwischen eine Strahlenquelle

und einen Detektor gebracht wird.

Als Strahlenquelle ist aus Griinden, die im Folgenden noch
beschrieben werden, ein 60Co—Préiparat mit einer Quellstirke
in der GrdBenordnung 5.107 s—l vorgesehen. Die Quelle muf
fldchenfdrmig ausgefiihrt werden, wobei der Durchmesser der
eventuell runden Fl&che 1,4 mal den maximalen Knollendurch-
messer betrdgt. Der Detektor enthdlt einen Na-J-Kristall

Aus der mit dem Detektor gemessenen Impulsrate ergibt sich

die Dichte der Manganknollen zu

P = Kl - K2 In I

Hierin ist

Py = Dichte der Mn-Knollen in g-cm—3

I = Impulsrate am Detektor (formal durch
Division durch I, =1 min~1l dimensionslos
gemacht)

Kl’ K2 = Konstanten, die durch Eichung bestimmt
werden

Zur Bestimmung der Konstanten K,y und K2 wird das MeBgefdsn
einmal nur mit Wasser, zum anderen mit Mn-Knollen bekannter
Dichte gefiillt. Die Messung mit Wasser kann in beliebigen Ab-
stdnden auch wdhrend des Einsatzes der Sonde wiederholt wer-
den und bietet dadurch die Mdglichkeit, das MeBsystem zu iiber-

priifen und nachzujustieren.

Bei der Eichung mit den Mn~Knollen werden einige zus&tzliche
Parameter eingefiihrt, die bei den folgenden Messungen konstant
gehalten werden miissen, um MeB8fehler zu vermeiden. Die wichtig-
sten dieser Parameter sind die chemische Zusammensetzung der
Knollen, die Schiittdichte und die Verschmutzung der Probe mit
Fremdstoffen. Um eine Vorstellung von der Gr&Be des zu erwar-
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Tab. 3542.3: Rechnerische Kennwerte flir F6rderung von Mn-
3542,11 (40 mm Knollendurch-

Knollen nach Abb.

messer)

Frderrohrdurchmesser {rm)

Sinkgeschwindigkeit ei- (m/s)
ner 40 mm ¢ Mn-Knolle

Sauggeschwindigkeit (m/s)
Fordergeschwindigkeit k(m/s)
DurchfluBvoluren (m3/s)
Saugdiisenbreite "b" (m)
Effektive Spurbreite (m)
Druckverlust (bar)
Bruttoleistung (kW)

80

0,82

0,02
0,098
0,17
0,60

100 125

0,92 0,97

0,0314 0,0492
0,134 0,205

0,215 0,285

0,54 0,49

4,25 6

150

0,0708
0,291
0,37
0,48
8,25

Tab. 3542,4: Rechnerische Kennwerte filir FSrderung von Mn-
3542,11 (80 mm Knollendurch-

Knollen nach Abb.

messer)

Forderrohrdurchmesser (mm)

Sinkgeschwindigkeit ei- (m/s)
ner 80 mm # Mn-Knolle

Sauggeschwindigkeit (m/s)
Férdergeschwindigkeit (m/s)
Durchflufvolumen (m3/s)
Saugdiisenbreite "b" (m)
Effektive Spurbreite (m)
Druckverlust (bar)
Bruttoleistung (kW)

100

0'382

0,0314
0,08
0,16
0,50

125

6,25

0,0492
0,116
0,196
0,45
5,5

150

0,0708
0,159
0,239
0,42
7,5

Definitionsgemdf wird die Dichte durch die Messung von Masse

und Volumen bestimmt. Beide Messungen sind unter den gegebenen

Bedingungen nicht durchfiihrbar. Es ist daher vorgesehen, fiir

die Bestimmung der Dichte ebenfalls eine nukleare Methode ein-

zusetzen. Diese Methode beruht auf der Schwdchung von Gamma-
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tenden Fehlers zu erhalten, wurden folgende Abschitzungen

ausgefiihrt

a)

b)

Die chemische Zusammensetzung der Mn-Knollen ist
die zu messende Gr&g8e und kann daher nicht konstant
gehalten werden. Der EinfluB8 der Zusammensetzung
auf die Messung ist von der Energie der Gammaguan-
ten abhdngig und in dem Energiebereich von 0,5 bis
3 MeV am geringsten. Beriicksichtigt man dié grdfte
bekannte Variation der Knollenzusammensetzung, soO
ergeben sich fiir verschiedene Energien folgende

Fehler bei der Dichtemessung

Energie Fehler
(MeV) (%)
0,6 0,9
1,0 0,8
1,25 0,5
3,0 - 0,6

Als Quelle ist daher ein 6OCo—Préiparat mit Gammguan-
ten der Energien von 1,17 MeV und 1,33 MeV besonders
geeignet.

Die Verbindungslinie von der Strahlenquelle zum De-
tektor ist nur teilweise mit Mn-Knollen, der Rest
mit Wasser belegt. Eine Anderung dieser Belegung be-
einfluBt die Dichtemessung. Zur Abschdtzung des zu
erwartenden Fehlers wurde einmal die dichteste Kugel-
packung und zum anderen eine kubische Anordnung der
Knollen angenommen. Da bei der kubischen Anordnung
direkte Kandle zwischen Quelle und Detektor entste-
hen k&nnen, wurden beide fl&chenfdrmig ausgebildet.
Unter diesen Voraussetzungen bleibt der Fehler der
Dichtemessung unter 2 %.

Zur Vermeidung von Randeffekten muf das MeBgefdf we-
sentlich gréBer als die gr&Bte zugelassene Mangan-

knolle sein.
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c) Verunreinigungen der Proben mit Tiefseeton usw. fiihren
ebenfalls zu MeBfehlern. Eine Beimengung von 10 % Ton
ergibt einen Fehler von etwa 5 %. Hieraus ergibt sich
die Bedeutung der Reinigung der Knollen fiir die Mes-

sung.

3542.6 BOHRLOCHSONDEN

1. Sonden fiir die Exploration von Mineralseifen-Lagerstdtten
G. BShme, A. Suppan

Neben den Explorations-Sonden fiir Mn-Knollen-Lagerst&dtten
sind solche filir die Mineralseifen im Schelfgebiet?Meeresbo—
den von groBem Interesse. Die diesbeziglichen Arbeiten im
Berichtszeitraum konzentrierten sich auf die Betrachtung
der verschiedenen denkbaren Sondentypen und die Mdglichkei-
ten des Einbringens von Sonden in den Meeresboden. Nach ei-
ner Wertung soll dann iber die Richtung der technischen Ent-

wicklung entschieden werden.

Da zumindest in den ndchsten Jahren eine hinreichend genaue
und schnelle Analyse eines y-Spektrums nicht ohne Ge(Li)-
Detektoren, die bei tiefen Temperaturen betrieben werden
missen, denkbar ist, sind der von der Art der Kilhlung abh&n-
gige Sondentyp und die Einbringtechnik eng miteinander ver-
knlipft. Je nach Ausfiliihrungsart des Kithlsystems ergeben sich
die prinzipiellen LOsungen gemd&8 der Abb. 3542.12, 13 und 14,
deren Vor- und,Nachteile in Tab. 3542.5 gegeniiber gestellt

sind.

Nach Literaturstudien und Gesprdchen mit Fachfirmen haben sich
die in Tab. 3542.6 aufgelisteten Einbringtechniken fir die

Sonden als m8glich herauskristallisiert.
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Durchmesser Lange Ausfiihrung Bemerkungen
(mm) (mm)
Sonde "a" 80 2790 Aufbau: StoBabsorber, Cf 252-n- Vorteile: Kleiner Durchmesser,
Quelle, Wismut-Abschirmung, D20- dadurch bessere Einbringmdglichkeit
AbSChirmung,(CBHg—Schmelz-Kryostat, der Sonde,
Detektorkammer, Elektroniktriger, Nachteile: Linge der Sonde, gerader
Seilbirne Verlauf des Bohrlochs erforderlich,
zeitlich begrenzte MeBdauer
Sonde '"b" 220 1880 Aufbau: Wie Sonde "a', jedoch statt Vorteile: Unbegrenzte MeBdauer
Schmelzkryostat eigenes Kithlaggregat Nachteile: GroBer Durchmesser, da-
in der Sonde durch schlechtere Herstellbarkeit des
Bohrloches
Sonde "c" 55 1470 Aufbau: Wie Sonde '"b", jedoch Kiihl- Vorteile: Kleiner Durchmesser, da-
aggregat aullerhalb der Sonde durch bessere Einbringmdglichkeit
der Sonde
Nachteile: Zusdtzliche flexible Lei-
tungen fiir die Kiihl anlage
Tab. 3542.5: Sondenausfiihrungen




Eignung Eignung flr Meerestiefen
Nr. Verfahren flir Sonde in Abhangigkeit von der max. Eindring- Vorteile Nachteile
Arbeitsplattform tiefe
it a" "b" " c " g
Ll
o
a
L
0w
£
o
] =] H-HBgjusg
a — [V 0
o lholevojug|do
HO B0 |ud|sd |z
HAU Do g |He B
o [T £ )
Sulgajoun|gsulLra
Ot [0t [Ber | Ot | 5ort
no moptolmolpo
1. %ﬁ?ﬁ:grgﬁr A I Y L E A A 5-10m einfacher Antrieb geringe Eindringtiefe, geschlossenes
Futterrohr erforderlich
2. Xigzaﬁégger— o p*+ 1o A O N N ca. 6m einfache Ausfiihrung schlechte Tiefenmessung, geringe Eindring-
rohr tiefe, Erschiitterungen der Sonde
. . . . 10 = 20 . . .
3 g;gg:;;gﬁrm + + ° + ° ° ° ° 20 m einfache Ausfiihrung, schlechte Tiefenmessung, geschlossenes
Sonde erschiitterungsfrei Futterrohr erforderlich
. i i - 10 - 20 . e . .
4 X%bﬁg;;gﬁ + ° o + * + + 0 20 m geeignet fiir dichtere aufwendiges Verfahren, geschlossenes Futter-|
Schichtung rohr erforderlich

> %Egiggiigs + + + ° + + + + bis 50 m groBe Eindringtiefe eventuell Verdnderung der Schichtungen
Saugrohr,
mehrere
Druckrohre)

6- %;giggiigs A I R I I T bis 50 m groBe Eindringtiefe eventuell Verdnderung der Schichtungen,
Druckrohr, unglinstige Saugrohrausbildung
auBenliegen-
des Saugrohr)

. Bohren (mit o i 0 R .
7 Absausugg) * * ° * * * * bis 50 m grofe Bohrtiefe aufwendiges Verfahren

Tab. 3542.6: Einbringtechniken fiir Neutronenlogs

SLT
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Parallel zu diesen Studien wurde gegen Ende des Berichts-
zeitraumes mit Uberlegungen zu einem Analysiersystem fiir
Mineralseifen begonnen, bei dem die Sonde nicht in die zu
analysierende Umgebung eingebracht wird, sondern das zu un-
tersuchende Material &hnlich wie bei der Mn-Knollen-Schlepp-
sonde hydraulisch zum auf der Meeresoberfldche schwimmen-
den oder auf dem Meeresboden abgesetzten Analysiergerédt
gefdrdert wird.

Erst nach einer unter Umsté8nden erg&nzten Durchfiihrbarkeits-
studie filir beide Systeme kann iiber die Fortfiilhrung der Ar-
beiten zur Mineralseifenexploration entschieden werden.

Prospektionsvorhaben Mittersill
L. B&sch, R, Wolf, U. Fanger

Die geplante Bohrlochsonde (Ausflihrung fiir die prompte y-
Analyse) wurde In (1) dargestellt. Aus meB- und fertigungs-
technischen Grinden ist diese Konzeption lelicht gedndert

und ergdnzt worden.

Zu Beginn des Berichtszeitraumes wurden alle Komponenten der
Bohrlochsonde in Auftrag gegeben und die erforderlichen Ge-
rédte zur Versuchsdurchflihrung beschafft. Die Lieferzelten
konnten aufgrund intensiver Vorbereitungen sehr kurz gehal-
ten werden. Nahezu alle Lieferungen waren bis Ende des Be-
richtszeitraumes abgeschliossen. Statt der in (1) erwdhnten
DM 400 000,- fir die Sonde waren fir Sonde mit Zubehdr und
Fédrdertechnik ca. DM 105 000,- aufzuwenden.
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2.1 Versuchsort und Versuchseinrichtungen

2.1.1 Das Prospektionsgebiet liegt im Felbertag (Osterreich)
7 in 1200 m H8he. Die umgebenden Berge steigen bis iliber
2000 m an (Abb. 3542.15). Von Mittersill ist es iliber die
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lich und erfordern eine be-
sondere fahrzeugtechnische
Ausriistung.
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Fiir die Durchfiihrung der vorgesehenen Experimente zur
RGntgenfluoreszenzanalyse-~ (RFA), Neutronenaktivierungs-
analyse- (NAA) und prompter (n,y)-Analyse (nyA), die
zweckmdfigerweise in der genannten Reihenfolge in einem

Bohrloch durchzufiihren sind, werden bendtigt

- Eine Bohrlochsonde (Abb. 3542.16), die im Bauka-
stenprinzip erstellt ist und die Anwendung der
drei genannten MeBmethodén ermbglicht. Ge(Li)~-
Detektor, C3H8-Kryostat, sondenseitige Elektro~
nik, Seilbirne und Schneidkopf kommen bei allen
Verfahren zum Einsatz (Grundbauteile). Fiir die
RFA wird zusdtzlich eine 57Co—Quelle mit Quellen-
halter verwendet, bei der nyvyA eine 25ch—Quelle
mit Quellenhalter, StoBabsorber und diversen Ab-
schirmstiicken. Fiir die NAA sind bei der Aktivie-
rung die Seilbirne, statt der Sondenelektronik
eine Mefkammer zur Messung des thermischen Neu-
tronenflusses, die 252Cf-Quelle mit Quellenhal-
ter und StoBabsorber anstelle des Kryo- und De-
tektorteils sowie diverse Abschirmstlicke erfor-
derlich, fiir die Messung selbst die Grundbautei-

le der Sonde.

- Ein F&rdergerdt mit Kabeltrommel (¢ 1000 mm), Aus-
leger und zwei Umlenkrollen mit einem Umdre-
hungszdhler zur Tiefenbestimmung sowie 500 m spe-
ziell gefertigtem, tragendem Kabel zur Energie-
versorgung und zum MeBdatentransfer, das trom-
melseitig an Steckverbindungen gefiihrt und mit
der Seilbirne fest verbunden ist.

- MeBfahrzeug filir die libertdgige Elektronik, wie
Versorgung des Ge(Li)-Systems und 4000-Kanalana-
lysator mit Lochstreifen- und Schreibmaschinen-
ausgabe. Die Gerdte finden in dem 1lift- und heiz~-
baren Kofferaufbau eines KTH-Fahrzeuges Platz,
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Abb. 3542.16: Bohrlochsonde
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der zu diesem Zweck mit 19"-Racks ausgestattet wird.
Koaxiale Daten- und Hochspannungskabel sowie MeR-
leitungen zwischen Fahrzeug und F&rdertrommel ver-
vollsté&ndigen den meBtechnischen Aufbau.

Da das gesamte Versuchsgebiet untertage liegt, sind eine
Reihe bergtechnischer Auflagen (Bewetterung, Wasserfiihrung

etc.) zu erfiillen.

Komponentenentwicklung

Kryotechnik

In Versuchen war die Eignung von C3H8 als Flillung des
Schmelzkryostaten grundsdtzlich nachgewiesen worden (1).
Schwierigkeiten ergaben sich bei der Beschaffung aus-
reichend reinen Propans (99,5 % C3H8) und bei der Riick-
kiihlung. Nach entsprechenden technischen Anderungen konn-
te eine Standzeit des Kryostaten von neun Stunden und
eine Riickkiihlzeit wvon Raum- bis Schmelztemperatur von
sechs Stunden sowie von weiteren 1,5 h bis zum vdlligen
Erstarren erreicht werden. Die Isolierung besteht nun-
mehr aus einem Vakuumraum mit mehreren Lagen Superiso-
lierfolie. Die Riickkiihlung erfolgt iiber eine im Propan-
raum eingelegte Kiihlschlange, durch die mittels Druck-
gas fliissiger N2 gepumpt wird und die zur Verhinderung
von Eisbildung nach dem Riickkiihlen evakuiert wird. Der
Temperaturanstieg wdhrend der Standzeit betrug im Ver-

such 2°K.

Mechanische Teile

Aufgrund der neutronenphysikalischen Eigenschaften wurde
als Strukturmaterial der Sonde weitgehend Zirkaloy 2 ver-
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wendet. Wegen der schwierigen Beschaffung geeigneter
Halbzeuge muBten technische Anderungen vorgenommen wer-

den.

Nach Zugversuchen mit der Seilbefestigung wurde eine
Umgestaltung der Seilbirne erforderlich. SchlieB8lich
konnten 750 kp Zugkraft ohne unzuldssige Quetschung
der Koaxial- und Mefleitungen erreicht werden.

MeBStechnik und Ubertragungsglieder

Ge(Li)-Detektor besitzt ein empfindliches Volumen von

40 cm3 und eine Aufldsung von 2,5 KeV bei 2‘104 CcpS.

Zur elektrischen Isolierung ist er mit einer Bornitrid-
Scheibe direkt an den Kiihlfinger montiert, der zugehs-
rige FET wird idber eine Kiihlfahne auf ca. 140° K ge-
halten, Der Deckel der Detektorhaube tré&gt eine Sn-Pb-
Abschirmung - erforderlich bei der RFA - sowie die Durch-
fiihrungen fiir Hochspannung, Impulsiibertragungen und Tem-
peraturmessung. Der Platzmangel erschwerte die Arbei-

ten an dieser Stelle ganz besonders.

Auf einem ringfdrmigen Trdger im Elektronikteil der Son-
de sind die Hochspannungsiiberwachung und die Impedanz-
wandler fiir Temperatur- und Impulsmessungen unterge-
bracht, die Steckverbindungen zur Seilbirne und zum
Kryoteil ermdglichen eine v&llige Trennung des Elektro-
nikteils von der Sonde.

Fbrderkabel
Die vom Impulsverstidrker gelieferten Impulse werden iiber

das 500 m lange Spezial-Kamerakabel zu den Steckdosen
der Fordertrommel gefiihrt. Messungen haben gezeigt, daB
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die AuflSsung durch die Kabelldnge nur unwesentlich
beeintrédchtigt wird, wdhrend die ImpulshShen um et~
wa 15 % absinken. In Tab., 3542.7 sind die Daten des

Kabels zusammengestellt.

Tab. 3542.7: Datenblatt - Spezial-Kamera-Bohrlochkabel

Aufbau:

1. Koaxiale Leitungen (2x)

Innenleiter Cu-Litze, blank $ 0,75 mm

7 x 0,25
Isolierung PE o) R mm
AuBenleiter ‘ Cu-Drahtgeflecht $ 5,1 mm
Isolierung 3 Folien, liberlappend é 5, mm

2. Netzadern (7er)

Leiter - Cu~Litze, blank, 0,75 mm2

26 x 0,19 mm $ 1,17 mm
Isolierung PE, farbig $ 2,0 mm
Verseilung Bliindel 1 + 6 $ 6,0 mm
Blindelwicklung Hart-PVC $ 6,1 mm

3. Verseilung zum Biindel (3er)

Kern PE~-Faden

2 Leitungen nach Pos. 1

1 Leitung nach Pos. 2
In den Zwickeln je eine Netzader nach Pos. 2 ¢ 12,5 mm
Biindelwicklung paraffiniertes Nessel- ¢ 12,9 mm

band
Schirm verzinntes Cu-Geflecht ¢ 13,6 mm
Schutzschicht 1 Luvitherm-Folie ¢ 13,7 nm
Mantel pvc - 40° C $ 15,7 mm
Armierung 1 Lage verzinkte Stahl-

drihte, 50 x 1,0 mm &

Runddré&hte

40 kp/mm2 Festigkeit

Schlaglédnge 176 mm ¢ 18,0 mm
Schutzschicht 7 1 Lage Nesselband $ 18,4 mm

AuBenmantel pvc - 40° ¢ ¢ 22,4 mm
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Biegeradius fiir mehrmaliges Biegen ca. 400 mm
Gewicht des Kabels ca. 870 kg/km
Gewicht des Kabels im Wasser ca. 480 kg/km

Elektrische Eigenschaften

Koaxiale Leitung:

I+

——

Wellenwiderstand 75 §2 5
Kapazitdt bei 800 Hz 68 pF/m £ 5 %
Gleichstromwiderstand des

Innenleiters 56 &/km
Isolationswiderstand 104 MO
Innenleiter/AuBenleiter

Zuldssige Betriebsspannung 1.77 kv
bei 1 MHz (effektiv) '
Netzadern:

Gleichstromwiderstand des

Innenleiters 24 Q/km
Isolationswiderstand 100 MQ+km
Zuldssige Betriebsspannung 220 V/50 Hz

2.2.3.3 n~MeBkammer

Flir die NAA wurde zusdtzlich eine Messung des thermischen
n-Flusses erforderlich, da sein EinfluB auf die y-Inten-
sitdt grdBer ist als urspriinglich angenommen. Sie ist
mechanisch &hnlich dem Elektronikteil ausgebildet und
wird an seiner Stelle in die Sonde eingefiigt.

Die MeBkammer besteht aus zwei Spaltkammern, wovon eine
mit Kadiumblech umwickelt ist, so daB sowohl der Gesamt-
fluB als auch der schnelle FluB gemessen werden kdnnen.



- 184 -

Die zugehdrige Elektronik bildet die Differenz der
beiden MefgrdBen und gibt sie digitalisiert auf den

Ubertragungsweg.

Sonstige Gerédte

Das FPO6rdergerdt wurde vom Hersteller ausgeliefert. Nach ge-
ringfiigigen Anderungen konnte das Kabel aufgelegt und
angeschlossen werden, Die Montagebank und -ferngreifer
wurden mit befriedigendem Ergebnis erprobt und ein vom

IEKP ilibernommener Vakuumpumpstand wurde repariert und dem
Bedarfsfall angepaft.

Aus dem Gerdtepark des KTH wurden ein 5 t-Lkw zum Trans-
port der Versuchseinrichtungen, ein Unimog-Lkw mit MeSB-
kofferaufbau, ein geldndegdngiger Landrover-Pkw sowie
Hilfsgerdte wie Notstrom-Dieselaggregat, Schmutzwasserpum-
pe, Lampen, Pionierwerkzeuge u.v.a. flir den Einsatz in
Mittersill ausgewdhlt und vorbereitet.

Organisatorische Versuchsvorbereitungen

Der im ersten Quartal 1972 ausgearbeitete Sicherheitsbericht
bildete die Grundlage des Genehmigungsverfahrens der Sster-
reichischen Beh&rden. Besonderer Wert wurde dabei auf die Ana-
lyse der mdglichen Stdrfidlle gelegt.

Zusammen mit den Ortlichen BehOrden wurde die Fahrtroute mit
Datum und Uhrzeit filir An- und Abtransport der Gerdte ausge-

arbeitet.
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3543 NEUTRONENRADIOGRAPHIE

W. Kathol

Die technischen Mdglichkeiten der Neutronenradiographie wurden
anhand einer umfassenden Literaturstudie (20) untersucht. Die
Bedingungen, unter denen der Einsatz von 252Cf als Neutronenquel-
le dafiir mglich ist, wurden zusammengestellt., Es zeigte sich,
daB das Verfahren gute Aussichten hat, die herk&mmlichen Rdntgen-
und y-Radicgraphieverf
Fdllen auch zu ersetzen, daB jedoch noch Entwicklungsarbeit, ins-
besondere im Hinblick auf die Empfindlichkeit der Bildwandler-
systeme und die Herabsetzung des Einflusses der Streustrahlung
geleistet werden muB, bevor die Neutronenradiographie optimal ein-

setzbar ist.

3544 IN=VIVO-AKTIVIERUNGEN IN DER MEDIZIN

G. Seiler

Die Anwendung der Aktivierungsanalyse flir medizinische Fragestel-
lungen nimmt immer mehr zu. Seit einigen Jahren wird dieses Ver-
fahren filir die Bestimmung einiger Elemente im menschlichen K&rper
eingesetzt, d.h. in vivo, also ohne Entnahme von Gewebsproben.

Literaturrecherchen (21 bis 30), die im Rahmen der kiirzlich be-
gonnenen Arbeit auf diesem Gebiet durchgefiihrt wurden, ergaben
folgenden Stand der derzeitigen Forschung.

Nach der ersten Aktivierungsanalyse in vivo von Anderson und Mit-
arbeitern (1964) haben einige Forschungsgruppen in Grofbritannien,
den USA und Frankreich den Gedanken aufgegriffen und &hnliche
Studien durchgefiihrt. Als Ziel der Arbeiten sollen Aussagen iiber
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die Konzentration bestimmter Elemente im ganzen menschlichen Kér-
per oder in einzelnen Kdrperteilen gemacht werden. AuBerdem wird
untersucht, welche Zusammenhidnge zwischen abnormen Konzentratio-
nen und gewissen Krankheiten bestehen.

Bei Ganzkdrperbestrahlungen wurde vor allem der Gesamtgehalt an
‘Ca gemessen, Hier liegen auch bereits eindeutige Ergebnisse vor.
Bei Patienten, die an gewissen Erkrankungen des Knochengeriists
leiden, treten deutliche Abweichungen vom Normalwert an Ca auf.

. . . .
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unterziehen miissen, zeigen iiber l&ngere Zeit Anderungen im Ca-
Haushalt. AuBer Ca wurden noch Werte filir Na, Cl, P und N gemes-
sen. Bei TeilkSrperbestrahlungen steht die Bestimmung des Jodge-
haltes in der Schilddriise an erster Stelle. Daneben wird ver-
sucht, Ca in bestimmten KOrperteilen zu messen (Rumpf, Schien-

bein, Hand).

Die Aktivierung wurde bisher ausschlieBlich mit Neutronen durch-
gefiihrt. Als Quellen wurden verwendet

- Reaktor

- Generatoren, mit Neutronenenergien von 2,5 MeV
bis 14 MeV

- Zyklotron, mit Neutronenenergien von 3 MeV und
7 MeV

- (o,n)-Quellen, im wesentlichen 238Pu—Be

Na, Cl und Ca werden mit thermischen Neutronen idber (n,y)-Reak-
tionen aktiviert; N und P erfordern schnelle Neutronen mit Ener-
gien oberhalb 6 MeV. Damit ist eine Trennung der Elemente durch
geeignete Wahl der Neutronenquelle m6glich.

Beim Bestrahlen des ganzen KOrpers ist neben Sicherheitserwdgun-
gen folgendes Hauptproblem zu 1l8sen: Es muB ein gleichfdrmiger
FluB8 an thermischen oder schnellen Neutronen iliber den gesamten

Querschnitt des Kd&rpers erreicht werden, um damit die Vorausset-
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zung fiir eine gleichfdrmige Aktivierung in allen KOrperteilen

zu schaffen. Da der KSrper in seiner Zusammensetzung sehr stark
variiert und die Moderierung und Absorption der einfallenden Neu-
tronen tliber den K6rperquerschnitt stark schwanken, ist diese For-

derung nicht leicht zu erfiillen.

Bei Teilkdrperbestrahlungen spielt das Problem der Abschirmung der
nicht zu bestrahlenden Teile eine groBe Rolle. Die induzierte y-
Strahlung wird mit Ganzk&rperzdhlern gemessen. Es ist wichtig, daB
die Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors filir die Strahlung

aus dem gesamten Kdrperbereich gleich gut ist. Bisher wurden we-
gen der hohen Empfindlichkeit ausschlieflich NaJ-Kristalle ver-

wendet.

Flir Bestimmungen der Absolutwerte muB das Verfahren sorgfdltig
geeicht werden. Tierversuche sind dazu nur in begrenztem Umfang
geeignet. Es wurden vorwiegend Phantome verwendet (Nachbildungen
des menschlichen Kdrpers, die im wesentlichen aus Polydthylen-
behéltern'bestehen, die mit Wasser und Lésungen von Salzen bekann-
ter Konzentrationen gefiillt werden k&nnen). AuBerdem wurden Lei-
chen bestrahlt und zur Kontrolle chemisch analysiert.

Zur Zeit befindet sich das Verfahren noch haupts&dchlich im La-
borstudium. Es ist aber abzusehen, daB8 die klinische Anwendung
und Erprobung zunehmend an Bedeutung gewinnt; Bemlihungen in die-
sem Sinne sind im Gang. Damit wird die Zahl der medizinischen Fra-
gen, die mit Hilfe der>Aktivierungsanalyse in vivo gelést werden
sollen, steigen.

Die Eignung von 252Cf als Neutronenquelle filir in-vivo-Aktivie-
rungsanalysen wird derzeit geprilift. Gesprédche mit Medizinern sind
im Gange, um das genaue Ziel der Arbeit abzugrenzen.
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