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Der vorliegende 2, Halbjahresbericht 1972 beschreibt die
die von den Instituten und Abteilungen der GfK im Rahmen
tes Actiniden durchgefiihrt wurden.

This second semiannual report 1972 describes the results
ties of the Actinide Project performed by Institutes and
ments of GfK.
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PROJEKT ACTINIDEN

Aufgabe des Projekts Actiniden Ist die Weiterentwicklung der
Technologle der Transurane (TU). Schwerpunkte des Forschungs-
und Entwicklungsprogrammes Im Berelch der chemischen Verfah-
renstechnik sind die Gewinnung der TU aus hochaktiven Abfall-
|6sungen von Wlederaufarbeltungsanlagen, Untersuchungen lber
den EinfluB der TU auf die Endlagerung und die Herstellung von
biomedizinisch reinem 238Pu. im Berelch der Radionuklidtech-
nik wird die Anwendung der TU als Energlie- und Neutronenquel-
ten hoher spezifischer Leistung in der Lagersté&ttenprospek-

tion, Medlizin und Materialprifung untersucht.

Die im Berichtszeltraum durchgefiihrten Arbelten werden, nach

folgenden Tellprojekten geordnet, dargesTellT:

3100 Gewlinnung der Brutstoffe flr 238Pu und Transplutone

3200 Targetierung und Bestrahlung
3300 Chemlsche Aufarbeltung bestrahlter Transuranelemente
3400 Verfahrens- und Zellentechnik

3500 Anwendungsorientierte Entwicklung

Den betreffenden Kaplteln sind jewells Zusammenfassungen voran-
gestellt.




3100

GEWINNUNG DER BRUTSTOFFE FOR 238py UND TRANSPLUTONE

3110 GEWINNUNG DER ACTINIDEN AUS DEM HAW DER WAK

Die
Abtr

G. Koch, 2. Kolarik, H. Haug, W. Kuhn, H.H. Kisel, F. Leon-
hard, W. Wurster

experimentellen Arbeiten zum ReferenzflieBschema fir die Am/Cm-

ennung aus HAW (1, 2) wurden fortgesetzt,

Verhalten der Actiniden bei der Konditionierung des HAW durch
Denitrierung

Die gliinstigste Verfahrensweise flir die Konditionierung des HAW
besteht in einer "totalen" Denitrierung mit der stdchiometri-
schen Menge Ameisensdure (HCOOH/HNO3 = 2; End - pH = 7 bis §),
Behandlung mit H202 und anschlieBendem Ansduern mit HNO3 auf et-
wa pH = 2, wobei die Seltenen Erden wieder in L&sung gehen (3).
Das Verhalten der interessierenden Actiniden bei diesem Verfah-
rensschritt wurde mit simulierten Wastel&sungen, Zusammensetzung
vgl. (4), untersucht.

Americium und Curium verhalten sich erwartungsgemdB &hnlich wie
die Seltenen Erden. Wie Abb. 3110.1 zeigt, gehen beide Elemente
bei pH-Werten unterhalb 3 praktisch vollstdndig wieder in L&sung.
Die zum Auswaschen von Am aus dem Niederschlag bendtigte Riihr-
zelt betrdgt bei pH = 2 weniger als 20 min. Plutonium bleibt in
einem breiten pH-Bereich weitgehend im Niederschlag (Abb. 3110.1).
Vermutlich wird das Plutonium wdhrend der Behandlung des deni-
trierten HAW mit H202 weitgehend in Pu (IV) tibergefiihrt, wodurch
sich seine Unldslichkeit erkldren wiirde. Neptunium und Uran ge-
hen mit abnehmendem pH-Wert ziemlich weitgehend in Ldsung, ver-
mutlich liegen sie nach der Oxidation mit H,0, als Np (V) und

U (VI) vor.
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Abb, 3110.1: Verhalten von Uran, Neptunium, Plutonium, Americium
und Curium (Tracermengen) bei der Konditionierung des
HAW durch Denitrierung und anschlieBende Ansduerung mit
HNO,. Rilhrzeit nach jeder S&urezugabe 30 min; Zimmer-

temperatur
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Nachreinigung der Am/Cm-Fraktion in der WD-Batterie

Die Nachreinigung der Am/Cm-Fraktion von Seltenen Erden in der

WD-Batterie brachte in Gegenstromexperimenten eine gute Abtren-

nung des Cers (DF > 200), jedoch nur eine geringe Reinigung von
Europium (DF ~ 2), (2, 5). Wegen der Vermutung, daB die schlechte
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3110,2: Kinetik der Extraktion von Tracermengen La (III), Ca

(I1r), Pr (111), N4 (III), Pm (III), Sm (III), Eu (III)
sowie der Rlickextraktion von Sm (III) im System 0,05 M
NaSDTPA - 1 M Milchsdure (pH = 3) - 0,3 M HDEHP - 0.2 M
TBP - n-Alkan bei 23 °C unter standardisierten Bedin-
gungen (gleiches Rihrgefdf, gleiche Rilhrerdrehzahl).
Zur besseren Vergleichbarkeit ist auf der Ordinate

D + f aufgetragen, wobei f ein willkiirlicher Mafstabs-
faktor ist, der fiir jedes Element angegeben wurde
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3110.3: EinfluB verschiedener Parameter auf die Kinetik der Ex-

traktion bzw. Rlickextraktion von Eu (standardisierte Be-
dingungen) im System 0,05 M Na DTPA - Milchsdure (pH =
3) - 0.3 M HDEHP - 0.2 M TBP - n-Dodekan. Kurve 1 - Ex-
traktion, anfdngliche Eu-Konzentration = 0.04 M, 1 M
Milchs&dure, 23 OC. Kurve 2 bzw. 3 - Riickextraktion bzw.
Extraktion von Eu - Tracer, 1 M Milchsdure, 23 Oc. Rurve
5 - wie 3, jedoch 0.3 M Milchsdure. Kurve 6 - wie 3, je-

doch ohne Milchsdure




Abtrennung des Europiums auf einer langsamen Extraktionskinetik
beruhen kdnnte, wurde diese im System Seltene Erden - 0,05 M
NaSDTPA - 1 M Milchsdure - 0.3 M HDEHP - 0,2 M TBP - n-Alkan un-
tersucht. Abb. 3110.,2 und 3 zeigen, daB diese Vermutung richtig
war, denn die Extraktionsgeschwindigkeit der Seltenen Erden nimmt
von Lanthan bis Europium mit steigender Ordnungszahl ab. Aus den
kinetischen Daten ld8t sich voraussagen, daB8 die Abtrennung von
La, Ce, Pr und Nd (d. h. der mit hoher Spaltausbeute entstehen-
den Lanthaniden) von der Am/Cm~Fraktion in der WD-Batterie mit
guter Effektivitidt erfolgen wird, wdhrend die Nachreinigung aus-=
ser flir Europium auch fir Samarium nur relativ wenig effektiv

sein wird. Flir eine wesentliche Verbesserung der Nachreinigung
von diesen Elementen miiBte die effektive Kontaktzeit in den Misch-
kammern der WD-Batterie erh8ht werden. Interessant ist auch die
Beobachtung, daB8 hohe Eu-Konzentrationen schneller extrahiert wer-
den als Tracerkonzentrationen (Abb. 3110.3).

Die Extraktion von Yttrium verlduft zwar ebenfalls langsam (Abb.
3110.4), jedoch werden wegen des hohen Gleichgewichtsverteilungs-
koeffizienten bereits nach kurzer Rihrzeit (1 bis 2 min) temporé&-
re Verteilungskoeffizienten von > 1 erreicht, so daB insgesamt ei-
ne wirksame Nachreinigung der Am/Cm-Fraktion erwartet werden kann.

2000} 1 440 Abb. 3110.4:
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/ // 0.3 M HDEHP - 0.2 M

TBP - Dodekan bei
23 OC. Kurve 1 - An-
500+ —H10
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EinfluB8 von TBP auf die Lanthaniden/Actiniden~-Trennung im WB-
Mischabsetzer

Wenn man auf eine alkalische Ldsungsmittelwdsche verzichtet, konn-

~ te im Prinzip auf die Gegenwart von TBP im organischen L&sungs-

Relative Zahlrate [Imp/min]

Abb.

mittel verzichtet werden. In diesem Falle wiirde eventuell eine
hdhere Beladung der organischen Phase erzielt und die Gefahr der
Niederschlagsbildung vermindert werden k&nnen. Aus diesem Grunde
wurde das friiher beschriebene FlieBschema (6) ohne TBP (d. h. mit
0.3 M HDEHP/n-Alkan als Ldsungsmittel) getestet. Die Ergebnisse
sind in Abb. 3110.5 wiedergegeben. Vergleicht man diese Abbildung
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3110.5: Konzentrationsprofile des Am in der WA- und WB-Batterie.

Bedingungen wie in KFK-1544, S. 11 ff, aber organische
Phase ohne TBP




mit Abb, 3110.2 aus KFK-1544, so erkennt man, daBR die Extrakti-
onseffektivitidt in der WA-Batterie bei Abwesenheit von TBP tat-
sdchlich deutlich besser ist, daB sich jedoch die Americiumaus-
beute in der WB-Batterie in unannehmbarer Weise verschlechtert.
Die Form des Konzentrationsprofils in der WB-Batterie deutete

auf eine verlangsamte Kinetik der Americium Riickextraktion bei
Abwesenheit von TBP hin. Kinetische Experimente (Abb. 3110.6) be-
stdtigten dies, auBerdem ist auch der Gleichgewichts-Verteilungs-
koeffizient des Am bei Abwesenheit von TBP hdher.

50 T T Y T T
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| Am mit 0,05 M DTPA - 1 M Milch-
ok . siure bei pH 3.0 und 23 °c.
Kurve 1 - aus 0.3 M HDEHP/0.2 M
TBP/Dodekan; Kurve 2 - aus 0.3
M HDEHP/Dodekan
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Verhalten von Spaltprodukten, Korrosionsprodukten und Actiniden
bei der Kationenaustausch-Reinigung

Die Untersuchung des Verhaltens von Spaltprodukten sowie von U,

Np und Pu beim Beladen der Kationenaustauschersdulen mit Europi-
um (zur Simulierung von Americium) aus 0,05 M NaSDTPA/l M Milch-
siure bei pH 0.9 bis 1,0 wurden abgeschlossen. An kleinen S&dulen



(DOWEX 50 x 8, 50 - 100 mesh, Querschnitt 1.27 cmz, H8he 7.0 cm)
wurden die in Tabelle 3110.1 angegebenen Dekontaminationsfaktoren

erhalten.
Tracer DF Tab., 3110.1:
95 Dekontaminationsfaktoren
ngr/Nb 1600 (DF) beim Beladen der S&u-
106Fe 36 len mit Eu
Ru 6
90Sr 1,6
232U022+ 10
238yp00.* 150
238 2
Pu (IV) 120

Versuche zur Verbesserung des Waschens der beladenen Kationenaus-
tauschersdulen

Im bisherigen FlieBschema (1, 2) wurde nach dem Beladen der Sau-
len mit Am eine Wdsche der Austauscherpackung mit 0.1 M HNO3 vor-
gesehen. Dabei wurden bei DOWEX 50 x 8 nach 5 bis 10 Sdulenvolumi-
na bis zu 50 % des Na und bis zu 18 % des auf der Sdule sorbier-
ten DTPA entfernt.

Durch Waschen mit 0.3 bzw., 0.5 M HNO3 konnten nach 7 bis 10 S&u-
lenvolumina alles Na (bei 0.3 M HNO3 mit 10, bei 0.5 M HNO3

7 Sdulenvolumina), jedoch nur bis zu etwa 40 % des DTPA ausgewa-

mit

schen werden.

Flir die weiteren ProzeBschritte empfiehlt es sich daher, das Am
und Cm gemeinsam durch 3 M HNO3 von der Sdule zu eluieren, durch
Oxalatfdllung vom restlichen DTPA abzutrennen und zum Oxid zu ver-
gliihen.

Bei einer unmittelbar anschlieBenden Trennung des Am/Cm durch Ver-
dradngungschromatographie mit DTPA wirkt sich, wie Vorversuche zeig-
ten, das auf der S&ule sorbierte DTPA nicht stdrend aus.




Elution mit DTPA flir die verdrdngungschromatographische Trennung
von Am/Cm

Flir eine unmittelbar nachfolgende Trennung des Am/Cm durch Ver-
drdngungschromatographie mit DTPA konnte die beladene S&ule als
Vorsdule dienen. Wie erste Versuche zeigten, eignen sich als

Riickhalteionen sowohl H+- als auch Zn2+-Ionen, die nach Waschen
der Sdule mit 0.3 M HNO3 oder Zn(N03)2
librigen austauschfdhigen Gruppen des Kationenaustauschers beset-

-L&sung (pH 3.5 bis 4) die

zen, Nach dem Waschen mit Wasser wurde das zur Simulierung von
An/Cm sorbierte Eu mit 0.05 M NaSDTPA, pH 7 in einer scharfen
Bande (mit scharfer Vorder- und Riickfront) eluiert. Sie k&nnte
direkt in eine nachfolgende Ionenaustausch-Trennsdule eingespeist
werden,

3120 VERARBEITUNG UND ENDLAGERUNG HOCHRADIOAKTIVER ABFALLE

Die Versuche iber die partielle und vollstédndige Denitrierung von sal-

petersauren Spaltproduktidsungen wurden, wie in den vorausgegangenen
Berichten (3, 4, 7) beschrieben, fortgesetzt. Die halbtechnische De-

~nitrieranlage wurde mit ersten Funktionstests erfolgreich in Betrieb

genommen,

Konditionierung der hochaktiven Spaltproduktldsungen durch Deni-
trierung

W. Hild, S. Drobnik

Die im letzten Halbjahresbericht (3) vorgestellte Denitrierungs-
variante (vollstdndige Denitrierung, Reoxidation, partielle Wie-
derauflésung) wurde gemdf dem in Abb. 3120.2 dieses Berichtes ge-
zeigten FlieBschema unter Einsatz von Actinidenelementen getestet.
Obwohl die Auswertung der vom IHCh durchgefiihrten Versuche noch
nicht vollstdndig abgeschlossen ist, lassen die Ergebnisse jetzt
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schon erkennen, daB die Actinidenelemente ein dhnliches Verhalten
zeigen, wie die bei der Erarbeitung des FlieBschemas verwendeten
Lanthanide, und daB damit diese Arbeitsweise eine interessante
Variante flir die 1lWW-Denitrierung darstellt.

Die Versuche zur gezielten Denitrierung einzelner Metallnitrate
(0.05 M) in salpetersauren L&sungen (4 M) wurden abgeschlossen.

Je 100 ml dieser LOsungen wurden in der bekannten Weise in 2 Stun-
den in die &quivalente Menge siedender Ameisensdure zudosiert und
anschliefend noch weitere 4 Stunden beli Siedetemperatur (Riick=-
fluBkiihlung) gehalten. Zur Untersuchung des katalytischen Ein-
flusses von Edelmetallen auf die Redoxreaktion mit Ameisensdure
wurde eine Versuchsreihe mit 10 %$igem AmeisensdureiliberschuB durch-
gefiihrt, bei der den Metallnitratl8sungen 0.01 Mol/l Palladiumni-
trat zugesetzt worden war.

Nach Beendigung der Reaktion wurde die Wertigkeit der in L&sung
verbliebenen Kationen bestimmt. Niederschldge wurden abfiltriert,

mit destilliertem Wasser gewaschen und im Vakuum ilber P getrock-

0]
272
net. Die Niederschldge wurden anschliefiend rdntgenographisch, ther-
moanalytisch und elektronenmikroskopisch untersucht. Ein Teil der

Versuchsergebnisse ist in Tabelle 3120.1 zusammengefasft.

Bei der Denitrierung von Fe(NO3)3 mit dquivalenter Menge HCOOH
‘wWird ein Teil des Eisens als y-FeOOH ausgefdllt, und ein Rest
bleibt in Form von Fe++—Ionen in der L&6sung. (Wird die Denitrie-
rung mit einem UberschuB an HCOOH durchgefiihrt, so bleibt das ge-
samte Eisen in zweiwertiger Form in LOsung). Die gaschromatogra-
phische Untersuchung der gasfdrmigen Reaktionsprodukte bei Deni-
trierung mit &dquivalenter Menge HCOOH l&8t fiir die Formulierung
der Reaktionsgleichung folgenden SchluB zu:

2 Fe(NO3)3 + 12 HCOOH =~=> 2 FeOOH + 3 NZO + 12 co2 + 11 H,0

d. h. leicht hydrolysierbare Nitratsalze werden wie freie HNO3

denitriert.

Die Denitrierung mit HCOOH-UberschuB fiihrt in manchen Fé&llen, ins-




Tab. 3120.1:

Ergebnisse der gezielten Denitrierung von Metallnitraten

Komponente Denitrierung mit &quivalenter Denitrierung mit 10 %$igem UberschuB
Menge HCOOH an HCOOH bei Gegenwart von Pd
Niederschlag mittlere Wertigkeit Niederschlag mittlere Wertig-
KorngroéBe Korngrdfie keit
u 2!
H,Se0 amorph 2 0 amorph 2 o
2 3

schwarz schwarz

Te+ mikrokristallin 20 4 mikrokristallin 20 0
weis-gelb Teo2 schwarz

La(NO3)3 kein Niederschlag - 3 kein Niederschlag - 3

Pd (NO,) amorph < 0,1 0 - - -

3°2

schwarz

Rh(NO3)3 amorph < 0,1 o) amorph < 0,1 0
schwarz schwarz

RuNO(NO3)3 amorph < 0,1 ? amorph < 0,1 0]
schwarzbraun schwarz

ZrO(NO3)2 weiB-gelartig - 4 kein Niederschlag - 4

U02(NO3)2 kein Niederschlag - 6 und 4 kein Niederschlag - 4

NazMoO4 mikrokristallin 10 6 amorph - 3
weifl - MoO3 schwarzblau

Fe(NO3)3 amorph 0,1 3 und 2 kein Niederschlag - 2
gelbbraun(y-FeOOH)

Cr(NO3)3 kein Niederschlag - 3 kein Niederschlag - 3

Ni(NO3)2 kein Niederschlag - 2 kein Niederschlag - 2

+ .
Te im HNO3 geldst

++

Niederschlagsbildung erst nach 8 Stunden

- IT7T -
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besondere bei den Seltenen Erden, zur Ausfdllung von unldslichen

Formiaten.

Eine gegenseitige Beeinflussung verschiedener Nitrate bei der De-
nitrierung wird insbesondere in Gegenwart von Molybd&n beobach-
tet. Wdhrend es bei der Denitrierung von salpetersauren L&sungen
mit Mo und Te allein zur Ausfdllung kommt (vgl. Tab. 3120.1), un-
terbleibt die Ausfdllung, wenn L&sungen denitriert werden, die
beide Komponenten gemeinsam enthalten. Die entstehende 1l&sliche
Komplexverbindung (H6 [Te (Moo4)é] ) bildet dagegen mit C&sium
einen schwerldslichen, kristallinen, gelben Niederschlag. Die im
System Zirkon-Molybdin entstehenden Heteropolyverbindungen

(H8 [Zr (M0207)63 ) verhalten sich analog und k&6nnen zur Erkld-
rung der bei der Denitrierung von 1 WW-Modelldsungen gefundenen
Ausfdllung von Zirkon und Molybdéh bei Restsduregehalten von 0.5
M HNO3 herangezogen werden.
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3200 TARGETIERUNG UND BESTRAHLUNG
3210  CERMETENTWICKLUNG

Im Berlichtszeitraum wurden im wesentlichen St&be nach dem friher
erarbeiteten Konzept bestrahlt, Die Nachuntersuchungen am ersten
Bestrahlungsexperiment im HF R begannen In den HeiRen Zellen, Die
Bestrahlung des zweiten Experimentes wurde erfolgrelich abgeschlos~
sen, die des dritten mit erhdhtem Am-Gehalt vorbereitet. Die Be-
strahlungen im BR 2 konnten gegen Ende des Jahres aufgenommen wer-

den,

1. Bestrahlungsprogramm
R. Gasteiger

Das im letzten Halbjahresbericht (1) aufgezeigte Bestrahlungs-
programm konnte im wesentlichen eingehalten werden. Fiir ein-
zelne Vorhaben ergaben sich kleine Verzdgerungen, die zum Teil
durch den Betrieb der Reaktoren, zum Teil auch durch Engpdsse
bei der Herstellung der Bestrahlungsproben bedingt waren. Ei-
nen Uberblick i{iber den heutigen Stand des Bestrahlungsprogram-
mes gibt Abb. 3210.1.

Die Fortfiihrung der Versuchsgruppe 4 (HFR-Bestrahlungen) kann
erst nach Auswertung der Experimente HFR-1 und HFR-2 geplant
werden. Es scheint jedoch schon jetzt festzustehen, dag die
bisher angewandte Al-Technologie sich filir Bestrahlungen in
Leistungsreaktoren aus Korrosions- und Temperaturgriinden nur
bedingt eignet, so daB hier neue Wege gefunden werden miissen.




1972 1973
AIM]IJlJ]TA]ISTOINYDITJIFEIMIAIMI]IIJ]IIJ]TALS i O N
Mol 1421 _ [ Mol14-3
Versuchs - [10 %| - [13,5%
gruppe Mol14-+2 o Mol1h-4
1 0% ° B5%
L e
JHFRA ol HFR-2 | HFR-3 |
Versuchs - | @7gEo7™® T po% 25% ohne Liner
gruppe
4
IR S S A N A S s
1/2 2 17/8 15/16
Versuchs - FrR2(P97) | &7 * B/ T° 910
gruppe NP- Einzelpellets M o/12, - o718y
5 je 8 Kapseln o205, | / l
Al-Matrix C-Matrix Fe—Matrijf
! L { H

Abb. 3210.1: PACT-Cermet-Bestrahlungsprogramm

2. Herstellung der Bestrahlungsstibe
G. Aha, S. Nazaré, B. Schulz

Im Berichtszeitraum wurden hauptsdchlich die fiir die Durch-
fihrung des Bestrahlungsprogrammes bendtigten Stibe gefertigt,
wobei das frither ausgearbeitete Stabkonzept und die entspre-
chenden Fertigungsmethoden verwendet wurden., Bei Fortlassen
der Al-Liner (HFR-3-Experiment) zeigte sich, daB dadurch das
Fertigungsverfahren so stark vereinfacht wird, daf es auf in-
dustrielle Fertigungsmethoden {ibertragbar sein wird.

Insgesamt wurden 18 Stédbe fiir den BR2,
9 Stédbe flir den HFR
und 24 Kapseln fiir den FR2 gefertigt.
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Die Untersuchungen zur Herstellung von Bestrahlungstargets
nach dem Impulsverfahren wurden fortgesetzt mit dem Ziel, ei-
ne gleichmédfige und reproduzierbare Verdichtung zu erhalten.

Die Charakteristik der Ausgangspulver (1) wurde beibehalten.
Die Pulver wurden mechanisch gemischt (Taumelmischer 70 U/min).
Die Homogenitdt der Mischung wurde an gepreSten Proben mittels
quantitativer Gefiligeanalyse nach verschiedenen Mischdauern un-
tersucht. In Abb. 3210.2 ist der Verteilungsgrad als Funktion

der Mischdauer aufgetragen. Der Verteilungsgrad ist definiert
durch:

i=N x. !
vo=1-|Er Gt - n?
g i=1 s
Dabei ist - Verteilungsgrad

Vg

Xy Ortliche Konzentration
X

N

Nominalkonzentration

Anzahl der Messungen

100

Abb. 3210.2:

) Verteilungsgrad von UO2
50
} Pellets (15 Gew.-$% Uo,)

-Al-

Verteilungsgrad (%)

1 v ] 1 T T 1

4 5
Mischdauer (h)

Wie ersichtlich, wird durch ldngere Mischdauern die Homogeni-
tdt der Mischung kaum verbessert. Deshalb wurden fiir alle wei-
teren Untersuchungen die Pulver 1 Stunde lang gemischt. Die
Verdichtung der Pulvermischungen wurde in konischen Matrizen
(Abb. 3210.3) unter zwei verschiedenen Bedingungen hinsicht-
lich der Lage der Matrize durchgefiihrt, In einem Fall befand
sich die Matrize in unmittelbarer Berlihrung mit der Sekunddr-




I2 i i i i3] 3 s
S ¥ il L T ey PR R L i T
! &A; a4 A S bl s b e bbb mo a2 e e ke L g

g SEay e : 3 e (4’;@ S a
: X LEER : f T i

Abb. 3210.3: Matrize fiir Impulsverdichtung

a - Al-Rohr; b - konischer Einsatz;
b - &duBerer Mantel; 4 und e - Stempel;
f - Verschraubung

spule und die Verdichtung geschah praktisch wdhrend der Be-
schleunigung. Der Aufprall am Ende des Fluges filihrte zu kei-
nen nennenswerten weiteren Verdichtungen. In Abb. 3210.4 ist
die Dichte als Funktion der Stabl&dnge fiir beide Varianten

5100-L v 1001
ued ’ —_—
3 3 d
> ol \M 5 e0d .
2 a & 8 4 =
o -
S 60 £ 60+
o
40 40+
20 204
T 20 40 60 80 100 120 MO 70 4 60 80 100 120 MO

Stablénge (mm) Stabldnge (mm)

Abb. 3210.4: Verlauf der Dichte iliber der Stablénge
a) Matrize in Beriihrung mit Sekund&drspule
b) Stempel in Beriihrung mit Sekunddrspule
* - Auftriebsmethode; A - Gefiigeanalyse
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des Verfahrens wiedergegeben. Daraus geht hervor, daB8 der

axiale Dichtegradient erheblich gesenkt wird, wenn der PreB-

stempel als erster beschleunigt wird. Um auch Dichteé&dnderun-

gen in kleinsten Bereichen zu erfassen, wurde der Dichtever-

lauf auch mittels quantitativer Gefligeanalyse gemessen (MeB-
feldgréBe 60 x 60 um). Die Ubereinstimmung zwischen den bei-.
den verwendeten MeBmethoden (Auftriebsmethode und Bildanaly-

sator) war gut in Bereichen hoher Dichte. Die Diskrepanz im
Bereich niedriger Dichte ist auf Ausbriiche durch die metallo-

graphische Pré&paration zurilickzufiihren.

Ziel weiterer Untersuchungen ist die reproduzierbare Herstel-

lung in grdBerem Umfang, wobei ein Vergleich mit konventionel-

ler Herstellungstechnik angestellt werden wird., Erst dann soll

entschieden werden, ob eine Anlage fiir den Umgang mit h&heren

a-Aktivitdten gebaut werden soll.

015 \\\\\
Ig \
(]
2
&
£ 010
L
g
< Al
\ 4,2VO[°/0
005 \ U0
G,BVOP/o
Uo2
9,6V0‘°/o
U02
0
0 10 0 KV
Porositat(%/e)

(a)

015
F i:::::\\
0
2
@ 010 \
£ \
L
8 20°s Por.
~<

005 25°%s Por,

AN
N N 30°/o Por.
AN
AN
\‘;(extrap,)
0 T
0 10

——————&=v0!l°/U0?

(b)

Abb. 3210.5: Thermische Leitfdhigkeit wvon UOZ-Al—Cermets
als Funktion der Porositdt (a) und Konzentra-

tion (b)

AN -t 6 g
X




Fir die Auslegung des Targets ist die Kenntnis der Wirmeleit-
fdhigkeit von Bedeutung. Sie wurde als Konzentrationsfunktion
fiir verschiedene Porosititen bei 94 °C mit dem Colora-Thermo-
konductometer (3) gemessen. In Abb. 3210.5 ist die Widrmeleit-
fadhigkeit als Porositdts—- und Konzentrationsfunktion aufge-
tragen. Im erfaBften Porositédtsbereich ist der Verlauf der War-
meleitfdhigkeit Uber der Porositdt praktisch‘linear mit etwa
gleicher Steigung fiir die U02—A1-Proben, wdhrend bei reinen
Al-Proben der Verlauf dem eines pordsen Werkstoffes entspricht.
Der Konzentrationsverlauf zeigt die erwartete Parallelitédt mit
der Porositét.

3. Bestrahlungseinsdtze
E. Bojarsky, L. Schmidt, K. Vogel

Die filir die Bestrahlungen bendtigten Eins&dtze wurden gefer-
tigt und bereitgestellt. Verwendet wurden Einsidtze entspre-
chend den Angaben in (1, 2). Im HFR wurden Stdbe mit Pellets
ohne Al-Liner zur Bestrahlung vorbereitet (Abb. 3210.6). Die

HNechtemperater-

titung Mb 30

7 —

1

SOV 7 T ¥ 77 SO

Keanzeichnung

L 2ulissige Abweichung der Mittelachse / ;
Detektor ven der Geraden berogen avl die —  Thermoeiement 1 v Halleohr (Edeistant ) / L Endstoplen
i i 44348 . IMF-02-3-4448
! IMF-03-4-4485
L—Endstoplen L petektor
IMF-03-4-4494

1MF-03-4 - 4353 Gesamtiinge max. 0,2 mm NiLr-Hi 1MF-03-

Abb, 3210.6: Bestrahlungsstab ohne Al-Liner
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Kleinprobenbestrahlungen im FR2 wurden weiter fortgefiihrt.
Flir die Ausdehnung des Programmes auf andere Matrixmateria-
lien anstelle von Al wurde mit den Sicherheitsbetrachtungen
begonnen.

4. Bestrahlungsergebnisse
G. Aha, R. Gasteiger

Mit den Nachuntersuchungen des HFR-~l-Experimentes wurde in

den HeiBen Zellen begonnen, Bisher liegen nur Detailergebnis-
se vor, die noch keine abschlieBende Beurteilung zulassen. Die
Temperaturmessung des HFR-2-Experimentes ergab eine relativ
gute Ubereinstimmung mit den vorausberechneten Werten (Abb.
3210.7). Gegen Ende der Bestrahlung f&llt die Zentraltempe-
ratur schneller als erwartet ab. Die Ursache hierfiir ist noch
nicht bekannt, sie ist eventuell aus der Zunahme der Spalt-
produktabsorption zu erklidren. Uberpriifende Angaben k&nnen
erst nach Vorliegen der Nachuntersuchungsergebnisse gemacht

werden,

3220 LEGIERUNGSENTWICKLUNG

W. Robel, W. Jung

Die Bestrahlung zweier, mit 10 %$iger Am/Al-Legierung gefiillter Be-
stfahlungsstabe im BR2/Mol (Vorhaben Mol 14-1/2) wurde im Dezem~
ber 1972 begonnen., Um den EinfluB des Neutronenspektrums auf die
Transuranausbeuten zu ermitteln, wird ein Bestrahlungseinsatz in
einer Brennelementposition, der zweite in einer Reflektorposition
bestrahlt. Abb, 3220.1 zeigt den Aufbau des Bestrahlungsstabes.
Zur Messung der Selbstabschirmung der Am/Al-Legierung wurde der
mittlere Legierungszylinder mit einem Co/Al-Detektordraht in ei-
ner zentralen Bohrung versehen., Zusdtzlich enth&dlt der Bestrah-
lungsstab an beiden Enden Co/Al- sowie Ag/Al-Detektordr&hte.
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Abb. 3210.7: Zentraltemperatur der Bestrahlungsstidbe im HFR-2-Experiment
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In einem Isotopenkanal des FR2 wurde eine

10 %$ige Am/Al-Legierungsprobe bis zu einer

2 bestrahlt. Die
Nachuntersuchung hat begonnen. Es zeigte sich,

Dosis von ca., 4 x 1020 n/cm

daB keine Spaltgase aus der Al-Matrix in das
freie Volumen der Bestrahlungsprobe freige-
setzt werden.

Abb,., 3220.1:

Rdntgendurchstrahlung eines Bestrahlungs-
stabes mit 10 %iger Am/Al-Legierung fiir das
Vorhaben Mol-14
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5300 CHEMISCHE AUFARBEITUNG BESTRAHLTER TRANSURANELEMENTE

3310 AUFARBEITUNG BESTRAHLTER

237 NEPTUNIUM-TARGETS

G. Koch, W. Ochsenfeld, J. Schén, G. Franz, E. Tullius

Neptunium- und Plutonium-Extraktion mit sekunddren Aminen

Im Institut fiir HeiBe Chemie wurde mit der Entwicklung eines
verbesserten Extraktionsverfahrens zur Aufarbeitung bestrahl-
ter Neptunium-Targets begonnen. Als Extraktionsmittel wird

das sekundidre Amin Amberlite LA-2 1) (N-Dodecyl=- (trialkyl-
methyl-) =-amin, CH3—(CH2)10—CH2-NH-C(R)(R')(R")_mit R + R'
+ R'' = 11 bis 14 C-Atome) untersucht. Fiir die Wahl dieses

Extraktionsmittels sprachen folgende Gesichtspunkte:

- Amine sind strahlenbest&ndiger als TBP

- Die Rickextraktion von Plutonium und Neptunium erfolgt aus
sekunddren Aminen leichter als aus tertidren Aminen, ins-
besondere kann bei sekunddren Aminen verdiinnte Salpetersdu-

re zur Rlickextraktion verwendet werden.

Amberlite LA-2 wurde in unserem Laboratorium bereits im Hin-
blick auf die Plutonium-Abtrennung aus Abfdllen der Brennele-
ment-Herstellung untersucht (1). AuBerdem wird sein Einsatz
flir die Plutonium~Endreinigung bei der Wiederaufarbeitung ab-
gebrannter Kernbrennstoffe erwogen. In Oak Ridge (2 - 4) wer-

den sekunddre Amine flir die Aufarbeitung von hochabgebrannten,
kurz gekiihlten Brennelementen im ersten Extraktionszyklus (als

Alternative filir TBP) und zur Pu-Endreinigung (statt Anionen-
austausch) untersucht.

1)

Eingetragenes Warenzeichen der Firma Rohm & Haas Co., Phila-
delphia, USA
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Dreiphasenbildung mit LA-2

In Oak Ridge (2 - 4) wurden die sekunddren Amine Amberlite
LA-1, Amin S-24, Ditridecylamin und N-Benzylheptadecylamin
untersucht. Mit 0.3 M L8sungen in Didthylbenzol als Verdilin-
nungsmittel konnte eine Pu(IV)-Beladung von 15 bis 18 g Pu/l
(bei 5 M HNO 4
Bildung einer dritten Phase erzielt werden (3). Bei Verwen-

und ca. 30 g Pu/l in der widssrigen Phase) ohne

dung von Dodecan als Verdinnungsmittel trat Dreiphasenbil-
dung auf, die durch Zusatz von Tridecanol als "Modifier" un-
terbunden werden konnte. Bei 0.3 M sek. Amin/Dodecan war ein
Zusatz von bis zu 20 % Tridecanol notwendig (4). Wir beob-

1)

bei der Einstellung mit Salpetersdure von > 2 M die Bildung

achteten bei LA-2-L&sungen in einem n-Alkan-Gemisch schon

einer dritten Phase. Durch Zusatz von 2-Athylhexanol (EH)

wurde die Dreiphasenbildung unterbunden (Tab. 3110.1; Abb.
3310.1).

Tab., 3310.1: Notwendige 2-Athylhexanol (EH)~-Konzentration zur

Vermeidung der Dreiphasenbildung mit HNO3

0.4 M LA-2/Alkan

HNO, [Mi l 2 ' 3 I 4 I 5 l 6 ' 7 ' 8 l 9

./. EH

-
o

wn
N
N
L 2

(621
o
o
L]

(6]
o
Ll

(8]
=)
°

(93]
~J
(o]

5 M HNO3 in wdssriger Phase

LA-2 [M] | 0.2 | 0.4 | 0.6 |o.8

./. EH ' 3 , 4.5 i 7 I 9

Bei 0.4 LA-2/Alkan und 8 % 2-Athylhexanol wurde die maxi-
male Beladbarkeit der organischen Phase mit U(IV) (iur Simu-

1)

Verdlinnungsmittel der Gelsenberg AG mit gesdttigten Kohlen-
wasserstoffen (Clo - 014)
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"Abb. 3310.1: Dreiphasenbildung

lierung von Pu(IV)) zu 7.6 g U(IV)/1l (bei 16.3 g U(IV)/1l und

5 M HNO3 in der widssrigen Phase) gefunden.

Als glinstigere Verdlinnungsmittel erwiesen sich tertidres Butyl-
benzol und Solvesso 100. Mit diesen wurde fiir 0.5 M LA-2-L&-
‘sungéh bei 150 g U(IV)1l und 5 M HNO, in der wissrigen Pha-

se eine Beladung der organischen L&sung von 19 bis 21 g U(IV)/1
ohne Bildung einer dritten Phase erreicht. Tertidres Butylben-
zol hat gegeniliber Solvesso 100 den Vorteil einer grdferen Strah-
lenbestédndigkeit (5).

Verteilungskoeffizienten von U, Np, Pu, Am

Zur Bestimmung der Verteilungskoeffizienten wurde die metall-
haltige wissrige Phase mit dem gleichen Volumen 0,4 M LA-2/

tertidres Butylbenzol L&sung, die mit derselben Siurekonzen-
tration vordquilibriert war, 10 Minuten geschiittelt. Nach der
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Trennung der Phasen wurden Proben genommen, zentrifugiert

und analysiert. Die Am~ und Np-Bestimmung wurde mit y-Spek-
troskopie durchgefiihrt. Dazu wurde das Np vor der Verteilung
mit 238Np markiert. Fiir die Pu-Analyse wurde ein Flissigkeit~-
szintillationsverfahren mit aromatischen Kohlenwasserstoffen
als Szintillatoren angewandt.

Die Verteilungskoeffizienten von Pu(III) und Np(IV) wurden

aus einer widssrigen L&sung mit 0.1 M Fe(NO3)2, 0.1 M N2H5N03
und 0.5 bis 4 M HNO3 bestimmt.

Bei Pu(VI) und Np(VI) wurde die Wertigkeit durch 0,005 M CrO4
in den 0.5 - 11 M HNO3 Losungen stabilisiert. Bei Chromat-Kon-
zentrationen {iber 0.01 M wurde die Aminldsung oxidiert. Pu(lV)
wurde in den wdssrigen LOsungen durch Zusatz von 0.01 M Ei-
sen(II)Sulfamat und anschliefender Zugabe von 0.1 M Nitrit
eingestellt,

Die bestimmten Verteilungskoeffizienten mit 0.4 M LA-2/terti-
dres Butylbenzol in Abh&dngigkeit von der Salpeters&urekonzen-
tration der wdssrigen Ausgangsldsung sind der Tabelle 3310.2

und der Abbildung 3310.2 zu entnehmen.

Tab. 3310.2: Verteilungskoeffizienten von Am, Pu, Np mit
0.4 M LA-2/tertidres Butylbenzol

HNO3 M DAm DPu(III) DPu(IVv) DPu(VI) DNp(VI) DNP(VI)
0.5 3x10°3x10°%  o0.03 0.01 0.03 0.01
1 - 4 x 1074 0.2 0.06 0.15 0.05
2 9 x 107> - - 0.23 - 0.18
3 7 x 107> 6 x 1074 3.7 0.41 1.5 0.3
4 4x10°7x10% 6.1 0.59 - 0.36
5 4 x 107° - 8.5 0.75 3 0.7
6 6 x 107° - 10.2 0.92 - 0.98
7 5 x 1070 - 9.6 1.1 - 1.04
8 6 x 10°° - 8.3 1.3 - 1.05
9 - - 6.0 1.4 - 1.0
10 6 x 107° - 4.2 1.4 - 0.85
11 - - 1.6 1.2 : 0.8
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Die Abh&dngigkeit der Verteilungskoeffizienten von Pu(IV) und
Pu(VI) aus 1 bzw., 5 M HNO3
Konzentration (0.2 bis 0.8 M) des LA-2 in Solvesso zeigt Ta-
belle 3310.3.

LOosungen in Abhéngigkeit von der

Tab., 3310.,3: Verteilungskoeffizienten von Pu(IV) und Pu(VI)

in Abh&dngigkeit von der LA-2-Konzentration in
Solvesso 100

LA-2 [M] 0.2 0.4 0.6 0.8
DPu(1IV)
1M HNO3 0.04 0.26 0.59 0.93
DPu{({VI)
1M HNO3 0,005 0,03 0.08 0.17

5 M HNO3 0.18 0.67 1.5 2.6

Bei der doppellogarithmischen Auftragung der Verteilungsko-
effizienten gegen die LA-2-Konzentrationen (Abb. 3310.3) zei-
gen die Geraden eine Neigung von 1.9 - 2.4 zu 1.

Die U(VI)~Verteilungskoeffizienten mit 0.4 M LA-2/Solvesso 100
und 4 bis 7 M HNO3 mit 2 g U(VI)/1l liegen bei 0.3. Mit stei-
gender Urankonzentration nehmen die Verteilungskoeffizienten
ab. Amerikanische Arbeiten (2) geben fur 0.3 M LA-1/Didthyl-
benzol und 1 M Uranylnitrat in 3 M HNO3 Verteilungskoeffizi-
enten von 0.09 fir U(VI) an.

Die bisherigen Untersuchungen zeigen, daBf bei 5 - 7 M HNO, das

Maximum der Extraktion von Pu(IV) mit DPu ~ 10 liegt. In gie—
sem SHurebereich sind die Verteilungskoeffizienten des Pu(VI)
um den Faktor von etwa 10 kleiner, Auf exakte Wertigkeits-
einstellung muB deshalb bei der Extraktion geachtet werden.
Eine Trennung von Np/Pu ist durch selektive Extraktion von
Np(IV) neben Pu(III) gut durchfihrbar. Im Bereich von 3 bis 4 M

HNO3 ist der Trennfaktor DNp(IV)/DPu(III) = 2/6 x 10_‘4 ~ 3000.
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Die Verwendung von LA-2

zur Reinigung des Plutoni-
uns ist méglich. Es ist ein
Trennfaktor fiir Pu(IV)/U(IV)
von > 30, filir Pu(III)/U(VI)
von > 50 und fiir Pu(IV)/Am
(IITI) von ca. 105 pro Ex-
traktionsstufe aus den be-
stimmten Verteilungskoeffi-

zienten errechenbar.

Abb. 3310.3:

Trennfaktoren flir Plutonium

in Abh&dngigkeit von der Mola-
ritdt des LA-2
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3330 AUFARBEITUNG BESTRAHLTER PU-TARGETS

Sameh A, Ali, K. Sauermann, C. Hoesle, P.M. Menzler

Die Apparatur flr den alkalischen AufschluB sowie flir die Filtra-
tion und das L&sen des AufschluBrickstandes (6) wurde fertigge-
stellt, in den HelBen Zellen (RBT/Z) installiert und aktiv in Be-
trieb genommen (Abb. 3330.1)., Bis Ende 1972 wurden 4 kg der FR 2/
53-Targets (13 kg einer 6 4 Pu/Al-Leglterung) In Chargen von 500 g
aufgearbeitet.

1. AufarbeitungsprozeB

500 g Legierung werden in 5 1 6 M NaOH/2 M NaNO3 aufgeschlos-
sen, filtriert und der unldsliche Rickstand in ca. 1 1 konz.
HNO4 gelést. Die L&sung wird durch die Fritte des Filtertop-
fes in den Produktbehdlter hineingedriickt. Um die Fritte von
Rickstandsresten zu befreien, wird der Filtertopf noch einmal
mit 0.5 1 konz. HNO3 ausgekocht und diese LOsung mit der er-
sten im Produktbehdlter vereinigt. Wegen der unterschiedli-
chen Bestrahlungsdosen der einzelnen Biindel innerhalb eines
Brennelementes werden die salpetersauren L&sungen der Blindel

1 und 5 und die der Biindel 2, 3 und 4 jeweils gemeinsam che-
misch weiterverarbeitet. Die salpetersauren L&sungen werden

in dem Edelstahltransportbehdlter zu den chemischen Aufarbei-
tungszellen gebracht. Das Volumen der salpetersauren Ldsung
wird ermittelt und die Konditionierung der L&sung fir die Pu-
Extraktion vorgenommen. Dabei wird die salpetersaure Ldsung
mit Wasser auf das doppelte Volumen verdiinnt. Durch Zugabe von
Natriumnitrit wird die vierwertige Oxidationsstufe des Pluto-
niums eingestellt. Als Extraktionsmittel dient eine 30 V/b—ige
Losung von Aliquat 336 (Tricaprylmethylammoniumnitrat) in Xylol.
Wegen des sehr hohen Verteilungskoeffizienten von Pu(IV) in
diesem System (ca. 8 x 103) ist zur quantitativen Isolierung
des Plutoniums eine zweimalige Extraktion mit jeweils 1/5 des
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Volumens der wdssrigen Phase ausreichend. Unter diesen Be-

dingungen werden bei einer Extraktionsstufe durchschnittlich

ca., 96 % des Plutoniums extrahiert.

Um eine zusdtzliche De-

kontamination der organischen Phase von mitgeschleppten Spalt-

produkten und von Salpetersdure zu erzielen, wird die organi-

sche Phase zweimal mit jeweils dem halben Eigenvolumen 0.1 M

HNO3 gewaschen., Dabel gehen ca. 5 % des Plutoniums aus der or-

ganischen in die wédssrige Phase. Um Plutoniumverluste zu ver-

meiden, werden die salpetersauren Waschl&sungen zum Verdiinnen

der ndchsten konz. salpetersauren Charge benutzt. Die Riickex-

8
VB
= Organische Phase
x
W 2Extr 1 =
.
iy DE | &
W 0
W+0
(o)
2 W1+ 2Extr
e}
& 0 1+ 2Extr
2
£ HNO3 0,1 molar .
_@ —
2
_ 2PUE
5 1+2 Waschextration
1
=
y
H;,CINO 0.4 molar ,

LT3

. Weiter -

1PUE
p Rickextraktion

W 0 Abfall

i Verarbeitung

Abb, 3330.2:

FlieBschema des Extraktionsprozesses

B

VB

DE

AB

2PUE

1PUE

LT 1,

Transport -
behalter

VerdUnnungs-
behalter

Durchlauf -
dusen-
extraktor

Absetz-
behdlter

2-Phasen-
umlaufdisen-
extraktor

1-Phasen-
umlaufdUsen-
extraktor

Lagertank
Nr12u3



traktion des Plutoniums erfolgt durch dreimaliges Behandeln
der organischen Phase mit jeweils dem gleichen Eigenvolumen
einer 0.4 M Hydroxylammoniumhydrochlorid-Ldsung. Abb. 3330.2
zeigt ein FlieBschema des gesamten Extraktionsprozesses mit
dem flir jeden Schritt eingesetzten Extraktortyp.

Der Dekontaminationsfaktor des riickextrahierten Plutoniums,
bezogen auf die Dosis der urspriinglichen salpetersauren L&-

sung des Kernbrennstoffes betrdgt ca. 5 x 104.

Flir die Durchfiihrung der Extraktionen werden Diisenextraktoren
eingesetzt. Die schnell ablaufende Pu-Hinextraktion wird mit
einem Durchlaufdlisenextraktor (7, 8) ausgefﬁhrt. Dabei wird
der Vorteil der Durchlaufdiisenextraktoren, die Erzielung ho-
her Phasendurchsidtze bei sehr kompakter und beweglicher Bau-
weise, voll ausgeschépft. So ist es ohne weiteres mdglich,

mit einem kleinen Extraktor den bei dieser Stufe erforderli-
chen Phasendurchsatz von ca. 25 1 pro Charge an einem Arbeits-
tag zu erreichen. Abb. 3330.3 zeigt das Mischrohr eines sol-
chen Extraktors.

. B Bei der sich {iber Stunden hinzie-

f — Phasencnia henden Pu-Rickextraktion versagt
ein Durchlaufdiisenextraktor, denn
die hier erforderlichen langen Kon-

taktzeiten kdnnen von der Konstruk-

j——— - Mischdise tion her nicht erfiillt werden. Na-
| hezu beliebig lange Kontaktzeiten
werden dagegen mit einem Umlaufdii-
- Mischsiule senextraktor (vergl. Abb. 3330.4)
erreicht.
Abb. 3330.3:
. Mischrohr eines Durchlaufdiisenex-
N traktors

Extraktionssaule
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Abb. 3330.4:
Umlauf Diisen - Extraktor
Umlaufdliisenextrak-
Am

Gaseintritt T\‘ =

tor
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Auslrilt der ver-
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) Ansaugrohy fiir traktor die zZu mi"‘

teichte Phase

Gasaustritts-
offnung

[OIKO)

| Ansaugrohe fir schenden Phasen aus

i schwere Phase

©

gesonderten Behdl-
tern in die Misch-
Behilter

J dlise eingesaugt,

Durchidssiger
Schutzmantel

o 0 O O
O 0 0O 0 O Q0=

N ya vermischt und an-

schlieBend in das
Austanventil Absitzgefdf befdr-

dert werden, wer-

den bei dem Umlauf-
dlisenextraktor die Funktionen der Einspeisebehdlter und die des
AbsitzgefdBes durch einen einzigen Beh&dlter iibernommen. In die-
sem Behdlter befinden sich die zu mischenden Phasen. Durch zwei
in der Lénge verschiedene Einsaugrohre, die jeweils in eine der

l

beiden Phasen eintauchen, werden die zu mischenden Phasen durch
die Saugwirkung der Diise hochgesaugt und gemeinsam verdiist. Das
Ansaugrohr filir die schwere Phase befindet sich in deren unteren
Bereich, wdhrend sich das fir die leichte Phase in deren oberen
Bereich befindet. Dadurch werden mdéglichst entmischte Phasen

der Diise wieder zugefilhrt. Die miteinander innig verwirbelten
Phasen gelangen aus der {liber der leichten Phase befindlichen
Ausstromdffnung des Mischrohres in den Behdlter zurilick. Die An-
saugmenge wird durch Ventile, die sich am oberen Ende des Misch-
rohres befinden, reguliert, In den meisten F&dllen geniligt ein Re-
gulierventil fiir die leichte Phase. Die Ansaugrohre sowie die
Mischdiise und das Mischrohr sind von einem durchl&ssigen (durch-
lécherten) Mantelrohr umgeben. Zu dem mechanischen Schutz bei
der Verwendung von zerbrechlichen Werkstoffen (Glas) kommt ihm
eine wichtige Funktion beim Niederschlagen eventuell gebilde-
ter Arosole zu. Bei schwerflichtigen Phasen kann auf das Man-



telrohr verzichtet werden. Die Durchl&ssigkeit des Mantelroh-
res ist erforderlich filir die Gewdhrleistung eines st&ndigen
Austausches der anzusaugenden Phasen. Besteht die Gefahr, daB
durch Verfliichtigung gr&fere L&sungsmittelverluste eintreten,
z. B. bei sehr langen Kontaktzeiten (mehrere Stunden oder
Tage) oder beim Verdilisen unter Anwendung von sehr leicht fli-
chtigen organischen L8sungsmitteln (Ather, Aceton usw.), so
ist es m8glich, auf das Verdiisen der leichten Phase zu ver-
zichten. Dies bewerkstelligt man entweder durch Absperren

der Zuleitung fiir die leichte Phase oder durch die Anwendung
einer Dilise mit nur einer Zuleitung, wobei nur die schwere Pha-
se angesaugt und verspriiht wird. Die feinen Trdpfchen der schwe-
ren Phase wandern durch die spezifisch leichtere Phase zum un-
teren Teil des Behdlters. Diese sehr schonende Art der Vermi-
schung gestattet den Einsatz von Umlaufdilisenextraktoren sogar
bei sehr schlecht zu entmischenden Systemen. Der Umlaufdiisen-
extraktor hat sich beil der Pu=Rlickextraktion bewdhrt. Die vo-
lumenmédBig begrenzte Waschextraktion der organischen Phase
wird ebenfalls in einem Umlaufdiisenextraktor ausgefilihrt.
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3400 VERFAHRENS- UND ZELLENTECHNIK

2

3410 PROZESSEINRICHTUNGEN FUR DIE GEWINNUNG VON 38PU UND

242;244CM :

3411 LABORANLAGE IM CAISSON I DES TPL

Der Fohbau der Zellen, bestehend aus Stahlkonstruktion, Abschirm-
wanden und a-dichten Boxen, wurde einschlieBlich Anstricharbeiten
ferTIggeéTe!lT, Die wesentlichen Arbeiten am Geb&ude wie Einbau
des 8 t-Krans, Verlegung der Schlienen und Umbau der LUftungskand-
le wurden abgeschlossen. Dle verfahrenstechnische Grundausstattung

der Laboranlage ist bestellt worden.

1. Beschaffung und Aufbau der Zellen
C.H. Leichsenring, A. Suppan, G. Gumb, G. Kunz

Nach AbschluB der Stahlbauarbeiten wurde die vordere, 200 mm
starke Bedienungswand aus Bleisteinen errichtet. Trotz der vie-
len eingesetzten Rahmen flir Rohrleitungsstopfen, Bleiglasfen-
ster, Manipulatordurchflihrungen und Beleuchtungsstopfen brauch-
ten - dank guter Vorarbeit - nur wenige Bleisteine vor Ort an-
gepaft werden. Ebenso ziigig wurden die AuBen- und Zwischenwdn-
de der Zellen aus Bleisteinen aufgebaut. Zur Neutronenmodera-
tion erhielten die Innenseiten der Zellenwdnde Polydthylenplat-
ten, wobei die Fensterausschnitte zur Bedienungsseite aus Plexi-
glasplatten bestehen. AnschlieBend wurden die Zellenboxen mon-
tiert., Dabei wurden zur Gewdhrleistung der Boxenaustauschbar-
keit hohe Genauigkeitsanforderungen beim Einbau der Manipula-
tor- und Doppeldeckeldurchfiihrungen gelegt. Der Bleiglasfen-
ster-Einbau ging sehr schnell und reibungslos vonstatten, da
ein spezielles Montagegerat angefertigt war (das auch flir einen
spdteren Ausbau der Fenster zur Verfiigung steht), und da schon
beim Aufbau der Bleiwand die Fensterrahmen fest mit dem Stahl-

geriist verbunden worden waren.
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Ein besonderer Gesichtspunkt beim Aufbau der Zellen war die
leichte Dekontaminierbarkeit der Oberfldchen. So wurden die
Bleisteine auf den Zelleninnenseiten mit gewebearmiertem
Kunstharz ausgespachtelt, bevor sie wie alle anderen Ober-
fldchen mit Epikotelack behandelt wurden.

Flir das TPL-Geb&dude sind der 8 t-Einschienenkran mit den not-
wendigen zusdtzlichen Doppel-T-Trdgern montiert sowie die Schie-
nen flir die "conveyer"-dhnliche Zellenbeschickung verlegt wor-
den, Der Caisson I hat eine neue Tiir zur Bedienungsseite er-
halten, die Beschickungstiir wurde verlegt und der Caisson ins-
gesamt abgedichtet.

Komponentenentwicklung
C.H. Leichsenring, H. Antoni, G. Kunz, G. Gumb

Flir die Grundausstattung der Zellen wurden alle wesentlichen
Komponenten entwickelt und in Auftrag gegeben.

Fernbedienbarer Kugelhahn

Alle Medienleitungen in die Zellenbox miissen unmittelbar an
der Boxenwand abgesperrt werden kénnen., Zu diesem Zwecke wur-
de ein Kugelhahn entwickelt (Abb. 3411.1) der einen serien-

Boxwand _J: Abb. 3411 .12
emntee - ke Fernbedienbarer Ku-
gelhahn
(
e RNt

mdBig hergestellten

:

it
: 1
T

Ventileinsatz ent-

M
i

hdlt. Dieser Kugel-
Schlauchverschraubung

\\\\\\\ ; hahn 138t sich leicht

1 F fernbedient bet&dtigen;

auBerdem kann man mit

Auswechselbarer Ventileinsatz
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dem Manipulator mihelos die Schlauchverbindung erneuern
oder mittels der zentralen Klemmschrauben den Ventilein-

satz wechseln.

Boxenkran

Die Tragfdhigkeit des verwendeten Kleinmanipulators ist
begrenzt. Flir die Bewegung schwerer Teile (3 - 20 kp) in
der Box wurde deshalb ein Boxenkran (Abb. 3411.2) entwik-
kelt. Der Hubmotor bewegt eine Kette, die auf der einen
Seite frei in einen Kettenkasten fdllt, auf der anderen
Seite die Last an einem Haken trdgt. Kran und Katzfahrt
sind frei beweglich und werden mit dem Manipulator durch-

gefihrt,

Schneidevorrichtung

Mit der Schneidevorrichtung wird zundchst das Hillrohr des
Brutstabes in Langsrichtung aufgetrennt (Abb. 3411.3 oben).
Wie Versuche an einem Probestab ergaben, sind 3 Ldngsschnit-

te ndtig, wobel der Stab jeweils um 120 °©

gedreht wird. Da-
nach wird der Schneidkopf der Maschine quer zum Stab gestellt
(Abb. 3411,.3 unten) und die beiden Endstopfen des Brutsta-
bes abgetrennt. Wenn nun der Stab aus der Spannvorrichtung
genommen wird, lassen sich die 3 Hiillrohrstilicke leicht ab-

nehmen.

Die Schneidevorrichtung ist so aufgebaut, daf alle Antriebs-
motoren fernbedient ausbaubar sind und sich liber das Zellen-
doppeldeckelsystem austauschen lassen, Als Schneidwerkzeug
ist eine Sdge vorgesehen. Die Maschine kann aber auch bei
Austausch des Schneidmotors mit einer Trennscheibe bestiickt
werden. Wegen der hohen Wdrmeentwicklung der bestrahlten

Brutstdbe sind die Klemmbacken der Maschine innen wasser-
gekiihlt ausgefiihrt.
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Abb.

3411.2:

Boxenkran

~Auswechselbarer Hubmotor




Auftrennen der Brutstabhulle in Langsrichtung
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5500 ANWENDUNGSORIENTIERTE ENTWICKLUNG
3530 ANWENDUNG VON ENERGIEQUELLEN
3531 HERZSCHRITTMACHER

Im Rahmen der Zusammenarbelt zwischen den Firmen ALKEM, SIEMENS
und GfK zur Entwicklung eines nuklearen Herzschrittmachers wur-
den dle Elnzelgeblete - Kapselung, Sicherheitstest, Assemblierung
kompletter Systeme - -im Berichtszeitraum so weit bearbeltet, daB
In Kirze mit der Erprobung kompletter Systeme im Tierexperiment
begonnen werden Kann, Insgesamt wurden bisher 13 mit 238Pu ge-
fullte Kapseln hergestellt., Davon wurden 10 Kapseln an SIEMENS
geliefert, um in Laborexperimenten die Konverter zu prifen und
fir Tierexperimente einige Herzschrittmacher fertigzustellen.

Die Schwerpunkte der Arbeiten bei ALKEM und GfK lagen auf den
Gebieten der SchweiBnahtfertigungserprobung und Qualitdtskontrol-
le sowie der Sicherheitstests, Hier wurden erste orientierende
Untersuchungen unter extremen Unfallbedingungen durchgeflhrt, um
das Verhalten der Kapseln bei hochster Beanspruchung zu studie-
ren und ggf. noch Anderungen an Konstruktion und Design vorneh-

men zu kdnnen.

1. Kapselfertigung

W. Linsx), W. Robel, R, Gasteiger, B. Burgkhardt

Es wurden bisher insgesamt 13 mit 238

Pu gefilillte Kapseln ge-
fertigt. Parallel dazu wurde mit systematischen Untersuchun-
gen des KapselschweiBverfahrens begonnen. Hierfilir wurden 15
Spezialkapseln mit je 2 Schweifndhten (Abb. 3531.1) gefertigt.
Die Qualitdt der hergestellten Schweifndhte war noch nicht

vollbefriedigend (Abb. 3531.2). Die Untersuchungen zur zer-

x) W. Lins, Fa. Alkem
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Abb. 3531.1:
Querschnitt durch Spezialkapsel

fiir SchweiBprogramm

U el e i
Ar/Hp v Ar/ He [ 1
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Abb., 3531.2: Teilergebnisse der SchweiBversuche an 15 Spe-
zialkapseln

stdrungsfreien Schweifnahtpriifung miissen fortgesetzt wer-

den.

Die Messung der Dosisleistungen - Neutronen- und y-Dosislei-
stung - an den bisher hergestellten 13 Kapseln, die mit 238Pu
unterschiedlicher Qualitdt gefilillt waren, wurden durchgefiihrt.

Die Ergebnisse sind in Tab. 3531.1 dargestellt.

Flir die mit "biomedical grade" Pu gefiillten Kapseln ergibt
sich nach dem derzeitigen Stand der Pu-Feinreinigung (Rei-




Tab. 3531.1:

Bestimmung der Dosisleistungen der ersten HSM-Kapseln (Abstand 50 cm)

_Sv—

Kapsel-Nr. mg Pu-238 Pu-Qualitéit Neutronendqui- Gammadosislei- Gesamtdosislei-
Pu-236 Subl. valentdosislei~ stung (urem/h) stung (urem/h)
(ppm) Reinig. tausch stung (urem/h)*¥
r1r®) 155,7 1,0 + 12,5 < 9,86 = 22,36
9¥) 182,2 1,0 + 14,9 = 9,86 € 24,76
10 213,0 1,0 - 87,3 9,86 97,16
12%) 184,7 1,0 + 15,0 £ 9,86 < 24,86
15%) 200, 4 1,0 + 16,6 £ 9,86 = 26,46
17%) 171,7 0,26  + 7,5 1,70 9,2
18%) 188, 3 0,26  + 8,3 1,94 10,2
19%) 188,7 0,26  + 8,45 1,92 10,3
20%) 211,4 0,26 + 9,3 2,13 11,5
21 178,9 0,26 + 7,65 1,86 9,5
22 178,9 0,26 + 7,7 1,85 9,5
33%) 166 ,4 0,26 + 12,7 1,88 14,6
34%) 166,8 0,26  + 15,8 1,81 17,6
x)

XX)

von 2,85

10’

cm

2

-1
rem

an Fa. SIEMENS ausgeliefert

(ICRP 1964)

berechnet aus der Neutronenquellstidrke mit einem Fluenz-Aquivalentdosiskonversionsfaktor
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nigung von leichten Elementen zur Reduzierung der (a,n)-Re-
aktionen) eine Dosisleistung von ca. 0.0l mrem/h (in 50 cm
Abstand). Es erscheint m&glich, die Dosisleistung in 50 cm
Abstand auf etwa 0.005 mrem/h zu senken.

Kapselsicherheit
W. Robel, J. Krisch, W. Jung, W. Reeb,‘G. Miiller, K. Spieler

Die Einrichtungen zur Durchfiihrung von Sicherheitstests an
Pu—-gefiillten Kapseln unter Beanspruchungen, die bis zum Bruch
der Kapseln flihren kdnnen, sind fast vollstédndig fertigge-
stellt (1). Abb. 3531.3 zeigt die Anlage zur Durchfiihrung von
Impact-Tests mit Pu-gefilillten Kapseln. Impact- und Crush-Tests

Abb. 3531.3: Versuchsstand fiir Impact-Tests bis ca. 200 m/
sec Kapselgeschwindigkeit

an Uran-gefiillten Kapseln wurden bereits durchgefiihrt.
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Bei Impact-Tests wurden an 5 mit UOz—Tabletten gefiillten Kap-
seln bei folgenden Aufprallgeschwindigkeiten von

64, 93, 100, 126 m/sec

(NEA-Richtwert: 50 m/sec) trotz starker Verformung nur Leck-

raten < 10-,'9 Torr 1/sec (Nachweisgrenze) gemessen. Eine nicht

-5

mehr zulissige Leckrate von ca. 10 Torr 1/sec ergab sich

nach dem Aufprall mit 186 m/sec. Abb. 3531.4 zeigt einige der

64 m/sec

Abb. 3531.4: Kapseln nach Impact-Test mit verschiedenen Auf-

prallgeschwindigkeiten

getesteten Kapseln mit zunehmendem Verformungsgrad, Abb. 3531.5
einen metallographischen Schliff der aufgeschnittenen Kapsel
nach Aufprall mit 126 m/sec.

Bei Crush-Tests wurden 5 Kapseln den folgenden Belastungen

unterworfen:
2 t, 3.7t, 4¢t,5¢t, 10¢t

(NEA-Richtwert: 1 t), wobei an allen Kapseln nach Beendigung

9 Torr l/sec (Nachweisgrenze) ge-

des Versuches Leckraten < 10~
messen wurden, Abb. 3531.6 zeigt einige der getesteten Kapseln

mit zunehmendem Verformungsgrad.

Die Temperaturtests an Kapseln mit Gasinnendruck entsprechend

dem Ende der Betriebszeit der Herzschrittmacherkapseln werden



Abb., 3531.5: Schliffbild einer Kapsel nach Impact-Test mit
126 m/sec Aufprallgeschwindigkeit

Abb., 3531.6: Kapseln nach Crush-Test mit verschiedenen La-

sten

in Zusammenarbeit mit der Bundesanstalt filir Materialpriifung
(BAM) durchgefilhrt. Die Vorbereitungen hierzu sind weitgehend
abgeschlossen.
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3540 ANWENDUNG VON NEUTRONENQUELLEN
3541 AKTIVIERUNGSANALYSE

H. Braun

1. Metallseifen-Analysensystem

Die Arbeliten zur Entwicklung eines Analysensystems fir Bohr-
kerne wurden weitergefihrt (1), Das System soli den Meta!lge-
halt von Bohrkernen ihrer Schichtung entsprechend in kurzer
Zeit analysieren kdnnen. Es soll beil der Erzprospektion in

Feldlabors oder an Bord eines Schiffes eingesetzt werden.

Im Berichtszeitraum wurden zwei Ilmenit— und Rutil-haltige
Sandkdrper aus einer marinen Metallseifen-Lagerstdtte mehr-

fach vermessen. Als Neutronenquelle diente zundchst eine ab-
geschmolzene NeutronenrBhre, die Neutronen von 14 MeV Ener-

gie liefert. Die Bohrkerne von je 1.10 m Linge und 6 cm Durch-
messer waren in Polydthylens&cken verpackt. Die Bestrahlung
erfolgte von unten, wobei der Erzschlauch auf einem Gestell
schrittweise in Abstdnden von 10 cm liber die Neutronenrdhre
bewegt wurde. Nach dem abschnittweisen Aktivieren des Bohrkerns
und nach Abklingzeiten von 3 Stunden und 7 Tagen wurde der Bohr-
kern in der gleichen Weise itber einen Detektor gefiihrt und ver-
messen. Bestrahlungs—- und MeBzeit betrugen jeweils 10 Minuten.
Die Auswertung erfolgte aus den Gamma-Spektren liber das Isotop
4880, das nach der Reaktion 48Ti(n,p) gebildet:wird. Als Sto-
rungen aus der Matrix traten die Nuklide 24Na, 27Mg, 28Al und
29Al auf. Mit Ausnahme des 24Na haben alle Nuklide Halbwerts-
zeiten kleiner als 10 Minuten und st&ren nach 1 Stunde Warte-
zeit nicht mehr. Aus diesem Grunde und beglinstigt durch die

lange Halbwertszeit des 48Sc (44 h) kann der Bohrkern zundchst
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abschnittsweise bestrahlt und anschlieBend vermessen werden.
Es tritt dann nur die Stéraktivitidt des 24
wertszeit von 15 Stunden auf. Bei Verwendung eines NaJ-Detek-

Na mit einer Halb-

tors ist es zweckmdBig, die Messung erst nach 7 Tagen Warte-

24Na-—Aktivitéit weitgehend abge-

klungen ist. Wird ein besser aufl®sender Ge(Li)-Detektor ver-

zeit durchzuflihren, wenn die

wendet, ist die Stdrung durch 24Na ausgeschaltet. Die Abbil~-
dung 3541.1 zeigt die Zihlratenprofile, die mit einem NaJ-De-
tektor nach 7 Tagen und einem Ge (Li)-Detektor nach 2 Tagen
Abklingzeit fiir beide Bohrkerne erhalten wurden.

Da die Sedimentkerne in den einzelnen Abschnitten unterschied-
liche Dichten aufweisen, miissen die gemessenen Aktivitdten kor-
rigiert werden. Das geschieht {iblicherweise iilber eine Absorp-
tionsmessung mit Gamma-Strahlen. Wir haben dafiir 137Cs benutzt
und die Anderung der Intensitdt der Gamma-Strahlen beim Vorbei-
fahren des Bohrkerns zwischen Quelle und Detektor gemessen. Die
nach der Schwdchungsformel korrigierten Werte sind in den Dia-

grammen gestrichelt eingezeichnet.

Die dargestellten Titan-Konzentrationsprofile resultieren aus
der Messung auf einer Mantellinie parallel zur Mittelachse. Da
die Sedimentkerne iUber den Querschnitt nicht als homogen anzu-
sehen sind, geben die Kurven nicht die wahren Titan-Gehalte
wieder. Die ilber den Querschnitt gemittelten Werte erhdlt man
entweder durch Drehen des Bohrkerns wdhrend der Aktivierung
und Messung oder durch Verwendung einer Ringquelle und mehre-
rer Detektoren. Beide M8glichkeiten sollen untersucht werden.
Ein Versuchsaufbau mit automatischem Probenvorschub flir eine

Aktivierung mit 252Cf ist in Vorbereitung.

ProzeBkontrolle

Im Zusammenhang mit dem Einsatz von Californium-Quellen bei
der Erzprospektion sollen MOglichkeiten einer ProzeBiberwa-
chung bei der Erzaufbereitung untersucht werden, Als Vorar-
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beit hierflir wurde im Berichtszeitraum eine Schnellbestimmung
von Wolfram in Scheelit-Erzen durch Aktivierungsanalyse mit

252Cf ausgearbeitet. Wie bereits ausgefiihrt (1), wird die Ana-

lyse uUber das 5.3 sec-Nuklid 183W durchgefiihrt. Das erfordert

187W nur kurze Bestrah-

gegeniiber dem liblicherweise verwendeten
lungszeiten von einigen Sekunden und erspart l&ngere Abkling-
zeiten, da keine Stdraktivitdten mitgebildet werden. Gegen-
iber der Methode der prompten Einfanggammas sind die kurzen

MeBzeiten von Vorteil,

Es standen 5 verschiedene Erzproben aus einer Scheelit-Lager-
stdtte zur Verfigung. Die Wolfram-Gehalte waren mittels ROnt-
genfluoreszenz bestimmt und lagen zwischen 0.37 und 13 %. Die
Proben, die alle pulverisiert waren, wurden 15 sec aktiviert
und nach 5 sec Wartezeit 10 sec mit einem NaJ-Rd&ntgendetektor
gemessen, Bei der Messung wurde bewuBt auf einen Ge(Li)-De-
tektor verzichtet, um fir die ProzeBkontrolle auf ein mdglichst
einfaches und kostensparendes Analysensystem hinzuarbeiten. Aus
jeweils 10 Messungen wurde der Mittelwert gebildet. Zur Eichung
dienten synthetische Erzproben mit dhnlichen Wolfram-Konzentra-
tionen. Die Nachweisgrenze im Erz bei einem thermischen Neutro-
nenflud von 1 » 10° cm 2sec”} betrigt 0.4 % W. Es besteht Aus-
sicht, den NeutronenfluB8 durch Umbau an der Quelle etwa um den
Faktor 10 und dadurch auch die Nachweisgrenzwerte 2zu verbes-
sern. Aufgetretene Fehler von f 20 % resultieren vor allem da-
raus, daB Bestrahlungs- und Wartezeit nur auf t 1 sec genau
waren, weil eine Steuerung noch fehlt. Letztere ist jedoch in
Vorbereitung.

Eine ausfihrliche Darstellung der Resultate wird in einem ge-
sonderten Report gegeben werden. Die Methode soll im Hinblick
auf eine kontinuierliche Analyse von Erzschlémmen weiterent~-
wickelt werden. Zu diesem Zweck soll die Bestrahlungsanlage
um ein Loop erweitert werden.
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3542 LAGERSTATTENPROSPEKTION

Auf dem Geblet der Entwicklung von Methoden und Ger&dten zur Ver-
messung unterirdischer Erzlagerstédtten wurde ein erster Erfolg
mit der Durchflhrung des in-situ-Versuches in der Scheelitliager-
stdtte Mittersi|] sichtbar,

Zur Entwicklung von Methoden und Ger&ten zur Vermessung von Ober-
flachenlagerstdtten konnte nunmehr nach mehreren Entwlrfen das

Konzept einer Manganknollensonde erstellt werden,

3542.,1 PHYSIKALISCHE GRUNDLAGEN
U. Fanger, R. Pepelnik
1. Bohrlochexperimente zur Wolframbestimmung

Die Vorversuche an einem simulierten Bohrloch (1) mit Ge (Li)~-
Detektor und separater Neutronenquelie (Californium-252) lies-
sen einen erfolgreichen in-situ-Einsatz der neutroneninduzier-
ten Gammaspektroskopie bei Mittersill erwarten. Sie machten
iberdies deutlich, daB speziell bei der Wolframbestimmung die
Neutronenaktivierungsanalyse (NAA) der Einfanggamma-Methode
vorzuziehen ist, besonders dann, wenn ldngere Abklingzeiten
(iber acht Stunden) in Kauf genommen werden k&nnen. In einer
teils modellhaften, teils empirischen Vergleichsrechnung ohne
Bericksichtigung von Matrixeffekten kommt Senftle (2) zu ei-
nem dhnlichen SchluB,. |

Diese Erkenntnis wurde bei der Konstruktion der Sonde beriick-
sichtigt., Obwohl mit der Modulbauweise an der Konzeption der
Vielzwecksonde flir drei Methoden (@AA, (n,Yy), RFA) festgehal-
ten wurde, war die Auslegung fiir die NAA glinstig, filir die

(n,y) -Methode weniger optimal. Dies bestdtigte sich bereits

bei den Laborversuchen mit der fertiggestellten Sonde im schee-
lithaltigen Gestein, als die Funktionsfdhigkeit des Systems
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unmittelbar vor dem Einsatz in Mittersill getestet wurde. Bei
dem minimalen, durch die Li&nge des Schmelzkryostaten vorgege-
benen Abstand von 1.40 m zwischen Quelle und Detektor traten
in vernilinftig kurzen Mefzeiten deutliche Einfanglinien zwar
von Silizium, Kalzium und Eisen, nicht aber von Wolfram auf.

Die in-situ-Experimente in der Scheelitlagerstitte bei Mitter-
sill muBten in einem 400 m tiefen Horizontalstollen bei 11 °c
und hoher relativer Luftfeuchtigkeit durchgefiihrt werden. Von
den verfiigbaren Untertagebohrungen, die s&dmtliche mit nach-
quellendem Wasser gefiillt waren, erwies sich nur eine fiir al-
le Untersuchungen geeignet. In dieser Bohrung wurde ein 12 m
langer Abschnitt in einer Tiefe von 85 - 97 m spektroskopiert.
Durch ROSntgenfluoreszenzanalyse an Bohrkernen hatte die Metall-
gesellschaft (MG) in diesem Bereich eine scheelitfiilhrende Schicht
mit einem markanten Wolframkonzentrationssprung von 0.3 % auf
2.3 % WO3 bei 86.4 m Tiefe identifiziert. Dieser Markierungs-—
punkt stellte sich fir den Vergleich der MeRergebnisse mit dem
Bohrlochprofil der MG als wichtig heraus. Denn die sorgfdltig
durchgefiihrte Tiefenbestimmung ergab hier einen um 3 m klei-
neren Wert als nach den Angaben der MG. Alle drei erwdhnten
Methoden wurden in diesem Abschnitt angewandt. Darliber hinaus
konnte die natlirliche Untergrundbestrahlung, ndmlich wvon K-40
und Bi-214 (U=-238) auch in einigen Positionen auBerhalb die-
ses 12 m-Bereiches registriert werden.

Bei der systematischen Aktivierungsanalyse wurde in 34 Posi-
tionen mit Abstdnden von je 35 cm jewells 10 min lang bestrahlt,
wobel die gleichzeitige Messung des Neutronenflusses der Homo-
genitédtskontrolle im Gestein diente. Die induzierte Aktivitidt
wurde nach Abklingzeiten von 15 h bis 62 h (teilweise durch
kithltechnische Schwierigkeiten bedingt) in 83 Positionen mit
Abstdnden von 17,5 cm jeweils 4 min lang gemessen. Auf diese
Weise entstanden 83 Spektren zu 1024 Kandlen nach Art der Abb.
3542.1. Der Untergrund durch Matrixaktivierung und natiirliche
Strahlung beeintrdchtigt die Wolframanalyse offensichtlich
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erst bei W-Konzentrationen unterhalb von 0.3 % (sh. Abb. 3542.1,
Spektrum aus 88.97 m Tiefe).

Da bei diesem ersten Einsatz der Aufwand an elektronischer Ap-
paratur bewuBt klein gehalten wurde, konnte vor Ort lediglich
eine grobe Abschidtzung der W-Konzentration anhand des oszillo-
graphischen Display gemacht werden. Die quantitative Auswer-
tung der auf Lochstreifen gespeicherten Daten erfolgte erst
nach AbschluB der Versuche im Kernforschungszentrum., Dabei
wurden die verschiedenen Zeiten sowie die Positionen bei Ak-
tivierung und Messung berilicksichtigt. Da das MeBraster etwa
doppelt so dicht wie das Bestrahlungsraster angelegt worden
war, muBte fir die H&lfte der Messungen eine Korrektur iber
ein gerechnetes NeutronenfluBprofil (sh., Beitrag PACT 3542.2
vom INR) im Gestein angebracht werden. Der glatte Verlauf der
W=Konzentrationskurve als Funktion der Bohrlochtiefe (sh. Abb.
3542,2) zeigt, daB die Zwischenpositionskorrekturen nicht un-
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Abb., 3542,.,2: Wolfram-Konzentration in der Untersuchungsboh-

rung 14
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verniinftig sind.

Die Ortsabhédngigkeit der Feinstruktur des liber die NAA ge-
messenen W-Profils wird durch die vom LIT durchgefiihrten RFA-
Messungen bestdtigt. In der Stdrke der Fluktuationen treten
Unterschiede auf, die durch die hornartige Verteilung des
Scheelits im Gestein in Verbindung mit den ganz verschiede-
nen Reichweiten der beiden Methoden plausibel, aber natiir-
lich nicht guantitativ erklédrbar sind. Ein ebensolcher Ver-
gleich der Feinstrukturen mit den BohrkernmeBwerten der MG
ist deswegen nicht mdglich, weil die Bohrkernanalysen uber
wesentlich gr&dBere Intervalle (50 - 200 cm) - ndmlich durch
Lidngsviertelung, Pulverisieren und griindliches Mischen - ge-
mittelt wurden. Umgekehrt jedoch kann ein Vergleich dadurch
gebildet werden, daB die differenzierten Ergebnisse der NAA
Uber die gleichen Intervalle wie bei der Bohrkernanalyse ge-
mittelt werden. Dies wurde in Abb. 3542,2 versucht; dabei sind
die Mittelwerte der NAA und der MG-Bohrkernanalyse im Inter-
vall von 91 - 92 m aneinander angeglichen. Der auffallende
Unterschied im Intervall zwischen 89 und 90 m kann nach H&1l1l
(3) durchaus auf die Verschiedenheit der in gleicher Tiefe
erfaften MeBbereiche bei beiden Methoden zurilickzufihren sein.

Die Auswertung und Diskussion der MeBergebnisse machte deut-
lich, daB die Kenntnis der NeutronenfluBverteilung als Funk-
tion von Streuung und Absorption im Gestein fundamental wich-
tig ist. Eine ausfiihrliche Darstellung uUber diesbeziigliche
Rechnungen wird in dem Beitrag vom INR gegeben. Es erscheint
nicht ausgeschlossen, daB iliber solche Rechnungen Konzentrati-
onswerte ohne Relativmessungen zu einem Standard bestimmt wer-
den k&nnen.

Unter Zuhilfenahme von gerechneten FluBprofilen ¥ (r) 1ldB8t sich
eine einfache Abschidtzung dariiber angeben, wie représentativ
solche Bohrlochmessungen sind., Es zeigt sich, daB ein bestimm-
ter Bruchteil g der im Detektor registrierten y-Quanten aus
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einem kugelfdrmigen Bereich mit Radius R [}quivalent einem

41

Volumen V = 3 (R3 - Ro3)] durch die einfache Gleichung

R —-—
/’V(r)e MEgy
Ro

1= 7%
‘/ ?(r)e—urdr
RO

gegeben ist. Diese Abhd&ngigkeit ist in Abb. 3542.3 dargestellt,

100 Abb. 3542.3:

Vﬂ; ] Jeweils erfaBtes Volumen bei Ana-
] lysen mittels Aktivierungsanaly-
J se (NAA) und Einféng—y-Analyse

V=V(q) | j (CGA)

(o1 vaal

/7 [' wobei fiir Kurve NAA eine y-Ener-

}/ / gie von 600 keV, fiir Kurve CGA
//i ! (Einfanggamma-Analyse) eine y-Ener-

) ;// // gie von 6 MeV mit entsprechenden,
10 ///// fiilr das Gestein in Mittersill gel-
] tenden y-Absorptionskoeffizienten
¢ angenommen wurde. Das Diagramm
2 gilt fir ein FluBprofil bei mode-
rierter Neutronenquelle im wasser-

geflillten Bohrloch. Die Volumen-
werte fiir g = 0.9 sind entspre-

0.1

oA Ll

] chend bei einem trockenen Bohr-

] ' loch um den Faktor 3 (NAA) bis 5

] (cGA) hdher (4). Zum Vergleich wur-
—oq de eine analoge Kurve fiir das ef-

0.01 —
S

fektive Volumen bei natiirlicher
Radioaktivitdt mit EY = 600 keV nach der Gleichung

q=1=-exp [~y (R- Roﬂ

berechnet.
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Marine Lagerstdtten

Die Neutroneneinfanggammauntersuchungen an Manganknollen hat-
ten ergeben (1), daB die glinstigste Geometrie in einer Anord-
nung besteht, bei der die Cf-Quelle im Zentrum eines mit den
Konkretionen angefilillten MeBgef&fes angebracht ist und eine
Schattenabschirmung gegen den yY-Detektor verwendet wird (4).
Weitere Versuche zeigten, daB eine Vergr&Berung des MeBvolu-
mens von 1 1 auf 6 1, spdter 12 1, die yY-Intensitdt am Detek-
torort noch steigert. Zur Vermeidung einer Zdhlrateniiberla-
stung des Detektorsystems muf durch Filter die besonders in-
tensive niederenergetische Komponente ferngehalten werden.

Da mit zunehmender Gef&dBgrdBe die Randzonen wegen des nach
auBen abfallenden Neutronenflusses immer weniger zum GammafluB
am Detektorort beitragen, andererseits der Detektor im gleichen
Mafl von der aktiven Mittelzone weggedrédngt wird, gibt es ein
Optimum fiir die Gef&dfdimension. Diese Optimalisierungsrechnung
wurde wieder mit einem Neutronentransport-Code vom INR durch-
gefilhrt. Danach liegt der glinstigste Wert bei 40 - 50 cm Durch-
messer bzw. 50 - 100 1 Volumen. Eine experimentelle tberpriifung
steht aus Mangel an Probenmaterial noch aus.

Neben den Versuchen zur Minimalisierung der MeBzeit wurde das
Kalibrierungsproblem in Angriff genommen, Zwischen Linienin-
tensitdt im Spektrum und der Konzentration eines Elementes im
Probenmaterial besteht nur dann ein einfacher (linearer) Zu-
sammenhang, wenn die Probenmenge im fest vorgegebenen MeBvolu-
men und die radiale Neutronenintensitdtsverteilung konstant
bleiben. Dabei hdngt die FluBverteilung von Probenmenge und
-zusammensetzung ab. Nach derzeitigem Stand der Uberlegungen
missen beide Parameter, FluBverteilung und Probenmenge bzw.
Schiittdichte gemessen werden. Versuche zur Schiittdichtebestim-
mung liber eine y-Transmissionsmethode sind gerade begonnen wor-
den., Theoretisch hdngt die Transmission t von der Knollendich-
te Qk und dem Volumenanteil Vk/V in folgender Weise ab:
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t exp [?Wasser (L lk) + (?)k gk lk]
koo X
k' VvV = "k L
treten also in der Transmissionsgleichung nicht nur als Pro-

Die zwei Unbekannten der Schiittdichte ?S = @

dukt auf; sie miissen durch zwei (linear) unabhidngige Messungen -
beispielsweise mit zwei verschiedenen Y-Energien - bestimmt wer-
den. Aus den bisherigen Knollenfunden ist bekannt, daf die Gr&s-
se Qk zwischen 2 und 3 g/cm3 schwankt. Entsprechende Erfahrun-
gen {iber den Variationsbereich von Vk/V liegen nicht vor.

Als Alternativmdglichkeit zur Dichtebestimmung mit Transmissions-
messung wurde diskutiert, die Wertmetallgehalte nicht auf die
Probenmasse, sondern auf das Probenvolumen zu beziehen. Eine sol-
che Angabe ist unkonventionell, aber bei Wirtschaftlichkeitsbe-
trachtungen gerechtfertigt. Das Feststoffvolumen im MeBgefis

kann méglicherweise einfach durch eine Bestimmung der Chlorli-
nienintensitédt im Manganknollen-Einfanggammaspektrum bestimmt
werden, vorausgesetzt, daf der Chlorgehalt nur durch die Menge
des salzhaltigen Meerwassers definiert ist. Auch hierzu werden
Experimente vorbereitet.

3542.2 NEUTRONENPHYSIKALISCHE FRAGEN

H. Wirz, L. Buth
Einleitung

Im Institut flir Neutronenphysik und Reaktortechnik wurden um-
fangreiche theoretische Untersuchungen zum Neutronen- und Gam-
matransport sowohl flir die Bohrlochlagerstdttenprospektion als
auch fir die maritime Mn-Knollen-Prospektion durchgefiihrt (5).
Die untersuchten Probleme resultieren aus der Anwendung der
NAA-Methode und der prompten (n,y)-Methode zur Bestimmung des
Gehaltes an Erzen in sehr unterschiedlichen Lagerstédtten. In

beiden Fdllen wird ein Gammaspektrum gemessen, dessen Linien
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charakteristisch sind filir die Materialzusammensetzung des mit
Neutronen durchstrahlten Volumenbereiches. Aus der Intensitét
der elementspezifischen Gammalinien kann man bei einer bekann-
ten Neutronenverteilung Aussagen iber die Konzentration dieses
Elementes gewinnen.

Die nachzuweisenden Materialien sind Absorbermaterialien, die
thermische und unter Umstdnden auch epithermische Neutronen
einfangen. Sie werden demnach die Ortsverteilung (Profil) und
die Intensitdt der thermischen und epithermischen Neutronen be-
einflussen. Eine systematische Untersuchung der Einfliisse ver-
schiedener Parameter auf die Neutronenverteilung ist demnach
die Vorstufe zur Behandlung des Gammatransportes. Dabei zeigt
es sich, daB das Neutronenprofil und die absolute Intensitét
des Neutronenflusses stark von der Wasserstoffteilchendichte
(Feuchtegehalt) und - wenn die nachzuweisenden Materialien ei-
nen Einfangquerschnitt von mehreren barn haben - von der Kon-

zentration dieser Materialien abhé&ngen.

Behandelte Probleme
Im einzelnen wurden durchgefiihrt:

- Parameteruntersuchungen zum Neutronen- und Gammatransport
bei der Bohrlochlagerstdttenprospektion am Beispiel Mitter-
sill., Die Problemstellung gilt allerdings ganz allgemein und
kann unverdndert auf die Prospektion in anderen Bohrldchern
angewandt werden.

- Parameteruntersuchungen zum Neutronen- und Gammatransport
bei der Manganknollen-Prospektion. Bestimmung der Sammelbe-
hdltergrdBe, welche eine optimale Gammaz&hlrate der 8.99 MeV-
Nickelguanten an einem auBerhalb vom Sammelbehdlter sitzen-
den Detektor ergibt.
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Methoden zur Berechnung des Neutronen- und Gammatransportes

Zur numerischen Behandlung des Neutronentransportes wird das
eindimensionale SN-Transportprogramm DTK in Kugelgeometrie
(6) und das zweidimensionale Transportprogramm SNOW in Zylin-
dergeometrie verwendet. Die Variablen Ort, Energie und Flug-
richtung des Neutrons werden deskretisiert. Dabei wird das
Energieintervall O < E £ 10.5 MeV in 26 Gruppen dargestellt.
Diese Gruppeneinteilung entspricht dem Gruppenschema des ABN-
Satzes (7). Als Querschnittsatz (er beschreibt die m&glichen
Wechselwirkungsprozesse der Neutronen mit der Materie, in der
sie existieren) wird der Gruppensatz KFKINR verwendet (8). Die
Winkelabhdngigkeit des Neutronenflusses wird in Sy (sNOw) -
bzw. 88 (DTK) -Ndherung behandelt. Dies entspricht einer Dis-
kretisierung des halben Raumwinkels in 4 bzw. 8 Bereiche.

Bei der Behandlung des Gammatransportes wird der differenti-
elle ComptonstreuprozeB vernachldssigt. Dann kann der Gamma-

transport ebenfalls mit den verfiligbaren S, -Programmen behandelt

werden, Eine Vernachlidssigung des differegtiellen Comptonstreu~
prozesses fiilhrt zu physikalisch sinnvollen Resultaten, wenn je-
des Gammaquant nach einem Streuprozef aus dem betrachteten Ener-
gieintervall herausgestreut und eine Hineinstreuung von Gamma-
quanten aus Energiebereichen hdherer Energie in das betrachte-
te Energieintervall nicht beriicksichtigt wird. Flir die Messung

von GammapulshShenspektren bedeutet dies:

1) eine gute Diskriminierung der zu messenden Gammalinie gegen
den kontinuierlichen Untergrund (Bestimmung von Gammapeak-
intensité&ten)

2) die Energieaufldsung des Gammadetektors sollte im MeV-Be-

reich kleiner als 1 % sein.

Beide Bedingungen sind flir die zu prospektierenden Materialien
bel Verwendung von Ge (Li)-Detektoren erfiillt.
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Ergebnisse der Parameteruntersuchungen zur Wolframprospek-
tion in Mittersill

In Mittersill wurde die Intensitdt der verzdgerten Gammagquanten
der Reaktion

186W + n 187, % Y, 18754
1/2
mit T1/2 = 24 h und Ey = 686 keV gemessen. Da das Wolframiso-

top 186 sowohl thermische als auch epithermische Neutronen ein-
fdngt, sind sowohl thermische als auch epithermische Neutronen-
fliisse zu berechnen. Unter der Annahme, daf der Einfang der epi-
thermischen Neutronen durch die Resonanz im Absorptionsquer-
schnitt bei der Energie E = 18.8 eV verursacht wird, muB die
Intensitit des epithermischen Neutronenflusses bei der Energie

E = 18,8 eV bekannt sein.

Die Abhédngigkeit der Intensitdt und des FluBprofils der thermi-
schen und epithermischen Neutronen vom Wassergehalt und vom
Wolframgehalt des Gesteins wurde flir die beiden F&lle trocke-
nes Bohrloch und moderierendes Bohrloch untersucht. Die Neutro-
nenrechnungen wurden in Kugelgeometrie durchgefiihrt. Das Bohr-
loch wurde durch eine Kugel mit 70 mm Durchmesser approximiert.
Dabei wird das trockene Bohrloch durch Luft dargestellt, das
moderierende Bohrloch durch die in Mittersill benutzte Quell-
moderation, bestehend aus 1.2 cm Polydthylen (in der Bohrloch-
sonde) und einem Ringspalt von 0.5 cm HZO‘ Es wird angenommen,
daB die Gesteinsfeuchte und der Wolframgehalt im Gestein homo-

gen verteilt sind.

Die Annahme einer homogenen Verteilung des Wolframs im Gestein
ist bei der Bestimmung der Intensitdt der verzdgerten Gamma-
quanten der Energie 686 keV berechtigt, wenn die Dicke der Wolf-
framadern in der GrdBRenordnung 20 cm und mehr liegt. Die freie
Weglidnge der 686 keV Gammagquanten im Mittersillgestein betrdgt
nur ca. 4 cm. Damit reicht der bei der Messung erfaBbare Vo-
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lumenbereich nur ca. 20 cm tief in das Gestein hinein. Die
Neutronenintensitdten wurden fiir Hornblendefels berechnet.
Der Wolframgehalt und der Feuchtegehalt wurden auf Kosten

des Siliziumgehaltes variiert.

Mit den berechneten thermischen und epithermischen Neutronen-
fliissen wurde die am Detektorort (im Bohrloch, r = 0) zu er-
wartende Gammaintensitédt ¢Y (o) bei Berlicksichtigung des ther-
mischen und des epithermischen Neutroneneinfanges am Wolfram-
186-Isotop berechnet. Die Abb. 3542.4 und 3542.5 zeigen das

l | I I , l I Abb. 3542.4:
FluB der 686 keV Gam-

— 3 °/o ]
¢ (V&ﬁsec) &P magquanten fliir ein trok-
t

105 |— n/sec

- kenes Bohrloch als Funk-
tion des Wolframgehaltes
in Gewichtsprozent fir
L ] verschiedene Gesteins-
feuchten (Gewichtspro-
zent HZO)

1°/e H0
Ergebnis der Rechnungen.,
5.10%— —  Abb. 3542.4 zeigt den
Gammafluf im trockenen
4% H Bohrloch als Funktion

— — des Wolframgehaltes (in
J Gewichtsprozent) des Ge-

steins flir vier verschie-

005 °/o HO
ofb — dene Gesteinsfeuchten

| | | | l l | (Gew.% H,0). Der Abbil-

1 2 .3 A 5 6 —_> dung entnimmt man folgen-
Gew °/o WO3 des:

1) ¢Y ist stark von dem HZO-Gehalt (den man in der Regel nicht

kennt) des Gesteins abhingig;

2) Die Kurven zeigen eine negative Kriimmung und sind damit
schwach von der Wolframkonzentration abhdngig.
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[ [ | | | ] Abb. 3542.5:

B ) PhkbO FluB der 686 keV Gam-
¢ r/cnw sec . ,

L r( rysec> — maquanten fir ein mo-

. derierendes Bohrloch
107 — ] als Funktion des Wolf-
3% HQO .
| OOSV°H2O _ ramgehaltes in Gewichts-
prozent fiir verschiede-
— — ne Gesteinsfeuchten (Ge-

wichtsprozent Hzo)l

F- - Abb., 3542.,5 zeigt filir

-6 das moderierende Bohr-
510 -~ .
loch ¢Y als Funktion

| — des Wolframgehaltes fiir

verschiedene HZO—Gehal—

te des Gesteins. Der Ab~-

bildung entnimmt man:

-6 1) Die Kurven liegen

10 Gew °/o W03 — o
—_— nahe beieinander.

4 é £ i é é L Entsprechend gering
ist die Abhdngig-

keit von ¢Y von der Gesteinsfeuchte;
2) ¢Y ist eine fast lineare Funktion des Wolframgehaltes;

3) Die Gammaintensitdt ist betrichtlich h&her als fiir das trok-
kene Bohrloch.

Optimalisierungsuntersuchungen fiir Bohrlochprospektionsexperi-
mente zur Messung von prompten Gammagquanten

Der Gammadetektor, der mit der Neutronenquelle in einer Bohr~-
lochsonde untergebracht ist, muB gegen die schnellen Neutronen
und die Gammastrahlung der Quelle abgeschirmt werden. Fir ein
moderierendes Bohrloch (in Mittersillgeometrie) und filir den
Fall ohne und mit Quellabschirmung (bestehend aus 20 cm Wis-
mut und 20 cnm Polyéthyien) wurde die ortsabhingige Intensitét
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der schnellen Neutronen (E > 0.2 MeV) und der thermischen Neu-
tronen im Bohrloch berechnet. Tab. 3542.1 zeigt das Ergebnis
der Rechnung filir den Fall mit Quellabschirmung. In Spalte 4
dieser Tabelle ist die Neutronenquellstédrke einer Californium-

3 em 2%sec™! am Ort des Detektors

Quelle angegeben, wenn ¢S ¢ 10
sein soll. In der Spalte 5 ist die sich mit dieser Quellstdr-
ke ergebende Intensit&t der thermischen Neutronen am Detektor-

ort angegeben. Eine VergrdBerung der Dicke der Polydthylen-

Tab. 3542.1: Intensitdt der schnellen Neutronen (E > 0.2 MeV)
und der thermischen Neutronen fiir das Mittersill-

bohrloch bei einer Quellabschirmung von 20 cm Wis-

mut und 20 cm Polydthylen zwischen Quelle und De-

tektor
7 n
P o IR B | 0 (5 P2 ©
(cm) : n/cmzsec n/cmzsec ¢S < 103 -2 n/cmzsec
n/cm n/sec cm®sec
1 _ 2 3 4 5
44 5,8 1076 7,2 107°] 1,7 108 1,2 104
50 4,8 5,3 2,1 1,1
53 3,7 4,4 2,7 1,2
57 2,3 3,3 4,3 11,4
60 1,6 2,5 | 6,2 1,5
65 1,2 1070 2,0 8,3 108 1,7
70 5,8 107/ 1,3 1072 1,7 10° 2,2 10*

quellabschirmung liber 20 cm hinaus bringt librigens keine Inten-
sitdtsminderung bei den betrachteten Abstidnden zwischen Quelle
und Detektor, da ¢s von den aus dem Gestein einfliefenden Neu-
tronen bestimmt wird. Der Spalte 5 kann man entnehmen, daB auf-
grund der starken Ortsabhdngigkeit von ¢s die Verwendung einer
Quelle hoher Quellstdrke und Positionierung des Detektors in
groBen Abstdnden von der Quelle besser ist als die Verwendung
einer schwachen Quelle desselben Typs‘mit Verminderung des
Quellabstandes. Dies gilt unter der Voraussetzung, daB8 die
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Handhabung der Quelle keine Schwierigkeiten bereitet. Wenn
die Quellabschirmung weggelassen wird, erh8ht sich die Inten-
sitdt der schnellen Neutronen um etwa den Faktor 10,

Folgerung aus Punkt 5

Das Ergebnis der Untersuchungen zu Punkt 5 bedeutet, daBf wei-
tere experimentelle und theoretische Untersuchungen zum Neu-
tronentransport nétig sind. Jetzt liegen allerdings zweidimen-
sionale Probleme vor, deren theoretische Behandlung dadurch er-
schwert wird, daB der Abstand Quelle - Detektor groB gemacht
werden muf, Dies bedeutet, daB der Rechenzeitaufwand stark an-~
steigt. Deshalb sollte filir diese Untersuchungen die experimen-
telle Seite st&drker betont werden. Dazu miifte ein flexibles
Simulationsexperiment aufgebaut werden, welches die Messung
von axialen und radialen NeutronenfluBprofilen in Abhdngigkeit
von den die Neutronenintensitdt beeinflussenden Parametern ge-
stattet.

Ergebnisse der Parameteruntersuchungen zum Neutronen- und Gam-
matransport bei der maritimen Manganknollen-Prospektion

Zur Bestimmung des Nickelgehaltes der Mn-Knollen (typischer
58Ni benutzt.
Die charakteristischen Gammaquanten haben die Energie 8,99 MeV.

Wert ca. 1 %) wird die prompte (n,Y)-Reaktion am

Sie haben eine groBe freie Wegldnge (ca. 25 cm) in den in Frage
kommenden Materialien, da ihr Schwidchungskoeffizient My klein
ist, Damit erscheint die Verwendung groBer Bestrahlungsgeome-
trien vorteilhaft.

Zundchst wurde die optimale Sammelbehdltergr&Be bestimmt. Da-
zu wurden thermische NeutronenfluBprofile flir verschieden gros-
se Sammelbehdlter in Kugelgeometrie berechnet. Bei diesen Rech-
nungen wurde die Schiittdichte (Volumenprozent Knollen in der
Knollen-Meerwasseraufschiittung) und die Materialzusammenset-
zung der Knollen konstant gehalten. Abb. 3542.6 zeigt die Orts-
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Abb. 3542.6:
- I T | o s
103L-k+—[3ﬂ250n—ﬂ _ Ortsabhingigkeit des
_4 : Mn - Knollen l thermischen Neutronen-
510 E_&D=7cm# = . \
| | flusses flir verschieden

: KF“——-%P-Rabkmr dicke Manganknollenku-
' . 252
C

[ ! | gelschalen. Die f-
164r-¢”1 2 - Quelle ist von 0.5 cm
(Dgﬁgfg) Plexiglas und 0.5 cm Po-
|- .
° : lydthylen umgeben. Die
| Knollen sind von einem
2 r | i Wasserreflektor umgeben
16° !

|
— F— Mn-Knollen———,] -
D=175cm " . _
P Cgnguﬂe r__prRamqu abhdngigkeit des ther

1*0,5cm Plexiglas mischen Neutronenflusses
+05 » Polyathylen 30 . .
ol | i l fiir den Fall Schiittdichte
2 10 20 Taﬁﬁ—_’ 60 % (Volumenanteil der
Knollen 60 %, Wasser 40 %),

Mangangehalt der Knollen 23 %, filir verschieden grofSe Manganknol-

lenbehdlter. Der den Rechnungen zugrunde liegende Systemaufbau
war: 25ch—Quelle mit Radius 1.4 cm, 0.5 cm Plexiglas, 0.5 cm
Polydthylen, dann verschieden dicke Mn-Knollenkugelschalen mit
D=7, 12.5 und 17.5 cm Dicke, sowie ein Wasserreflektor. Der
thermische NeutronenfluB im Zentrum der Anordnung wird durch
die Quellmoderation bestimmt. Den EinfluB des Reflektors kann
man gut erkennen. Er bewirkt eine IntensitdtserhShung des ther-
mischen Flusses zum Rand der Mn-Knollen hin. Abb. 3542.7 zeigt
den mit den thermischen NeutronenfluSprofilen berechneten orts-
abhdngigen FluB der 8.99 MeV Gammaquanten. Fir die Entfernun-
gen Quelle - Detektor gréBer 35 cm ist der Intensitédtsgewinn
vernachlédssigbar (vergleiche Kurven 3 und 4). Der Durchmesser
des optimalen Sammelbeh&dlters wird damit zu 50 cm gewdhlt.

Flir diese Sammelbehdltergr6Bfe wurde der EinfluB verschiedener
Mn-Knollen-Erzgehalte und verschiedener Schiittdichten auf das
thermische FluBprofil und die Intensit&t der Neutronen unter-
sucht. Mit den berechneten thermischen Neutronenfliissen wurde

der FluB der 8.99 MeV Gammaquanten berechnet. Es ist nur der Ein-
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I ] | ]
Kurve!l : Mn-Knollenbereich
, -6 25¢R<95cm
10 Kurve2: 2,5¢R¢15 cm
Kurve3: 2,5¢R<20 cm
- Kurve4: 2,5¢R¢30cm
510 |— ¢\~m
%@n%ec
n/sec
167 f—
5-]68!—
2405 —
10
L 1 i |

r{cm

Abb, 3542,7: Ortsabhidngiger Fluf der 8.99 MeV Gammaguanten

fiir vier verschieden dicke Mn-Knollenkugelscha-
len bei einem Nickelgehalt der Knollen von 1 %

(Gewichtsprozent)

fang thermischer Néutronen zu berlicksichtigen, denn erstens
ist das Resonanzintegral von Nickel kleiner als o4 (25.3 meV)
und zweitens ist durch den hohen Meerwasseranteil im Knollen-

bereich das Verhdltnis ¢th/¢ grbBer als 10.

epi
Abb. 3542.8 zeigt die gerechnete Intensitdt des 8.99 MeV Gam-
maflusses fiir drei verschiedene Mn-Konzentrationen der Knollen
flir die zwei Schiittdichten 40 und 70 % als Funktion des Nickel-
gehaltes (Gewichtsprozent) der Knollen. Die Intensitdtswerte
gelten flir einen Abstand Neutronenquelle = Detektor von 20 cm.
Die Gammaintensitdt am Ort des Detektors ist eine lineare Funk-
‘tion des Nickelgehaltes. Sie hdngt sehr stark von dem Mangan-
gehalt und der Schiittdichte der Knollen ab.
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T Abb. 3542,8:
166 ————-Sdﬁﬂddﬂeég:; FluB der 8.99 MeV Gam-
. " X —
maquanten als Funktion
F—¢#r:20cm) — der Nickelkonzentration
%@z%@g fir zweli verschiedene
— n/sec -
Schiittdichten und ver-
-] schieden hohe Mangange-
halte (Gewichtsprozent)
— der Knollen
5.1 —-
—
167 Gew % Ni —
l l
1 2 3
SchluBfolgerungen

Als Ergebnis der Paramteruntersuchungen zur Lagerstdttenpro-
spektion mit neutroneninduzierter Gammastrahlung ergibt sich
flir die terrestrische Prospektion bei Unterscheidung zwischen

Aktivierungs- und prompter Gammamessung:

a) Aktivierungsmessung

Mit einer moderierenden Neutronenquelle erhdlt man eine

hohe Gammaintensitdt am Bestrahlungsort. Die Gammaintensi-
tdt ist weniger stark von der Gesteinsfeuchte abhdngig als
bei Verwendung einer nichtmoderierenden Quelle. Bei Ver-
wendung einer moderierenden Quelle wird der bestrahlte Vo-
lumenbereich verkleinert, damit erhdht sich die Empfindlich-
keit gegeniliber einer inhomogenen Materialverteilung. Fir
eine moderierende Quelle ist die Gammaintensitédt eine fast




lineare Funktion des Wolframgehaltes.

Zur Bestimmung der Konzentration des Elementes, dessen Gam-
malinien identifiziert werden, muf die Intensitdt der ther-
mischen und epithermischen Neutronen am MeBort der Gammain-
tensitdt bekannt sein. Die Neutronikgr&fBen hdngen von den
unbekannten Gr&Ren, Absorberkonzentration und Gesteins-
feuchte ab, wenn die Quellneutronen nur im Gestein abge-
bremst und thermalisiert werden.

b) Messung der prompten Gammastrahlung

Bei Verwendung einer 252Cf—Quelle der Quellstdrke Qn = 10
sec_l sollte der Abstand Quelle - Detektor mindestens 70 cm

9

betragen, damit wdhrend eines angenommenen Mefiintervalles

von ca. 7 Tagen keine Verschlechterung der Energieaufl&sungs-
eigenschaften des Gammadetektors auftritt. Die Intensitédt

der thermischen und epithermischen Neutronen am Ort des De~-
tektors sollte gemessen werden., Dazu mufl zwischen die Poly-
dthylenquellabschirmung und den Neutronendetektor eine Ab-

schirmung flir thermische Neutronen eingebracht werden.

¢) Maritime Prospektion von Manganknollen
Wenn die Schiittdichte und die Konzentration des Neutronen-
absorbers Mangan in den Knollen bekannt ist, kann der orts-
abhidngige thermische NeutronenfluBf rechnerisch bestimmt wer-
den., Damit kann aus der Messung der Intensitdt einer charak-
teristischen Gammalinie die zugehdrige Materialkonzentration

rechnerisch bestimmt werden.

3542.3 VERGLEICH AKTIVIERUNGSMETHODEN MIT RONTGENFLUORESZENZANALYSE
A. Lubecki

Die Untersuchungen zur Wolframbestimmung mittels radionukl!lidange-
regter Rontgenfluoreszenzanalyse, lber die friher bereits mehr-
fach berichtet wurde (1, 9), sind Im Berichtszelitraum unter natir-

lichen Bohrlochbedingungen durch Versuche in Mittersil!l fortgesetzt
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worden. Das MeBsystem wurde schon beschrieben (1), Nachfolgend
wird nur auf die wichtigsten Ergebnisse des Mittersili-Experimen-

tes eingegangen, da eine ausflihriiche Darstellung in elnem geson-

deren Bericht in Vorbereitung

1. MeBsbedingungen

Ist (10).

Zur Anregung der Wolfram~-Rdntgenfluoreszenzstrahlung wurde ei-
ne 57Co-Quelle mit einer Aktivitdt von ungefdhr 0.6 m Ci ver-

wendet. Die MeBgeometrie ist in Abb.

3542.9 gezeigt. Die Linien

a und b geben den durch Geometrie bedingten Mefbereich einer
Einzelmessung an. ¢ und d beziehen sich auf die Eindringtiefe
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2. Spektren und deren Auswertung

< <

der RSntgenfluoreszenz-
strahlung und stellen ei-
ne Abschdtzung dar, aus
welchem Bereich ungefdhr
90 % bzw. 99 % der Wolf-
ram-Ka-Intensitét kommen.

Abb. 3542.9:

Tatsdchliche MeBgeometrie

fir die ROntgenfluores-
zenzanalyse im Mittersill-

Experiment

Im Bohrloch wurden auf einer MeBstrecke von ungefdhr 9 m ins-

gesamt 72 Einzelspektren aufgenommen. Der registrierte Ener-
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giebereich reichte von ungefdhr 30 bis 130 keV. Die interessie-
renden Teile zweier typischer Spektren werden als Beispiele in
den Abbildungen 3542,10 und 3542.11 gezeigt. Die Wolfram-Ka—In-
tensitdt wurde filir jedes Spektrum nach einer 21-Punkte-Gl&ttung
und Untergrundkorrektur nach der Trapezmethode mittels Computer
ermittelt.

~950m

Pb-K,

n I

55 60 65 70 75 kel

Abb, 3542,10: Beispiel eines interessierenden Teils von Spek-

trum 25 aus dem Bohrloch Mittersill bei Pos.
95.0 m (die Blei-Ka—Intensitﬁt stammt von der
Abschirmung) .

Bohrloch-Wolfram—~Profil

Die ermittelte Wolfram Ka-Intensitat, bezogen auf die jeweili-
ge Position der Sonde im Bohrloch, ist aus Abb. 3542.12 zu er-
sehen (ausgezogene Punktkurve J). Das Konzentrationsbohrloch-
profil in % WO,, das von der Metallgesellschaft aus Bohrkern-
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~896m

Impulse
Kanal

8001

4001

-
t

55 60 65 70 75 KelV

Abb. 3542,11: Beispiel eines interessierenden Teils von Spek-
trum 70 aus dem Bohrloch Mittersill bei Pos.
89.6 m

analysen zur Verfiigung gestellt wurde, ist als mittlerer Kon-
zentrationswert normalerweise flir jeden Meter, an zwei Stellen
davon abweichend pro 60 bzw. 50 cm, in Abb. 3542.12 ebenfalls
eingetragen (ausgezogene Treppenkurve mit der Bezeichnung M. G.).
Zum Zweck eines direkten Vergleiches wurden die durchschnitt-
lichen Wolfram—Ka—Intensitéten fir diese Bohrlochbereiche eben-
falls ermittelt. Der Zusammenhang zwischen der Wolfram-Ka-In—
tensitdt und der Wolfram—-Konzentration kann dann durch nach-
folgende Formel erhalten werden:

4 K.C
g+ (1l -q) ¢« C

J (1)

Darin bedeuten:
C = die Gewichtskonzentration Wolfram im Gestein
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Abb, 3542.,12: Bohrlochprofile
J - Intensitédt der gemessenen w—Ka-Strah—
lung
M, G. - Wolfram-Konzentrations-Bohrlochprofil
der Metallgesellschaft, gewonnen durch
Bohrkernanalyse
RFA - Wolfram-Konzentrationsbohrlochprofil,
ermittelt vom LIT durch direkte Bohr-
lochvermessung mittels RO&ntgenfluores-
zenzanalyse
q = Koeffizient, der vom Massenabsorptionskoeffizient des Ge-

steines und von der MeBgeometrie abhidngt (er wurde theore-
tisch als Durchschnittswert zu 0.0712 abgeschédtzt)

konstanter Koeffizient, der von fir die Methode spezifi-

schen Konstanten, von der Mefgeometrie und von der Inten-
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sitdt der Primdrstrahlung abhdngig ist (er muB experimen-
tell ermittelt werden)

Zur Berechnung der Wolfram-Konzentrationen aus den W-Ka-In—
tensitdten wurde angenommen, daf flir eine beliebige Stelle
die Wolfram~-Konzentration bekannt sei. Ausgewdhlt wurde Posi-
tion 91 - 92 m, der 2zugehOrige Konzentrationswert wurde aus
der M.G.~Kurve entnommen.

Damit lieB sich K aus Gleichung (1) errechnen. (K = 14218).
Als ndchster Schritt konnten dann auch die W-Konzentrations-
werte flir die anderen Bohrlochpositionen bestimmt werden. Die
Ergebnisse sind in Abb. 3542.12 durch die gestrichelte Trep-
penkurve (RFA) dargestellt.

Fehlerbetrachtung

Aus Gleichung (1) folgt:

- 1/2
oc = (22 4+ ca-orsq 2+ (@ sx)?) (2)

Darin bedeuten:
oC = absolute Standardabweichungen von C

83, 6q und 8K = relative Standardabweichung von J, q und K

J = durchschnittliche Intensit#t fiir einen gegebenen Abstand
L im Bohrloch
s = 1+ (-1 .¢c"!
q

Es kann abgeleitet werden, dasB 6§J wie folgt ausgedriickt wer-

den kann: Jb
§F = (%; . ___:_ﬁJL) (3)
J

Darin bedeuten:
AT = durchschnittliche Lidnge der Bohrlochstrecke, aus der durch
eine Einzelmessung von J eine Information gewonnen wird
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Sb = durchschnittlicher Untergrund unter dem W-K -Peak
Der EinfluB der Schwankungen der chemischen Zusammensetzung
der Matrix wurde flir 8g zu 0.0155 abgeschdtzt. Der S§K-Wert
kann abgeschdtzt werden zu 6K = 635, wobei 638 ebenfalls durch
Gleichungen (3) gegeben ist. Jg ist der Standardbezugspunkt im
Bohrloch (91 bis 92 m). Als Ergebnis sind in Tabelle 3542.2
die wichtigsten interessierenden Zahlenwerte zusammengestellt.

Man sieht durch Vergleich der Spalten 6, 7 und 8, daf tiiber
ocgesamt hauptsdchlich die Genauigkeit der Bestimmung von K
entscheidet. Aus den Spalten 6 und 7 kann man erkennen, daB
der EinfluB der Matrix vernachldssigbar ist, wenn man Schwan-
kungen in der Zusammensetzung zwischen reinem Sio2 einerseits
und eisenreichen Gesteinen andererseits zugrunde legt. Die
Nichtiibereinstimmung zwischen den Metallgesellschaft-Werten
und der R&ntgenfluoreszenzanalyse flir die Position 89.4 bis
90 m kann von ungleichm&Bigen Verteilungen des Wolframs im
Gestein herriihren. Es ist denkbar, daB die Wolframkonzentra-
tion in dem von der Metallgesellschaft analysierten Bohrkern
von dem in der Umgebung dieses Bohrkerns im Bohrloch gemes-

senen Wert abweicht.

Schlugfolgerungen

Die in Abb. 3542.12 und in der Tab. 3542.2 gezeigten Resulta-
te lassen die ROntgenfluoreszenzanalyse als aussichtsreiche
MeBmethode zur Wolfram-Bohrlochprospektion erscheinen. Es
miissen jedoch noch weitere Verbesserungen vorgenommen werden.

Dazu gehdren:

a) Entwicklung einer neuen Sonde mit optimiertem Detektor
und Abschirmung zur kontinuierlichen Vermessung eines

Bohrlochprofils
b) grundsdtzliche L8sung des Standardisierungsproblems

c) "on-line" - Datenauswertung



Tab., 3542.2:
i9hrlochposi- % WO, J 5] % WO, oC(3WO3) 0C ($WO,) ccgesamt
son (m oo | Bl ® | ueay | (our Statfetic) (Seatietttes | (omel (4) voln
(6q = 6K = 0) | berticksichtigt)| Perucksichtigt)
(6K = 0)
2 3 4 5 6 7 8
89.4 - 90 2.30 2842 1.35 4.34 0.085 0.110 0.30
90 91 1.10 1475 4.19 1.03 0.049 0.052 0.23
91 92 2.20 2838 2.21 | Standard- - - -
wert
92 93 2.10 2635 2.37 2.01 0.056 0.064 0.25
93 94 1.20 1813 3.42 1.30 0.049 0.052 0.23
94 95 0.85 1275 4.83 0.88 0.045 0.047 0.22
95 96 0.30 845 7.25 0.56 0.044 0.044 0.21
96 97 0.30 444 |13.75 0.29 0.042 0.042 0.21
97 97.5 0.50 1273 4.84 0.88 0.045 0.047 0.22
97.5 - 98.2 0.30 601 0.39 0.042 0.042 0.21

...8L_
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3542.4 MESS-SYSTEMKUHLUNG
K. Hain

Die im ersten Berichtshalbjahr in Angriff genommene Detailkon-
struktion eines Versuchskryostaten wurde abgeschlossen und die

Fertiqung in Auftrag gegeben.

Die Konstruktion des Kryostaten, Abb. 3542.13, erfolgte in enger
Abstimmung mit dem Detektorhersteller und mit dem Ziel, einmal
eine fir den spidteren Anwendungsfall reprdsentative Ausfihrungs-
form zu finden und zum anderen jedoch noch ausreichende Mdglich-
keiten flir zus&dtzliche, vergleichende Untersuchungen zu schaffen.
Aus diesem Grunde wurde noch eine weitere Kﬁhlméglichkeit durch
fl. Stickstoff vorgesehen, die auBerdem in bestimmten Transport-
fdllen eingesetzt wird.

Mit zwei flir die Lieferung der maschinellen Kiihleinrichtung in
Frage kommenden Herstellern konnte ein Ubereinkommen iiber die
leihweise Uberlassung eines kompletten Kilhlaggregates getroffen
werden. Beide Maschinen, von denen inzwischen eine eingetroffen
ist, sollen nun mit dem Versuchskryostaten und einem Detektorkri-
stall einem sorgfdltigen technisch/physikalischen Eignungstest

unterzogen werden.

3542,5 SCHLEPPSONDEN
G. Bdhme, V. Prech, H. Ried
1. Entwurf einer Schleppsonde fiir in-situ-Analysen von Mn-Knollen

Zur Demonstration und Erprobung des in-situ-Analysen-Verfahrens
unter echten Einsatzbedingungen erscheinen die im 1. Halbjah-
resbericht 1972 genannten Trigersysteme Schwebekdrper und BAB-
COCK-Probennehmer nicht geeignet, da sie entweder noch nicht
verfilgbar oder fiir die Anwendung der hydraulischen Probenfdr-
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Abb. 3542.,13: Versuchskryostat

dertechnik ungeeignet sind.

Deswegen wurde zu Beginn des Berichtszeitsraumes ein schlit-
tenfdrmiges Trdgergestell konzipiert (Abb. 3542.14), das

auf dem Meeresboden gleitend durch ein Schleppkabel gezogen
wird,

Bei diesem Konzept wird ein Separator zum Abtrennen der Mn-
Knollen von Meerwasser und Tiefseeton n&tig, der relativ un-
empfindlich gegen die beim dauernden Kontakt mit dem Meeres-
boden unvermeidlichen horizontalen und vertikalen Beschleu-
nigungen ist. Der nunmehr gewédhlte zylindrische Absetzbehdl-
ter mit vorgeschalteter Verzdgerungsstrecke und zu dffnender
Bodenklappe auf der Saugseite der FOrderpumpe scheint dafiir
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die beste Ldsung zu sein., Die librigen Prinzipien bleiben im
wesentlichen unverdndert.

Hydraulisches Erprobungsprogramm flir Saug~ und Separatortechnik

Auf der Basis des Schleppschlitten-Entwurfes der Mn-Knollen-Son-
de wurde das hydraulische Fdrdersystem neu ausgelegt und ein
Programm zur Erprobung der Saug- und Separatortechnik ausgear-
beitet.

Sdmtliche Bauelemente fiir die zugehdrige Versuchseinrichtung
wurden beschafft (FSrderpumpe, Saugriissel, MeBtechnik, Wasser-
becken) bzw. konstruiert und in verschiedenen Werkstédtten des
Zentrums hergestellt (Rohrleitungen, 2 Separatoren, Saugdilisen
verschiedener Form).

Gegen Ende des Berichtszeitraumes war die Versuchsanordnung flir
orientierende Vorversuche nahezu fertig aufgebaut (Abb. 3542.,15).

Abb., 3542.15:
Hydraulischer Versuchsstand

zum Manganknollenanalysen-
system

Die Vorversuche sollen die
Wirksamkeit des Separators
und der verschiedenen Saug-
diisenformen kl&ren. AuBer-
dem sind erste Informatio-
nen zum Leistungsbedarf der
Saugpumpe zu erwarten,

Danach sind gemeinsam mit der GKSS Schleppversuche in Wasserka-
ndlen zur Vervollstdndigung der Kenntnisse iber die Saugpara-

meter vorgesehen,
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3542.6 BOHRLOCHSONDEN

1. Sonden fiir die Exploration von Mineralseifen-Lagerstédtten
A. Suppan

Die diesbezlglichen Arbeiten Im Berichtszeltraum umfaBten ei-
ne Durchflihrbarkeitsstudie zu den Bohriochsonden, den Analy-
senverfahren und den Einbringtechniken belm Einsatz von Bohr-
lochsonden. Ein Konzept fUr die nuklearen Methoden bei der Ex-
ploration von Mineralseifen in Schelfgebieten einschiieBlich

der zugehdrigen "off-shore"-Technliken wurde erarbeitet.

Neben physikalischen Parametern, die fiir die Wahl eines geeig-
neten Analysenverfahrens maS8gebend sind, ist - wie die Uber-
sicht (Abb., 3542,16) zeigt - die Konzeption der Analysenmetho-
den und Anwendungsverfahren von verschiedenen technischen Be-
dingungen, die sich gegenseitig beeinflussen, abh&ngig. Die
Eignung der einzelnen Verfahren ergibt sich aus der Bewertungs-
tabelle 3542.3 unter Berlicksichtigung der gestellten techni-
schen Anforderungen

- Einsatz in Meerestiefen von 2 bis 200 m

- Erforderliche Eindringtiefe bis 50 m

- Genauigkeit und Zuverldssigkeit der MeBergebnisse

~- Unabhédngigkeit von der Meeresbodengeologie

- Einfache Handhabung

- Robustheit und Unempfindlichkeit im Einsatz, auch bei un-
glinstigen Witterungsbedingungen

- Vielseitigkeit der Geréte

- Geringe Transportgewichte und geringer Platzbedarf.

Die Abbildungen 3542.17 und 3542.18 zeigen ein Explorationssy-
stem, das allen Anforderungen gerecht werden kann. Es besteht
aus folgenden Grundgerdten, die je nach Bedarf und Anwendungs-

verfahren durch Zusatzgerdte ergédnzt werden:



Abb. 3542.16:

Ubersicht iber Verfahren und Techniken

Nukleare Analysenmethoden

Réntgenfluoreszenzanalyse

prompte Einfanggamma-Spektroskopie

l

Aktivierungsanalyse

Aktivierungsanalyse
Abklingzeiten bis
zu einigen Minuten

Aktivierungsanalyse
Abklingzeiten von ei-
nigen Minuten bis meh-
rere Stunden

]

]
in-situ~Verfahren

|
| !

Einbringen der direktes Ein-
Sonde in vorbe- spiilen oder Ein-

reitete Bohr- vibrieren der
l6cher Sonde

Probennahmeverfahren

|
| [ T
Rammen Vibrieren Splilen
L | |

—
[kernbohren]
|

|
LSpﬁlbohren]
]

I
Arbeitsebene Hubinsel

lArbeitsebene Schiff1

mit Auftriebskdrpern versehene Spillbohranlage

mit Eignung flir Kernbohren

Bohrlochsonde in Modulbauweise, geeignet fiir
"Probennahmeverfahren"

"in-situ"~ und

Zusatzeinrichtung filir Analysen von Bodenproben

Gerdte~ und Elektronik-Container

Ve



Tab. 3542.3: Mdgliche Einbringtechniken (physikalische Parameter bleiben unberiicksichtigt)

Ré&ntgenflu-
oreszenzana- Verzdgerte
lyse, prompte Aktivierungs-—
Sonden— |Einbringmetho- |} Charakt. Bohxr- bzw. Einfang-y- analyse (mit
einsatz |de der Bohr- Eindring- | Einbringtech- | Plattform Schiff Spektroskopie, | Abklingzeiten
lochsonde tiefe (m) nik verz8gerte Ak- | von einigen
Wassertiefe =30 30- | =30 30~ | tivierungsana- | Minuten bis
300 300 { lyse (mit Ab- zu mehreren
klingzeiten Stunden
bis zu einigen
Minuten
8 Rammen + - - - ++ o]
151) Einvibrieren 0 - + + ++ ++
Einbringen der 1)
Sonde in vorbe- 50 Einsplilen + - - + ++ ++
reitete L&cher
Kernbohren + - - o} ++ ++
50 Splilbohren ++ - - ++ ++ ++
in-situ
Direktes Ein- 81) Einvibrierenz) 0] - - 0 ++ -
bringen der Sonf 1)
de in den Boden 8 Einspililen 0 - + + ++ -
1) i
50 Spiilen 0 - + + ++ +
Proben-
nahme - 10 Kernbohren ++ - - ++ ++ ++
50 Splilbohren ++ - - + ++ +
++ gut geeignet; + geeignet; 0] mdglich; - ungeeignet
1)

Diese Eindringtiefen k®nnen nur bei weichen Sedimenten erreicht werden. Bei stark verfestigtem Un-
tergrund sind diese Verfahren nicht anwendbar.

2
) Wegen der StoBempfindlichkeit der Sonde nur nach Umkonstruktion der Sonde m&glich.

S8
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- Spililbohranlage

- Bohrlochsonde

- Analyseneinrichtung
- Gerdtecontainer

- Elektronikcontainer

Abb., 3542.17:
Explorationssystem fir

grbBere Wassertiefen

Die Splilbohranlage ist
ein vollhydraulisches,
fernbedienbares Bohr-
gerdt, das fir Unter-
wasserbetrieb geeignet

ist und sowohl zum Kern-
fouenet e X bohren als auch zum Spiil-
bohren eingesetzt werden
kann. Sie besteht aus dem
mit Auftriebskérpern und

Sptbohranoge ﬂ ' ; ; ‘ drei hydraulisch einstell-

baren Stilitzen ausgestatte-

ten Absetzgestell, dem fiir
den Transport schwenkba-
ren Mast, dem Bohrgestdn-

‘\\ﬂmf// a: gemagazin mit Einschwenk-
vorrichtung fiir Bohrstangen, dem am Mast in vertikaler Richtung
beweglichen, schwenkbaren Bohrkopf. Um Kraterbildungen an der
Bohransatzstelle zu vermeiden, ist die Bohranlage mit einem ca.
10 m langen Standrohr ausgeriistet, das beim Aufsetzen des Bohr-
gerdtes einvibriert wird. Bei Benutzung des Bohrgerdtes als Pro-
bennehmer wird am Bohrkopf die Absaugleitung flir das Bohrklein

angeschlossen,

Wird die Bohranlage bei Anwendung der in-situ-Methode in flachen
Gewdssern eingesetzt, so ist der Abschirmbeh&dlter fiir die Neu-

tronenquelle schwenkbar am Grundrahmen des Bohrger&dtes angelenkt
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Aktivieren Standzeit Messen Abb. 3542.18:
Explorationssystem

fiir Flachwasser

und kann fiir die Mes-
sungen nach Anheben
der Bohrgerdtegrund-

platte mittels der

hydraulischen Stiit-

zen genau liber das
Bohrloch geschwenkt

werden.

Bei der ROntgenflu-

k L/‘\‘lunﬂﬂoﬂmhf

oreszenzanalyse, promp-

o —
. ’ ‘ .'-‘--A,— .
““F'r—'

ten Einfanggamma-Spek-
troskopie und der verzdgerten n,y-Aktivierungsanalyse mit Ab—
klingzeiten zwischen Aktivierung und Messung von einigen Sekun-
den bis zu mehreren Minuten kann die Sonde nach Ziehen des In-
nenbohrers direkt ins Bohrgesténge abgesenkt und die Analyse wdh-
rend des Ziehens des Bohrgestdnges kontinuierlich oder diskonti-
nuierlich durchgefilhrt werden. Bei der verzdgerten Aktivierungs-
analyse mit Abklingzeiten von mehreren Stunden muf das Bohrloch
verrohrt werden,

Die Sonde entspricht der bereits optimierten terrestrischen Bohr-
lochsonde (Abb. 3542,19 und 3542.20). Sie ist in Modulbauweise
ausgefithrt, d. h., sie besteht aus abgedichteten zylindrischen
Baueinheiten wie Quellen-, Abschirm-, Detektor-, Kiihlungs- und
Elektronikteil, die {iber einheitliche Schraubverbindungen, je
nach den Erfordernissen, in verschiedener Reihenfolge dicht mit-
einander verbunden werden. Dadurch ist es m6glich, mit Einheits~-
bauteilen alle Analysenverfahren (in-situ- und Probennahmever-
fahren) und Analysenmethoden (R6ntgenfluoreszenzanalyse, promp-
te n,y-Analyse und verzdgerte Aktivierungsanalyse) durchzufiih-
ren, Welche der Methoden jeweils angewandt werden kann, hédngt
von den zu explorierenden Elementen ab.
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Abb. 3542.19:

Bohrlochsonde

mit Kélteaggre_
gat

cABLE |
SOCKET

ELECTRO- |
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Abb. 3542.20:
Bohrlochsonde
it Schmelz-

kryostat
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= dem Probenmagazin und
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Abb. 3542.21:

Analyseneinrichtung

Die Analyseneinrichtung
(Abb. 3542,21) ist auf ei-
nem Grundrahmen montiert

und kann zum Transport in

einen Gerdtecontainer ein-

geschoben werden. Zum Ein-

satz kann sie entweder auf

dem Grundrahmen des Bohrge-

rites montiert oder auch ge-

trennt aufgestellt sein. Sie

besteht aus

dem Abschirmbehdlter fiir
die Neutronenquelle, der
sowohl filir den Sonden-
als auch den Probenanaly-
senbetrieb geeignet ist

der Spililpumpe mit Motor
dem Steuerblock

dem Dosiergerdt

Der Elektronikcontainer ist wasserisoliert und vollklimatisiert

und enthdlt neben einem Arbeitsplatz und dem Stromversorgungs-—

aggregat die Auswerteelektronik, bestehend aus Digital-Analog-

wandler, Vielkanal-Analysator, Kontroll-Display, Speicher,

Kleinrechner und Ausgabeeinheit.

In Zusammenarbeit mit der Bundesanstalt filir Bodenforschung (BfB)

wurden in diesem Berichtszeitraum die Voraussetzungen dafiir ge-

schaffen, daB 1974 marine Explorationsversuche mit einer Bohr-

lochsonde durchgefiihrt werden k&nnen. Als Bohrgerdt soll ein
bei der BfB vorhandenes "Geodoff"-Vibrationskernbohrgerit der
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Firma Stork, Haarlem, zum Einsatz kommen. Mit der Firma Stork

wurde Verbindung aufgenommen, um dieses Ger&dt den Anforderungen
anzupassen,

Laborversuchseinrichtung fiir Mineralseifen-Exploration
A. Suppan
Zur Untersuchung der physikalischen Grundlagen bei der marinen
Exploration von Schwermineralseifen wurde eine Versuchsanord-
nung geplant (Abb. 3542.22), die Versuche unter weitgehend den
natiirlichen Gegebenheiten angepaBten Verh&dltnissen erlaubt.
Schwenk - .
vorrichtung — Plexiglasrohr
schwenk - ]
lagerung ~—+—————— Behilter
—Kunststoffrohr
Grundrahmen
~~~~~~~ normaler Sand
-—qufbereiteter Sand
¢ Sediment
L T _Seewasser
} \*—Detektor
Kryostat ——— [ T

\

|

Abb, 3542,.22: Vorrichtung zur Durchfiihrung wvon Bohrlochexpe-

rimenten
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Sie besteht aus einem in einem Grundrahmen drehbar gelagerten
Behdlter mit einem Durchmesser von 1400 mm und einer H&he von
1500 mm, einem konzentrisch im Beh&dlter angeordneten Plexiglas-
rohr von 75 mm Innendurchmesser, einem gleichfalls konzentrisch
einsetzbaren Kunststoffrohr von 700 mm Innendurchmesser, einer
Schwenkvorrichtung flir den Behdlter und einem gegeniiber dem
Behdlter vertikal verschiebbaren Detektor, dessen Finger zu-
sammen mit dem Plexiglasrohr durch einen Faltenbalg gegeniiber
der Umgebung abgedichtet ist.

Prospektionsvorhaben Mittersill
L. Bdsch, R. Wolf

Zu Beginn des Berichtszeitraumes waren alle fiir die geplanten
Prospektionsversuche im Scheelitvorkommen Mittersill erforder-
lichen Gerdte von den Herstellerfirmen angeliefert worden. In
der RBT-Technikumshalle wurden diese Gerdte in der am Versuchs-
ort vorgesehenen Anordnung aufgebaut, so daB die Experimenta-
toren unter praxisnahen Bedingungen die Gesamtanordnung iber-
prifen und sich mit der Handhabung der Ger&dte vertraut machen

konnten.

Nach erfolgreichem AbschluB dieser Arbeiten erfolgte der Ab-
transport der Ger&dte am 21, 8. 1972,

Die Aufbauarbeiten im Westfeldstollen des Scheelitvorkommens
Mittersill zeigten, daB in ihren Abmessungen kleine Gerdte
und zugstarke, geldndegdngige Fahrzeuge die Arbeiten wesent-
lich erleichtern kd&nnen.

Wdhrend der Mefiphase traten zundchst Schwierigkeiten auf, die
in erster Linie auf extrem hohe Luftfeuchte, starke Verschmut-
zung durch teilweise nassen Boden und eine den harten Berg-
werkseinsatz nicht voll gerecht werdende technische Einrich-

tung zuriickzufiihren waren.
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Nach Beseitigung dieser anfédnglichen St8rquellen konnte das
vorgesehen MeBprogramm zligig durchgefilhrt werden (vgl. PACT
3542.1).

Dieser erste Geldndeinsatz einer Bohrlochsonde mit nuklearer
MeBtechnik zeigte einige Schwachstellen bei den technischen
Einrichtungen auf. So ist bei einer Weiterentwicklung vor
allem den hohen Luftfeuchtigkeitsgehalten sowie der grofien
Verschmutzungsgefahr Rechnung zu tragen. Einfache Handhabung
und unkomplizierte Gerdte sind weitere, aus den Versuchen re-
sultierende Forderungen.

Positiv zu bewerten ist neben dem eingesetzten TeufenmefBver-
fahren (MeBrolle) der Aufbau der Bohrlochsonde aus einzelnen
Bauteilen zu einem flexiblen MeBinstrument.

Eine Verwertung der bei den Prospektionsversuchen gewonnenen
Erfahrungen erfolgte bereits bei der unter 4. angefiihrten Wei-
terentwicklung der Bohrlochsonde zu einem leistungsf&higen
terrestrischen Bohrlochsonden-Analysengeréit.

Weiterentwicklungen

L. Bbsch, R. Wolf

Bohrlochsonden-Analysengerét

Aufbauend auf den Mittersill-Erfahrungen wurde gegen Ende
des Berichtszeitraumes mit den Vorarbeiten fiir die Schaffung
eines vielseitig einsetzbaren Analysensystems fir die Pro-
spektion und Exploration terrestrischer Lagerstdtten begon-
nen. Damit sollen sowohl Bohrlochmessungen sowie Bohrkern-
und Gesteinsprobenanalysen mdglich sein.

Die Grundbausteine dieses Systems sind:
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- n-Quelle mit Abschirmbehdlter
- Ge(Li)-Detektor mit Kryostat
- FOrdergerét

- Auswerteelektronik

- Versorgungseinrichtung

Sie sind in leicht transportablen 10/8-ISO-Containern un-
tergebracht und koénnen weitgehend unabhdngig von den jewei-
ligen Umweltbedingungen betrieben werden.

Kontakte zu in Frage kommenden Lieferfirmen wurden aufge-
nommen, und mit der BfB wurden Gesprédche iliber den ersten ge-
planten Einsatz des Systems gefiihrt.

RFA-Bohrlochsonde

Die Versuche in Mittersill haben gezeigt, daB eine RFA-
Bohrlochsonde leichter optimiert werden kann, wenn sie nicht
auf Komponenten aufbauen muf, die auch filir die Neutronenbe-
strahlungs~Analysenverfahren einsetzbar sind. Deswegen wur-—
de gegen Ende des Berichtszeitraumes mit der Planung einer
separaten RFA-Bohrlochsonde begonnen, die ggf. Teil des in
4,1. beschriebenen Systems werden kann.

IN-VIVO-AKTIVIERUNGEN IN DER MEDIZIN

G, Seiler

Im Berichtszeitraum wurden in weiteren Literaturstudien und in Ge-
sprichen mit Medizinern die M&glichkeiten einer Aktivierungsana-

252

lyse im Kd&rper mit Cf untersucht. Etwa 10 % der Bevdlkerung in
der BRD leiden an Osteoporose (eine Form der Entmineralisierung im
Skelett). Auch in Verbindung mit bestimmten anderen Krankheiten
(z. B, Nierenerkrankungen) tritt eine Anderung des Mineralgehal-

tes der Knochen auf (im allgemeinen ein Absinken). Fir diese Er-
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krankungen geeignete Diagnoseverfahren, die ohne eine schwierige
Biopsie der Knochen durchgefiihrt werden kénnen, zu entwickeln, er-
scheint daher bésonders wichtig, Die herkdSmmlichen R&ntgenmethoden
sind nicht geeignet, da sie erst bei weit fortgeschrittenem Krank-
heitsstadium eine Verdnderung anzeigen., Mit Hilfe verfeinerter R&nt-
gen-Verfahren und Absorptionsmessungen mit Gamma-Strahlen k&nnen gu-
te Teilergebnisse erzielt werden. Diesbeziligliche Entwicklungen sind
jedoch noch nicht so weit fortgeschritten, daB schon Standardverfah-
ren angeboten werden k&nnen.

Die Neutronenaktivierungsanalyse, die seit einigen Jahren beispiels-
weise fir GanzkOrperanalysen an mehreren Stellen im Ausland als In-
Vivo-Methode entwickelt wird (1), verspricht flir gezielte Mineral-
gehaltsbestimmungen bei Teilk&rperbestrahlungen einen erfolgreichen
Einsatz. Im Rahmen unserer Untersuchungen sollen zundchst die Kon-
zentrationen von Kalzium und Phosphor in der Hand bestimmt werden.

Dies kann unter Verwendung von 252

Cf durch Aktivierung mit thermi-
schen bzw. schnellen Neutronen erreicht werden. Die gleichzeitige
Bestimmung von Kalzium und Phosphor kdnnte zeigen, inwieweit die
Konzentration dieser Hauptkomponenten des Knochens bei.Verénderungs-
prozessen korreliert sind und inwieweit Unterschiede zwischen gesun-
den und kranken Personen auftreten. Die bisher verfligbaren Verfahren
kdnnen solche Aussagen nicht liefern, da Einzelelemente damit nicht

erfaft werden kdnnen. -

Fiir die beabsichtigten Teilk&rperbestrahlungen einer Hand muB ge-
wdhrleistet sein, daB ein geniigend genaues Mefisignal bei noch ver-
tretbarer Strahlenbelastung des Patienten erhalten wird. Diesbezlig-
lich werden zur Zeit theoretische Abschdtzungen durchgefiihrt. Es
darf erwartet werden, daB bei Verwendung optimaler Bestrahlungs-

und Mefbedingungen (plattenfdrmige Quellen, groBe NaJ-Detektoren)
brauchbare Analysenwerte erhalten werden k&nnen, ohne daB die Strah-
lendosis den entsprechenden Wert fiir beruflich strahlenexponierte
Personen nicht Uberschreitet.
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