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Der vorliegende Jahresbericht beschreibt die Ergebnisse der Arbeiten,
die von den Instituten und Abteilungen der GfK im Rahmen des Pro-
jektes Actiniden 1973 durchgefiihrt wurden.

This annual report describes the results of activities of the Actinide
Project performed by Institutes and Departments of GfK in 1973.
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Uberblick

Das Projekt Actiniden (Leiter: Dr. G, HOhlein) wurde am
1.17.1971 mit dem Ziel der "Entwicklung von Verfahren zur
Herstellung und Anwendung der Actiniden" gebildet. Dahel
wurden die in verschiedenen Instituten und Abteilungen seit
1967 laufenden Arbeiten auf dem Gebiet der Actinidenchemie
zusammengefaBt und anwendungsorientierte Entwicklungsarbei-
ten neu in das Programm aufgenommen. Die Abwicklung sollte
nach einem Stufenplan, der sich am erkennbaren Bedarf ent-
sprechender Actinidenelemente orientierte, erfolgen. In der
ersten Stufe, die die Jahre 1971 und 1972 umfaBte, sollte
gepriift werden, inwieweit ein derartiger Bedarf sichtbar und

welches Potential einer Anwendung vorhanden ist.

Die Arbeitsergebnisse (KFK 1456, 1544, 1656, 1788) und Studien
der ersten Projektstufe zeigten, daB von einer Gewinnung der
Transurane und dementsprechend vom Bau entsprechender Anlagen
abgesehen werden kann. Lediglich die Verfahrensentwicklung zur

Herstellung von biomedizinisch reinem 238

Pu zeigte ein geniligend
grofes Potential, das eine Weiterbearbeitung rechtfertigte.
Die aufgenommenen, anwendungsorientierten Arbeiten zeigten sich

erfolgversprechend.

Ab 1.1.1973 konzentrieren sich die F u E-Arbeiten auf die An-
wendung von Actiniden und kerntechnischen Methoden in den iber-
geordneten Bereichen "Verbesserung der Lebens- und Umweltbe-
dingungen" und "Versorgung mit mineralischen Rohstoffen". Die
Zielgebiete liegen damit nicht im Bereich der Kerntechnik. Aus
ihr stammen jedoch die Methoden und Verfahren, deren gezielte an-
wendungsnahe Entwicklung Bestandteil des den Arbeiten der GfEK
zugrundeliegenden "4, Atomprogrammes" ist.



Entsprechend der Aufgabenstellung ist das Projekt in zwei
Teilprojekte mit je mehreren Vorhaben gegliedert:

- Biotechnik und Strahlenmedizin
- Risikobetrachtung iliber den Einsatz von 238Pu in bio-
medizinischen Systemen
= Transurane fir biomedizinische Systeme
- Technologie der Energiequellen

- Neutronenquellen in Therapie und Diagnostik

- Exploration von Erzlagerstdtten
- Analyse unterirdischer Lagerstétten
- Analyse von Oberfldchenlagerstidtten
- Erzaufbereitung

Der vorliegende Bericht folgt dieser Gliederung.




3100 BIOTECHNIK UND STRAHLENMEDIZIN

3110 ENERGIEQUELLEN FUR BIOMEDIZINISCHE SYSTEME

Die Forschung auf dem Gebiet der Unterstiitzung und dem Ersatz von
Organfunktionen filhrte zun#chst zum Herzschrittmacher und erdSff-
nete Mdglichkeiten der Entwicklung weiterer kiinstlicher Organe

und Organhilfen. Ein GroBteil derartiger implantierbarer biomedi-
zinischer Gerdte bendtigt eine autarke Energieversorgung bis =zu
einigen Watt. Die Anforderungen hinsichtlich Wartungsfreiheit, Be-
triebssicherheit und langer Lebensdauer sind naturgemdf sehr hoch.
Nukleare Energiequellen erfilillen solche Anforderungen, wobei 238Pu
aufgrund seiner physikalischen Eigenschaften fiir eine Verwendung im

biomedizinischen Bereich hesonders geeignet ist.

Eine sinnvolle Anwendung von biomedizinischen Stilitz- und Ersatz-
systemen ist nur bei uneingeschrénkter Bewegungsfreiheit der Patien-
ten mdglich. Bei einer Verwendung von 238Pu-Batterien bedeutet diese
Forderung, daf sich radioaktive Substanzen ohne Mdglichkeit einer
direkten Kontrolle im Sinne der SSVO in der Umwelt bewegen. Zusammen
mit der MOglichkeit von Unfdllen der Tridger, die im Extremfall zur
Freisetzung von Radionukliden fiihren k¥nnen, stellt das Einfiihren
derartiger Systeme eine potentielle Gefahr dar. Es ist daher unab-
dinglich, mittels einer umfassenden Analyse die M8glichkeiten der
Zerstdrung der Sicherheitscontainments, der Freisetzung und Ver-

breitung des verwendeten 238

Pu zu erfassen. Diese Analyse mufl letzt-
endlich zu einer Aussage fillhren, welches Risiko das Einfihren einer
. Vielzahl bestimmter 238Pu enthaltender Ger&te darstellt und ist da-
mit eine wesentliche Voraussetzung flir eine technologische Ger&te-
entwicklung.

Die Entwicklung von Gerdten, die mit Energie aus 238Pu—-Batterien ver-

sorgt werden, bedarf einer Betrachtung der Verfiligbarkeit von 238Pu
in der flir den Einsatzzweck notwendigen Reinheit. Dabei ist davon
auszugehen, daB die Strahlenbelastung der Patienten und ihrer Umwelt
so gering wie mdglich gehalten wird. Eine geeignete Methode zur Her-

stellung von biomedizinisch reinem 238Pu ist die Neutronenbestrahlung

von 241Am mit nachfolgender Lagerung und Aufarbeitung. Flir die BRD
besteht ein jdhrlicher Bedarf von ca. 2000 Kreislaufstitz- und er-

satzsystemen.



Dies bedeutet, daB nach Markteinflihrung in den ersten 20 Jahren allein
national ein Pu-Inventar im Werte von 2,5 Mrd. DM bendtigt wird. Die-
ses Potential rechtfertigt, mit einer grundlegenden Entwicklung die

prinzipielle Durchfiihrbarkeit der ins Auge gefaften Verfahren zu kléren,

238

zumal Pu in der notwendigen Qualit&dt von den derzeitigen Produ-

zenten nicht angeboten wird.

Ein wesentlicher Sicherheitsfaktor ist die Umhiillung des 238Pu, die
dariiberhinaus optimal der Batterie und den Bedingungen des Gerdtes an-
gepaft sein muB. Eine beh&rdliche Zulassung kann nur anhand von Nach-

238

weisen erfolgen, daB derartige Pu-Kapseln international festge-

legten und noch festzulegenden Standards entsprechen. Die Entwicklung
von 238Pu-Kapseln ist dementsprechend ein zentraler Punkt der Ent-

wicklung autarker biomedizinischer Geridte.

. 2
3111 RISIKOBETRACHTUNG UBER DEN EINSATZ VON 38PU IN BIO-
MEDIZINISCHEN SYSTEMEN

Das Programm fir 1973 sah vor, zu beginnen, die bereits vorhandenen
Daten lber das Verhalten von Plutonium in Wasser, Erdrelch, Atmosphére
sowie die Aufnahme und Anreicherung in Pflanzen und Tleren und Men-

schen zusammenzutragen.

Literaturstudie iiber die Verbreitungsmechanismen von freigesetztem
Plutonium (1)

M. Wilhelmi

Pu~238-Batterien in Herzschrittmachern und in den in der Entwicklung
befindlichen Blutpumpen machen es erforderlich, das Verhalten frei-

gesetzten Plutoniums und dessen Ausbreitung vorherzusagen.

Im Rahmen dieser Risikobetrachtung wurde die Literatur auf die vor-
handenen Erfahrungen iiber das Verhalten von freigesetztem Plutonium

ausgewertet.



Die gravierendsten Emissionen waren: die Atombombenexplosionen von
New Mexico, Nagasaki und auf dem Nevada-Testgelédnde, der Absturz von
Atombomben tragenden Flugzeugen iiber Palomares und Thule und Unfélle
in der Plutonium—-Anlage von Rocky Flats. Im Einzelnen wird das Ver-
halten von freigesetztem Plutonium auf und im Erdboden, im Wasser und
sowelt es einen Pu-238-Unfall betrifft, auch in der Luft behandelt.

Obwohl neben physikalischen auch die toxischen Eigenschaften des
Plutoniums-238 von denen des Plutonium-239 abweichen (2,3) werden in
der vorliegenden Arbeit Uberwiegend Plutonium-239-Freisetzungen be-
handelt, da iiber Plutonium-238-Freisetzungen, bis auf das Vergliihen
einer Plutonium=238-Batterie in der Luft zu wenig Erfahrungen vorliegen.

Fiir die Isotopen-Batterien scheint die Verwendung von PuO2 oder Cexr-

mets mit hohem PuO,-Anteil besonders wegen der physikalisch-chemischen

2
Eigenschaften, wie z.B. geringe L&8slichkeit, Reaktionstrégheit, hoher

Schmelzpunkt etc. geeignet.

Sicherheitsprogramme fiir Unfdlle, an denen Plutonium beteiligt ist,
wurden mehrfach ausgearbeitet; sie sind jedoch auf spezielle Gegeben-
heiten zugeschnitten, z.B. auf Unfdlle im Labor (4), bei Feuer (5),
beim Absturz eines soeben gestarteten Raumschiffes (6), mit 238Puoz-
Batterien in Raketen (7,8) o.d. Flir den Fall eines Ungliicks beim Tra-

gen von Herzschrittmachern sind diese Programme nicht anwendbar.

1. Kontamination des Erdbodens

Auf dem Erdboden freigesetztes Plutonium kann in situ verbleiben,
durch Resuspension auf der Oberfldche und in der Atmosphdre weiter
verteilt werden oder in den Erdboden eindringen. Als Folge kann
Plutonium von Pflanzen aufgenommen werden und so in die Nahrungs-

mittelkette gelangen (9).

Messungen iliber die Adsorption von Plutonium an Bodenproben wurden be~
reits 1957 von D.W. Rhodes durchgefiihrt (10). "In pH-Bereichen > 2



bildet Plutonium Polymere mit positiver Ladung und wird rasch vom
Boden aufgenommen, Die Desorption des Plutoniums vom Boden ist mit
wdBrigen Ldsungen anorganischer Salze schwer durxrchflihrbar. An den
Erdteilchen bildet sich eine hohe Plutonium-Konzentration mit ge-
ringer Neigung des Plutoniums, durch das Bodenprofil zu wandern".
Das zundchst auf der Oberfliche abgelagerte Plutonium wird vom Erd-
boden aufgenommen. "Der tatsdchliche Umfang des Eindringens hédngt
in erster Linie von der Art des Erdbodens ab, aber viele andere
Faktoren, wie Niederschlagsmenge, chemische Form etc. spielen eine
Rolle ..." (11).

Anhand der ausgewerteten Literatur kann angenommen werden, daf Plu-
tonium vom Erdboden zwar aufgenommen wird, aber nur langsam in tie-
fere Schichten eindringt. B.F. Hajek kommt zu dem Ergebnis, daB das
Plutonium in sehr geringem MaBfe wandert, in 2,4 x 105 Jahren ca. 8,5 cm
so daB "mehrere Halbwertszeiten erforderlich wdren, damit Oberfléchen-
Plutonium bis zur gegenwdrtigen GrundwasserhShe wandert" (12). Demge-
genliber fanden C.W. Christensen und R.G. Thomas Pu noch in liber 8 m

(28 ft) Tiefe in einer Tuffsteinschicht (13). Offensichtlich war es
durch Ritzen und Spalte so tief durchgesickert.

Das Lo&slichkeitsverhalten von Plutonium, welches fir dessen Verteilung
und Wanderung sowohl im Erdboden, wie auch im Wasser wesentlich ist,
wurde in einer theoretischen Studie von W.L. Polzer untersucht (14).
Er gibt an, unter welchen Bedingungen bestimmte Plutonium-Ionen be-
sonders gut 1l&slich sind, z.B. filr Pu3+, PuOH2+, PuO;, PuOZ(OH); und
das Cog—-Ionen wie auch organische Anionen die L&slichkeit des Plu-

toniums stark erhdhen.

2. Emissionen
2.1 New Mexico
Bodenproben und Pflanzen im Gebiet von Zentral- und Nordost-New Mexico,

das durch Fallout des ersten Atombombentests am 16.7.45 kontaminiert
ist, wurden zu verschiedanen Zeitpunkten auf Pu untersucht (15,16).



Mengen bis zu 0,7 mg/m2 (0,07 mg/QuadratfuB) wurden 88 Meilen nord-
Ostlich der Detonationsstelle gefunden. Die gr&B8te Fldchenbelegung
nit 15,38 mg/m2 (1,47 mg/QuadratfuBf) wurde 28 Meilen norddstlich
der Detonationsstelle gefunden. In 3 Meilen siidlich der Detonations-
stelle gesammelten Proben wurde kein Plutonium gefunden.

2.2, Nagasaki

24 Jahre nach der Atombombenexplosion am 9.August 1945 etwa 500 m {ber
dem Stadtgebiet von Nagasaki wurden im Juli 1969 Bodenproben an ver-
schiedenen Stellen im Umkreis bis zu 4,4 km vom Zentrum der Explosion
untersucht (17,18). Diese Proben enthielten noch immer zwischen 1 bis
38 mCi Pu-239/km2. Die hOchste Konzentration wurde in Nishiyama ca.
2,8 km Ostlich des Explosionszentrums gefunden. Der am Tage der Ex-
plosion aus Westen wehende Wind ist fiir die hohe Fl&chenkontamination

in diesem Gebiet verantwortlich.,

2.3 Nevada Testgeléinde

Bereits 1970 wurde von der "Nevada Applied Ecology Group" ein Programm
begonnen, welches das Schicksal des bei den Tests freigesetzten Plu-

toniums verfolgen soll (19).

Dieses "Plutonium Environmental Studies Program" arbeitet spezifisch
mit dem Zweck, Umgebungs— und Strahlen-Gesundheitsprobleme im Zu-
sammenhang mit der Plutonium-Kontamination auf dem Nevada-Testgel&nde
und dessen Umgebung zu identifizieren und zu bestimmen. Zundchst liegt
die Betonung auf der Normung analytischer Methoden, der Abgrenzung
kontaminierter Fl&dchen, Fragen der Aufwirbelung und Umverteilung,

Nahrungsmittelketten-Transport und 8kologischen Auswirkungen.,

Um die Plutonium-Verteilung in der Umgebung des Nevada-Testgeldndes
zu bestimmen und festzustellen, ob Plutonium durch natiirliche Vor-
génge wandert, ob Menschen diesem Plutonium ausgesetzt sind oder wer-

den kénnen, werden Untersuchungen durchgefiihrt (20,21).



Plutonium wurde in den meisten F&llen nur in der obersten Schicht
bis zu 3 cm Tiefe gefunden. Die gefundenen Werte reichen von 130 mCi/km2
bis Untergrund.

Der Erdboden in der Ndhe des Nevada Testgeldndes ist wvulkanischen Ur-
sprungs, trocken und steinig. Uber die Niederschlagsmenge wird nichts
ausgesagt.

2.4 Palomares

Nach dem Aufprall auf den Erdboden von zwei Atombomben aus einem ver-
ungliickten Flugzeug wurden am 16.1.1966 Plutonium-Mengen von ~500 ug/m2
im Umkreis bis 80 m an einer Stelle bzw. bis 65 m an der anderen Stelle
gefunden (22). Die Windgeschwindigkeit zur Zeit des Unfalls betrug ca.
56 km/h (30 Knoten).

Zur Beseitigung des Plutoniums wurde die oberste Erdschicht in diesen
Gebieten abgenommen und in die USA transportiert; die an den Dekon=

taminationsarbeiten beteiligten Personen wurden untersucht (23).

2.5 Thule

Beim Absturz eines mit vier Atombomben beladenen Flugzeugs am 21.1.1968
wurden alle vier Bomben beim Aufprall zerstdrt und einige Kilogramm
Plutonium freigesetzt (22,24). Das Flugzeug stlirzte auf das zugefrorene
Meer. Der gr8B8te Teil des Plutoniums konnte auf einer Fldche von ca.
150 m x 700 m, auf der auch die Bombenreste und Flugzeugteile lagen,
wiedergefunden werden. Diese Teile sowie der stark kontaminierte Schnee
wurden eingesammelt und in die USA transportiert. Wasser, Seegrund,
Muscheln, Krebse, Zooplankton und Schneefilichse wurden auf ihren Plu-
toniumgehalt untersucht (Abb. 3111.1, (24)).
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Abb., 3111.1: Die Pu~-239-Niveaus auf dem Meeresgrund
von Thule im August 1968 (aus 24)

Um die geographische Verteilung und die Wanderung des Plutoniums zu
verfolgen, flihrte A. Aarkrog 1970 erneute Untersuchungen durch (25).
Dabei zeigte sich ein verringerter Plutonium-Gehalt in allen Proben,
doch lag der Gehalt noch merklich lber dem Falloutniveau. Das Plu-
tonium war ca. 10 cm tief in den Meeresboden eingedrungen und bis 2zu
einem Abstand von 30 km von der Aufprallstelle noch nachweisbar. Die
noch vorhandene Gesamtplutoniummenge in der Umgebung von Thule wird
auf 20 Ci = 320 g geschétzt.

2.6 Rocky Flats

Die Berichte liber die Plutonium-Kontamination in der N&he des Rocky

Flats Geldndes geben stark unterschiedliche Meinungen wieder.

Nach einem Feuer am 11,5.1969 in der Anlage konnten 99 % des Plutoniums



wiedergefunden werden (26). Uber die absolute Menge Plutonium, die
in den Brand verwickelt war, wird nichts gesagt.

Nach diesem Unfall wurden in der Umgebung der Anlage Erd- und Luft-
proben auf ihren Plutoniumgehalt untersucht. Die im Umkreis bis zu
40 Meilen von der Anlage an 33 Stellen entnommenen Erdproben ent-
hielten Plutonium-Ablagerungen bis zu 2000 mCi/kmz; doch nahm diese
hohe Konzentration mit zunehmender Entfernung von der Anlage stark
ab (Abb. 3111.2).

TR
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Abb. 3111.2: Dow Rocky Flats Plutonium-Anlage und Umgebung mit

eingezeichneten Probenahmestellen und Isodosenlinien
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Die Verteilung im Geldnde entspricht der in dieser Gegend wdhrend

der Jahre 1953 bis 1970 gemessenen durchschnittlichen Windrichtung
aus Nord- bis Silidwest. Am 11.5.1969 wehte der Wind jedoch aus Nord-
ost bis Ost. Es muBte deshalb angenommen werden, daB die Plutonium-
Verseuchung nicht auf diesen Brand zuriickzufiihren ist, sondern ent-
weder auf einen Brand, beil dem am 11.9.1967 22 kg Plutonium in einem
Handschuhkasten verbrannten (27) und "Geringe Kontamination der Vege-
tation festgestellt wurde" (28), oder auf leckende F&sser, die mit
Plutonium verunreinigtes 0Ol enthielten. Diese Fédsser lagerten von
1958 bis 1968 in der Siidostecke der Anlage. Das erste Leck wurde 1964
entdeckt. AuBerdem ist auch die Moglichkeit nicht auszuschlieBen, das
stdndig geringe Mengen Plutonium mit den Abgasen ausgetreten sind,
doch diirfte diese Ursache nicht flir die so hohe Plutonium-Konta-
mination verantwortlich sein. H.L. Volchok et al. untersuchten das
"respirable" Plutonium in dem verseuchten Geldnde und fanden 1 1/2
Meilen &stlich "19 fCi/m3, mehr als 30 % der m.p.c x flir 1l6sliches
Plutonium, bezogen auf Knochen als kritisches Organ" (29).

Die geologischen, seismischen, hydrologischen, meteorologischen und
8kologischen Geéebenheiten des Gebietes werden in ( 30 ) beschrieben.

Plutonium wurde bis zu einer Tiefe von 13 cm im Erdboden nachgewiesen,
‘wobel die Eindringtiefe, offensichtlich in Abhdngigkeit von der Chemie
des Bodeéens sehr variiert.

3. Plutonium-Aufnahme von Pflanzen

Das Plutonium aus dem Erdboden kann iiber Pflanzen oder Tiere in die
Nahrungsmittelkette gelangen. Die Aufnahmefdhigkeit der verschiedenen
Pflanzen fiir Pu-239 ist unterschiedlich und auBerdem noch von ver-
schiedenen Faktoren abhdngig, wie z.B. Art des Bodens, chemische Form
des Plutoniums, Teilchengr&pe etc.

H. Nishita et al. untersuchten die Aufnahme radiocaktiver Zerfalls-
produkte durch Nutzpflanzen und die Verteilung der Isotope innerhalb
der Pflanzen (31). Sie fanden, "daB die relative Gr&BSenordnung der
Aufnahme von Spaltprodukten und Plutonium durch Pflanzen aus kon-
taminiertem Erdboden in der Reihenfolge Sr-89/90> J-131> Ba-140>
Cs-137, Ru-=106, Ce-144, Y-91, Pm=147, Zr-95, Nb=95> Pu~239 abnimmt".



Den EinfluB der Pflanzenart verdeutlichen Versuche von W.A. Thomas,
die zeigen, daB Bohnen, die auf Curium-haltigem Boden gewachsen sind,
erhebliche Aktivitdt zeigten, wdhrend Gras unter gleichen Bedingungen
gezogen, keine Aktivitdt zeigte (32,33). Das stimmt sowohl mit Be-
obachtungen von S.L. Cummings und L. Bankert iiberein, nach denen das
Verhdltnis der Pu-Aktivitdt in Hafer, der auf verschiedenen Pu-hal-

4 pis 1078
(34), wie auch mit solchen von W. Bliss und L. Dunn, die im Zusammen-

tigen B8den gezogen worden war zu der des Bodens 10~ betrug
hang mit Untersuchungen auf dem Nevada-Testgeldnde in der auf Pu-ver-
seuchtem Boden gewachsenen Gerste kein Pu fanden (35).

E. Romney et al. untersuchten die Plutonium-Aufnahme durch Klee im
Verlauf von 5 Jahren. Die aufgenommene Plutonium-Menge nahm von Jahr
zu Jahr zu. Dabei kOnnen einmal das sich weiterentwickelnde Wurzelwerk

zum anderen aber auch Chelate eine Rolle spielen.

Eine steigende Aufnahme von Spaltprodukten und Plutonium durch ver-
schiedene Pflanzen mit abnehmendem pH-Wert der N&hrldsung konnten
J.H. Rediske et al. beobachten (36).

Der EinfluB von Chelaten auf die Aufnahme von Transuranen durch Pflan-
zen wurde mehrfach untersucht. So schreiben z.B. V.Q. Hale und A.Wallace
daB DTPA die Pu=-239-Aufnahme durch Pflanzen vermehrt, wdhrend EDDHA nur
geringen EinfluB hatte (37). Nach E.M. Romney erh&hte DTPA die Aufnahme
von Pu-239 durch Luzerne wesentlich, wdhrend EDDHA wiederum weniger
wirksam war (38).

4, Plutonium im Wasser

Nach J.V. Panesko ist das Verhalten von trockenem Plutoniumoxid-Pulver
unter Wassereinwirkung abhdngig von der StoBkraft der Wassertropfen
(39). In jedem Fall, auch unter der Einwirkung des fein verspriihten
Wassers einer Sprinkler-Anlage, verspritzt zundchst das Pulver, dann
bildet sich in der obersten Schicht ein Sumpf. Durch diesen Sumpf
dringt Wasser nur noch langsam tiefer in das Pulver ein. Wird dagegen
das Pulver ins Wasser geschiittet, sinkt es sofort ab oder bildet, wenn
es sich um sehr feines Material handelt, eine Suspension. Eine Zu-
sammenfassung der Arbeiten bis 1970 liber das Schicksal des Plutoniums



im Ozean, sowohl in seichtem Kiistenwasser, wo es sich im Schlamm und
Sand anreichert, als auch in tiefen Wasserschichten wurde von V.E.
Noshkin, K.M. Wong et al. gegeben (40,41). Die Gesamtmenge des im Meer
gemessenen Plutoniums stimmt, jeweils flir denselben Breitengrad, gut
mit dem aus Erdproben errechneten Fallout udberein. Die Autoren schlie-
Ben aus diesen Ergebnissen, daf Plutonium als ein ausgezeichneter
Fallout-Indikator angesehen werden kann.

Untersuchungen liber das Verhalten von PuO2 in Meerwasser wurden unter
natiirlichen, und auch unter Laborbedingungen von S.H. Mikhail und

D.A. Kubose durchgefliihrt (42). Dabei wurde das LOslichkeitsverhalten
bei verschiedenen Temperaturen und Drucken und bei unterschiedlichen
Salzgehaltén getestet. Bel den Untersuchungen unter natfirlichen Be-
dingungen wurde festgestellt, daf 70 % der PuOZ-Partikel nach 5 Monaten
von aufgewachsener mariner Kruste umhiillt waren (43). Dadurch wird
voraussichtlich der Grad der L8slichkeit der Pu-Aktivit&t aus den
Teilchen vermindert, andererseits stellt sich die Frage, ob sich die
Wahrscheinlichkeit, daB die Partikel in die Meeres-Nahrungsmittelkette
aufgenommen werden, erh&ht. Nach G.P. Dix und T.J. Dobry ist die Auf-
16sung von Plutonium in wdBriger Umgebung abhdngig von (44):

1) der GrbBe der Plutonium=-Oberflédche
2) der chemischen Zusammensetzung
3) der Natur der umgebenden L8sung.

Theoretische (14) und Laboruntersuchungen (45) beriicksichtigen beson-
ders das Verhalten von Plutonium in Wasser in Abhdngigkeit vom pH-Wert
und der Plutonium-Konzentration, vom Ionen-Gehalt und dem Einfluf von
Komplex~Agentien. Ebenso wurden Untersuchungen iber die Absorption von
PuO2 an das Material des Meeresbodens durchgefiihrt.

Flir die Unfallstelle Thule wurde der Pu~Gehalt des Meerwassers an und
in der Ndhe der Absturzstelle untersucht (24) (vergl. Abb. 3111.1).
Ein Unterschied des Plutonium-Gehaltes im Wasser nahe der Oberfld&che
gegenliber dem im Wasser in Bodenndhe konnte nicht gefunden werden.

Der Hauptanteil des Plutoniums hat sich auf dem Meereshoden abgelagert,
wo auf einer elliptischen Fl&dche von ca. 30 km2 ungef&hr 3 Ci Plu-
tonium angenommen werden., Tiere und Pflanzen, die mit dem Meeresboden



in Kontakt kommen, oder sich von mit dem Meereshoden in Kontakt kommen-
den Lebewesen erndhren, zeigen einen hdheren Plutoniumgehalt als die-
jenigen, die im freien Meerwasser leben. Aus diesen zur Untersuchung
der Nahrungsmittelkette (Abb. 3111.3) dienenden Analysen wurde ge-
schlossen, daB "keine Proben Plutoniummengen enthielten, die als ge-
fdhrlich angesehen werden kdnnen flir in der Umgebung von Thule oder

in anderen Teilen Gr6tnlands lebende Menschen oder hdhere Tiere" (24).

Meerwasser —em—— e Meeresablagerungen
[
Phytoplankton Abb ° 31 1 1. 3
Zooplankton Nahrungsmittelkette in ark-
] tischem Meerwasser (aus 24)
. Lebewesen auf dem
Schalentiere (Garneten) Meeresboden (zweischatie Musche(rH
Fische "l
Robben { Vogel Walross
l [

Eskimos

Von verschiedenen Algen (z.B. Gelidium sp., Zoneira sp., Sargossum sp.)
und anderen Meerespflanzen konnte gezeigt werden, daB sie Plutonium
aus dem Meeresboden in hohem MaBe aufnehmen (37). Besonders Braunalgen
(Fucus und Laminaria) scheinen empfindliche Plutonium~-Indikatoren des

Meerwassers zu sein (24).

Ebenso nehmen V.E., Noshkin et al. aufgrund ihrer Untersuchungen an, daf
Muscheln ausgezeichnete Plutonium—-Indikatoren sind (46). Sie fanden,

daB im Muschelfleisch weniger Plutonium enthalten ist, als in den Scha-
len. Auch in den Skeletten von Fischen wurde mehr Plutonium gefunden,
als im Fleisch. In knorpligen Skeletten von Tieren, die unter dhn-
lichen Bedingungen leben, wie solche mit verkalkten Skeletten war
weniger Plutonium enthalten. Dies bestdtigt Untersuchungen von E.E.Ward,

daB bei Hummern, die man in Pu-239 angereichertes Wasser gesetzt hatte,

der Hauptplutoniumanteil sich in den Schalen ablagert, wihrend
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im Fleisgh und den Weichteilen wesentlich geringere Mengen nachzuwei-
sen waren (47). Diese Befunde sind wichtig im Hinblick auf die Plu-
tonium-Aufnahme in die Nahrungsmittelkette (s. Abb. 3111.3).

5. Plutonium in der Luft

Uber das Verhalten von Plutonium in Luft sind zahlreiche Vertffent-
lichungen bekannt. Durch Verfolgen des Pu-238 aus dem SNAP-9A Unfall,
bei dem eine Pu=-238-Isotopenbatterie vergliihte, konnte das Verhalten
des Plutoniums in hdheren Luftschichten sehr genau beobachtet werden.
Die Wahrscheinlichkeit einer Freisetzung von Plutonium aus Herzschritt-
machern in h8heren Luftschichten ist gering, deshalb soll dieses Pro-
blem hier nicht weiter untersucht werden. In bodennahe Luftschichten
jedoch kann Plutonium durch Feuer und Uberhitzungs-Unf&lle, wie auch
durch Resuspension gelangen.

J. Mishima und L.C. Schwendiman untersuchten die Freisetzung von Plu-
tonium in verschiedener chemischer Form beim Erhitzen bis 1000°C
(48,49) und geben die Gewichtsanteile des Plutoniums an, die nach dem
Erhitzen in der Luft verbleiben. Die Art der Plutonium-Verbindung,
Teilchengrtfe, Geschwindigkeit des Luftstroms und die Temperatur be-

einflussen die Menge des in der Luft verbleibenden Plutoniums.

Am 21. April 1964 vergliihte, wahrscheinlich in 46 km HOhe iiber dem
Indischen Ozean, eine Pu=238 betriebene Batterie, die ca. 17 kCi, das
sind ca. 1 kg Pu-238 enthielt., Es wird angenommen, daBf die Batterie
v6llig zerstdrt wurde, das Pu-238 verbrannte und die kleinen Partikel
verstreut wurden (50). Untersuchungen zur Lokalisierung des Hauptan-
teils und Uber das Verhalten des Plutoniums in Abhdngigkeit von den
Jahreszeiten wurden durchgefiihrt. Aufgrund dieser Untersuchungen wer-
den ca. 75% des Pu-238 aus SNAP-9A in der Stratosphdre des siidlichen
und nur ca. 20 % in der Stratosphdre der ndrdlichen Hemisphdre ver-
mutet (50). Die Verteilung des Pu=-238 stimmt liberein mit einem Modell,
das die Zirkulation iliber der ndrdlichen und siidlichen Halbkugel in
der Stratosphdre in Abhdngigkeit von den Jahreszeiten beschreibt.

Die Ablagerung von Pu-=238 auf dem Erdboden wird aus Beobachtungen des
Pu-238/Pu-239+240-Verhédltnisses ermittelt. Es wird angenommen, daB
sich Mitte 1970 bereits 95 % dieses Pu-238 auf dem Erdboden abgelagert
hatten,



3112 TRANSURANE FUR BIOMEDIZINISCHE SYSTEME

3112.1 BESTRAHLUNGSTECHNOLOGIE

Ziel des Vorhabens ist die Bereitstellung einer Technologie zur Her-

238 241Am

stellung von Pu Uber Neutronenbestrahlung aus

Das Programm 1973 sah vor, die Bestrahlungen im BR2 (Mol) und HFR
(Petten) weliterzuflihren. Schwergewicht sollte auf der Auswertung der

Bestrahiungsvorhaben in den HeliBen Zellen Iiegen,

3112.1 a CERMETTECHNIK

Nachbestrahlungsuntersuchungen von Am-Cermet-Stiben

H. Enderlein, R. Pejsa

1. Bestrahlungseinsatz HFR 1
1.1 Demontage und visuelle Kontrolle

Das Zircaloy-Fllhrungsrohr des Einsatzes war liber die gesamte Lidnge auf-
gerissen, die maximale Spaltbreite betrug 2 cm im oberen Drittel

(Abb. 3112.1). Im Spalt waren die v8llig korrodierten Reste der ALMg3-

Stabhalterungen sichtbar. Die Mantelfl&che des Fiihrungsrohres erschien

dunkel, die Oberflichentemperatur erreichte ohne Kithlung 140°c.

Abb. 3112.1: Aufgerissenes Fllhrungsrohr, im Inneren korrodierte

Reste der Stabhalterungen.



Die Priiflingsblindel lieBen sich nur mit Schwierigkeiten ausbauen.
Die Priiflinge selbst waren unbeschddigt, die Mantelfldchen zeigten
rotbraunen Belag, durch helle Flecken unterbrochen (abb. 3112.2
und 3112.3). Er war nicht abwischbar, lief sich jedoch mit einer

Drahtblirste entfernen.

Abb. 3112

2: Oberes Prliflingsbilindel HFR 1

Abb, 3112.3: Priifling 1 aus dem mittleren Biindel

1.2 Dimensionskontrolle der Priiflinge

Die mittleren Durchmesser der Priiflinge lagen zwischen 11,97 und

12,00 mm, die bestrahlungsbedingten mittleren Durchmesser-Vergrdferun-
gen betrugen bei Beriicksichtigung der MeRtemperatur O bis 30 um. tber
die gesamte Ldnge der HlUllrohre waren starke Ovalitdten von 1300 bis
1750 um zu verzeichnen (Abb. 3112.4 und 3112.5). Die Priliflingslédngen
lagen zwischen 158,0 und 158,3 mm.
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Abb. 3112.4: Abb. 3112.5:

Wendelschriebe des Durchmessers von Stab 1T vor und nach Bestrahlung,
Starke Zunahme der Ovalit#t, ausgedriickt durch die Amplituden der
Schriebe, bis =zu den Endstopfen.

1.3 Oberflidchentemperatur, y- und n=Dosisleistung

Die Oberfl&dchentemperaturen in Priiflingsmitte stellten sich in ca.

25 min auf Werte zwischen 43°C (Priifling 1, mittleres Biindel) und
94°C ein (Prlifling 4T, unteres Biindel). An den Priiflingsenden lagen
sie um bis zu 10° niedriger.

Die y-Dosisleistung, gemessen an Priifling 1 in 1m Abstand, betrug

100 mrem/h hinter 5cm Blei, 1 mrem/h hinter 15cm Blei. Die Neutronen-

Dosisleistung lag bei 2 mrem/h hinter 5cm Poly&dthylen, bei 1 mrem/h
hinter 15 cm PE.

1.4 y-Spektroskopie

Die Integralscans von 5 Priiflingen geben neben dem Verlauf des Neu-
tronenflusses im Reaktor die Lagen der 10 AmAl-Zylinder markant wie-
der, an den Endstopfen verursachen im Hiillmaterial enthaltene Co 60-
Anteile hohe Impulsraten (Abb. 3112.6). Wesentliche Inhomogenitdten




innerhalb der Tabletten sind nicht erkennbar. Die Impulsraten steigen
liber die Priflingsléngen im unteren Biindel um den Faktor 1,15 nach

oben, im mittleren und oberen um 1,5 bzw. 2,2 nach unten.
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Abb. 3112.6:
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In den in Tablettenmitte aufgenommenen Energie-Spektren treten die
Energien der Nuklide Zr 95-Nb 95, Ru 103, Ce 144 und Co 60 stark her-
vor.

1.5 ROntgenpriifung

Radiografien der drei unteren Priiflinge mit einer 400 kV-RSntgenrdhre
zeigen kontrastreich die AmAl-Zylinder der Tabletten gegen die Al-
Hiilsen und -Stirnplatten, das Zentral~TE ist erkennbar. Tabletten-
risse oder andere Besonderheiten sind nicht sichtbar (Abb. 3112.7).



Abb., 3112.7:

Radiografie des Priiflings 1 T.

1.6 PFreli Srmaltgase und freies Volumen

In den sieben auf freigesetzte Spaltgase unter-
suchten Priiflingen wurden Mengen an He von 1,7
bis 14,7 Ncm3, an H2 von 0,07 bis 4,53 Ncm3,

an Kr von < 10 bis 55,4 Nmm3 gemessen; die
maximalen Gasmengen lieferte Priifiing 1 (mittler-
es Blindel). Die experimentell ermittelten,freien
inneren Volumina lagen zwischen 1,82 und 1,89 cm3
{rechnerischer Wert einschlieflich Porenvolumen

1,82 cm3).

1.7 Untersuchungen an einzelnen Zylindern

Die Tabletten liefBen sich erst nach mitunter
mehrmaligem Lingsschlitzen der Edelstahl-Hiill-
rohre aushauen, teilweise blieb die Al-Hilille
der Pellets am Hiillrohr hd&ngen (Abb. 3112,8).

Abb. 3112.8: Die beiden unteren AmAl-Zylinder
des Stabes 2T. Der Al-Mantel blieb
beim Ausbau teilweise an der Edel-
stahlhiille hdngen.
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Die beidseitig eingebauten FluBdetektoren wurden demontiert und in

die Warteschlange zur Auswertung eingereiht. Die Durchmesserbestimmung
der Pellets aus den drei unteren Priiflingen lieferte Werte zwischen
9,017 und 10,00 mm und Konizitdten einzelner Pellets bis zu 240 um.
Diese Ergebnisse sind in Anbetracht der zum Teil sehr deformierten
Oberfldchen mit Vorbehalt zu sehen. Auf die Lingenmessung wurde ver-
zichtet.

4 Tabletten aus den unteren Stdben wurden zur Gasbestimmung gemahlen
und aufgeldst. Die gesamte He-Freisetzung betrug 11,3 bis 16,9 Ncm3/g
Am; die beim Mahlen freigesetzte Teilmenge war uneinheitlich, wegen
dem nicht befriedigenden Mahlvorgang wurde auf diesen Untersuchungs-
schritt schlieflich verzichtet. Krypton und Xenon lagen unter den Nach-

welsgrenzen von 10 bzw. 30 Nmm3.

Die Helium-Freisetzung beim Gllihen von drei Pellets aus den unteren
Stdben bei Temperaturen zwischen 450 und 610°C betrug 6,7 bis

8,2 Ncm3/g Am ohne Relation zwischen Temperatur und Menge. Auch die
dabei gemessenen Durchmesserverdnderungen waren sehr uneinheitlich,

sie lagen zwischen =800 und +400 um.

Zur chemischen Analyse in IRCH wurden 5 ganze und 3 in Teilbereiche
zertrennte Tabletten aufgeldst und ausgeschleust, 12 Tabletten wurden
zur weiteren Untersuchung zu IHCh bzw. zur TU Mlinchen transportiert,
3 Tabletten zur Untersuchung ihres Langzeitverhaltens in Stahlkapseln

eingeschweiBt.

Nach Abzug der 6 metallografisch untersuchten Tabletten liegen die
48 restlichen bereit fiir IHCh.

2. Metallografische Untersuchung

Flir die metallografische Untersuchung aus dem Bestrahlungsversuch HFR1
waren je zwel Proben (Pellets) aus den Priiflingen T 1, T 2 und T 4
vorgesehen. Ausgewdhlt wurden die Pellets 5 als Léngsschliffe und die
Pellets 6 als Querschliffe.
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2.1 Metallografischer Befund

Priifling T 1 - Pellet 5 - Lingsschliff

Der Schliff liegt nicht in der Mitte der Probe. Deshalb ist auch die
Bohrung flir die Thermoelemente nicht sichtbar. Die auf der Ubersichts-
aufnahme sichtbaren Risse (Bild 5-1/2) sind in unmittelbarer N&he der
Bohrung. Das Pellet liegt in der Hiille nicht ganz symmetrisch, der
entstandene Spalt betrdgt bis ca. 300 um. Die AmO2
an dieser Probe eine leichte Unhomogenitdt. Stellenweise sind auch

Verteilung zeigt

einzelne AmO.,-Partikel von einer Gr&BRe bis zu 40 x 200 um sichtbar

2
- auch auf der Autoradiografie-Aufnahme Bild 5-1/1 -. Diese sind mit
kleineren und gr®Beren Poren durchsetzt, die hochstwahrscheinlich
wdhrend der Bestrahlung entstanden sind. Die Al-K8rner der Matrix

wéisen eine ziemlich regelmdfige GroBe von ca. 40 um auf (Bilder 5-1/3,
1/4, 1/5).

Priifling T 1 - Pellet 6 - Querschliff

Die Ubersichtsaufnahme (Bild 6-1/2) zeigt die Ovalitidt der Probe und
die Deformation der Thermoelement-Bohrung. Der Ausschnitt auf der
Oberfldche entstand bei der Demontage des Priiflings. In der N&he der
Bohrung sind auch hier - wie bei der vorangegangenen Probe - kleine
Risse sichtbar.

Eine Anhdufung von AmO die auch auf der o~-Autoradiografie-Aufnahme

14
(Bild 6-1/1) identifiziert werden kann, wird auf den Detailaufnahmen
(Bilder 6-1/3 und 1/4) dokumentiert. Es zeigte sich, daB in einem
Hohlraum in der Al-Matrix gro&Bere Stiicke von Amo2 eingelagert sind.
Interessant ist die andere Farbt&nung der Randzone an manchen Par-
tikeln, die mdglicherweise auf eine Entmischung der neu entstandenen

Nuklide hindeuten kann.

Priifling T 2 - Pellet 5 - Lingsschliff

Die Ubersichtsaufnahme (Bild 5-1/2) zeigt den Schnitt durch die Mitte
des Pellets. Das Target-Material liegt liber der ganzen Ldnge dicht
an der Hille, ein Spalt ist nicht vorhanden. In der Bohrung sind der
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Thermo-Elementmantel und ein Draht sichtbar. Die AmO2
ziemlich homogen. Der grdfte gefundene Partikel ist auf dem Bild 5-1/4

=Verteilung ist

dokumentiert, er betrdgt ca. 40 x 100 um. Interessant auf diesem Bild
1st die Benetzung der Randzone des Partikels mit einer weiBen Phase.,
Ndher wurde diese Besonderheit nicht untersucht, auch hier diirfte die
oben genannte Deutung (Pellet 6) zutreffen.

Priifling T 2 - Pellet 6 - Querschliff

Diese Probe zeigt ein &hnliches Aussehen und Verhalten wie die voran-

gegangene Probe,
Prifling T 4 - Pellet 5 -~ L&ngsschliff

An dieser Probe wurde ein Schnitt durch die Thermoelement-Bohrung vor-
genommen. Die Al-Hiille blieb unbeschddigt, es zeigte sich auch keine
Reaktion zwischen Target-Material und Hiillmaterial. Der Thermoelement-
Mantel ist an dieser Probe stark korrodiert und an einer Stelle durch-
brochen. Das Target-Material weist keine Besonderheiten auf, die a-
Autoradiografie zeigt allerdings eine schwache Aktivitdt am Rande der
Bohrung (Bild 1/1), die auf einen Transport von o-aktiven Nukliden
schlieBen ldBt.

Prifling T 4 - Pellet 6 - Querschliff

Die Probe zeigt keine Besonderheiten. Auf den beiden Detailaufnahmen
(Bild 1/4, 1/3) sind die schon erwdhnten Farbtdnungen und Benetzungen

der Randzonen von AmO, Partikeln gut sichtbar.

2

2.2 Zusammenfassung

Es wurden insgesamt aus 3 Priiflingen 6 Proben metallografisch unter-
sucht. Keine der 6 Proben zeigt eine mechanische oder chemische Be-
schddigung der Hiille. Das Target-Material liegt dicht an der Hiille,
nur an einer Probe (T 1 - 5) wurde ein Spalt bis 300 um festgestellt.
Die AmO2 Verteilung ist ziemlich homogen, der grofte gefundene Par-
tikel betrdgt ca. 40 - 200 ym (Bild T 1 -5, - 1/4). Auffallend sind



HZ-%6c-HFR1-T1-Pellet 5=1,1
a~Autoradiografie 10 x ‘
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~HFR1-T1-Pellet 5-1/2 10 x
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HZ=-36c~HFR1-T1-Pellet €-1/1
a—-Autoradiografie 10 x
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HZ~26¢c~HFR1-T2-Pellet 5-1/4
a~Autoradiografic 10 x
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10 %

HZ~%6c~HFR1-T2-Pellet 5-1/2



1Z-Z6c-HFR1-T2-Pellet 5-1/4 500 x 40 pm




HZ-%6¢~HFR1-T2-Pellet 6-1,/7
a-Autoradiografie 10 x



HZ~-26¢~HFR1-T2~-Pellet 6-1/2 10 x%
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HZ=-56¢c~HIM1-T4~Pellet 5-1,/1
a~Autoradiogratic 10 x
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H7~76c-HFR1-T4~Pellet 6-1/Z 200 x 100 um
7 |




die scharfen Autoradiografie~Aufnahmen (viele diskrete helle Punkte).
An einzelnen Partikeln wurde die Bildung neuer Phasen und Poren fest-
gestellt, das zeigen auch die Detailaufnahmen (T 4-6-1/4 und

T 2-5-1/4). An zwei Proben (T 2-5 und T 4-5) konnten noch die Thermo-
element-Reste festgestellt werden. In beiden Fillen war der Thermo-
element-Mantel korrodiert, an der Probe T 4-5 besonders stark (an

einer Stelle wurde der Mantel durchbrochen).

2. Bestrahlungseinsatz HFR 2

2.1 Demontage und visuelle Kontrolle

Die Demontage der Stdbe aus dem Einsatz bereitete im Gegensatz zu HFR 1

keine Schwierigkeiten.

Die Priiflinge sind unbeschddigt. Die Mantelflidchen der drei unteren
Priiflinge weisen einen rotbraunen Belag auf, durchsetzt von hellen

Flecken. Bei den restlichen 6 Stdben dominiert der metallisch gl&dnzende

Teil der Mantelfldchen, teilweise unterbrochen von matten, zum Teil
dunklen Flecken (Abb. 3112.9).

Abb, 3112.9: Priifling 1 C aus oberem Stabblindel.

2.2 Dimensionskontrolle der Priflinge

Die mittleren Durchmesser der drei unteren Priiflinge lagen zwischen
11,99 und 12,01 mm, die maximalen Ovalitdten in Priliflingsmitte be-
trugen 25 bis 200 um, die Priiflingsldngen 158,46 bis 158,61 mm. Die

unbestrahlten Priiflinge wurden nicht nach gleicher Methode vermessen,
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eine Gegenliberstellung der Werte ist daher nicht mbglich.

2.3 Oberfldchentemperatur

Die gemessenen Temperaturen erreichten 60 min nach Entnahme aus dem
Kiihlmittel Werte von 190 bis 206°C in Priiflingsmitte der drei unteren
Stdbe, der Temperaturabfall zu den Priiflingsenden war 20 bis 45°c. pie
entsprechenden Werte von vier weiteren Priiflingen sind 105 bis 140°¢
und 5 bis 30°.

2.4 +y-Spektrometrie

Beim scan je eines Stabes aus jedem Biindel ergaben sich auBer einer
Erhdhung der Impulsraten um den Faktor 4 keine Anderungen gegeniiber
den Ergebnissen bei HFR 1. In den Energiespektren treten zus&tzlich
Cm 243-peaks auf.

Am Stab 6C wurde ein zweimaliger integraler Lecktest unter &duBerem
Helium-Druck mit anschlieBendem Eintauchen in Alkohol durchgefiihrt,
die Ergebnisse waren negativ,.

2.5 Freie Spaltgase und freies Volumen

In finf auf freie Spaltgase untersuchten Priiflingen wurden He-Mengen
von 3,8 bis 15,6 Ncm3, Kr-Mengen von < 10 bis 25 Nmm3 und Xe-Mengen
von < 30 bis 52 Nmm3 abgesaugt; die maximalen Gasmengen lieferten die
drei Priiflinge des unteren Bilindels. Die experimentell ermittelten

freien Volumina lagen zwischen 0,93 und 1,22 Ncm3.

Aus den Priiflingen 5C und 7C wurden die AmAl-Zylinder und FluBdetekto-
ren vorab entnommen. 9 der Pellets wurden zu IHCh transportiert, 3
Pellets aus 5C aufgeldst und zur chemischen Analyse in IRCh ausge-
schleust.
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3112.1.b LEGIERUNGSTECHNIK

241

1. Bestrahlungsverhalten von Am-Al-Legierungen

W. Jung, W. Robel, L. Schmidt

Die im Dezember 1972 begonnene Bestrahlung 10%iger Am-Al-Legierung in
einer Brennelement- und in einer Reflektorposition des BR2/Mol ver-
lief stbrungsfrei. Nach den Angaben aus Mol wurden folgende Neutronen-

dosen erreicht:

Brennelementposition : 7,34 . 1020 n/cm2 (therm.)
7,72 . 1020 n/cm2 (schnell)

Reflektorposition : 5,42 . 1020 n/cm2 (therm.)
2,29 ., 1020 n/cm2 (schnell).

Die Nachbestrahlungsuntersuchungen sollen im 1. Halbjahr 1974 abge-

schlossen werden.

2., Herstellung von 237'Np-Al—Folien fir Spaltfragmentdosimeter

W. Jung, W. Robel

Ein Verfahren zur Herstellung von Neptunium -237-Aluminiumfolien wurde
ausgearbeitet und eine Reihe von Folien an die GSF ausgeliefert (eine
Anforderung der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt liegt vor, sie
wird Anfang 1974 abgewickelt werden). Diese Folien sollen fir die
Routine bzw. Unfalldosimetrie in Neutronen-Spaltfragmentdosimetern ein-
gesetzt werden (von allen spaltbaren Materialien ist Np-237 auf Grund
seiner niedrigen Schwellenenergie-0,75 MeV- am besten zum Nachweis
schneller Neutronen in einem m&glichst breiten Energiebereich geeignet;
das Spaltfragmentdosimeter bietet den Vorteil v8lliger y=-Unempfindlich-
keit).

Daten der hergestellten bzw. ausgelieferten Folien:

Np-Gehalt 0,1-10 Gew% Np
Dicke 15=-200y '

Pu-Gehalt (als Verunreinigung des Pu): < 2'10—7

g Pu/Np



a-Autoradiographische Untersuchungen (s.Abb. 3112,10) zeigten, daB
durch das Herstellungsverfahren eine sehr gute Homogenitdt der Np-
Verteilung in der Aluminiummatrix erreicht wird; wischbare Np-Akti-
vitdt konnte nicht festgestellt werden. Die Untersuchungen der
GSF-a-Autoradiographie, Schwdrzungskurven, Abhdngigkeit der Spuren-
dichte von der Neutronendosis, Bmpfindlichkeit etc. (siehe Punkte

3 u. 4) erbrachten ebenfalls positive Frgebnisse. Nach Aussage der
GSF ist geplant, die Folien im Jahre 1974 probeweise in der Routine-

dosimetrie einzusetzen,

237

Abb. 3112.10: o-Autoradiographie an einer Np-Al-Legierungsfolie

fiir Spaltfragmentdosimeter

237

3. Homogenitdtspriifungen an Np—-Al-Folien

W. Scholtyssek

Aus der gelieferten Folie wurde eine kreisfdrmige Quelle (Durchmesser

25,4 mm) geschnitten und auf einen Al-Trdger aufgeklebt.

Die Quelle wurde bezliglich absoluter Aktivitdt, oa-Spektrum und Homo-

genitdt untersucht.

Die Messung wurde in einer Kleinwinkelmefanlage durchgefiihrt
(Abb. 3112,11)

| Detektor | Abb. 3112.11: Geometrie der Kleinwinkel-

Blende o meBanlage zur o-Spektro-
\ metrie
D

h

|

Quelle c—————————
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Abb. 3112.12 zeigt das a~Spek-
trum, aufgenommen mit einem
Vielkanalanalysator., Durch die
Dicke der Folie wird das a-Spek-
trum stark verschmiert, bei gu-
ter Geometrie (d.h. nur ao's
emittiert in kleinem Winkel zur
Fldchennormalen werden gemessen)

ist trotzdem eine gute Extrapo-

s s, o lation zur Energie E
] lich, d.h. die Aktivit#t kann

quantitativ gemessen werden.

0 mdg-

x’,&:,
x X

x .,x"x *

Abb. 3112.12:

237

o-Spektrum der Np-Al Folie

50 100

Kanal Nr. ——a=

150

Sie ist fir die Quelle 23'Np/25/2:
_ 4 Zerf
By, = 4.631. 107 Z8ZE (4 o5 4

Np

Daraus folgt eine spezifische Aktivitdt von

4

10 Zerf

0.914 . (+5 %)

A
sp

sec . Ccm

Aus der Breite des "Trapezes" kann man eine Dicke der Quelle von
9 - 12 u abschédtzen.

Die Homogenit&dt der Probe wurde mit einer a-Scananlage nach Abb.
untersucht,

3112.13
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I Detektor I

9% L Lochblende

/1 F Schlitzblende
C——————1 Quelle

. 0tmm

Schlitzblende

Die Quelle wurde parallel und
Die Homogenit&dt ist in beiden
Abb. 3112.15),

Abb. 3112.13:

Geometrie der a-Scananlage
zur Untersuchung der Homo~-
genitdt von 237Np—Al—Folien

senkrecht zur Walzrichtung vermessen.

Richtungen sehr gut (Abb. 3112.14 und

Imp/sec

x
T —_—
>
1
T
e ——— 7
e 3¢

Abb. 3112.14: oa=-scan an 237

10 X/mm

Np-Al-Folie parallel zur Walzrichtung



- 47 -

imp/sec
—X X X x x . A
/ d 2 - )(Xxx
. \
X
X
"T
X
x
X
X + + + + I
-10 -5 0 5 10 X/mm
Abb. 3112.15: oa-scan an 237Np—Al—Folie senkrecht zur Walzrichtung
4., Verwendung von 237Np—Al—Folien in Spaltfragmentdosimetern
#

G. Burger

Seit einigen Jahren wird die Verwendung von Spaltfragmentdosimetern zur
Neutronendosisiiberwachung untersucht. Gegeniliber dem liberwiegend noch
obligatorischen Kernspurfilm hat ein solches Dosimeter den Vorteil der
v6lligen Gamma-Unempfindlichkeit, sowie der einfachen Z&hlbarkeit der
Spaltfragmentdtzldcher in diinnen Kunststoffdetektorfolien mittels des
sogenannten Funkenzdhlers. Von allen spaltbaren Materialien ist Np237
wegen seiner niedrigen Schwellenergie am besten zum Nachweis schneller
Neutronen in einem mdglichst breiten Energiebereich geeignet. Der
Routineeinsatz von Np-Radiatoren verbot sich in der Vergangenheit weit-
gehend wegen der schwierigen Herstellung von diinnen auf Trager-elektro—
lytisch aufgebrachten oder aufgedampften kontaminationsfreien Schich-
ten. Durch die Entwicklung von Np-Al-Legierungen mit unterschiedlichen
Np-Konzentrationen (bis zu 10%), deren metallurgische Eigenschaften

das Auswalzen diinner Folien erlaubt, wurde dieses Problem geldst. An-
fang 1973 standen uns die ersten Folien dieser Art mit einer Dicke von
etwa 0,2 mm in 4 verschiedenen Np-Konzentrationen zur Verfiligung. Von
den Folien wurde zur Untersuchung der Legierungshomogenitdt und zur

*yInstitut fidr Strahlenschutz der GSF, Minchen
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Abschédtzung ihres relativen Np-Gehaltes o-Radiogramme hergestellt.
Die Homogenitdt war sehr gut, die Schwdrzungswerte sowie die nomi-
nellen Np-Konzentrationen sind in Tabelle 3112.1 aufgefiihrt. Ebenso
aufgefiilhrt sind die Gammadosisleistungen in 1 cm Abstand der Proto-
typfolien von 2,2 x 2,5 cm Abmessunden,

Tab. 3112.1: Charakteristische Daten der Np-Al-Folien

Np-Konzentration (%) 0,15 0,25 0,4 1,0

relative a-Schwdrzung 0,02 0,06 0,09 0,22

Gammadosisleistung in

1 em Abstand uR/h 13 21 42 98
Dosisempfindlichkeit

des Dosimeterprototyps

(rad/(sp/2.5 cm2)) 0,27 0,15 0,11 0,038

Die Folien wurden sodann in geeignete Detektoranordnungen an einer
232Cf-Quelle mit unterschiedlichen Neutronendosen exponiert. Nach
Atzung der 10 uy dicken Polykarbonat-Auffédngerfolie wurden die Spalt-
fragmentspuren im Funkenzdhler ausgez&hlt. Die Ergebnisse sind in
Abb., 3112.16 dargestellt. Der Funkenzdhler arbeitet bis etwa 1000 '
Spuren pro cm2 linear, danach kommt es durch zunehmende tberlappung

der "Funkenbilder" auf der Elektrode zu wachsenden Z&dhlverlusten.

Aus den Steigungen der Ausgleichsgeraden k&nnen die Empfindlichkeiten

der Folien der 232Cf—Spaltneutronen mit guter Genauigkeit bestimmt

werden. Die Werte sind ebenso in Tab. 3112.1 aufgefiihrt.
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Funken/2,53 em?
3 v °
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Mittlere Spurdichte:

a » x o

—

200 300 [rad]

Dosis { Cf - 252 Quetle )

Abb., 3112.16: Mittlere Spurdichten des Spaltfragmentdosimeters
in Abhdngigkeit wvon der Dosis

Die Detektoren wurden Frihjahr 1973 bei einem Unfalldosimeter-Ver-
gleichsprogramm der IAEA an einem Reaktor in Vinca, Jugoslawien, ein-
gesetzt., Das Hauptziel bestand dabei darin, durch eine Zwei-Detektor-
methode spektrale Indices des schnellen Neutronenanteils zu ermitteln
und die Neutronendosis zu korrigieren. Man nimmt dabei der Einfach-

heit halber flir die schnellen Neutronen folgendes Modellspektrum an

¢ () =m « VB e PE 4.1
und errechnet theoretisch durch Skalarmultiplikation der Detektor-
querschnitte mit dem Modell-Spektrum das Verh&dltnis der Empfindlich-
keiten zweier Detektoren als Funktion von 8. Ebenso bestimmt man aus
den Modellspektren die maximalen K8rperdosen pro Einheitsfluenz als
Funktion des Parameters B. Im vorliegenden Fall wurden aus dem ge-
32p-B—Aktivitéit von S-Sonden und der Spalt~
fragmentspurdichte der Np-Detektoranordnung spektrale Verdnderungen

messenen Verhdltnis der

des Neutronenfeldes mit wachsender Reaktorleistung (wahrscheinlich
durch thermische Ausdehnung von Core und Moderator) festgestellt und
die Kb&rperdosis korrigiert. Ende 1973 werden die Prototypdosimeter

mit monochromatischen Neutronen und Neutronen von verschiedenen Radio-
nuklidquellen bei Luft und an Phantomen kalibriert und im Jahre 1974
erstmalig stichprobenweise in der Routinedosimetrie eingesetzt.
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Trotz der z.Zt.noch bestehenden Bedenken offizieller Organe gegen
die Verbreitung spaltbaren Materials im Rahmen der Personendosis-
iberwachung diirfte sich das Np-Al-Spaltfragmentdosimeter in abseh-
barer Zeit zumindest flir speziellere Uberwachungsaufgaben in der

Personendosimetrie durchsetzen.

5. Nachbestrahlungsuntersuchungen von Am-Legierungen

H. Enderlein, R. Pejsa
Kapsel FR2/10/20-5

Die freien Spaltgase lagen sdmtlich unter den Nachweisgrenzen von

1 Nmm3 flir Kr, 0,001 Nmm3 fiir Kr 85 und 10 Nmm3 fir Xe.

Die Dimensionskontrolle der Kapsel ergab Durchmesserwerte von 18,89
bis 18,91 mm (ZeichnungsmaB 18,83) und eine max. Ovalitdt von 10 um.
Die gleiche Messung am ausgebauten AmAl-Zylinder brachte Werte von
8,04... 8,06 mm (ZeichnungsmaB 8,02) und eine max. Ovalitdt von 10um,
die Linge betrug 14,99 mm (Zeichnungsmaf 14,90).

Die beim Mahlen und Aufldsen von einem Teilstiick von 1,1g des Zy-
linders = 103 mg Am freigesetzten Spaltgase ergaben nach fiinfstiindigem
Mahlen Werte unter den Nachweisgrenzen. Das Mahlergebnis war unbe-
friedigend, die Probe hatte sich lediglich in der &uBeren Gestalt um-
geformt., Beim Aufl&sen traten 1,7 Nmm3 Kr und 35 Nmm3 Xe aus.

zur metallografischen Untersuchung wurde eine Probe geliefert. Die
Ubersichtsaufnahme (2/2) zeigt den Querschnitt und die Makrostruktur
des gegossenen Priiflings. Aus dieser Aufnahme ist zu entnehmen, dan
der Zylinder keine groben Gefiligefehler aufweist, wie Risse, groBe Po-
ren etc. Die mikroskopischen Aufnahmen Bild 2/3, 2/4 zeigen das Er-
starrungsgefige mit primdr ausgeschiedenen Al-Kristallen und feinem
Eutektikum Al—AmAl4. Die kleinen schwarzen Flecken sind kleine vor-
handene Poren, aber auch Ausbriiche, die durch die Préiparation verur-
sacht worden sind. Die feine Am-Verteilung beweist auch die o-Auto-
radiografie—~Aufnahme (2/1), die keine Anhidufung der Aktivitdt gezeigt
hatte.
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3112.2  CHEMISCHE VERFAHRENSTECHNIK

Zlel der Arbelten ist dle Bereitstellung elnes Verfahrens zur Ge-

238Pu aus bestrahltem 24]Am.

winnung von biomedizinisch reinem
Das Programm fUr 1973 sah vor, auf Grund aktiver Vorversuche das
ReferenzflieBschema fir die Anlage im TPL 1 festzulegen. Weiter sollte
die kalte Erprobung von Komponenten fortgefihrt, die Anlage installiert,
die Instrumentierung zur Uberwachung des Trennablaufes sowie das Be-

schickungs- und Wastetransportsystem der Zellen erstellt werden,

1. ProzefBentwicklung

W. Weinlédnder, W. Bumiller

In einer schwach abgeschirmten Testanlage (51) wurden nach inaktiven
Tests der einzelnen Prozefschritte 11 Aufarbeitungsversuche von be-

strahlten 241
FlieBschemas durchgefiihrt. Da an anderer Stelle (53) ausfiihrlich liber

Am-Pellets zur Festlegung des in (52) vorgeschlagenen

die Ergebnisse dieser Versuche berichtet wird, soll hier nur eine kur-

ze Zusammenfassung der Resultate erfolgen.

1.1 AufschluB

Der Aufschluf der bestrahlten 241AmOZ—Al Pellets erfolgt in zwei Schrit-
ten, dem selektiven AufschluB der Al-Matrix in 8 n NaOH und dem L&sen
der verbleibenden Oxide in 7 n HNO.. Die Versuchsdaten sind in Tab.

3
3112.2 zusammengefalt,

Auffallend ist dabei, daB der Zeitaufwand fir den alkalischen AufschluB
der Al-Matrix bei bestrahlten Pellets erheblich gréBer ist, ebenso, wie
die Tendenz der Schaumbildung in der NaOH im Vergleich zu unbestrahlten
Pellets. Der Zeitaufwand fiir das Abfiltrieren der NaOH variiert zwar

bei den verschiedenen Versuchen erheblich, doch ist auch hier ein
grbBerer Zeitaufwand bei der Verarbeitung von bestrahlten Pellets zu
beobachten. Insgesamt steigt der Zeitaufwand flir das Filtrieren der NaOH
mit zunehmender Kontaktzeit der verbleibenden Oxidpartikel mit der NaOH.
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vers. Pellettyp Alkalischer AufschluB der Al-Matrix saurer AufschluB . Bemerkungen
Volumen Zeit Schaum- Filtrier- Vol.HENO Zeit
(ml) (min) vol. (ml) szeit(min) (ml? (min) -
schwarzer Rickstand ip
v Al,ochne Liner 100 5 <50 15 - - NaOH der sich nach 1&n.
gerem Kochen o.nach Zu-
v 2 Al,mit Linerxr i00 15 <50 10 - - gabe von C,H.OH auf-
16st.
vV 3 UOZ/Al' " 100 12 <50 18 100 60 N _=80%,Fritte(G3) zu
pords
vV 4 Amoz/Al, " 100 20 <50 20 100 50 Am(NO_) _-L&sung klar,
nAm=6
v 5 AmO,,Al, " 130 15 <50 35 100 60 Am(NO_)  -L3sung erst
2 P4
v nach ag klar
1
1) AmO,/Al bestr. % 100 10 <50 15 130 60 Lésungen klar,
Zb) 1 Pellet HFR 1 100 40 ~150 30 - - starke Schaubild. in
der NaOH
2a 2 Pellets HFR1 100 50 ~100 30 100 70 "
3 2 " HFR1 100 45 ~150 40 - - "
3a 2 " HFR1 100 60 ~150 150 110 60 starke Filterbelegung
4 % | grr1-7c-1 100 60 ~100 30 100 100 Lésungen klar
5 HFR-2-7c-2 100 a5 ~120 40 100 70 "
6 HFR-2-5¢c-2 100 60 ~150 60 100 120 "
7 HFR-2-5¢-3 100 60 ~150 30 - - AmO_ ein Filtrat
(VeXlust ~10%)
Ta HFR-2-5¢c-4 100 50 ~100 20 100 120 Lésungen klar
8 HFR-2=-5¢-7 100 50 ~100 15 100 60 "
9 HFR~-2-5¢-7 100 70 ~100 300 100 110 NaOH-LOsung {ber
Nacht gestanden
10 HFR-2-5¢-8 100 100 20 100 30 Losungen klar
11 HFR-2-5¢c-9 100 120 100 100 70
: ~ 2 -2
a) AmOZ/Al-Pellet bestrahlt im BR2, 1966; ¢int ~ 10 (cm™)
. ~ 20 -2
b) Pellets aus Experiment HFR1 (54), ¢int ~ 3.10 (em 7)
¢) Pelletes aus Experiment HFR2 (55); ¢ . N = 5.10%0 (cm_z)
in Tab, 3112.2:

V1-5 : Vorversuche mit unbestrahlten Pelltes unterschiedlicher Zusammensetzung

Versuchsdaten Pelletauf -
schluB

alle bestrahlten Pellets in Ausfdhrung mit Linexr (54)
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In Tab. 3112.,3 sind die Actinidenausbeuten in der salpetersauren

Ldsung angegeben. Wdhrend die Ausbeuten fiir Am und Cm gleichbleibend
hoch, etwa 99,5% sind, schwanken die Ausbeuten flir Pu erheblich, wo-
bei eindeutig eine Abh&dngigkeit von der Kontaktzeit mit der NaOH zu

erkennen ist.

Tab. 3112.3: Ausbeuten der Actiniden beim AufschluB a)
Vers. Kontakt- Ausbeuten Pu in
Nr zeit Am Cm Pu NaOH-L8s.
(h) (%) (%) (%) (%)

6 2 99,6 99,4 96,7 3,3
10 5,5 100,0 99,9 95,2 4,8

8 7,5 98,4 98,1 91,5 8,5

11 8,5 99,9 100,0 21,1 8,9

9 28 99,9 100,0 83,1 16,1
Mittel~-
wert 99,55 99,5 b) b)

a) Werte ergaben sich aus Einzelanalysenwerten fiir das alkalische
Filtrat und flir die salpetersaure Produktldsung

b) Angaben von Mittelwerten wegen der Zeitabhdngigkeit nicht sinnvoll

Die Spaltprodukte liegen mit Ausnahme von Ru und Cs in der salpeter-
sauren Feedldsung vor. Fiir Ru ist ein Dekontaminationsfaktor von £ 3
und fliir Cs ein Wert von etwa 30 zu beobachten.

1.2 Abtrennung des Pu
Die Plutoniumabtrennung wurde mit dem Anionenaustauscher Dowex 1 x 4

(=400 mesh) aus 7 n HNO3
triebsbedingungen sind in Tab., 3112.4 zusammengefaBt.

durchgefiihrt. Die S&dulendimensionen und Be-



Tab., 3112.4:

1) S&ulendimension : 1

2) Durchbruchskapazitat
IV
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Pu-Abtrennung an Dowex 1 x 4

90 mm, @ 6 mm, V= 2,5 ml

1

fir Pu™ K = 140 mg, bei W = 20 cm min~
3) Trennablauf: Volumen FlieBgeschwindigkeit CHNO3 To
(ml) (cm min_1) (mol 1~ (”c)
Pu~-Adsorption 100 - 150 20 7,0tg'g 60
’
Wadsche 90 20 7,0 60
Pu-Desorption 60 5 '5 80

Tab.

mengen in den drei Prozefstrdmen (vgl.2Abb.

3112.5 zeigt die beil den Pu~Abtrennungen ermittelten Actiniden-

3112.17) . Dabei 148t sich

eine sehr starke Verringerung der Pu-Ausbeuten in der Pu-Produktldsung

mit steigender Strahlungsleistung (hervorgerufen durch
stellen, die offensichtlich durch die radiolytische Bildung von Pu

verursacht wird. Nach vorheriger PuI

242Cm) fest-

Iv

hier mit H.O und

V—Einstellung, 2057

bei sofortiger Verarbeitung der Feedldsung nach Verkochen des H202

kénnen auch bei hdheren

erzielt werden.

|
j<— Am - Fraktion ———>IWaste
150 ml

108 |

105+

Waschen d. Sdule
7n HNO,

Zihlrate (ipm)

104 |

07}

1Pu-Fraktion
20 ml

Desorption, 0.5n HNO3

|
|
|
|
|
|
i
|
|
|
|
[
|
|
!
|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
I
|

242Cm-Konzentrationen Ausbeuten von > 95%

Abb. 3112.,17:

Typischer Aktivitdtsverlauf
des Pu-Abtrennschrittes

* 1
0 100
——3 Volumen {ml)

1
200
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Tab. 3112.5: Versuchsergebnisse Pu-Abtrennung
Versuch Feedldsung a) Am-Fraktion Wasche Pu-Fraktion
Nr. Volumen C242Cm Q Mam Moy Mam ?:T . My L Mam L n Pu
(ml) (mg/1) (W/1)| (mg) | (mg) (mg) (mg) (mg) | (mg) (%)
Modell-
versuch 100 o) o] 150 50 138 92,0 1,5 6,5 1,2 0,2 47,5 - 95,0
1 100 0,1 0,1 38 8,95 35,6| 93,5 o,13 1,5 0,06 O,13E 8,73 : 97,5
2 83 6,2 7,7 |182 29,3 185,6 |101,8 14,01 2,5 0,6 O,55§15,2 52,0
4 95 7,7 9,5 (104,5 17,7 %1,9| 88,0 14,2 16,8 1,2 0,1 E 4,6 26,0
b) c) c)
7 100 11,5 | 14,3 67,1 36,2 59,6 89,0 0,8 | - - 0,1 35,0 ! 86,7
; !
b) c) c)
10 80 7,8 9,7 59,6| 26,7 59,1] 99,0 3,1 ¢ - - 0,1 24,9 93,3
|
11 60 11,6 | 14,4 67,7 24,1 66,1i 97,5 18,2 | 1,8 2,6 0,1 1,92 8,0

a) die Feedldsungen wurden bei 100 - 110 °c

b) bei Versuch 7 und 10 erfolgte Pu
Kochen von 1 h

c) Werte wurden nicht ermittelt

v

- 2 h gekocht

~Einstellung durch Zugabe von Tml H,O

272

(30%) und anschlieBendem
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1.3 Denitrierung

Die Denitrierung dient als Konditionierungsschritt zwischen Pu-Ab-

trennung und nachfolgender Am-Cm-Spaltprodukttrennung, wobei die er-
forderliche Reduzierung der Siurestdrke mit einer sehr geringen Vo-
lumenvergr8Berung verbunden ist und zudem fiilr eine Reihe von Spalt-

produkten ein zusétzlicher Dekontaminationseffekt zu erreichen ist

(51,52).

Entsprechend dem gewlinschten End-pH-Wert von > 7, wurden nach (99,E)
die Mischungsverh&dltnisse von HCOOH zu HNO3 grbBer 2 gewdhlt, Wie aus

Abb. 3112.18 zu ersehen ist, werden diese nH-Werte jedoch hier nicht

erreicht.

20 -
- 10
Q.

0 T T I T I | T I T

20 2, 22 23 2% 25 26 21 28 29 3D

HCOOH /HN03 -

Abb. 3112.18: BAbhdngigkeit des erzielbaren End-pH-Wertes fiir die

Denitrierung von Am/Cm-Prozefldsungen als Funktion des

Mischungsverhdltnisses von HNO3 und HCOOH
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Wie aus Abb. 3112.19 und 3112.20 zu ersehen ist, verliuft die Deni-
trierung nicht vollstdndig, da nach Reaktionsende noch betr&chtliche
Mengen an Nitrat und Ameisensdure nebeneinander vorliegen, wobei fiir
die Restnitratkonzentration keinerlei Korelation zum Mischungsverhdlt-
nis der Reaktionspartner beobachtet wurde.

Wegen dieser insgesamt etwas zu hohen Restkonzentrationen wurde die
ProzeflSsung deshalb vor der Aufgabe zur Kationenaustauschtrennung um
den Faktor 2 verdiinnt.

1.4 Trennung von Am, Cm und den Spaltprodukten

Die Trennung erfolgt mit Hilfe des starksduren Kationenaustauschers
AG50 x 12 (21 = 29 um) und o-Hydroxi-isobutters&ure (aHiB) als Elu-
tionsmittel. An einer Adsorptionssidule (Volumen = 3 ml) werden dabei
die zu trennenden Elemente zuerst fixiert, um anschliefend auf einer
Trennsdule (V=21 ml) mit a~-HiB isoliert zu werden.

Abb. 3112.21 zeigt ein typisches Chromatogramm einer Am-Cm-Trennung.

Bedingt durch den zwischen Aufgabe und Elution eingeschalteten Wasch-
schritt der Adsorptionssdule mit 0,5 n NH4NO3,
und die Breite der einzelnen Konzentrationsbanden mit Schwankungen von

lassen sich die Lage

max. 20% reproduzieren. Um die Strahlenbelastung des Austauschers
mdglichst gering zu halten wurde die FSrdergeschwindigkeit mit 30 cm

min 1 so gewdhlt, daB die Grenze des mdglichen Betriebsdrucks (200 bar)
voll ausgenutzt wurde.

Die S&dulenbeladung lag zwischen 2 und 6 %; die Ausbeuten schwankten
241Am zwischen 90 und 98% und fiir 2420m zwischen 85 und 95% der
aufgegebenen Menge. Hauptkontaminanten sind 95Zr, 95Nb, bei einem Ge-
samtdekontaminationsfaktor (DF) von 100 - 300 und Ruthen (103’1O6Ru)
das mit einem DF > 2000 abgetrennt wird. Die DF's der {ibrigen Spalt-

produkte sind im allgemeinen >1O4.

fir
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Abb. 3112.21: Chromatogramm einer Am-Cm-Trennung

1.5 Bilanz

Verfolgt man den Weg der Wertnuklide 238Pu, 241Am und 242Cm im gesamten
AufarbeitungsprozeB, so ergeben sich die in Abb. 3112.22 und 3112.23
schematisch dargestellten Verteilungen auf die Produkt- und die ver-
schiedenen Wastestrdme, wobei die Gesamtausbeuten mit 67% fiir Pu und
etwa 50% fiir Am und Cm zunichst relativ gering erscheinen. Im einzel-

nen lassen sich flir die Verluste folgende Ursachen erkennen:

- Hold=-up in Leitungen und Behdlter
Diese Verluste sind bedingt durch die relativ zu Leitungs- und Be-
hdltervolumina kleinen Prozefvolumina recht groBf und machen sich
besonders bei mehreren Untereinandergeschalteten Prozefschritten
stark bemerkbar, wobei es durch die Notwendigkeit,die Aufarbei-
tungen gezielt auf das Verhalten der Wertnuklide in den einzelnen
Prozefschritten zu untersuchenrnicht sinnvoll war, diese Restvo-
lumina in der darauffolgenden Aufarbeitung zu rezyklieren.
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- Verluste durch Probenahme
Hier gilt hinsichtlich ihrer HBhe sinngemdB das Gleiche wie oben

- Verluste bel der Fraktionierung des Eluats
Die Hbhe dieser Verluste ist sehr stark abhdngig von der Festlegung
der Fraktionsgrenzen, was andererseits stark von analytischen Mdg-
lichkeiten zur Verfolgung der betreffenden Nuklide abh#éngt. Sie lie-
gen jedoch mit max. 5% bereits relativ niedrigqg.

- Verluste beim alkalischen AufschluB
Diese Verluste betreffen, wie die Versuche zeigten, hauptsdchlich das
Plutonium. Sie sind zundchst stark abhdngig von der Kontaktzeit der
bestrahlten Am02—Partikel mit der Natronlauge, was auf die Bildung
18slicher Pu-Verbindungen (Hydroxi-Plutonate(56)) hinweist und deren
Konzentration nach (56) stark abhdngig ist vom tiberschuB an freier
Natronlauge

- Verluste durch radiolytische Oxidationsstufenéinderungen
Diese Verluste betreffen ebenfalls nur Pu und hdngen zundchst stark
von der durch das 242Cm verursachten Strahlungsleistung in der Feed-
l6sung ab. Wie die Versuche ergaben, lassen sie sich durch eine ge-
zielte Wertigkeitseinstellung und bei sofortiger Weiterverarbeitung
der behandelten Losung auf < 5% reduzieren, jedoch sich nicht ganz
vermeiden.
Geht man davon aus, daB beil produktionsorientierten Aufarbeitungen
Hold-up-Volumina sowie prokukthaltige Vor~ bzw. Nachfraktionen bis
zur ndchsten Aufarbeitung in der Anlage verbleiben und rezykliert
werden konnen und, daf auBerdem beim alkalischen AufschluB nur mit
geringfligigem UberschuB an NaOH gearbeitet wird, so verbleibt hin-
sichtlich Pu nur die radiolytische Wertigkeitsdnderung als Haupt-
verlustquelle. Insgesamt erscheinen daher filir Pu sowie filir Am und Cm
Gesamtausbeuten von etwa 95% erreichbar.
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2. Erprobung von ProzeBkomponenten flir die TPL 1 Anlage

W. Weinldnder, H. Antoni, W. Bumiller, G. Gumb, L.R&der

Die Erprobung der Prozefkomponenten bzw. deren Prototypen wurde im
Rahmen der FlieB8schematestversuche und in Einzelversuchen durchge-
fihrt.

2.1 Aaufldser

Bei der Durchfiihrung von Aufldseversuchen im Prototypaufldser (57)
als auch beim Aufschluf von bestrahlten Am-Pellets in einem &hnlich
gebauten GlasauflSser wurden eine Reihe von St&rungen beobachtet, die
zu konstruktiven Anderungen flihrten.

- Verwendung von feineren Filtern (Sintermetallfilter mit Porenweite
< 5 um), um den Feinanteil der Oxidpartikel quantitativ zurilickzu-
halten,

- bedingt durch obige Mafnahme, druckdichte Ausfiihrung aller Ver-
schluBteile (Filter, Einfiilldffnung) um'zur Verkiirzung der Filtrier-
zeiten mit erhOhtem Betriebsdruck (£ 3 bar) arbeiten zu kdnnen.

- Verkilirzen des Absaugrohrs flir die alkalische Aufschlufldsung zur
Vermeidung des Hochsaugens von Oxidpartikel und damit verbundener
Erhthung des Filterwiderstandes.

- Verminderung des durch obige MaBSnahme bedingten Hold-up, durch Ein-
setzen eines konischen Bodens statt des urspriinglich vorgesehenen
Flachbodens (siehe Abb. 3112.24).

Die gleichen Festlegungen und Anderungen gegeniiber dem urspriinglichen

Entwurf gelten sinngemdB auch flir das Denitrier-Gefds.

2.2 Hochdruckionenaustauscher

Hochdruckeinspeisung: Die in (58) beschriebene Hochdruckeinspeisung

wurde im Rahmen der FlieBschematestversuche erprobt. Im Verlauf der

Versuche ergaben sich folgende Abdnderungen

- Der Kolben wurde mit angedrehten, federnden Lippen versehen um eine
bessere Abdichtung, besonders bei auftretenden Durchmesserschwan-

kungen des Zylinders und um eine bessere Abstreifwirkung gegeniiber
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Feststoffpartikel zu gewdhrleisten.
- Feinbearbeitung der Zylinderinnenfldche (Oberfldchenrauhigkeit £ 1 um)
zur Verminderung der Reibungswiderstdnde des Kolbens.
Hochdrucks&ulen: Die Tests der Hochdrucks&ulen verliefen sowohl wdhrend
der FlieBschematestversuche als auch bei einer Reihe sonstiger Versuche
sehr zufriedenstellend. Die Harzbetteigenschaften (Strdmungswiderstand,
Bodenzahl) lassen sich nach Neueinbringen einer Harzflillung in den
Sdulenkdrper mit Abweichungungen < 5% reproduzieren, sofern beim Ver-
legen der Harzeinflilleitungen auf eine mdglichst ungestdrte Leitungs-
fihrung (stdndig gleichmdfiger und enger Leitungsquerschnitt, keine
Knickstellen) geachtet wird.
Hochdruckpumpen: Die verwendeten Hochdruckkolbenpumpen (Hersteller: Fa.
Lewa) arbeiteten weitgehend zufriedenstellend. Lediglich nach l&ngerem
Fordern von o~-Hydroxi-iso-buttersdure wurden gelegentlich kurzzeitige
Betriebsdruckabfdlle beobachtet, die sich auf die Ablagerung von "fettig-
en" Bestandteilen der Buttersdure auf den Riickschlagventilen zuriickzu-
fihren lieBen.
Die Stdrungen lassen sich vermeiden, wenn die Pumpe jeweils in Zeitab-
stédnden von 10 - 15 Betriebsstunden mit warmen fettldsenden Medien ge-
splilt wird.
Zusdtzlich erwies es sich als zweckmdBig, die zu f&rdernden L&sungen vor-
Verwendung zu entgasen sowie Blasenfanger in die Speiseleitung der Pumpe

einzusetzen.

2.3 Ventile

Ventile flir ProzeBleitungen: Die in (59) beschriebenen Ventile (alle
medienberiihrten Teile bestehen aus Edelstahl, Abdichtung mittels einer
Rubinkugel) wurden im Rahmen der Flief3lschematestversuche einer ein-
gehenden Erprobung unterworfen.

Nach Abstimmung der Federkrdfte von Innen- und AuBenfeder, die das An-
drlicken von Rubinkugel sowie des Kolbens auf den Dichtsitz gewdhrleisten
(wobei weder die Kugel am BOrtelrand noch der Kolben am Ventilboden auf-
sitzen darf), und nach Einleppen des Dichtsitzes konnten He-Leckraten
von < 1074 - 1073
18sungsfiihrenden, nicht druckbelasteten Leitungen ausreichend ist.

(torr.l sec—1) erreicht werden, was fir den Einsatz in
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Abluftventile: Die in der Testanlage eingebauten 3/2-Wegeventile

(Fa. Sciner, Typ V53 ABA 2006)erwiesen sich als nicht verwendungsfdhig,
da die Kunststoffdichtsitze unter dem EinfluB von Feuchtigkeit und S&dure-
ddmpfen aufquollen und zu Schaltstdrungen filihrten.

Flir die TPL-1 Anlage wurden deshalb Abluftventilblocke unter Verwendung
von Teilen eines kduflichen Spindelventils (Fa. Whithey, Typ 4PD4 4-
F4-316) entwickelt (siehe Abb. 3112.25).Als Dichtelement dient ein Poly-
dthylen-Einsatz, der nach Herausnehmen des Spindeleinsatzes ausgewech-
selt werden kann. Die Ventile werden durch einen aufgesetzten Motoran-
trieb oder mittels Knebel betdtigt.

3. TPL~-1 Anlage

3.1 Aufbau der Zellen
W. Weinldnder, G. Gumb, G. Kunz

Der Aufbau der Zellenanlage wurde im Berichtszeitraum abgeschlossen, wo-

bei folgende Arbeiten ausgefiihrt wurden:

- Fertigung und Installation der ProzeBtankbehdlter (60)
Pro Zelleneinheit wurde ein Umfassungsbehdlter mit je 5 ProzeBtanks
(Volumen 2 x 15 1, 1 x 30 1, 2 x 50 1) installiert. Alle festen An-
schluBleitungen wurden in Edelstahl ausgefiihrt und unter Schutzgas ge-
schweift und einer SchweiBnahtpriifung unterzogen.

- Beschaffung und Montage der Schaltwarte zur Aufnahme der Zellenbe-
dienungselemente

- Planung und Beschaffung und Montage der Elektroversorgung sowie der
MeBleitungen filir die meBtechnische Verfolgung der Trennprozesse.

- Planung, Beschaffung und Montage der Medienvorbereitung und -Ver-
sorgungseinrichtungen.

- Planung und Installation eines Zweikreiskihlsystems.

3.2 Transporteinrichtung fiir hochaktive WastelOsungen
W. Weinldnder, G. Kunz, C.H. Leichsenring

Da die Lagerkapazitdt flir starkaktive Abfall-L&sungen innerhalb der An-
lage relativ begrenzt ist (etwa 100 1 pro Zelle) sind hdufige Waste-
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transporte zu erwarten. Dafiir sollte ein mdglichst rasch koppelbares
und mit mdglichst geringen Kontaminationsrisiko verbundenes Entnahme-
system entwickelt werden. Als Transportbehdlter werden bereits vor-
handene Abschirmflaschen (Fa.Lemére, Typ: "Cendrillon Super Geant",

V = 80 1, Abschirmung 22 cm Blei) eingesetzt.

zum AnschluB dieser Transportbehdlter an die Anlage wurde ein abnehm-
bares Verbindungsstiick (Bricke) konzipiert, das alphadicht an Behdl-
ter und Anlage angekoppelt werden kann. Der Anschluf der Brlicke an

die Transportflasche erfolgt mittels eines La Calhéne-Doppeldeckel-
flansches, das Ankoppeln an die Anlage Uber eine modifizierte Schleu-
senkupplung (61), die ihrerseits iliber einen Ventilblock mit auswechsel-
baren Ventlileinsédtzen (Typ: Balroc-Minor 4811-28, NW8) mit den ein-
zelnen Behdltern im Fundament der Zellenanlage verbunden ist (Abb.
3112.26). Diese Ventile sind ihrerseits in einem alphadichten Kon+-
tainment untergebracht. Das Positionieren der Transportflasche mit
aufgesetzter Briicke erfolgt mit Hilfe eines Schienenwagens. Der un-
tere Tell der Brilicke wird anschliefend {iber die Schleusenkupplung ge-
schwenkt und die beiden Kupplungsteile miteinander verbunden. Die
flexible Schlauchverbindung zum Kopf der Brilicke gewdhrleistet den not-
wendigen Entfernungsausgleich.

3.3 Schleusensystem filir TPL-1Zellen
A. Suppan, H. Wohnlich

Die Zellenboxen sind in ihrer Grundausstattung mit 270er druckluftbe-
tdtigten La Calhéne-Schleusen ausgeriistet, bei denen der Schleusen-
deckel durch einen Doppeldeckeladapter ersetzt wurde. Der Adapter ist
am Zellenflansch schwenkbar gelagert und mit GfK-Doppeldeckelsystem
ausgerilistet (Abb. 3112.27). Diese Anordnung wurde erforderlich, da
zwischen der Zellenanlage des TPL1 und heifien Zellen anderen Insti-
tute hdufig Transporte durchzufiihren sind und ein Grofteil dieser
Zellen mit dem GfK-Doppeldeckelsystem ausgeriistet ist.

Zum Ein- und Ausschleusen nach dem La Calhéne System wird nach dem
Bffnen eines Abschirmschiebers an der Zellenriickseite der La Calhéne-

Behdlter an den Schleusenflansch angekuppelt. Uber Druckluftzylinder



Abb.

3112.27:

|

|

|

| v

| .x

I R

T

|

L

| |

I:FWmMHfHMHm
=4

Doppeldeckeladapter fiir TPL




- 73 =

werden Behdlterdeckel und Adapter alphadicht gekuppelt und k&nnen ge-
meinsam in die Box geschwenkt werden, so dafl die Behdlterdéffnung zum
Ent- oder Beladen freigegeben wird. Vor dem Ankuppeln des Transport-
behdlters erfolgt das Verschliefen in umgekehrter Reihenfolge.

Zum Schleusen nach dem GfK-System wird nach Offnen des Abschirmschie-
bers an der Zellenriickwand ein Fihrungsrohr an den Zellenflansch
angekuppelt. Durch dieses Flihrungsrohr kann der GfK-Behdlter an den
Adapter herangeflihrt und iliber das Gestdnge des Abschirmflansches an
diesen angeprefit werden. Der GfK-Schleusendeckel ist im Adapter mecha-
nisch verriegelt und kann durch Drehen des Griffstiickes mit dem Be-
hdlterdeckel alphadicht gekuppelt werden, so daB nach Betdtigen des
SchloBdruckknopfes mittels Manipulator beide Deckel gemeinsam in die

Box geschwenkt werden k&énnen und so die BehdlterS8ffnung freigeben.

3.4 Installation der ProzefBeinrichtungen
W. Weinl&nder, H. Antoni, G. Gumb, W. Bumiller

Nach weitgehender Beendigung der Komponententests und der Fliefschema-
testversuche sowie nach Erstellung erster provisorischer Aufstellungs-
pldne der Gerdtekomponente in den einzelnen Boxen wurde haupts&dchlich
aus rdumlichen Grilinden eine Neueinteilung der Zellen erforderlich, wo-
bei insbesondere im Unterschied zu ersten Planungen (62) eine Trennung
von Aufldse- und Denitrierungseinrichtungen erfolgte. Ferner wird die
Box fiir die Kationenaustauschtrennungen nur mit zwei statt urspriing-
lich drei S&ulen bestlickt. Die rdumlich-funktionelle Aufteilung ist

in Abb. 3112.28 schematisch wiedergegeben.

Bel der Aufstellung der erforderlichen ProzefBeinrichtungen wurde be-
sonders darauf geachtet, ein mdglicherweise spdter, wdhrend des Be=
triebs notwendiges Auswechseln schadhafter Teile so weit wie méglich
zu erleichtern.

3.4.1 Aufldsebox

Abb. 3112.29 zeigt das Apparateschema fiir den Aufldseschritt, fir die
Konditionierung und Wertigkeitseinstellung des PuIV in der Feedldsung

sowie die Anlagenteile fiir die Vorreinigung der Aufldserabgase.
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Der Aufldser (2.01), der Zwischenlagerbehdlter (2.02), der Einstell-
behdlter (2.03) sowie diejenigen Leitungen, die aktive ProzeflOsun-
gen flhren, bestehen aus Edelstahl, wdhrend die Medienzuleitungen
aus Polypropylen bestehen. Als Absperrorgane in den fllissigkeits-—
fiihrenden Leitungen werden die in (59) beschriebenen Magnetventile

mit Rubinkugeln als Dichtelement verwendet.

Die Probenahmeleitungen flir die ProzeBbehdlter (2.11 - 2.15) im Zellen-

fundament wurden iUber ein Mehrwege-Ventil (2HVO41) an die Probenahme-

station (2.04) angeschlossen und mit einem SplilanschluB ausgeristet.

Die Abgasreinigungsstrecke besteht aus einem Katalysator flir die Zer-
setzung von Stickoxiden (2.014), einem Wd&rmeaustauscher (2.015)mit
nachgeschaltetem Jodadsorptionsbett (2.016) und einer Kette von Ab-
solutfiltern der Sonderklasse S (2.017). Der Probeaufbau und "Kalte"

Funktionstest sind abgeschlossen. Die sich daraus ergebenden Ab-



75

5
. ) . g
> o o 2.05 2v12 €
g & 5 5 S %L ecl 2BV05! Druckluft 3
g o %9 - 2K02 Behiilter - Abluft
= = i ] 0
8 g g g g g % Heizung 2BVON
3 ﬁ é ?:" ﬁ % Heizung 5 :28V012
5 N Riihriuft
= § (=1 T
5 ; ‘ 3 Absolut-Filter AN 2A12
{fa} 1" I— - ———| .
° o ¢ ° . . ¢ ° o | Jod-Absorber 0 L 6 _
5 8 2BVO13
¢
¢ - 2BVOl4 MV 221 MV223
PRSI PSRRI S, N
. 11| R T APV R S E mcn—-—-—.—: SO T AR R N ol HNO, 7n
! i N T
N : Py 2MV222 2MV224 ]
G
1 I P
| ®R
0 ey o & —— et N 2Mv23t 2MV233
0 11 A N R N I N AV Y V'Y'Y'Y Y'YV N S SO S N AU NSNS MO . N <t
. l 2BVO @ [ S\ M0 -
0 __-___I: 2BVO17 2MV232 2MV234 &
¢ |: J 2BV018
|
¢ T 8409 mv21t 2MV213
2BVOI10 N
. I N Bl NaOH 8n
I < N 1+
‘ ! o (2MV212 MV214 N
N
i =
g 2ROIS Rifriuft | 28voti 5
——————— _—t)—-— MV 241 2MV243
< <
| g R ||
___________________ i 2MV244 R
1
I 42033 ! s _ : Druckluft .| 28V0
. .04,
! ' oL _ys 2041 MY 251 2MV253
| g ' :
Fg 2K043 N & | Spillmittel . | 2Bv042 N —>< H0
[w) [5,] 2
I T oos3! = 2R041  2R042 | " G ® 1—
1 I g . _ _ - ] 2MV252 2MV254 5
l | 2K042
Kihlung ] 2Bv021 2MV261 2MV263
N P>
_____________ e U A e & HNO; Oln
JR021 Riihrluft 2BV022 N 1
of [ —N —Dx 2MV262 2MV264 8
S 2A21 | 2A22
o= —===q
%2}(052 = e
! < =2 2 | MO S, SA - :
2K051 8@8 3 (Vpggmm@wmaqngr}@
— [N
Heizung e 2BVO3 2 —su = ;_n < g % g E? g %’ %n 1%: >
Heizung 1,4 2BV032 2 § E 8 § ‘rgv é’t it s 3 § E 7 g»b
> a & % % ¥ 3 §&§ L+ B & 2,
; e e EDVSOvini ittt I R P T g 3 2 2 L 5 &8 & 5 1 3 g
! 2R031 Rihluft | 28033 = £ 2 8 3 - . 28 3 s
- - 2R032 2BV034 g 8 28 &8 7 % § < = H
D = c — = &
o N —> s 8 3 2
3 . 8
2A31 | 2A32 £ =2
3 = <
3 b 2kout 2 8 » R it S R
o 4 s ~ T T o = Eava :
) hy 2K051 2vos9 = - Kiihlung 2BY035 : B 2
Luft - Fiiltstand 3 £ - 2 : o P o E_ Abb. 3112.29 Apparateschema Box
N iihlung "
& @8 gx@ = : D " Aufl®dsen der bestrahlten AmO,/Al-Cermets,
R 5] U =] 2v22 IV 2
2K0 . . Pu~ ~Einstellung
(1}

Pu - Abtrennung Denitrierung



O o | 1
=
> w w L) % 3
g = éé 3| &|envont | 2
@ w 3H V012 e 3RO 3BVOL
2l . 15 e 2 M L LI
=) z w w & 2 <
- £ ey B \:: " = v
s i o j{“
3 4
8 @ 3HVOIL
T o ol
3 ?@‘
3 © e = D
o IS G - f’u(:kll.i(‘L 3BV OIS
o o [ o o 9 et \‘
3RO11A
@— Spllidsung 3BVON2
¢ bt ‘ - ~<—Px
s &4 7 ; 3Hvozs 1 Harz-Vorlage 3BV 021
= - ‘—"—E— |
l_. . ___} 30111 : wg | g
w k=3
’ 3 % @!{aHVOZJ &
3HV02.7 ‘ N !
iv‘g P y
3Hv028 - | aNvo2s A é
i 6 w
! K '
P< Hochdruckventil
i_%)‘sﬂvoz,g [ Y Absperrventil
—] — I B S
: X Balroc - Minor - Ventil
Kihlung 38V 05,2 3/2-Wege - Ventil
1 X@ elektromot. - Ventil
w 3FK 03}
p 3MVD31 -
m b i Magnet - Ventil
o ] o 3FK032
V032
M\ $§ /‘ 3R 051 Ny 3BV05.1 ‘ 7-Wege - Ventit
pad | 3R04I = P
& | Lﬁ ’ - Druckluft 3BVOL R  Fiussigkeitskuppt offen
M (=]
: x Spiillésung 3BV042
m . <3 Jl\/'j B  Doppelschiauchkupp!.
| ;
H| - RO - 0 . __ﬂL‘@ Probenahmestation
1t 3K 04
______ \_’*_H_f M l —— e — ——‘—’*‘——‘———’——"—_—”——“—_———-r—‘@ Riickschlagklappe
- i 3K 042 i
\ = H“ ] . o N2 3BV06.1 B Flussigkeitskuppl selbstschliefiend
I[” . / 3 3R06.1 .
3K04 hd
1 gl KO04] é ]
T J
,|| 2
I
H|| 3K 053
—H
T | e ] :
il 3K052 o
T L B
nli
I 2 TE
— 71 11 l{ll{ 3K 051 8 13 |/
nh ]
il T
H V072
[ o o o I”” ¢ g’ g g <
It 20518
6 o o o |]|“ o it
T ) 2
3F09,
I”“ ‘ — f\ pRAR Abgas 3Bvoat
f B == H”—————’_—‘D(“—_
liini ¢ < ﬁ'i’ g o Prefluft 3BV09,2
3 g § 2 2 < ’
g g % < - - 3RO7.1 3BV 071
& % 2 3 L P WL e i Abb. 3112.30: Apparateschema Box 3:
@
3 .
c g S Plutoniumabtrennung an Anionenaustauschern
ES
5 Kﬂh&mg 3BV07.2
= " »
o 4 . —a




- 77 -

dnderungen im Aufbau und in der Leitungsverlegung werden augen-
blicklich ausgefiihrt.

3.42 ProzeBeinrichtung flir Pu-Abtrennung

Abb. 3112.30 zeigt das Apparateschema flir die Pu~Abtrennung. Die Ein-
richtung besteht aus Hochdruckeinspeisung (3.01), Hochdrucksdule (3.02),
dem Harzwastebehdlter (3.03) und 3 ProzeBbehdlter (3.05 - 3.07) fir die
Fraktionierung des Eluats, wobei der Behdlter 3.05 (Pu=Produktbehdlter)
mit einer Kopplungsmdglichkeit zum Entnehmen der Produktldsung ver-
sehen ist. Die Probenahmesysteme wurden ebenso wie in der Aufldsebox
gruppenweise flir die Behdlter 3.11 - 3,15 sowie 3.05 = 3,07 zusammen-
gefaft und mit Splileinrichtungen ausgestattet.

Als zusdtzliche Einrichtung ist eine MeBeinrichtung zur Erfassung der
radiolysebedingten Gasentwicklung (3.08) wdhrend der Ionenaustausch-
trennung eingebaut, die durch Messung des Druckaufbaus im abgeschlos-
senen ProzefBbehdlter erfolgt. Die Funktionstests der einzelnen Kompo-
nenten sind abgeschlossen. Mit den Installationsarbeiten wurde be-

gonnen.

3113 TECHNOLOGIE DER ENERGIEQUELLEN

2 .
3113.1 38PU-KAPSELN FUR HERZSCHRITTMACHER

Zlel des Vorhabens ist die Entwicklung und die Erlangung elner behdrd-
l1chen Zulassung von 238Pu-Kapseln als Energiequelle fir Herzschritt=-

macher,

Das Programm fur 1973 sah vor, Materialuntersuchungen und Tests an Kap-
seln sowle Neutronenemissionsmessungen und Doslsmessungen an Phantomen

durchzufiithren,
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1. {Uberpriifung von Dosisleistung, Kontamination und Dichtheit

bei der Kapselfertigung

W. Robel, W. Jung

Bis Dezember 1973 wurden von der Fa. Alkem 49 HSM-Kapseln ausgelie-
fert; davon befinden sich z.Z2t. 14 Kapseln auf Wunsch von Siemens-
Erlangen noch bei der GfK.

Die y-Dosisleistung der Kapseln lag bei ca. 2,2 urem/h in 50 cm Ab-
stand, die Neutronendosisleistung zwischen 3 uyrem/h, 50 cm und 6 urem/h
50 cm.
Tab. 3113.1 gibt einen Uberblick, wie die bisher gelieferten Kapseln
die folgenden Kriterien erfiillen:
- Neutronenquellstérke

< 1100 n/sec (+)

< 1200 n/sec (o)
- Kontamination

wischbar < 2 ipm bei einem Nulleffekt von 1 ipm

wischfest < 100 ipm
- Lecktest: Leckrate < 10—9 Torr Ltr. sec _1.

2, Festigkeitsuntersuchungen

w. Jung, H. Kempe, E. Polifka, W. Robel

Die 1972 begonnenen Untersuchungen liber die Belastbarkeit der HSM-
Kapseln wurden weitergefilihrt.

"Static-stress" Tests

a) Belastung der Kapsel zwischen Stahlplatten, Druckrichtung parallel
zum Kapselbund: Die Kapsel hielt einer Belastung mit 1 t stand (Be-
lastungszeit: 15 min), bei 3 t platzte sie im Schweifnahtbereich

auf.

b) Die Kapsel wurde an der Luft 3o Minuten auf 800°C erhitzt
und mit kaltem Wasser abgeschreckt
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Ubersicht iliber die bisher gelieferten Kapseln

Kaps.Nr, Eing.- . N- Kontamination nach
Datum Verblelb Emission Anlieferung bei GfK Lecktest

wischbar fest
65 23.5.73 Siemens - + - +
67 1 " - + + +
68 " " o + + +
69 " n o + - +
70 " " - + + +
72 " " o + - +
73 " " o) + + +
74 " " o + + +
75 28.5.73 " - + + +
76 28.5.73 " - + - +
82 10.7.73 " + + + +
83 " " + - + +
84 " " + - - +
85 " " + + - +
86 " " + + - +
87 " " + + + +
88 " " + + - +
89 " " + - - +
97 " " + - + +
98 " " + + + +
99 " L] + - - +
00 " " + - - +
01 " " + - + +
81 25.7.73 " - + - +
91 " " o + - +
92 " " o + - +
9 3 " " o + - +
94 " " o + - +
95 " " o + - +
1o2 " " o + - +
107 24,9.73 GfK - + - +
108 " GEK - - - +
109 " GfK - - - +
110 " Siem. - - - +
112 " GEfK - - - +
113 " GEfK - - - +
119 " Siem. - - - +
120 " Siem, - - - +
121 " Siem. - - - +
123 " GfK - - - +
124 " GfK - - - +
125 " GfK - - - +
126 " GEK - - - +
127 " GfK - - - +
128 " GEfK - - - +
129 " Siem. - - - +
130 " GfK - - - +
132 " GfK - - - +
138 " GfK - - - +

+ Kriterium erfiillt

~ Kriterium nicht erfiillt
0 Kriterium wenig Uberschritten




1t, 3t, 5t, 7t, 1o t zwischen Stahlplatten belastet (Rockwell-

hidrte der Stahlplatten ca. 55; Belastungszeit jeweils 15 min; Be-
lastungsrichtung: senkrecht zum Bund). Nach jeder Lastaufgabe wurde
die Kapsel durch Heliumlecktest auf Dichtigkeit Uberpriift, die Kapsel

war auch nach Belastung mit 10 t dicht (vgl. Abb. 3113.1).

Abb. 3113.1: Herzschrittmacherkapsel nach dem "static~stress"-Test

links: nach Belastung mit 1 t (von NEA geforderter Wert)

rechts: nach weiterer Belastung mit 3t, 5t, 7t bis 10t
(Bild); die Kapsel hielt dieser extremen Belas-
tung stand, ein Kapselleck konnte nicht nachge-

wiesen werden

Die bisher durchgefiihrten "static-stress"-Tests ergaben, daB die Kap-
seln den NEA-Anforderungen genligen (geforderte Priiflast: 1 t).

Bel Belastung senkrecht bzw. unter etwa 45° zum Kapselrand wurden die
NEA-Anforderungen deutlich Ubertroffen; etwas kritischer ist eine

Belastung in Richtung des Kapselbunds.,



"Impact"-Tests

Mit einem weiteren Test wurde das Ergebnis vorangegangener Versuche
bestdtigt. Die Kapseln blieben nach Beschleunigung auf max. 130 m/sec
und Aufprall auf eine Stahlplatte dicht (NEA-Anforderung: 50 m/sec)

Temperatur-Test

Innendruck der Kapsel: 90 ati

Temperatur: BOOOC, 30 min, anschlieBendes Abschrecken der Kapsel in
kaltem Wasser

Ergebnis : NEA-Richtlinien erfiillt, kein Kapselleck nachweisbar.

(Versuchsdurchfiihrung: Bundesanstalt filir Materialpriifung BAM, Berlin)

Zeitstandfestigkeit

Die Standzeit der HSM-Kapseln wurde bei Temperaturen bis zu 1500°C

und gleichzeitiger Belastung durch Innendruck gemessen. Filir diese Ver-
suche wurden modifizierte Kapseln eingesetzt, welche auf der der
SchweiBnaht abgewandten Kugelkalotte mit einem Kapillaransatz zur Auf-
gabe des Innendrucks versehen waren.

Die Kapseln wurden in einem beidseitig offenen R&Shrenofen auf die vor-
gesehene Temperatur erhitzt. Die Temperatur wurde mit einem Thermo-
element, welches direkt an der Kapsel anlag, gemessen und auf + 2°¢
konstantgehalten. Nach Erreichen der Solltemperatur wurde der ge-
wiinschte Innendruck aufgegeben und iiber ein Manometer kontrolliert.
Der Zeitpunkt des Druckabfalls beim Leckwerden der Kapsel wurde durch
eine mit dem Manometer gekoppelte Uhr registriert. Als Standzeit gilt
die Spanne zwischen Druckaufgabe und beginnendem Druckabfall.

Ergebnisse

Die von den Kapseln gemessenen Standzeiten und die Bruchstellen sind
in der Tabelle 3112.2 zusammengefaft.
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Ergebnisse der Zeitstandsversuche an HSM-Kapseln

Versuchsbedingungen Standzeit Leckrate Bruchstelle
Temp(OC) Druck(kp/cmz) (Torr 1l/sec
1500 8g,s ** 17 min + RiB in SchweiBnaht-
gegend
1500 20 24 h + "
1500 15 79 h 2,5 107" RiB auf Kugelkalotte
1460 88,5 22 min + RiB in Schweifnaht-
gegend
1460 20 31 h 2,5 10_2 2 Risse auf Kugel-
kalotte
1300 go *+* 1h + Rif in SchweiBnaht-
gegend
800 130 101 h 2,2 1073 |4 Lécher in Schweis-
nahtgegend
+ Leck zu groB, nicht mehr mit Lecktest meBbar.
++ Nach 15a zu erwartender Innendruck.
A 7 108 . l
£ :‘25 _ AN \lwooc'c
3 TS NN
=288 \ N
§2A s :::E:\\\\\\
§2013 N
12 D Q\ s000c
AN -
08t 2 \\-
4 -\\
X
1 10
8
6
10 2 4 6 8 10 2 4 6 810 2 4 & 810 2 & 6 8108
Standzeit [min]
Abb., 3113.2: Zeitstandfestigkeit der Herzschrittmacherkapseln




Die Hauptspannungen wurden nach den folgenden Gleichungen berechnet:

. ) Pi di L ) Pi di Pi = Innendruck
t1,2 (da—di)L 2S S = Wandstidrke
di = Innendurchmesser
_ d_ = AuBendurchmesser
OI‘ = Pi a

Von Mises benutzte alle drei Hauptspannungen zur Formulierung einer
Vergleichsspannung
1

o = V2 lo - g

) 2 2
v t1 t2

_ _ 2 11/2
+ (dt1 Ur) + (or Gt2) ’

die neben dem Belastungsdruck in dem Diagramm aufgetragen wurde.

In der Mehrzahl der Fdlle platzten die Kapseln im Schweifnahtbereich
auf; (s.Abb.3113.3 u. Abb. 3113.4) bei einigen Versuchen traten
Mikrorisse auf der Kugelkalotte auf, die auf eine Gefligeauflockerung
durch Rekristallisation zuriickzufilhren sind. Bei einer Betriebszeit

der Kapsel von 15 a ist bei 1300°C ein Innendruck von etwa 80 kp/cm2

zu erwarten; unter diesen Bedingungen wurde eine Standzeit von 60 Minu-
ten gemessen. Die NEA-Richtlinien flir den "Cremation-Test" wurden Ende
1973 gedndert, die geforderte Standzeit bei 1300°C wurde von 30 auf 90

Minuten erhdéht. Damit erfilillen die Kapseln die NEA~Anforderungen nicht

mehr flir 15-j&hrige Betriebszeiten.

Abb. 3113.3:

Kapillarkapseln nach den
Standzeitversuchen (links:
Originalkapsel; rechts:

RiB im Schweifnahtbereich).




Abb. 3113.,4: Schliffbilder von HSM-Kapseln nach dem Zeitstands-

versuch. Kapselleck im Schweifnahtbereich

3. Uberpriifung des 238Pu-Gehaltes von Herzschrittmacherkapseln

K. Bbhnel, E. Gantner, M. Mostafa, W. Robel

Zur Berechnung des Wirkungsgrades des thermoelektrischen Wandlers wer-
den von der Fa. Siemens mdglichst exakte Angaben iliber die Widrmeleistung
bzw. den Pu-Gehalt der HSM-Kapseln bendtigt. Eine Uberpriifung der Wir-
meleistung durch Kalorimetrie erbrachte wegen des Fehlens eines geeig-
neten Kalorimeters keine befriedigenden Ergebnisse. Deshalb wurden die
Eignung anderer Verfahren zur Uberpriifung des Pu-Gehalts wie y-Spektro-
metrie (Uber die‘768 keV-Linie des Plutoniums-238) bzw. Neutronen-
koinzidenzmessungen untersucht. Bei beiden Verfahren handelt es sich

um Relativmessungen, der Plutoniumgehalt wurde durch Bezug auf eine
Standardkapsel ermittelt; der Pu-Gehalt der Referenzkapsel wurde
kalorimetrisch mit hoher Genauigkeit durch die PTB {iberpriift (Pu-Gehalt
lt. Einwaage und kalorimetrisch bestimmter Wert stimmten bis auf

0,7 O/oo liberein). Die vergleichenden Messungen ergaben die in

Tab. 3113.3 aufgeflihrten Werte.
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238

Tab. 3113.3: Bestimmung des Pu-Gehaltes von HSM-Kapseln;

Vergleich verschiedener Methoden

Kapsel Pu-Gehalt Pu~Gehalt gefunden
NT lt.Einwaage (in % der Einwaage)
* (mg) Kalorimetrie| y-Spektrum | n,n-Koincidenz
(PTB) (IRCh) (INR)
81 180,23 - 11,4% - 11,2% - 12,3%
91 188,3 - 1,5% - 4,6% - 3,3%
92 185,7 - 7,1% - 9,9% - 10,1%
93 187,8 - 3,5% - 1,9% - 6,3%
94 183,3 - 0,7% + 0’5% - 2'3%
95 188,0 - 3,3% - 2% - 6,4%
102 182,1 + 1,3% + 2,2% - 3,3%
Bei den Kapseln 81 - 102 traten deutliche Diskrepanzen (besonders bei

den Kapseln 81 und 92) zwischen dem angegebenen und dem gemessenen
Plutoniumgehalt auf. Da alle 3 Methoden &hnliche Abweichungen vom Ein-
waagewert ergaben, scheinen hierbei Wdgefehler vorzuliegen. Bei den
Kapseln der ndchsten Lieferung der Fa. Alkem ergab sich eine deutlich
bessere Ubereinstimmung zwischen Einwaage und y-spektroskopisch er-
mitteltem Wert- Pu-Gehalt. Durch ergdnzende kalorimetrische Messungen
an Kapseln der letzten Lieferung soll gekldrt werden, ob sich die an-
geflihrten Verfahren zur routinemdpigen Uberpriifung des Pu-Gehalts mit

ausreichender Genauigkeit eignen.

4., Neutronenemissionsmessungen an Herzschrittmacherkapseln

K. BShnel, H. Werle

Fir zwel Herzschrittmacherkapseln (Nr. 21 und 22) wurden Messungen der
Neutronenstrahlung durchgefiihrt. Dabei wurden die Quellstdrke, das
Spektrum und der von der Spontanspaltung herriihrende Anteil der Neu-

tronen bestimmt.
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Die Herstellerangaben (63) fiir beide Kapseln sind gleich. Sie sind in
der Tab. 3113.4 zusammengefaft.

Tab. 3113.4: Pu-Zusammensetzung

Masse 238Pu 0,1789 g
Pu~Zusammensetzung
236Pu 0,26 ppm
238Pu 90,14 %
239Pu 9,21 %
240Pu 0,61%
241Pu 0,03 %
242Pu 0,01 %
Verunreinigungen
Cl 1940 ppm
F 6 ppm
B 1 ppm

Neben den fertigen Herzschrittmacherkapseln wurde auch eine Probe von

238

2,4 g ungereinigtem PuO, mit 80,65 % Pu vermessen,

2

Neutronenemission

Die Neutronenemission wurde auf zweli verschiedene Arten gemessen, wo-
bei die eine Methode auch das Neutronenspektrum liefert und die andere
auch zur Bestimmung des aus der Spontanspaltung stammenden Anteils der
Neutronen verwendet wird.

Die erste Art verwendet ein ProtonenrilickstoBfproportionalzdhlrohr
(Anordnung siehe Abb. 3113.4). Es hat 9 cm Durchmesser, 80 cm
aktive Linge und ist mit 3 at Methan geflillt. Sein MeBbereich liegt
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78
Quelle ahtrohr

Aktives Volumen
d2

Abb., 3113.4: Geometrie fir Quelle und RickstoBprotonen-Z&hlrohr

zWwischen 1 und 5 MeV. Gemessen wird der {iber das Z&ihlrohrvolumen ge-
mittelte FluB NE (pro Energieintervall) (Neutronen/(cm2 s MeV)). Da-
raus berechnet sich mit den in Abb. 3113.4 skizzierten Abstdnden die

Quellstdrke

N=4r * 4, * d, ° NE(E)dE 4.1

Dabei wurde der nicht gemessene Anteil des Spektrums, wie in Abb.3113.5
angedeutet, extrapoliert. Der Gesamtfehler der Quellstédrke liegt bei

10 % fiir die ungereinigte Probe und bei etwa 20 % fiir die fertigen

238

Kapseln. Auf jeweils 1 g Pu bezogen, ergeben sich die Werte

N 9,2 ° 103 n/(sec qg)

]

Kapsel-Pu

Nungereinigt 2,03 '105 n/ (sec q)

Bei der zweiten Methode wird ein Detektor eingesetzt, der 18 3He-Zﬁhl—

rohre in einem Moderatorblock aus Poly&dthylen (45cmx45cmx120cm) ent-

252

h&dlt. Er wurde mit einer Cf-Quelle geeicht, deren Spontanspaltrate

in einer kleinen Parallelplattenspaltkammer bestimmt wurde. Die Spek-
trumsunterschiede zwischen Spaltneutronen und der untersuchten Probe
sollten auf Grund durchgefiihrter Rechnungen die Empfindlichkeit des
Detektors um weniger als 10 % beeinflussen. Unter dieser Annahme wurde

die Quellstédrke pro Gramm 238Pu zu

(7,25 F ) * 10> n/(sec g)

s O

N = 1
Kapsel-Pu o,

bestimmt. Die Quellstdrken der beiden Kapseln stimmten innerhalb 2 %

iiberein, was etwa der MeBgenauigkeit entspricht. Als Mittelwert der
beiden Mefmethoden ergibt sich

238

N = 8220 + 15% n/(sec g/(sec g Pu)

Kapsel~-Pu
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.o\ | Ungereinigte Probe
° Abb. 3113.5;

] Neutronenspektren

l ja\i\\\o o fiir ungereinigtes
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0 Spaltsplektrum

0 1 2 3 4 5
Neutronenenergie (MeV)

Neutronenspektrum

Die verwendete MeBmethode ist in (64) geschildert. Das so mit dem
ProtonenrilickstoBz&hlrohr in der in Abb. 3113.4 dargestellten Anordnung
gemessene Spektrum zeigt die Abb. 3113.5 sowohl fiir die ungereinigte
Probe wie flir die fertigen Kapseln. Die Form des hier gemessenen Spek-
23854/180-spektren, Abb. 3113.5, (65)) spricht

daflir, daB ein merklicher Teil der Neutronen aus Reaktionen an Verun-

trums (im Vergleich zu

reinigungen stammt, die ein niederenergetisches Neutronenspektrum lie-~

fern.
Spaltneutronenanteil
Die Bestimmung des Anteils der Spaltneutronen erfolgt in einer Auto-

korrelationsmessung mit einer in (66) beschriebenen Koinzidenzeinheit.

Die der Spaltrate S zugeordnete Nettokoinzidenzrate C ergibt sich zu

v_(v_-1
cC = I. "E'EE“_— . S

wobei I eine Instrumentenkonstante ist, die durch eine Eichung mit
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252Cf—Quelle bestimmt wird. Zur Berechnung der

Zahl der Spontanspaltungen in 238Pu, deren Neutronenausbeute und der

Masse 238Pu werden die im folgenden aufgefiihrten Nuklearkonstanten be-

der schon erwdhnten

ndtigt, die aus (67,68,69,70) und anhand dort aufgefiihrter Beziehungen
berechnet wurden.

v_(v_=-1) Halbwertszeit
_ _ —B—EB——— fliir Spontanspaltung
v v
P
238 - — 2 18
Pu v 2,21 0,40 v 1,58 . 10 s
P P
2520¢ | 3,765 3,756 0,42 5;2
Daraus berechnet sich die spezifische Spaltrate fiir 238Pu zu
s = 1112 g sec”! und die spezifische Neutronenemission zu

n = 2460 g"1 sec—1.

Das gemessene Verhdltnis der Koinzidenzraten flir Kapseln und Eichquelle
liefert fir eine Kapsel die Ergebnisse

S (Pu) = 244 Spaltungen/sec

N,.. (Pu) = 538 Spontanspaltneutronen/sec
Sp 238

m(pu) = 0,219 g Pu

In die Fehlerbetrachtung gehen 3 % MeBungenauigkeit, 10 % Unsicherheit
aus der Genauigkeit der V-Werte ein, flir die Massenbestimmung zusitz-
lich der Fehler in der Halbwertszeit flir Spontanspaltung. Damit kann
jedoch die Abweichung gegeniiber den Herstellerangaben von 0,179 g nicht

erkldrt werden.

Mit der im gleichen Experiment gefundenen Gesamtemission von 1297 n/sec
ergibt sich, daB nur rund 40 % der Neutronen aus der Spontanspaltung

stammen.

Diskussion

Die 238Pu—Spontanspaltung liefert etwa 2460 n/ (sec g), die bekannten

Verunreinigungen nach Tabelle 1 ergeben etwa 600 n/(sec g). Die gegen~-
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iiber dem gemessenen Mittelwert verbleibenden rund 5200 n/(sec g) sind
(a,n)-Reaktionen an den h8heren Sauerstoffisotopen und Verunreinigun-
gen zuzuordnen, wobei das Spektrum darauf hinweist, daB letztere einen
erheblichen Anteil haben.

5. In-Phantom Dosimetrie mit einer 238

E. Piesch, B. Burgkhardt

Pu~Herzschrittmacherkapsel

Die Verwendung von 238

Pu~-Quellen als Energieerzeuger in Herzschritt-
machern macht es aus Strahlenschutzgriinden erforderlich, die durch
Neutronen und y-Strahlung verursachte Personenbelastung abzuschdtzen.
Zu diesem Zweck wurden an einem Alderson-Menschphantom Bestrahlungen
mit doppelwandig umhiillten 200 mg 238Pu—Quellen (HSM-Kapseln) durch-
geflihrt, die zum Einbau als Energieversorger in Herzschrittmacher vor-
gesehen sind. Wegen der geringen Neutronenquellstdrke wurden zusdtz-
252Cf—Quelle durchgefiihrt, deren

Quellstédrke um den Faktor 106 hher ist im Vergleich zur 238Pu-Kapsel

liche Bestrahlungen mit einer 1 mg

fiir Herzschrittmacher. Ausgehend von den gemessenen Tiefendosisver-
teilungen im Phantom wurde die Aquivalentdosis flir verschiedene Ge-

webetiefen sowie flir besonders interessante Orte im Phantom ermittelt.

MeBmethode

Zur Ermittlung der Tiefendosisverteilung in einem Alderson-Mensch-
phantom wurden folgende Detektoren eingesetzt (s. auch Tab. 3113.5)

- 237Np + Makrofol zum Nachweis schneller Neutronen

> 0,75 MeV

- 232Th + Makrofol zum Nachweis schneller Neutronen

> 1,2 MeV

_ 198, , 198

Au in Cd zum Nachweis thermischer und mittel~-
schneller Neutronen

- 6LiF + 7LiF-Thermolumineszenzdosimeter zur Messung der Aquivalent-
dosis von y-Strahlung (TLD 700) und thermischen Neutronen (MeBwert-

differenz von TLD 600 und TLD 700).
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Die Messungen erfolgten in einem Alderson-Menschphantom entlang der
vertikalen Kb&rperachse vom Scheitel bis zum Gonadenbereich sowie be-
vorzugt entlang einer horizontalen K&rperachse in der vorgesehenen

Hbhe des Herzschrittmachers (Scheibe 15-16) und in Hohe der Gonaden
(Scheibe 30-31). Die Neutronenquellen wurden seitlich unter dem Arm-
ansatz (Scheibe 15) direkt an der Phantomoberfldche befestigt. Die
LiF-Dosimeter wurden in den vorgesehenen Bohrungen des Alderson-Mensch-
phantoms exponiert, Aktivierungsdetektoren und Spaltfragméntdetektoren
mu3ten wegen ihrer Gr&B8e zwischen den Scheiben des Phantoms eingelegt
werden,

Tab. 3113.5: Nachweisempfindlichkeit der Neutronendetektoren

Detektor Energie Anzeige flir
1010 n/cm2
Gold n_, 3,9 . 10° 3%§£L
(50 um Folie, 10 mm @) m
3 Zerf.
n. 9,7 . 1o min
237y, n>o0,75 MeV| 1,4 . 1o° Spuren
(4o ug/cm2 auf Stahl) cm
232, n>1,2Mev | 1,3 . 10" SBuZen
(0,05 mm Folie) cm
6LiF nth 1000 R
"LiF n 1,3 R
th '
Flir die 238Pu-Kapsel konnte im Menschphantom die y=Dosisleistung so-

wie die FluBdichteverteilung thermischer Neutronen mit LiF-Dosimetern

ermittelt werden. Wegen des zu geringen NeutronenquellfluBes wurden zu-

sdtzliche Neutronenmessungen mit einer 252Cf—Quelle durchgefiihrt. So-

wohl 252 238

Cf als auch gereinigtes Pu emittieren Spaltneutronen.
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Damit lassen sich die 252Cf--MeBergebnisse auf die 238Pu-Kapsel tiber-

tragen.

Flir die Phantommessungen wurde eine 238Pu-—Kapsel verwendet, die we-

gen einer geringen 236Pu-Verunreinigung in der y-Dosisleistung als
auch in der Neutronenquellst&drke um einen Faktor 5,6 bzw. 14,3 hSher
lag, als die fiir den Einbau in Herzschrittmachern vorgesehenen Pu-
Kapseln. Bei der Abschdtzung der Kdrperdosis flir einen Herzschritt-

238

macher wurde daher eine nominelle Pu-Kapsel mit einer Neutronen-

quellstédrke von 1,4 x 1o3 n/sec (tatsdchliche Quellstdrke bis

2 X 1o3 n/sec) bei einem 236

Pu-Anteil von etwa 0,26 ppm zugrundege-
legt. Die y-Dosisleistung aller Pu-Kapseln wurde liber eine Freiluft-
messung mit LiF-Dosimetern bzw. iliber eine Relativmessung mit einem

Zdhlrohr ermittelt.

Y=-Dosisleistung

Die MeBergebnisse der TLD 700 Dosimeter, die nach Bestrahlung des

Phantoms mit der 238Pu—Kapsel bzw. mit der 252

Cf-Quelle erhalten wur-
den, sind in Abb. 3113.5 und 3113.6 flir die Positionen entlang der
vertikalen und horizontalen Kbrperachse wiedergegeben. Beide Quellen
zeigen anndhernd dieselbe Tiefendosisverteilung. Die unterschiedlichen
MeBergebnisse im Bereich des Kopfes sind wahrscheinlich auf Unterxr-
schiede in der Bestrahlungsgeometrie (Gr&Be der Quellen) zurilickzufiih-
ren. Ein EinfluB eines unterschiedlichen y=Spektrums kann auch in
grdBeren Gewebetiefen nicht festgestellt werden.

Alle y-Dosismefergebnisse der 252

Cf-Bestrahlung sind nochmals in

Abb. 3113.7 in Abhdngigkeit vom Abstand zur Quelle wiedergegeben. Die
Streuung der MeBSwerte sind vor allem auf Inhomogenitdten im Kdrper z.B.
Lunge, Knochen zurickzufiihren. Die Messungen an der Phantomoberfldche
entsprechen mit Ausnahme der MeBergebnisse am Scheitel den MefBwerten

im Phantom.
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Thermische Neutronen

Die mit Au und Au in Cd durchgefiihrten Sondenmessungen in Quellenh&he
und GonadenhBhe ergaben die in Abb. 3113.8 wiedergegebene Neutronen-=
fluBdichteverteilung. Wegen des Aufbaueffektes in Gewebetiefen bis zu
1o cm ist die NeutronenfluBfdichte im Gewebe um eine Grﬁsenordndng
groBer als an der Oberfliche. Die NeutronenfluBdichte mittelschneller
Neutronen (Au in Cd) ist in geringen Gewebetiefen hther als der ent-

sprechende Wert filir thermische Neutronen.

Ein Vergleich der mit Au-Sonden und mit LiF-Dosimetern erhaltenen
MeBwerte filir thermische Neutronen zeigt Abb. 3113.9. In Quellabsténden
von 14-30 cm erhdlt man eine gute Ubereinstimmung filir beide MeBmetho-
den. MeBwertabweichungen sind auf den MeBwertanteil mittelschneller
Neutronen zuriickzufiihren. Dies ist wegen der geringen Gewebeschicht
zwischen Quelle und MeBort insbesondere in Quellenndhe aber auch in

grdBeren Abstdnden (Gonadenbereich) festzustellen.

Abb. 3113.10 zeigt einen Vergleich der mit LiF Dosimetern ermittelten
NeutronenfluBdichteverteilung entlang der vertikalen Kdrperachse flir

die 238Pu—Kapsel und die 252

Cf-Quelle. Geringe Abweichungen in gr&Ber-
en Abstédnden von der Quelle missen auch hier auf eine unterschied-
liche Bestrahlungsgeometrie (unterschiedliche Kapselgr&Be) zurlickge-
252Cf—Quelle
von 1,4 x 109 n/sec und den MeBergebnissen der LiF-Messung errechnet
sich die Quellstédrke fiir die 238

Direktmessung des QuellfluBes der Pu-Kapsel ergab 2 x 104 n/sec. Die-

flihrt werden. Ausgehend von der Neutronenquellstédrke der
Pu-Kapselung zu 1,4 x 104 n/sec. Eine
se Abweichung ist vor allem auf Unterschiede im Neutronenspektrum zu-
rickzufihren.

Schnelle Neutronen

Abb. 3113.11 zeigt die mit den Spaltfragmentdetektoren im Phantom ge-

252,¢_

Quelle. Wegen der unterschiedlichen Energieschwelle beider Detektoren
232

messene NeutronenfluBdichte in Abhdngigkeit vom Abstand zur

ist der Th-MeBwert etwa um den Faktor 0,5 kleiner. Die MeBwerte

an der Oberfldche entsprechen in erster Ndherung den MeBwerten der
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Tiefendosisverteilung. Die MeBpunkte wurden in der vorliegenden Ab-
bildung mit den entsprechenden MeBfehlern (Standardabweichung von 20)
eingezeichnet, die aus der Spurenzahl der mikroskopischen Ausz&hlung

bzw. der Auswertung im Spark-Counter bestimmt wurde.

Schwdchungsfaktor fiir Spaltneutronen

Aus dem Verh&dltnis der NeutronenfluBdichte im Gewebe @G (x) zur Neu-
tronenflusdichte in Luft QL (x) in einem Abstand x von der Neutronen-
quelle 1dBt sich ein Schwdchungsfaktor flir Spaltneutronen ermitteln,
der filir den hier vorliegenden Fall einer isotropen Einstrahlung von
einer Punktquelle an der Phantomoberfldche gilt:

) - X o o . gbx 5.1

QG(x) =
471 x

L
Abb., 3113.12 zeigt den Schwidchungsfaktor in Abhdngigkeit vom Abstand
zur Quelle ("Gewebetiefe"), Die hieraus ermittelte Relaxationslénge
1/b betrdgt flir die NeutronenfluBfdichte von Spaltneutronen > o,75 MeV
11,4 + 1 cm bezogen auf die vorliegende Bestrahlungsgeometrie und das
relativ inhomogene gewebedquivalente Material im Phantom insbesondere
im Bereich der Lungen. Damit kann die Neutronenflufdichte flir eine
vorgegebene Gewebetiefe aus dem quadratischen Abstandsgesetz und dem
Schwdchungsfaktor ermittelt werden. Dies ist jedoch nur fiir Gewebe-~
tiefen von mehr als 10 cm anwendbar, da im Bereich der ersten Relaxa-
tionsldnge ein FluBdichteaufbau stattfindet.

Flir den y-Strahlungsanteil der 238
tor mit 1/b = 28,6 cm ermittelt.

Pu-Kapsel wurde ein Schwidchungsfak-

Abschédtzung der KOrperdosis

Fir die Ermittlung der HAquivalentdosis an interessierenden Stellen im
Phantom wurden die in Tab. 3113.6 wiedergegebenen Konversionsfaktoren
benutzt. Flir die Umrechnung der Neutronenfluenz wurde die Energiedo-

sis in einem diinnen Gewebeelement (Erststofdosis) zugrundegelegt. Als

Qualitdtsfaktor wurde Q = 3 fiir thermische und mittelschnelle Neu-
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tronen und Q = 10 flr schnelle Neutronen angesetzt.

Die fiir die 2°2

Tab. 3113.7 fUr verschiedene Stellen im Phantom wiedergegeben. Der

Cf-Quelle ermittelten Aquivalentdosisanteile sind in

Beitrag thermischer und mittelschneller Neutronen kann demnach bei

der Dosisabschdtzung vernachldssigt werden. Fiir die 238

Pu-Kapsel, die
flir den Herzschrittmacher verwendet wird, wurde eine nominelle Neu-
tronenquellstdrke von 1,4 x 1o3 n/sec angenommen.Tab. 3113.8 gibt die
zu erwartende Aquivalentdosis des Herzschrittmachers unmittelbar an
der K&rperoberfldche, in Korpermitte und an der AuBenseite in Quell-
hdhe sowie die Aquivalentdosis im Gonadenbereich wieder. Die in Frei-
luft in 50 cm Entfernung vom Herzschrittmacher ermittelte Aquivalent-
dosisleistung ist reprédsentativ fiir die Strahlenbelastung der Umgebung.
Die MeBergebnisse zeigen, daf der Aquivalentdosisanteil schneller Neu-

tronen etwa um einen Faktor 6 hBher ist als der Anteil der y-Strahlung.

Tab. 3113.6: Fluenz-Neutronendosis-Umrechnung

Energiebereich Spektrum Neutronenfluenz filir
Energiedosis Aquivalentdosis

n/cmzpro 1 rad n/cm2 pro 1 rem

Thermische N. Maxwellvertei-

lung < 0,5 eV 5,0 . 1o10 1,67 . 1010
Mittelschnelle N. 1/E Spektrum 9 9
0,5 eV bis 3,2 x 10 1,3 « 1o
0,75 MeV
Schnelle N. Spaltspektrum 8 7

> 0,75 MeV 3,3 x 1o 3,3 x 1o
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Tab. 3113.7: Aquivalentdosisleistung einer 252Cf-Quelle (Quellstdrke
1,4 % 109n/s) in einem Alderson-Menschphantom
BEquivalentdosisleistung in rem/h
DY Dth Dm Dsch Dn
Quellenhbhe:
in 2 cm 45,0 0,69 0,54 3000 3000
KSrpermitte 1,8 0,74 0,07 16 16,8
K6rperaufBenseite 0,36 0,01 0,002 1,3 1,3
(Gonaden: 0,13 0,02 0,001 0,6 0,62
238 238
Tab. 3113.8: Personenbelastung durch eine Pu~Quelle ( ~ 150 mg Pu
mit 0,26 ppm 236Pu) in einem Herzschrittmacher
BEquivalentdosisleistung Jahresdosis
urem/h mrem/a
DY Dn Dtot
Quellenhbhe:
in 2 cm 875 3000 3875 34 ooo0
Korpermitte 13,4 16,8 30,2 265
KbrperauBenseite 2,4 1,3 3,7 32
Gonaden: 0,9 0,6 1,5 13
Freiluft:
50 cm 1,5 4,8 6,3 55




Durch den Zerfall von 236Pu entstehen zusdtzliche y-Nuklide, welche

die y-Aquivalentdosisleistung bei einem 236Pu-Gehalt von etwa 0,26 ppm

im unglinstigen Fall innerhalb der vorgesehenen Lebensdauer der 238Pu-
Batterie von 1o Jahren bis zu einem Faktor 2 erhdhen kann. Die Ge-
samtbelastung der Gonaden liegt demnach bei 1/10 der natilirlichen
Strahlenbelastung. Die Aquivalentdosisleistung in einem Abstand 2 cm

von der Quelle betrdgt hingegen 34 rem/a (Abb. 3113.13).

PERSONENBELASTUNG DURCH %Py

im Herzschrittmacher

238

Pu-QUELLE
e e + 55 mrem /Cl

265 mrem /u 34rem [a

32mrem / a
in 2em

13 mrem [a
a

N

TOTALE (n+y) AQUIVALENTDOSIS IN mrem [a

FUR ca. 150 mg 2%py

Abb. 3113.13: Personenbelastung durch 238Pu—Herzschrittmacher
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3120 NEUTRONENQUELLEN IN THERAPIE UND DIAGNOSE

Stoffwechselerkrankungen spielen eine nicht unbedeutende Rolle in der
Krankenstatistik. Bei ihrer Diagnose ist oft die Bestimmung der Ele-
mente Calcium und Phosphor im Knochengeriist von Bedeutung. So leiden
ca. 10% der Bevdlkerung der BRD an Osteoporose. Personen, deren Nie-
ren ungeniigend arbeiten, zeigen iliber l&ngere Zeit Ver&dnderungen im
Ca-Spiegel. Die heute angewendeten ROntgenmethoden und Gamma-Absorp-
tionsmethoden sind nur bedingt aussagekrdftig. Die Anwendung der
In-vivo~Aktivierungsanalyse kann hier weiterhelfen. Dabei kommt der
Strahlenquelle besondere Bedeutung zu. Die bisher iiblichen - Zyklo-
tron, Reaktor oder Neutronengenerator - sind im klinischen Bereich
nur schwer einsetzbar bzw. flir diesen Zweck wenig geeignet. Neu-
tronenquellen mit Radioisotopen k&nnen das Verfahren wesentlich ver-

einfachen und damit zu einer breit gestreuten Anwendung fiihren.

3122 ANWENDUNG VON NEUTRONENQUELLEN

3122.1 IN-VIVO-AKTIVIERUNGEN

G. Seiler, H. Wiirz, W. Lange

Ziel des Vorhabens ist die Bereitstellung von Verfahren und Ger&ten
zur medizinischen Diagnostik mit Hilfe der In-vivo-Aktivierungsanalyse.
Erstes Anwendungsziel: Bestimmung der Konzentrationen von Ca und P in

der Hand.

Das Programm fir 1973 sah vor, erste Versuche unter Verwendung von

ZSZCf als Neutronenquelle durchzufihren,

Die Bestimmung der Gehalte an Calcium und Phosphor im Knochen ist bei
bestimmten Krankheiten von besonderer Bedeutung. Die Neutroﬁenakti-
vierungsanalyse besitzt gegeniiber anderen Methoden einige Vorteile,
die eine klinische Anwendung gerechtfertigt erscheinen lassen (71).
Daher soll mit den Arbeiten im Rahmen des Projekts Actiniden ein Ver-
fahren entwickelt werden, mit dem der Gehalt an Ca und P in der Hand
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252Cf als Neutronenquelle bestimmt werden kann.,

unter Verwendung von
Das Verfahren arbeitet nach folgendem Prinzip: Die Hand umfaft die
Neutronenquelle., Dabei werden Ca und P nach den angegebenen Reaktio-

nen aktiviert:

- Ca=-48(n,y) Ca-49; o = 1,1 b flir thermische Neutronen
- P- 31(n,0) Al-28; 0o > o fiir E, > 2 Mev

Die aktivierte Hand wird anschliefend zwischen zwei groBffldchigen
NaJ-Detektoren ausgemessen. Zur Bestimmung der Konzentrationen werden
fiir Ca die Linie bei 3,1 MeV von 490a und fiir P die Linie bei 1,78 MeV

von Al-28 ausgewertet,

Im Berichtszeitraum wurden in theoretischen Abschdtzungen und Experi-

menten die Aussichten des skizzierten Verfahrens untersucht.

1. Theoretische Abschitzungen

Bei den theoretischen Uberlegungen, die im Institut flir Neutronen-
physik und Reaktortechnik durchgefiihrt wurden, wurde die erreichbare
Ausbeute der zu messenden y-Strahlung und damit die Genauigkeit des

Verfahrens abgeschéatzt.

Flir die Rechnungen diente folgendes Modell: Die bei der Aktivierung
geschlossene Hand wurde angendhert durch einen Hohlzylinder mit den
Radien r, = 15 mm und r, = 40 mm, die HBhe betrug 90 mm. Als Mdglich-
keiten flir die Neutronenquelle wurden eine Punktquelle und 2 Stab-
quellen verschiedener Lidnge betrachtet. Fir die Messung der indu-
zierten y-Strahlung wurden der erwdhnte Hohlzylinder (Faust) und eine

ebene Fldche (getffnete Hand) angenommen.
Die Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen:

a) Mit einer stabfSrmigen Quelle von ca. 12 cm Linge ist eine an-
ndhernd gleichfdrmige Aktivierung der Hand m&glich.
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b) Bei der Messung der y-Quanten liefert die ausgestreckte Hand eine

hdhere Ausbeute als die geschlossene Hand.

c) Nach Tab. 3122.1 sind bei einer Bestrahlungszeit von 1 min Ande-
rungen in der Konzentration von 3 bis 4% noch nachweisbar.

Tab. 3122.1: Berechnete Peakinhalte bei Aktivierung mit einer Stab-
quelle von 12 cm L&nge mit 250 ug Cf-252 und bei Messung

in ebener Geometrie zwischen 2 NaJ-Detektoren der
Grdpe 4" @ x 3",

Element Menge in g Peakinhalt in 20 min bei 40 sec
Wartezeit
tb = 1 min tb = 2 min
Ca 10 1350 2600
P 4 1150 2000

2. Stdrreaktionen

AufBer Ca und P werden noch andere Elemente aktiviert. Ihre emittierten
yY-Quanten kénnen die Messungen erschweren oder verfdlschen. Daher wur-
den die 12 Hauptelemente im K&rper auf ihre Reaktionen mit Neutronen
anhand der Nuklidkarte und in Aktivierungsexperimenten untersucht. Es
ergab sich, daf im Wesehtlichen nur Chlor Stdrungen verursachen kann.
37Cl (n,Y)38Cl werden y-Quanten mit 1,64 MeV emit-
tiert, die sich dem Peak von 28Al bei 1,78 MeV iliberlagern. 37S, ent-
37Cl (n,p), emittiert y=Quanten mit 3,1 MeV, d.h. mit

derselben Energie wie 49Ca.

Nach der Reaktion

standen nach

Die Aktivierung von Tierknochen bestdtigte dieses Ergebnis und zeigte,
daB die Beitrdge von Cl die Messungen nicht wesentlich stdren.
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3. Strahlenbelastung

Zur Abschidtzung der Dosis wurde die Dosisrate D im Abstand r einer
Punktquelle berechnet nach der Gleichung

. Q
D = C e —_—rl—. 3.1

4 r2

C ist eine Konstante, die die Neutronen- und Gammastrahlung von C£-252
beriicksichtigt und in Luft den Wert C = 1,31 - 10-'1
annimmt; Qn ist die Neutronenquellstirke (72).

nrem h_1/ncm_2 sec”|

In Tab. 3122,.,2 sind die berechneten Werte flir die Dosis an der Innen-
bzw. AuBenfldche der Hand bei verschiedenen Bedingungen angegeben.

Dabei ist berlicksichtigt, daf der NeutronenfluB in der Umgebung einer
Stabquelle kleiner ist als bei einer Punktquelle gleicher Quellstdrke.

Tab. 3122.2: Berechnete Dosiswerte bei verschiedenen Bestrahlungsbe-
dingungen; Q_ 2 250 ug Cf£-252.

Ty s, % D, Dy

(cm) (cm) (min) (rem) (rem)
1 4 1 22,3 4,0
2 5 1 10,2 2,6
2 5 2 20,3 5,3

In Zusammenarbeit mit der Abt. Strahlenschutz und Sicherheit wurde die
Dosis einer Cf-Quelle in einer Probe mit mehreren Detektoren gemessen
(Au-Folie, S—-Tabelle, Th-Folie, Makrofol E, TLD 600 und 700). Nach
Korrektur der MeBwerte auf die Bedingungen nach Tab. 3122.2 ergaben
sich fir r, = 1 cm und tb = 1 min Werte zwischen 10 rem und 17 rem. Da-

1
mit lassen sich mit dem angestrebten Verfahren mehrere Bestimmungen
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im Jahr durchfiihren, wenn man von der maximal zuldssigen Dosis fiir
beruflich strahlenexponierte Personen von 75 rem pro Jahr in der

Hand ausgeht.

Aufgrund der experimentellen und theoretischen Ergebnisse wurde in
Zusammenarbeit mit der Abt. Reaktorbetrieb und Technik eine Be-
strahlungsanlage entworfen, die zur Zeit gefertigt wird. Der Auf-

bau ist aus Abb. 3122.1 zu ersehen. Die Anlage besteht aus einer
stationdren Abschirmung und einem Transportbehdlter, in dem auch

die Aktivierung stattfindet. Die Hand des Patienten umfaft einen
Abstandshalter, in den die Quelle mit einer Schubstange geschoben
wird. Der Einsatz kann herausgenommen werden, so daB alle Vorbereitun-
gen auBerhalb der Bestrahlungsanlage durchgefiihrt werden kdnnen. Zur
Optimierung des thermischen Neutronenflusses ist die Hand mit Wasser

umgeben.
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Abb. 3122.1: Bestrahlungsanlage




- lo8 =

3200 EXPLORATION VON ERZLAGERSTATTEN

3210 | AGERSTATTENVERMESSUNG

Der stdrungsfreie Bezug ausreichender Mengen mineralischer Rohstoffe
und das Bereitstellen ausreichender Mengen Energie sind die tragenden
Sdulen der Volkswirtschaft unseres Landes. Mit dem "Programm zur
Sicherung der BRD mit mineralischen Rohstoffen", entsprechend dem
RegierungsbeschluB vom 26.6.1970, soll dem Rechnung getragen werden.
In diesem Programm ist neben der laufenden Beobachtung der inter-
nationalen Mdrkte, der verstidrkten in- und ausl&ndischen Prospektions-
tdtigkeit, die Entwicklung und Erprobung neuer Prospektionsmethoden
und -Gerdte von grofer Bedeutung.

Im terrestrischen Bereich stehen die Erze der Metalle Nickel, Kupfer,
Blei, Wolfram, Zinn und Zink sowie Baryt und Flufspat im Vordergrund
des Interesses. Bei Lagerstdtten im Flachseebereich richtet sich das
Interesse auf Mineralseifen, Ansammlungen schwerer Mineralien, die
als grofflidchige Sedimentlager auftreten. Sie enthalten Gold, Platin,
Zinn, Zink, Monazit, Magnetit, Chromit sowie Rutil und Ilmenit. Im
Mittelpunkt des Interesses des Tiefseebergbaues stehen die Mangan-
knollen, die als unregelméfig geformte K&rper weite Gebiete des Pazifik
und des Atlantik bedecken. Ihr beachtlicher Gehalt an Nickel, Kupfer
und Kobalt macht sie flir eine kilinftige Versorgung mit diesen Metallen
besonders interessant.

Eine wichtige Phase in der Auffindung und Nutzung von Lagerstdtten ist
die Exploration, in der alle flir eine Abbauentscheidung und fiir einen
Abbau notwendigen Daten ermittelt werden. Hier fallen groBe Mengen

an Gesteinsproben an, die zu katalogisieren und zu analysieren sind,
deren Verarbeitung geraume Zeit in Anspruch nimmt. Eine Verbesserung
hinsichtlich des‘finanziellen und zeitlichen Aufwandes ist wlinschens-
wert, insbesondere, da im Hinblick auf den wachsenden Bedarf und die
zunehmende Verknappung an Rohstoffen eine verstirkte Explorations-
tdtigkeit notwendig wird. Hier haben kerntechnische Methoden ein be-
trdchtliches Anwendungspotential. Sie sind elementspezifisch, er-
lauben in-situ-Analysen und gestatten, verbunden mit einer on-line
Datenverarbeitung, Erzkonzentrationsbestimmungen in kurzer Zeit.
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3211 ANALYSE VON UNTERIRDISCHEN LAGERSTATTEN

3211.1  NEUTRONENBOHRLOCHSONDE

Ziel dleses Vorhabens Ist es, flr die Exploration unterirdischer
Lagerstdtten Analysenmethoden auf der Baslis neutroneninduzierter
Methoden zu entwickeln und der Rohstoffindustrie ein attraktives
und kostensparendes on-line In-situ-Analysengerdt zur Verfligung

zu stellen.

Das Programm flir 1973 sah vor, aufbauend auf dem ersten Feldeinsatz
elner Neutronenbohrliochsonde bel Mittersilti, eine vertiefende Be-
handlung der erreichbaren MeBgenauigkeit flr Aktivierungsmessungen
in Bohridchern (Einfliisse der Gesteinsmatrix, der Geometrie, des
Wassergehaltes u.a.) durchzuflihren, eine entsprechend verbesserte
Versuchssonde mit on-llne Datenverarbeitung zu erstellen und weitere

Feldeinsdtze mit Experimenten in Modellbohrldchern vorzubereiten.

1. Physikalische Grundlagen
H. Wirz, R, Pepelnik, U. Fanger, H. Eberle, L. Buth

1.1 Einleitung

Der erste in-situ Einsatz der Bohrlochsonde in Mittersill (73 ) hat
gezeigt, daB die Methode der neutroneninduzierten Gammaspektroskopie
zur Lagerstidttenexploration geeignet ist. Sie gestattet die quanti-
tative Bestimmung von Elementkonzentrationen und ermdglicht eine un-
abhingige Konzentrationsbestimmung, also ohne Referenz auf einen vor-

her bereits bekannten Wert.

Zur Abschitzung der Genauigkeit der Mefmethode und zur unabhingigen

Konzentrationsbestimmung wurden folgende Untersuchungen durchgefiihrt:

a) Bestimmung der Nachweisempfindlichkeit eines Ge(Li)-Detektors fiir
Bohrlochgeometrie;

b) Untersuchung der Neutronenselbstabschirmung durch Resonanzen im

Einfangquerschnitt der nachzuweisenden Materialien;
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¢) Systematische Uberpriifung der Rechenresultate durch Experimente
an einer Modellanordnung;

d) Untersuchung von Matrixeinfllissen auf die Genauigkeit der

Konzentrationsbestimmung.

AuBerdem wurde die Verwendbarkeit der Bohrlochsonde zur Exploration
anderer Lagerstdtten untersucht. Dazu wurden numerische Abschitzungen

und erste experimentelle Untersuchungen durchgefiihrt.

1.2 Detektorkalibirierung

Die geforderte unabhdngige Konzentrationsbestimmung kann nur im Zu-
sammenspiel der experimentellen Resultate mit theoretischen Be-
rechnungen gewonnen werden. Dabei werden die gemessenen Gammalinien-
intensitdten (Peakzihlraten) mit Hilfe der experimentell bestimmten
Detektorempfindlichkeit auf einen GammafluB am Ort des Detektors
umgerechnet. Durch Vergleich dieses GammafluBfwertes mit tabellierten
Werten kann die gesuchte Konzentration bestimmt werden. Die Gamma-
empfindlichkeit € eines Detektors wird zweckmidBigerweise definiert
als das Verhdltnis von gemessener Peakzidhlrate zu Gammaflufi im Zentrum
des Detektors. £ wurde fiir einen Ge(Li)~-Detektor, der dem in Mitter-
sill eingesetzten sehr dhnlich ist, fiir eine Gammaenergie Ey von

686 keV bestimmt. Gammaquanten dieser Energie werden beim Zerfall
des W~187-Isotops emittiert. Der verwendete Detektor hat die Ab-
messungen D = 38 mm, H = 38 mm. Abb. 3211.1 zeigt eine RO&ntgenauf-
nahme der Detektordiode mit Kapselung, Halterung und Kiihlfinger.

Die Diode ist so angeordnet, daf die y-Strahlung aus einem grofien
Raumwinkelbereich ohne nennenswerte Transmissionsverluste an Struk-
turmaterialien zum Detektor gelangen kann.

Ziel der Kalibrierung war der Nachweis, daB die Empfindlichkeit ¢
fir die Bohrlochgeometrie mit einer einfachen Methode bestimmt wer-
den kann, bei der lediglich eine punktfdrmige Gammaquelle bekannter
Quellstirke bendtigt wird. Fir diesen Nachweis wurde eine dicke
Wolframfolie (d = 53,5 u) mit den Abmessungen 12,7 x 6,0 cm (z2u ei-
ner Zylinderschale gebogen) in einem bekannten thermischen und epi-
thermischen Neutronenfeld bestrahlt.
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Abb, 3211.1

R&ntgenaufnahme des Detektorkopfes.

Auf der Abbildung erkennt man die
Ge (Li)-Detektordiode mit Kapselung
(Alu), die Detektorhalterung, die
Spannungsversorgung und den Detek-
tor-Kithlfinger.

AnschlieBiend wurde die Folie als halbe Zvylinderschale (¢=7) um den
zylindrischen Gammadetektor (ro = 4,05 cm) gelegt und die Pegkzahl—
rate Pk der 686 keV-Linie flir verschiedene axiale Abstdnde v des
Folienmittelounkts vom Detektormittelpunkt bhestimmt.

Unter Beriicksichtigung der Aktivierungsbeitridge durch thermische,
epithermische und Resonanzneutronen wurde der FluB der Gammagquanten
QY(r=O,Ey, v¥*) der Energie EY am Ort r=0 (Zylinderachse gleich Bohr-
lochzentrum) als Funktion des axialen Abstands y* berechnet.
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Mit der obigen Definition der Detektorempfindlichkeit € (E Y,y*) er-
hdlt man schlieBlich:

Pk (v*,E.)
e(E v = X 1.2.1

¢Y(r=0,y*,Ey)

In Tabelle 3211.1 sind die Resultate von Messung und Rechnung und

die daraus bestimmte Empfindlichkeit e flir verschiedene axiale Ab-
stinde y* zusammengestellt. Die in Tabelle 3211.1, Spalte 2 ange-

gebenen experimentellen Werte wurden durch Mittelung der Werte flr
die Winkelbereich 0-180 Grad und 180-360 Grad gewonnen.

Tabelle 3211.1 Detektorempfindlichkeit fiir verschiedene Axial-

abstédnde
v¥ (mm) Peakzidhlrate GammafluBf am Empfindlichkeit
Abstand Folien- Pk (v*,E_ ) Ort des Dstektors . e(Ey, v¥)
mittelpkt.-Detekt. co nts/lec ¢Y(O,g 'EY) (coun s/sec)
Mittelpunkt b Y/cm”sec Y7cmEsec
0] 3876 3526 1,1
+30 2848 2710 1,05
+60 1410 1310 1,08
+90 756 750 1,01
\

e(Ey,y*) nimmt mit wachsendem y* ab, entsprechend der Tatsache, daB
die Gammaquanten mit wachsendem v¥* gr8Ber werdende Wege in den toten
Zonen des Detektors und in Strukturmaterialien zuriicklegen miissen.
Damit wird die Peakz&hlrate Pk durch Transmissionsverluste reduziert,

Die Rechnung berilicksichtigt diese Verluste dagegen nicht.

Die Peakzihlrate Pk wurde auch fiir negative y%* (Detektormittelpunkt
oberhalb Folienmittelpunkt) bestimmt. Abb. 3211.2 zeigt die Uber den
vollen Azimutwinkel ¢ gemittelten Werte als Funktion von y¥*. Die
Kurve ist symmetrisch zu y*=0. Damit wird der aus Abb. 3211.1 ge-
folgerte Sachverhalt bestdtigt.
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Zum Vergleich wurde € fir denselben Ge(Li)-Detektor mit Hilfe einer
Cs=137 Punktquelle (EY = 662 KeV) bestimmt. Dazu wurde die Abh&dngig-
keit von € vom radialen Abstand zwischen Detektormittelpunkt und
Gammaquelle (r) und vom Azimutwinkel ¢ untersucht. Die ¢-gemittelte
Empfindlichkeit steigt mit Wachsendem radialen Abstand r infolge
abnehmender y-Absorption in den toten Zonen des Detektors und in-
folge von Randeffekten an.

Abb. 3211.3a zeigt die gemessene Abhdngigkeit. Filr den zur Bestimmung
von € mit der Wolframfolie verwendeten Abstand r, = 4,05 cm ergibt
sich ein Wert von ¢ = 1,07 c/sec

y/cmZsec
in Tabelle 3211.1 angegebenen Werten.

in guter Ubereinstimmung mit den

wol— |11 1T T 1]

Peakintensitdt PK
— [counts / sec]

3000F—

2000F—

1000f—

—]
p
— Abstand  [em] —> —
Bestrahlungsort - Detektormittelpunkt
e
-14 -10 -6 =2 0 2 6 10 14

Abb. 3211.2: Gemessene azimutwinkel-gemittelte Peakintensitdt Pk der
686 keV _187-Gammalinie als Funktion des Abstandes
Folienmi@telpunkt (Bestrahlungsort) - Detektormittelpunkt
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y' = +5mm

Detektorempfindlichkeit €

S
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Detektormittelpunkt - ¥ -Quelle

Abb, 3211.3a: Mittels Cs=137 Gamma-Punktquelle gemessene Empfind-
lichkeit € als Funktion des Abstands Detektormittel-
punkt—~Gammaquelle
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Abb. 3211.3b: Detektorempfindlichkeit € als Funktion des axialen

Abstands y* flir zwei feste radiale Positionen rge
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1.3 Verbesserte Behandlung der Neutronenselbstabschirmung in
wolframhaltigen homogenen Materialien

Resonanzen im Neutronen-Einfang- und Streuquerschnitt bewirken, daB
der NeutronenfluB im Energiebereich der Resonanzen eine inverse
Resonanzstruktur zeigt., Zur Berechnung von Reaktionsraten C(r) ge-
mas:
C(r) = N J.O (EY® (E,.)dE 1.3.1

AE 2
muB damit die energetische Form von oa und ¢ beriicksichtigt werden.
Per definitionem (V) wird das Integral in 1.3.1 ersetzt durch:

C(r) =N 1_ fa(oo)¢ epi(r) i 1.3.2
fa = energetischer Resonanzselbstabschirmfaktor, wird gewdhnlich
als Funktion von 9% angegeben, Dabei ist 9% der auf ein Resonanzab-
sorberatom der Sorte A bezogene makroskovische totale Wirkungsquer-

schnitt der Materialmischung.
NI o,
© i Ny % 1.3.3

Unter Verwendung von neueren experimentellen Daten Uber Wolfram-
resonanzparameter (74) wurde fa als Funktion von % im Energiebereich
10,0 eV <Eg 21,5 eV berechnet. Dazu wurde der Code RABBLE beniitzt
(7§3.Abb. 3211.4 zeigt den Selbstabschirmfaktor fa'

T T T T T

. _ Lett
Selbstabschirmfaktor f,= I

[+

10— fir Neutronen der
Energie 10,0 eV <E <215 eV

05— 1—ABN - Daten /2/
2— Neue Werte

05 Gew =% W
STk W0

10 107 10° 10 m

Abb. 3211.4: Neutronenselbstabschirmfaktor fa flir die Neutronen-
energie 10.0 eV E 21.5 eV als Funktion des Wolfram-
gehaltes der Erzlagerstdtte.
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Zum Vergleich ist der aus den ABN-Daten (76) fiir Wolfram entnommene
Verlauf von fa mit eingezeichnet. Die neuen Resonanzparameter be-
wirken eine Erhdhung der Resonanzspitzen im Wirkungsquerschnitt,
entsprechend einer Erhdhung von I (Resonanzintegral bei unendlicher
Verdiinnung) von 396 auf 504 barn. Deshalb ergibt sich eine stdrkere
Resonanzselbstabschirmung und damit niedrigere fa-Werte. Auf der
Abszisse von Abb. 3211.4 sind die Gewichtsprozente WO3 mitangegeben,
Sie gelten flir Hornblendefels-Scheeliterzmischungen. Bei Wolframge-
halten von 1% wird die Resonanzeinfangrate durch Abschirmungseffekte
auf 42% reduziert.

1.4 Vergleich von Theorie und Experiment an einer Modellanordnung

An dem zur Simulation der Wolframexploration in Mittersill in der
Technikumshalle des INR aufgebauten Modellexperiment wurden Neu-
tronenfluBfprofile und Peakintensitdten der induzierten Gammagquanten
der Energie EY = 686 keV gemessen. Den Aufbau des Modellexperiments
zelgt schematisch Abb. 3211.5. Besonderes Gewicht wurde dabhei der
Simulation der Bohrlochgeometrie verliehen.

-

Alurohre zur Aufnahme
von Folien zur Messung
der Ortsabhangigkeit
des Neutronenflusses

1500

VA A S Y 4
ittt dvts

v

Ge (Li) -Detektor d

Kryostat zur Wolframhaltiger Sand
Detektorkiihlung bekannter Zusammensetzung

Abb. 3211.5:

Anordnung fiir Modellversuche fiir die Analyse von Metallen in
Bohrldchern
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Nach erfolgter Bestrahlung des wolframhaltigen Sandes mit der 252cf—

Quelle wurde die Peakintensitdt der 686 keV W-Gammaquanten als Funk-
tion des Abstands y* zwischen Quellposition und Detektormittelpunkt
gemessen,

T

Abb. 3211.6
1 — nichtmoderierendes
700— Peakintensitdt PK Bohrloch -ﬂ
[counts /Sec] 2 — moderierendes
Bohrloch Im simulierten Bohrloch der
6001— — Modellanordnung gemessene

Linienintensitidt der 686 keV
Gammagquanten als Funktion des

500 — Abstands Quellposition-
Detektormittelpunkt flir das
trockene und das moderierende

400 — Bohrloch. Das moderierende
Bohrloch enthdlt eine Quell-
moderation bestehend aus 1,2 cm

300 — Polydthylen und weitere 5 mm
Polydthylen.

200 —

Abstand [cn{]
1001— Bestrahlungsort - Detektormittelpunkt
=
ol 1t [ 1 [ |

5 10 15 200 25 30 35

Abb. 3211.6 zeigt die gemessene Peakzdhlrate Pk(EY,y*) als Fﬁnktion
von y* fiilr das trockene Bohrloch und ein Bohrloch, bestehend aus

4,5 mm Polydthylen (PE) zur Simulation eines wassergefiillten Bohr-
lochs und einer zusdtzlichen Quellmoderation von 1,2 cm PE. Der
letzte Fall entspricht der in Mittersill verwendeten Anordnung. Der
Abb. 3211.6 entnimmt man, daB die Quellmoderation die Gammaintensitdt
erhdht. Diese Folgerung ist in Ubereinstimmung mit Ergebnissen einer
fritheren Arbeit (77). Fiir y¥=0 betragen die Intensititsunterschiede
einen Faktor 2. Entsprechend dem steileren Ortsgradienten des Neu-
tronenprofils in der moderierenden Anordnung zeigt das zugehdrige ¢Y
eine stirkere Abhingigkeit von y¥*. Das ist filir Aktivierungsmessungen
vorteilhaft, da erstens die gegenseitige Beeinflussung benachbarter
Bestrahlungspositionen reduziert wird und zweitens das Ortsauf-
18sungsvermdgen verbessert wird.
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Wdhrend der Bestrahlungsphase wurden thermische und epithermische
NeutronenfluBprofile durch Aktivierung von Goldfolien gemessen.
Die Goldfolien wurden in Quellhdhe in Aluminium-Bestrahlungsein-
sdtzen aktiviert., Abb., 3211.7 zeigt die Resultate fiir die drei
untersuchten F&dlle:

a) Trockenes Bohrloch (ohne moderierendes Material);

b) Bohrlochrand mit 4,5 mm Polydthvlen gefilillt (zur
Simulation eines mit Wasser gefiillten Bohrlochs),

moderierendes Bohrloch;

¢c) Moderierendes Bohrloch mit zusitzlicher Quell-

moderation aus Polydthylen.

I R L B

— T 9, [0/ em?sec)

Abb. 3211.7

Im SandfaB gemessene thermische
{—trockenes Bohrloch

, und epithermische NeutronenflufB-
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L " =
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L
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Die gemessenen NeutronenfluSprofile k&nnen nicht unmittelbar mit den
berechneten verglichen werden, da die Quellkapselung neutronenab-
sorbierendes Material enth&dlt (u.a. wurde Tantal zur Kapselung ver-
wendet) . Die Kapselmaterialien verursachen eine starke FluBdepression
des thermischen Neutronenflusses in der Umgebung der Neutronenquelle.
Diese FlufBdepression wurde durch Messung von ¢th(r) und ¢epi(r) in
Wasser nachgewiesen.
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Aus Abb. 3211.8 erkennt man, daf ¢th(r) in unmittelbarer QuellnZhe
um den Faktor 2,2 reduziert wird. Die Reduktion von ¢epi(r) be-
trdgt ca. 20%. Die filir die Modellanordnung berechneten Neutronen-
flliisse wurden um diesen Effekt korrigiert. Dann erhdlt man die

in Abb. 3211.7 eingezeichneten FluBprofile. Die berechneten
thermischen und epithermischen FluBprofile stimmen in Bohrlochné&he
innerhalb der Fehlergrenzen mit den MefBwerten iberein.

! l I |
B T d)n(r) [n /cmzsec] 7

o> Mefwerte bei Tantal -
gekapselter Cf 252 - quelle

Abb. 3211.8

Mit der flir die beschriebenen

Eludveriaut bei nicht - Messungen verwendeten Cf-

absorbierendemn Kapsel - Neutronenquelle gemessene FlufB-

material _ . .
profile in einem Wassertank.

Mit den experimentell bestimmten NeutronenfluBfprofilen wird der FluB
der induzierten Gammaquanten bei r=0 berechnet gemiB:

R, _ _ 1 -z r
¢ (r=0,E.) = _ s (r) &—tot 4y 1.4.1
4w 2 r 2

Dabei sind in SY(E) die Aktivierungsbeitrdge aller Neutronen zu be-
riicksichtigen.

Im einfachsten Fall ist @5 proportional zur Konzentration des nachzu-
weisenden Elements. Damit kann die Konzentration durch Vergleich des
gemessenen y-Flusses mit dem berechneten bestimmt werden. In Tabelle
3211.2 sind die Resultate flir die Fidlle trockenes Bohrloch und
moderierendes Bohrloch mit zusdtzlicher OQuellmoderation angegeben.
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Flir das trockene Bohrloch wurde das Integral in Gleichung 1.4.1

in eindimensionaler Zvylindergeometrie berechnet, fiir das moderierende
Bohrloch in zweidimensionaler Zylindergeometrie. Der Spalte 3 ent-
nimmt man, daB beide Fdlle gleiche Konzentrationswerte ergeben. Daraus
folgt, daB das Wolfram im Analysenvolumen (ca. 5000 cm3) homogen ver-
teilt ist.

Tabelle 3211.2: Wolframkonzentrationsbhestimmung mittels (n,y)-Analyse

an der Scheelitsand-Modellanordnung

Geometrie zur
rall Berechnung von @Y Wolframkonzentration
trockenes Bohr- eindimensionale 0.74
loch Zylindergeometrie !
moderierendes
Bohrloch mit zweidimensionale 0.73
Quellmod. zZvlindergeometrie '

1.5 Untersuchungen zur Genauigkeit der Konzentrationsbestimmung

In einer fritheren Arbeit (77) wurde bereits betont, daB die GrdBen Ge-
steinsdichte, Gesteinsfeuchte und Konzentration von Neutronenabsorbern,
wie Bor, Chlor, Gadolinium und/oder Lithium die Genauigkeit der Kon-
zentrationsbestimmung erheblich beeinflussen. Theoretische Betrach-
tungen, durchgefiihrt flir ein wassergeflilltes Bohrloch zeigen aller-
dings, daB die beiden in der Regel unbekannten Gr&fen, Gesteinsfeuchte
und Konzentration neutronenabsorbierender Materialien, dann die Ana-
lysengenauigkeit nur wenig beeinflussen, wenn die thermischen und
epithermischen NeutronenfluBwerte am Ort der Neutronenquelle gemessen
werden. Das Verhdltnis der Zihlraten zth/zepi wird bestimmt von der
Gesteinsfeuchte und von der Konzentration der Neutronenabsorber. Es
ist nur schwach von der Gesteinsdichte ablidngig, Matrixeffekte sind
damit unerheblich. Abb. 3211.9 zeigt Zth/zepi
meter Feuchte und Neutronenabsorber fiir ein typisches Gestein einer

als Funktion der Para-

Scheelitlagerstdtte der Dichte p = 3,0 g/cm3.
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Der Abbildung entnimmt man, daB ein Wert Zth/z einer gangzen

epi
Skala von Feuchte- und Neutronengiftkonzentrationswerten zuge-
ordnet werden mufi. Dabei ist die Abhdngigkeit so, daB zu wachsen-
den Feuchtewerten ein wachsender Konzentrationswert des Neutronen-

absorbers gehdrt.

400}— ' —
Abb. 3211.9:

Berechnete Zdhlratenver-

hdltnisse Zth/zepi fiir ein

300~ typisches Gestein einer
Scheelitlagerstidtte der
Dichte p = 3,0 g/cm3 als
Funktion der Parameter

200 Feuchte und Neutronenab-

sorberkonzentration.

1—15 ppm Bor
2—30 ~» -

100 3—75 o« T
§ I—150 +
NH [cm 3] |
05102 1072 15102 2.10"2
. | L1 |
25 50 75 %h-HO0 ——>

Die erreichhare Analysengenauigkeit ist in Tabhelle 3211.3 angegeben.
An diskreten Tiefenpositionen im Bohrloch werden die Werte Zth/zepi
gemessen., Flir jeden Wert ergibt sich aus Abb. 3211.9 ein zugehdriger
Vergiftungsbereich und ein zugehdriger Feuchtebereich. Trotz der be-
trdchtlichen Schwankungsbreite dieser Werte bleibt, wie die Spal-
ten 4 und 5 der Tabhelle zeigen, der Fehler in der Konzentrations-

bestimmung unterhalb * 20%.
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Tabelle 3211.3 :

Unsicherheiten in der Konzentrationsbestimmung auf Grund der
unbekannten Gr&Ben Feuchtegehalt und Konzentration von Neu-
tronengiften flir zwei verschiedene y-Energien. Die Werte gel-
ten fiir ein typisches Gestein einer Scheelitlagerstdtte der
Dichte p=3,0 g/cm3

MeRwert Vergiftungs- Feuchtebereich Genauigkeit bei Ey
Zth/ze i bereich ppm Bor Gew.-% H,0 686 keV 6 MeV
P Einfang] epi.n] th.n
therm.n
7,0 0O - 150 c-1,5 +8% +19% +14%
9,5 0 - 150 0,5 - 2,5 +5% +15% +10%
17,0 0 - 150 2,4 - 6,5 +9% +11% +16%

1.6 Konzept flir das on-line Analysenverfahren

a) Meswerterfassung

Bei der Priifung der Befahrbarkeit eines Bohrloches werden in einem
ersten Schritt der Durchmesser des Bohrloches (Kaliberlog) und die
Dichte des umgebenden Gesteins (Density-log) als Funktion der Tiefe
bestimmt. Flir die spdtere Auswertung werden diese Grdfen zusammen

mit der Tiefenpositionsangabe zwischengespeichert. In einem zweiten
Schritt, der bei der Neutronenaktivierungsanalyse gleichzeitig zur
Aktivierung der interessierenden Bohrlochposition fiihrt, wird das
NeutronenfluBprofil durch Messung des thermischen und epithermischen
Flusses an zweli Punkten der Bohrlochachse - in Quelln&he und in ca.

60 cm Abstand zur Quelle - ermittelt. Aus den Verhéltnié der ther-
mischen und epithermischen Zihlraten in Quellndhe kann die Variations-
breite der Gesteinsfeuchte und des Neutronengifts bestimmt werden.
Durch einfachste Rechenoperationen k&nnen die gemessenen Z&hlraten
iiber die bekannten Detektoransprechwahrscheinlichkeiten in die ent-
sprechenden FluBwerte transformiert werden. Flir die on-line-Auswertung
ist es zweckmidBig, wenn die Zdhlratenverhdltnisse und die thermischen
und epithermischen FluBwerte in tabellierter Form gespeichert vor-
liegen, da sie flir die Konzentrationsbestimmung bendtigt werden.
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Der dritte Schritt der Mefdatenerfassung besteht in der Aufnahme
der Gammaspektren im Bohrloch. Welche Linien im Spektrum fiir die
Konzentrationsbestimmung herangezogen werden und mit welchem Ver-
fahren die Linienintensit&dt am besten ermittelt wird, muB durch
eine Probeuntersuchung entweder im Labor oder im Feldversuch selbst
vor Beginn der eigentlichen MeBserie entschieden werden. Mit den
Linienintensitdten und den Zeitparametern der Messungen in den ein-
zelnen Positionen liegen alle notwendigen MeBSdaten vor, mit denen
die Datenverarbeitung bis zur Konzentrationsbestimmung durchge-
fiihrt werden kann. Das anschlieBend beschriebene Auswerteverfahren
hat unmittelbar an die gammaspektroskopische Messung in der je-
welligen MeBposition zu erfolgen.

b) Konzentrationsbestimmung (Auswertphase)

In der Auswertphase wird der Peakintensitdt einer y-Linie die Kon-
zentration des Elements zugeordnet. Auf Grund der einfacheren Daten-
handhabung geschieht die Zuordnung in zwei Schritten. Zundchst wird
die Teilchendichte N des Elements und daraus dann die Konzentration
bestimmt. Die Teilchendichte N ist durch die folgende Beziehung ge-
geben:

NF(m) -A = O 1.6.1

A ist dabei eine GropRe, die Mefdaten und Nuklearkonstanten enthilt,

F (m) enthdlt MeBdaten, Nuklearkonstanten und berechnete Grd&Ben,
welche den Ubergang vom Neutronenflufiprofil zur Gammaintensit&dt am
Detektorort beschreiben. Demnach ist F{(m) eine Funktion der Gesteins-
dichte, der Gesteinsfeuchte, der Konzentration der Neutronenabsor-
ber und der Energie der induzierten y-Strahlung. Hat das nachzuwei-
sende Element keine Resonanzen im Neutroneneinfangquerschnitt, so
kann Gleichung 1.6.1 sofort nach N aufgeldst werden. Bei Gegenwart
von Resonanzen ist F(m) ebenfalls eine Funktion von N. Dann mu8 1.6.1
iterativ geldst werden. Der ProzeB der Teilchendichteiteration hat
eine eindeutige LOsung.

Wenn die GrbBen F(m) in tabellierter Form zur Verfligung stehen, ist
eine on-line Bestimmung der Teilchendichte und damit der Konzentration
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méglich. Ziel der weiteren Arbeiten wird es demnach sein, F(m) fiir
verschiedene Lagerst&tten—TYpen zu berechnen und als Datei fiir den
Auswerteprozef verfligbar zu machen. Beim Feldeinsatz der Neutronen-
bohrlochsonde hat der Operateur den Lagerstdtten-Typ anzugeben. Die
Konzentrationsbestimmung lduft dann automatisch ab.

1.7 Anwendbarkelit der Bohrlochsonde filir andere Lagerstdtten

Das Bohrlochsonden-Experiment in der Scheelitlagerstédtte bei Mitter-
sill war von Anfang an nur als eine Demonstration fiir die Methode auf-
gefaft worden. In der aktuellen Lagerstdttenprospektion werden auBer
Wolfram eine Reihe von anderen interessierenden Elementen genannt:

Pb, Zn, Ni, Cu, Ba, F, Sn, Ti und andere mehr. Deshalb ist von grund-
sdtzlichem Interesse, wieweit sich die nukleare Bohrlochsondentech-

nik auch in anderen Lagerstdtten eilnsetzen l&a8t.

Aus diesem Grund wurde abgeschdtzt, welche Elemente nach rein gamma-
spektroskopischen Gesichtspunkten fiir eine Einfanggamma- oder eine
Aktivierungsgamma-Analyse geeignet sind. Dabei interessierte flir je-
des betrachtete Element eine Gr8Be, die unter charakteristischen Vor-
aussetzungen beschrelbt, wieviel besser die eine Methode als die
andere ist und ferner eine Minimalkonzentration Cmin' die mit der
besseren Methode unter den gleichen Voraussetzungen noch nachgewie-
sen werden kann., In die Rechnungen gingen ein: die Neutroneneinfang-
querschnitte Oy die Isotopenanteile der Elemente, die Gammainten-
sitdten Iy und die Halbwertszeiten der durch Neutroneneinfang produ-
zierten Radioisotope. Die Voraussetzungen entsprechen denen in (78):
ein Zyklus von t1 = 1Q min, t2 = 0 min, t3 = 10 min flir Bestrahlung,
Warte- und MeBzeit bei der Aktivierungsanalyse (NAA) und eine Ge-
samtzeit t=t1+t2+t3 von 20 min flir die Einfanggamma-Analyse (NEG).
Der geometrischen Benachteiligung der Einfanggamma-Analyse auf Grund
der notwendigen Abschirmung zwischen Detektor und Quelle wurde durch

einen Faktor g = 10—2

fir die Intensitdten Rechnung getragen. Als
gesamte Probenmasse, die bei der Analyse im Bohrloch erfaBft wird,
wurden 10 kg angenommen. Unterschiedliche y-Absorptionseffekte im

Gestein sind nicht beriicksichtigt.



Das Ergebnis ist in den Tabellen 3211.4 und 3211.5 dargestellt. Da-
bei sind die Elemente nach der besseren Nachweiseignung mit der ei-
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nen oder anderen Methode klassifiziert. Sind beide Methoden gleich
gut (NEG/NAA=1), werden die Elemente in beiden Tabellen gefiihrt.

Tab.

3211.4 : Fiir die Einfanggamma-Analyse geeignete Elemente

Element| Linien-Energie Spezif.Intensitéta) Abgeleitete GrdBen
[Fev] /70™?b/gramm] c .. > nEG/nan®)
/[9/007
Be 6.810 0.04 25 1000
B 0.478 4200 2.4x10°° 1000
Si 4.934 0.24 4.1 1000
6.785 0.05 20 1000
S 5.420 0.41 2.4 500
Cl 6.111 8.9 0.1 7
K 5.380 0.24 4.0 8
Ca 6.420 0.18 5.5 1
Ti 6.760 4.1 0.25 1
Cr 8.884 0.86 1.2 40 |
Fe 7.639° 1.4 0.7 1000
Co 6.877 3.0 0.3 1
Ni 8.999 1.9 0.5 30
cd 5.824 45 0.02 1000
Ba 4.096 0.09 11 14
Hg 5.967 17.3 0.06 1000
Pb 7.368 0,05 20 1000

Dabei bedeuten:

a) Spezifische Intensitdt s = 0.6 I

Y

ca/A X 10—2 mit

IX [’&7 = Anzahl der emittierten Photonen pro Einfang,ca

[/ barn/atom/ , A /gramm/ = Atomgewicht, der Term Iyoa/A ist

auch bekannt unter "analytical sensitivity".
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b) Cmin = Pk/(M.n.g.s.9) mit: Gesamtprobenmasse M = 104 g

mittlere untere Peakzihlrate Pk = 0,1 c/sec,
Detektorempfindlichkeit n = 1071 o
und g = 10°2,

= 106 n/cm2 sec,

c) Einfang/Aktivierung=vy-Peakzdhlratenverhiltnis fiir Bohrlochgeo-
metrie.

Tab. 3211.5 : Fir die Aktivierungsanalyse mit therm. Neutronen

geeignete Elemente

Element Linien-Energie Abgeleitete Gr&Ben

/MeV7 cmina) NEG/NAAP)

zerfall prompt® /o/00/
1.369

Na 2,754 6.395 0.5 0.15
Mg 0.844 3.916 1.7 0.1
Al 1.779 7.724 0.04 0.004
Ca 3.08 6.420 5.5 1
Ti 0.320 6.760 0.25 1
\Y 1.434 6.517 0.003 0.003
Mn 0.847 7.244 0.005 0.008
Co 1.332 6.877 0.3 1
Cu 1.039 7.915 0.1 0.1
Zn 0.439 7.863 5.0 0.6
As 0.559 6.810 0.3 0.03
Mo 1.02 6.919 3.0 0.2
Rh 0.556 5.917 0.01 0.015
Ag 0.658 5.700 0.05 0.025
Sn 0.325 - 15 -
Sb 0.564 6.524 0.8 0.025
W 0.686 6.191 0.7 0.2
Pt 0.543 5.255 0.7 0.1
Au 0.412 6.252 0.04 0.05
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a) wie in Tabelle 3211.4, jedoch multipliziert mit NEG/NAA zur
Bestimmung der minimalen Konzentration fiir die NAA.

-Xt/2)2

Dies entspricht Cmin = Pk/(M.n.s.?®.£); £ = (1-e€ /At.

b) siehe Tabelle 3211.4
c) nur zum Vergleich

Offensichtlich sind nach dieser groben Abschdtzung die Voraussetzungen
flir gammaspektroskopische Untersuchungen fiir eine Reihe von Elemen-
ten erfillt. Ob diese Bedingungen flir einen erfolgreichen Sondenein-
satz auch hinreichend sind, kann erst nach experimenteller Uberpriifung
der Matrixeinfliisse und der meBtechnischen Gegebenheiten in den
Spektren mit Sicherheit festgestellt werden.

Als erster experimenteller Schritt in Richtung auf eine in-situ-
Exploration anderer Lagerstdtten mit Hilfe der (n,y)-Methode wurden
Mineralseifen aus dem Flachseebereich untersucht. Diese Seifen haben
wirtschaftlich interessante Titangehalte. Eine Sandprobe vom Schelf-
bereich vor Mozambique wurde am thermischen Reaktorneutronenstrahl
mit Hilfe einer planaren Ge(Li)-Diode spektroskopiert. Abb. 3211.10
zelgt das gewonnene Impulshéhenspe&trum. Die chemische Analyse ergab
folgende Materialzusammensetzung: )

Tab, 3211.6: Materialzusammensetzung einer getrockneten Mineral-
seifenprobe von dem Kiistengebiet vor Mozambique

Material Gew.=-%

8102 9
K.,O
F%ZO3
Na,O

a1%0

T1823
Cl

Ba
%r0
MgO
Ca

\Y

Sowie die Spurenelemente
Pb, Nb, Cr, Li, Cu, B, Sr,
Co mit 50 ppnm

Die wassergesdttigte Probe
enthielt 16,83 Gew.~% Wasser.

W W =01

2

OO0 NUNNDBRIWW= 0

-2 NN

™ W W W ™ W W W % W W W w W

COO0O0O0OO0O00O0===2NN

*) Die Analyse wurde von der analytischen Gruppe des Instituts filir
Radiochemie durchgefiihrt.
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Abb. 3211.10 zeigt, daB trotz des hohen Siliziumgehalts die Titan~-
linien deutlich hervortreten. Leider kann die aus der Einfang-
reaktion Ti48 +n Ti49 herriihrende Linie bei 6418 keV wegen einer
Calciumbeimischung zur Analyse nicht herangezogen werden. Die Titan~-
linie bei 6760 keV ist jedoch so intensiv, daBf auch in Bohrlochgeo-
metrie eine statistische Genauigkeit von 10% in wenigen Minuten er-
reicht werden kann. Voraussetzung ist, daB sich die Energieaufldsung
und das Peak-zu-Untergrundverhdltnis nicht wesentlich verschlechtern.

2. Technische Entwicklung
R. Wolf, A. Suppan, L. Bdsch

2.1 Terrestrische Anwendung

Schwerpunkt der Arbeiten war die Konzipierung und Konstruktion eines
Systems, das es gestattet, in den kommenden Jahren eine Reihe von
Feldversuchen durchzufihren. Dabei wurde auf den beim Versuch Mitter-
sill ( 79 ) gewonnenen Erfahrungen aufgebaut. Dieses System soll be-
reits die wesentlichen Merkmale technisch einsatzfdhiger Ger&te be-
sitzen, so daB in den Feldversuchen nicht nur die Ergebnisse der
theoretischen Betrachtungen und physikalischen Laboruntersuchungen
gepriift und gegebenenfalls modifiziert werden kdnnen, sondern auch
die Einsatztechnik im Sinne von performancetests gepriift werden kann.

Entsprechend der Aufgabenstellung sind die Grundbausteine des Systems:

- Eine aus einzelnen Modulen aufgebaute Bohrlochsonde (Abb.3211.11).

- Eine Rlickkiihlanlage (Abb. 3211.12).

- Ein Abschirmbehdlter filir eine 1 mg Cf-252-Quelle und eine 10 ug
Cf-252-Quelle, der auch als Analysenbehdlter Verwendung findet
(Abb. 3211.13).

- Ein F®6rderkabel, bestehend aus einem stahldrahtarmierten Koaxial-
kabel mit PVC-Schutzmantel.

- Ein FOrdergeridt mit elektrischem Antrieb und Teufenmessung.

- Ein klimatisierter Container nach ISO-Norm flir die on-line Daten-
verarbeitung (Abb. 3211.14).

- Ein Container nach ISO-Norm zum Transport aller flir die Feldver-
suche erforderlichen Gerdte (Abb. 3211.14).
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3211.10

Abb.

.s

ImpulshShenspektrum einer titanhaltigen Sedimentprobe.
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soom HF Tabel Abb. 3211.11: Bohrlochsonde £fiir R&ntgen-

L E— fluoreszenzanalyse mit

Si(Li)~-Detektor
Kabelmodul

Im Berichtszeitraum wurden flir dieses System

ausschreibungsreife Unterlagen erstellt, eine

Etekironikmodul

Ausschreibung durchgefiihrt und Auftrige fiir

Komponenten vergeben.

Die MOglichkeiten von He-Kdlteanlagen mit

I etebtormadl g aufgetrenntem He-Kreislauf zur Kihlung des

| Feststoff-Kryvostaten wurden untersucht, ent-

e~ 1800

Oveltenmodut sprechende Marktstudien und Kostenvergleiche

mit Eichnormol

angestellt. Die Unterlagen zeigten, daB ein

direkter He-Klihlkreislauf bei den geforder-

o

Schneidkop!

ten kleinen Leistungen nur schwer realisiert
werden kann; es wurde daher ein N2-Kreislauf mit Nz—Kondensierung durch
ein He-Aggregat ausgewdhlt und in Auftrag gegeben (siehe Schema Abb.
3211.12). Die ausgewdhlte Anlage ermdglicht sowohl die Kondensation

von dampffdrmig aus dem Kryostat austretenden Stickstoff wie auch

~ bei Ruhebetrieb - die Kiihlung des LNZ-Vorrats oder -bei Stick-
stoffverlust - die Verflissigung von Stickstoff aus einer Gasflasche.

Die Anlage besteht im wesentlichen aus

Cryo-Generator, Fabrikat Cryomech, P = 110 W bei 80 K

Wdrmetauscher zur Kondensation von trockenem N2

Kondensations-Dewargefdf, 20 1 Inhalt, vakuumisoliert

Vorrats-DwargefdB, 50 1 Inhalt, vakuumisoliert

div. Heber, Armaturen und Zubehdr

Flir den Abschirmbehdlter sind Konstruktionsarbeiten und Abschirmhe-
rechnungen sowie Optimierungsarbeiten durchgefilihrt worden, die De-
tailkonstruktion des Behdlters ist abgeschlossen.

Der Behdlter ist derart ausgelegt, daB sowohl ein sicherer Transport

von 2 Cf-252-n-Quellen méglich, wie auch vor Ort ein sicheres Ar-
beiten am Analysengerdt oder mit der Bohrlochsonde gewdhrleistet ist.

Abb. 3211.13 zeigt die mbglichen Einsatzpositionen (I) Transport,

(IT) Analysenbetrieb und (ITII) Bohr lochbetrieb.
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Beim Transport befinden sich beide Neutronenquellen auferhalb des
zentralkanal in den Lagerpositionen. Beim Analysenbetrieb wird ein
Probenbehdlter mit dem zu analysierenden Material liber den Zentral-
kanal geschoben; in welchen dann die erforderliche Neutronenquelle
eingefiihrt wird. Zur Aufnahme der Bohrlochsonde mit dem hochauf-
13senden Gamma-Detektor ist senkrecht zum Zentralkanal in H8he des
Analysenbehdlters ein Kanal vorgesehen.

Gas-
trock -
nungs -
J-pahone

, T |
Bl
i

Bb<l=
l/_l-‘—

e
z.Komgressor

He-Kryo
Generator

finger

Kuhl

501-N2 -
Gasflasche

C3Hg-Kryostat

50l-Vorrats- 20{-Konden -
dewadr sationsdewar

Abb. 3211.12: Schema Rickkiihlanlage
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N S T\
— Stopfen PE
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Kugel ¢ 1200
I5mm dick
X5CrNi 189
Paraffin+Bor
( Alternative : Pb Aquivalent Bi )
I Anordnung fir Transport
Il Anordnung fir Analysenbetrieb
I Anordnung fiir Bohrlochbetrieb
(Koppelposition)
Abb. 3211.13: Abschirmbehdlter
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Beim Bohrlochbetrieb wird der Abschirmbehdlter Uber dem Bohrloch
positioniert, die Sonde in den Zentralkanal eingebracht und die
gewlinschte Neutronenquelle fernbedient angekoppelt. Alsdann sind
Sonde mit angekoppelter Quelle durch den Behdlter direkt in das
Bohrloch einzufahren. Das Fdrderkabel konnte auf den kleinen Durch-
messer von 11 mm (gegeniiber 23 mm beim Mittersill-Kabel) optimiert
werden. Ausschreibung, Vergabe und Lieferung des Kabels erfolgte
ebenfalls im Berichtszeitraum,

Das FOrdergerdt ist ausgelegt fiir einen Kabeldurchmesser von 12,5 mm,
eine Kabelldnge von 500 m und eine Zugkraft von etwa 230 kg. Die
Seilgeschwindigkeit ist von O,1 bis 10 m/min stufenlos einstellbar
und unabhdngig von der Seillage. Eine Seilldngenmafeinrichtung mit
einer Genauigkeit besser 1% des MeBwertes, digitale Anzeige und ent-
sprechenden Rechneranschlufl ist vorgesehen.

Die Lieferung des klimatisierten "Elektronik"-Containers sowie des
"Gerdte"-Containers wird Anfang 1974 erwartet. Der Elektronikcontainer
beinhaltet die gesamte Datenverarbeitung sowie die Stromversorgung

des Systems. Der Gerdtecontainer wird zum Transport von schwerem Ge-
rdt, wie Abschirmbehdlter, FOrdergerdt, He-Riickkiihlanlage etc. be-
nutzt.

Beide Container sind mit hydraulischen Absetzvorrichtungen ausge-
riistet, so daB am Einsatzort keine Hebezenge erforderlich sind.

2.2 Marine Anwendung

Die Arbeiten auf dem Gebiet des marinen Einsatzes von Neutronenbohr-
lochsonden umfaften die Fertigstellung einer Laborversuchseinrichtung
(80 ), die Vorbereitungen fiir den versuchsweisen Einsatz von Bohrge-
rdten und die Konzeption des Handlings von marinen Bohrlochsonden
(81).

Die 1973 geplante Versuchsanordnung zur Untersuchung der physi-
kalischen Grundlagen bei der marinen Exploration von Mineralseifen
wurde gebaut,
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Durch zusdtzliche Behdltereinsdtze und MeBrohre wurde sie dahin-
gehend erweitert, daB die Anordnung nun auch fiir physikalische Ex-

perimente zur terrestrischen Erzexploration geeignet ist.

Flir die in-situ-Analyse mittels Neutronenbohrlochsonden sind stand-
feste Bohrungen im Meeresboden erforderlich, die entweder durch Spilil-
bohren oder Einvibrieren von Rohren hergestellt werden kdnnen. In
Zusammenarbeit mit der Universitdt Kiel sind daher flir Februar 1974
Versuche in der Ostsee geplant, bei denen mit einem Vibrohammergerat
der Hydrowerkstdtten Kiel (Abb. 3211.15) Mefrohre in den Meeresboden
einvibriert werden. Hierflir wurden im Berichtszeitraum zwei Vibrator-

rohre mit einer Ldnge von 6 m und einem Durchmesser von 90 mm gebaut.

Das erarbeitete Konzept zum Handling der Bohrlochsonden bei der Ex-
ploration von Mineralseifen sieht eine Anordnung vor, die aus Bohr-
anlage, die nach dem Spﬁlbohrverfahren arbeitet, dem Abschirmbehdlter,
der entweder ortsfest oder schwenkbar am Grundrahmen des Bohrgerdtes
montiert ist, zwel an der Mastspitze schwenkbar gelagerten Hubwerken,
von denen das eine zum Absenken und Ziehen des Innenbohrers, das andere
zum Einbringen der Bohrlochsonde dient, vor. Bei gr8Beren Meerestie-

fen wird nach dem Niederbringen der Bohrung der Innenbohrer gezogen,

die Sonde auf den Abschirmbehdlter abgesenkt, der Schieber des Be-
hidlters automatisch gedffnet und die Sonde mit der im Behdlter befind-
lichen Neutronenquelle gekuppelt und nach dem Einschwenken der Sonde
Uber das Bohrloch, diese zu Messungen in das Bohrloch abgesenkt. Bei
Explorationen im Flachwasser wird die Bohranlage nach dem Bohren mittels
der hydraulisch betdtigten Stlitzen angehoben, der Abschirmbehdlter iiber
das Bohrloch geschwenkt, und die Sonde nach dem Ankuppeln der Quelle
direkt nach unten in das Bohrloch abgesenkt. Durch die Auftriebskdrper
im Grundrahmen der Bohranlage taucht diese nach Beendigung der Messungen
selbsttdtig auf und kann zur ndchsten Mefposition geschleppt werden.

Die Anlage ist wdhrend des Betriebes nur durch Stromversorgung-,
Steuerungs- und Datenlibertragungskabel mit dem Schiff oder einer

schwimmbaren Arbeitsplattform verbunden.
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3. Wirtschaftlichkeitsbetrachtungen
A. Suppan, L. Bdsch

3.1 Einleitung

Die Verwendbarkeit von Analysenmethoden und -Gerdten hd&ngt neben den
erreichbaren Genauigkeiten und bis zum Vorliegen des Ergebnisses er-
forderlichen Zeitaufwandes wesentlich von den aufzuwendeten Kosten ab.
Die im Berichtszeitraum geschaffenen Voraussetzungen (82 ) sollen ei-
ne Kostenanalyse bei Anwendung kerntechnischer und konventioneller
Verfahren zur terrestrischen Lagerst&ttenexploration ermdglichen.
Betrachtet werden die
- konventionelle Methode (Analyse von Bohrkernen)
- Einfanggammaspektroskopie (NEG) als in-situ-Verfahren
- Neutronenaktivierungsanalyse (NAA) als in-situ-Verfahren bei
terrestrischer Anwendung
- Einfanggammaspektroskopie (NEG) als Probenahmeverfahren bei
mariner Anwendung

Fiir einen Kostenvergleich der einzelnen Verfahren ist die Bestimmung
der Gesamtkosten je vermessene Bohrung erforderlich. Diese setzen
sich aus den Bohr- und Analysenkosten zusammen.

KG = KB + KA 3.1.1
KG (DM) = Gesamtkosten je vermessener Bohrung
Kp (DM) = Bohrkosten je Bohrung
KA (DM) = Analysenkosten

3.2 Terrestrische Anwendung

Die Bohrkosten sind abhidngig von
- dem Bohrverfahren

- der Bodenklasse und

- der Bohrtiefe;
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Die Analysenkosten sind abh&ngig von

- der Analysenzeit (MeBzeit), dem Analysenverfahren, den
zu bestimmenden Elementen, der Analysengenauigkeit und bei
konventionellen Verfahren von der Anzahl der zu analysieren-
den Elemente.

- der zu vermessenden Bohrtiefe

~ der Anzahl der MeBpunkte je Lingeneinheit

~ den spezifischen Analysenkosten, die sich aus dem Anlagen-
wert, der Abschreibdauer, den Wartungs- und Instandhaltungs-
kosten, den Personalkosten und der Verfligbarkeit bzw. Nutzung

des Systems errechnen.

Die Analysenkosten ergeben sich damit zu

KA = tgA ® Z ° Btv ° kA 302-1
K
(z Eéﬂl t I KWart + KPers. ) . 1oo 3.2.2
Abschr,
KA = N
Py - 365 . 8 7T 60
tgA (min) = Gesamtanalysenzeit pro MeSpunkt
z (1/m) = Anzahl der MeBpunkte pro m
BtV (m) = gzu vermessende Bohrtiefe
kA (DM/min) = spezifische Analysenkosten
K (DM) = Wert der Systemkomponenten in Abhdngigkeit vom
Anl
Verfahren
tAbschr(a) = Abschreibungsdauer der Systemkomponenten
KWart (DM) = Jdhrliche Wartungs- und Instandhaltungskosten
' der Systemkomponenten (Verfahrensabhédngig)
KPers (DM) = J&dhrliche Personalkosten
pv(%) = Verfligbarkeit des Systems

3.2.1 Konventionelle Methode

Die Analysenkosten setzen sich aus den Kernaufbereitungskosten und
der Summe der Kosten filir die Analyse der einzelnen Elemente zusammen
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KA = (KAuf + n.KEA) o Btv . Z 3.2.1.1
KAuf {DM) = Aufbereitungskosten je Probe
KEA (DM) = Analysenkosten je Probe und zu bestimmendes
Element
n = Anzahl der zu bestimmenden Elemente

3.2.2 Einfanggammaspektroskopie (Abb. 3211.16)

Zur Ermittlung der Analysenkosten ist neben der Analysenzeit auch
die Zeit flir die NeutronenfluBmessung zu berlicksichtigen

KA = tA e Z . Btv o kA 3.2.1.1

tA (min) Summe der Analysen- und NeutronenflufmeBzeit

pro MeBpunkt

3.2.3 Neutronenaktivierungsanalyse (Abb. 3211.17)

Die fir die Analysenkosten maBgebende Gesamtanalysenzeit setzt sich
aus der Aktivierungszeit oder der Zeit zur NeutronenfluBmessung (je
nach dem welche Zeit grbBer ist), der Abklingzeit und der MeBzeit
zusammen. Ist die Abklingzeit gr6Ber als die Summe von Aktivierungs-
bzw. Neutronenflufmefizeit plus MeBzeit, so wird die Abklingzeit = O
gesetzt, da in diesem Fall die Zeit w&hrend des Abklingens der Akti-
vitédt nicht interessierenden Materials zur Aktivierung an weiteren
MeBpositionen genutzt werden kann.

t (min) = Aktivierungs- bzw. NeutronenfluBSmefzeit pro
Mefpunkt

tapkl (min) = Abklingzeit pro Mefposition

tMess (min) = MeBzeit der charakteristischen y-Strahlung pro

MeBposition
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3.3 Marine Anwendung

Die Neutronenaktivierungsanalyse wird fiir die marine Anwendung nicht
in Betracht gezogen, da bei grdBeren Abklingzeiten (>30 min) die er-
forderliche Verrohrung Schwierigkeiten im Handling mit sich bringt.

3.3.1 Konventionelle Methode

Die Gesamtkosten sind

KG = KB' wenn TB > TA 3.3.1.1
- 1)
K. =K_ + K wenn T_ < T 2) 3.3.1.3
G B AL’ B A et
Es bedeuten
KG (DM) = Gesamtkosten Jje vermessener Bohrung
KB (DM) = Bohrkosten je Bohrung
KAS (DM) = Analysenkosten pro vermessender Bohrung, wenn
alle Analysen vor Ort durchgefiihrt werden
KAL (DM) = Analysenkosten an Land
TB (h) = Gesamtbohrzeit
TA (h) = Analysenzeit pro vermessener Bohrung

1) alle Analysen aber trotzdem vor Ort durchgefiihrt werden

2) Jjedoch die Analysen teils vor Ort, teils an Land durchge-
fihrt werden.

Im marinen Bereich bedlirfen die Bohrkosten, im Gegensatz zum terrest-
rischen Bereich, einer gesonderten Betrachtung. Die Bohrkosten er-

rechnen sich wie folgt:

KB = TB . k 3.3.1.4

T

i
o+
w
+
=3
+
o

B B 3.3.1.5




Es bedeuten

it

kB (DM/h)
tB (h/m)

Bt (m)

ty (h) =

Bt/6 (=)
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spezifische Bohrkosten

spezifische Bohrzeit (abh&ngig von der Boden-
beschaffenheit)

Bohrtiefe

Grundzeit, zusammengesetzt aus der Vorbereitungs-
zeit zum Bohren, der Zeit zum Hieven der Anlage
und der Zeit zum Ansteuern der nichsten Bohr-
position.

Zeit zum Ziehen eines Kernes

Anzahl der Kerne iiber die gesamte Bohrtiefe, bei
einer Kernlédnge von 6 m.Der Wert wird aufgerundet.

Die Analysenkosten sind abhdngig von

= der Anzahl der zu analysierenden Elemente

- der Zeit pro Analyse

- der Anzahl von Analysen pro Ldngeneinheit

- der Bohrtiefe

- der spezifischen Analysenkosten vor Ort und/oder an Land

Sie ergeben sich damit zu

K

T

K

as = Ta  *as 3.3.1.6
A = tA ° Z ° Bt 3.30107

Es bedeuten

ta (h)y =

z (1/m)

Kag (DM/h)

kAL (DM/h) =

Zeit pro Analyse in Abhdngigkeit von der Anzahl
der zu analysierenden Elemente

Anzahl der Analysen pro Meter vermessener
Bohrung

spezifische Analysenkosten vor Ort

spezifische Analysenkosten an Land
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3.3.2 Einfanggammaspektroskopie als in-situ Verfahren
(Abb. 3211.18)

Die Gesamtkosten je vermessener Bohrung ergeben sich aus

Kg = K,g + Ky 3.3.2.1
Kag = th o 2 . Bt . kAS 3.3.2.2
Kg = (TG + tB . Bt) . kB 3.3.2.3
Die spezifischen Analysenkosten errechnen sich aus:
Kan1
_ tAbschr KWart S Pers.S.
kar =
Py - 365 . 24
K
Anl
- _ (Z Abschr +ZKWart * KPers.L.) . loo 3.3.2.5
KAl = /[DM/h/ =
pv ° 365 ° 8
Hierin bedeuten:
Kan1 /D7 = Wert der Systemkomponenten in Abhingigkeit
vom Verfahren.
tAbschr L al = Abschreibungsdauer der Systemkomponenten
KWart [-DM/a_7 = Jdhrliche Wartungs- und Instandhaltungskosten
der Systemkomponenten (Verfahrensabhdngigqg)
Kg / DM /a_] = Jihrliche Schiffskosten
KPers.S.Z—DM/§7 = Jdhrliche Personalkosten beim Einsatz an Bord
Kpers.L [-DM/§7 = Jdhrliche Personalkosten beim Einsatz an Land

Py [ %7 = Verfiigbarkeit des Systems
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3.3.3 Einfanggammaspektroskopie als Probenahmeverfahren
(Abb., 3211.19)

Die Kostenrechnung erfolgt wie unter Punkt 3.3.1 jedoch ist hierbei
die Analysenzeit (tA) zwar elementabhdngig, aber unabh&ngig von der

Anzahl der zu explorierenden Elemente,

Ky = Tz - kB | 3.3.3.1
TB = Ty + tg . Bt 3.3.3.2
KAS = TA . kAS 3.3.3.3.
KAL = (TB - TA) . kAL 3.3.3.4
KG = KB, wenn TB > TA 3.3.3.5
KG = KAS' wenn TB < TA’ H 3.3.3.6
2)
KG = KB + Kppr wenn TB < TA’ 3.3.3.7

Die spezifischen Analysenkosten filir alle Verfahren errechnen sich
aus den Formeln 3.3.2.4 und 3.3.2.5.

1) alle Analysen vor Ort durchgefiihrt
2) die Analysen teils vor Ort, teils an Land durchgefiihrt
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3211.2  RONTGENFLUORESZENZ - BOHRLOCHSONDE

A.Lubecki, J. Schmitz, R. D8bele, R. Wolf

Ziel dieses Vorhabens ist, mit Hilfe der nichtdispersiven R&ntgen-
fluoreszenzanalyse in-situ Analysen in Bohrl&chern durchzuflhren,
Neben der methodischen Entwicklung des MeBverfahrens, zun&chst flr
schwere Elemente, sp8ter flr mittelschwere Elemente, ist die Ent-
wicklung geeigneter Sondensysteme mit on-line Auswertung von be-

sonderer Wichtligkeit.

Das Programm fir 1973 sah vor, die physlikalischen und meBtechnischen
Grundlagen fiUr die Welterentwicklung der R&ntgenfluoreszenzanalyse
zu elner absoluten MeBmethode zu erarbelten., Weiter solite eine ver-
besserte Versuchssonde mit entsprechender on-line Auswertung er-

stellt werden.

1. Absolutbestimmung mit der ROntgenfluoreszenzmethode

Nach Durchfiihrung der Versuche in Mittersill wurden die methodischen
Untersuchungen zur Wolfram-Bestimmung in Erzen mittels radionuklid-
angeregter ROSntgenfluoreszenzanalyse weiter fortgesetzt. Besonders
wurde die Problematik einer geeigneten absoluten Standardisierungs-
methode flir verschiedene MeBgeometrien studiert.
Theoretische Betrachtungen zur RSntgenfluoreszenzanalyse, die bereits
in frilheren Berichten (83..86) niedergelegt sind, liefern nur quali-
tative Informationen iliber die absolute Intensit&t der ROntgenfluores-
zenzstrahlung. Die bei der Auswertung des Mittersill-Experiments ent-
wickelte Formel

I, = K. C 1.1

q +(1=q).C

enthdlt in der Konstante K' experimentell zu bestimmende Einzelpara-
meter. Die in der Praxis vorliegenden MeBbedingungen dafiir im Labor
zu simulieren, bringt vor allem fiir die Bohrlochgeometrie Schwierig-
keiten. Relativ groBe Mengen eines Standardmaterials werden bendtigt,
um eine experimentelle Eichkurve zu erhalten und die optimalen Ana-
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lysenbedingungen festzustellen,

Um von diesen experimentellen Schwierigkeiten unabhédngig zu werden,

wurden die theoretischen Betrachtungen weiter fortgefiihrt und schliegB-

lich flir die Intensitét "If" der RSntgenfluoreszenzstrahlung folgende

allgemeine Formel entwickelt:

If =KACp /att(Eo) / att1v(Ef).e1ds1+ / attz(Ef).e:zdS2 av
v

In dieser

K

A

o

P
att(E_),
att1(Ef),
attz(Ef)
v

8115,
€1182

S1 , 82

1.2

Formel bedeuten:

eine Konstante, die von grundsdtzlichen Parametern,
wie z.B. der Fluoreszenzausbeute abhdngt

die Zahl der Anregungs-y-Quanten der Primédrstrahlen-
punktquelle

den Gewichtsanteil des zu bestimmenden Elements

die Dichte der Probe

Ausdrtlicke, die die Schwdchung der Primdrstrahlung
von der Quelle zum Punkt der Anregung bzw. die
Schwdchung der R&ntgenfluoreszenzstrahlung vom Punkt
der Anregung zum Detektor beschreiben

das Probenvolumen, aus dem die ROntgenfluoreszenz-

strahlung den Detektor erreicht

die zwei wirksamen Oberfldchen eines zylindrischen
Detektors

die richtungsabhdngige Ansprechwahrscheinlichkeit des
Detektors.
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Auch flir relativ einfache Geometrien kann obige Formel 1.2

in analytischer Weise nicht geldst werden, da die Ausdriicke flir die
Strahlungsschwdchung und die Detektoransprechwahrscheinlichkeit sehr
komplex sind. Numerische Methoden, die zur LOsung einzelner Integrale
entwickelt wurden, versagen bei der LOsung von Mehrfachintegralen
(87,88). Zur ndherungsweisen LOsung wurde daher die einfache Monte-
Carlo-Methode (89) angewendet.

Drei verschiedene Geometrie-Bedingungen wurden in Betracht gezogen
(Ref. 4, Abb. 6,7 u. 8):

- einfache Kompaktgeometrie

- Kompaktgeometrie mit Strahlenkollimierung

= Bohrlochgeometrie

Die flir diese Berechnungen notwendigen Rechenprogramme (ALGOL) wurden
fir die IBM/360 ~ 65 und 370 - 165 erstellt.

Als Beispiel flir den Vergleich experimenteller und theoretischer Werte
sind die Ergebnisse filir einen Si (Li)-Detektor und Kompaktgeometrie

in Abb. 3211.20 zusammengefaBt. Dabei wurden fiir den Untergrundabzug
der gemessenen Spektren drei verschiedene Methoden angewandt (im Dia-
gramm eingetragene Mefiwerte). Die theoretisch berechnete Kurve paBt
sehr gut - innerhalb der Fehlergrenze - in diese MeBwerte. Ahnlich
gute Ergebnisse wurden fiir einen Ge (Li)-Detektor und Kompaktgeo-
metrie mit Strahlenkollimierung erhalten.

W Ko - Intensitit

xm“

8_
Abb. 3211.20

Vergleich experimenteller und
4 R theoretischer Werte flir
Si(Li)-Detektor und Kompakt-

geometrie,

=% W
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2. Beschreibung der Bohrlochsonde

Die ROntgenfluoreszenz-Bohrlochsonde (RFA-BLS) soll zur Prospektierung
und Explorierung von Erzen eingesetzt werden. Sie wird unter er-
schwerten Bedingungen in schwerzugdnglichem Geldnde arbeiten miissen
(u.a. Schrdgbohrungen iiber- und untertage, 500 m-Bohrungen vollstdndig
unter Wasser, im Schelfgebiet in Seewasser) und ist entsprechend aus-

gelegt,

Als Anregungsquelle dient eine gekapselte Gamma-Quelle, die fir jedes
MefBproblem optimal anzupassen ist und erst vor Ort Jjeweils in die
RFA-BLS eingesetzt wirdquls Detektor ist ein Silizium-Diinnschicht-
Halbleiter eingebaut, der durch Peltier-Elemente gekiihlt wirdf+Bie
Datenauswertung erfolgt ilibertage mit einem 24 K Rechner, der als Viel-
kanalanalysator und Computer eingesetzt ist. An ihn sind als Peri-
pherie-Gerdte eine Teletype, Lochstreifenleser und Stanzer ange-
schlossen. Zum Bewegen der BLS im Bohrloch ist ein FOrdergerdt vor-
gesehen, welches im Sommer 1974 zum Einsatz kommt. Mit der Winde ist

eine Teufenmefeinrichtung gekoppelt.

In Abb. 3211.21 ist das Blockschaltbild der MeBanordnung dargestellt.
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Abb. 3211.23 zeigt den Aufbau der Sonde.

Abb. 3211.23

Bohrlochmodell

~ 3500
——— et

~ 1500

3\* om

1 Rechner

3. Erprobung der Sonde

3.1 Bohrlochmodell

Um fir Labortests und auf Ausstellungen realistische Versuchsbe-
dingungen zu schaffen, wurde ein Bohrlochmodell erstellt (Abb.3211.23).
Es besteht im wesentlichen aus

~ Antriebseinheit

- Mast mit Umlenkrolle

~ Steinsdule mit Bohrung

~- Plexiglasrohr als Wasserbehilter.
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Das Modell stellt eine unter Wasser gehende 1,5 m lange Bohrung im
Scheelit-Gestein dar, in der die BLS auf- und abgefahren werden kann.
Als Steins8ule wurde Originalgestein aus dem Scheelit-Vorkommen Mitter-
sill verwendet; der Bohrungsdurchmesser betrigt wie im Feld 75 - 80 mm.
Die W-Konzentration im Stein schwankt zwischen O und 7%.

3.2 Ergebnis der Testldufe

Die Messungen wurden in dem in 3.1 beschriebenen Bohrloch durchgeflihrt.
Die Sonde wurde kontinuierlich mit 5 cm/min auf- und abbewegt, widhrend-
dessen die Spektren gemessen und ausgewertet wurden. Die MeBzeit E£lir
ein Spektrum betrug 61 sec. Auf Grund der vorliegenden Bohrlochgeo-
metrie und der geometrischen Anordnung von Quelle-Abschirmung-Detek-~
tor und der eingestellten MeBzeit erfaBte eine Messung einen ca. 12cm
Abschnitt des Bohrlochs. Die Berechnungen schlossen sich unmittelbar

an die MeBzeit an und dauerten ca. 30 sec. Wdhrend dieser Zeit ging
also praktisch keine Information liber das Konzentrationsprofil des

Bohrlochs verloren, da sich die ausgemessenen Zonen liberlappten.

Die momental mdgliche Form des Ergebnisausdrucks ist in Tab. 3211.4
dargestellt. Zum besseren Verstdndnis wurden die MeBpunkte zu einem

Histogramm verbunden und auf

‘..

der rechten Seite die zuge-
horige Sondenposition ange~

geben.

Tab. 3211.5 zeigt die Ergeb-
nisse mehrerer Testldufe in
dem 1,5 m Bohrloch. Daraus
ist ersichtlich, daB die
Reproduzierbarkeit zwischen

den einzelnen Testldufen sehr

gut war.

Abb. 3211.24:

Stand der GfK auf der Inter-
ocean 73 (links im Bild das
Bohrlochexperiment)




- 154 -

61 62

J=6704.30 +-464.6 UG.=104586

WOLFRAM KONZENTRATION=(0.699 +- 0.052 )%
NAECHSTES SPEKTRUM

61 62
J=4992.32 +-464.8 UG.=105527
WOLFRAM KONZENTRATION=(0.509 +- 0.050 )%
NAECHSTES SPEKTRUM

61 62

J=37827.9 +-467.9 UG.=90593.

WOLFRAM KONZENTRATION=(6.578 +- 0.164 )%
NAECHSTES SPEKTRUM

61 62

J=30351.2 +-473.6 UG.=97018

WOLFRAM KONZENTRATION=(4.548 +- 0.119 )%
NAECHSTES SPEKTRUM

61 62
J=8955.53 +-503.0 UG.=122046
WOLFRAM KONZENTRATION=(0.961 +- 0.060 )%
10 SPEKTREN

WOLFRAM=KONZENTRATIONSPROFIL DES BOHRLOCHS

C *0% *2% *4% *6% *8% *¥10% Teufe (m)
0.086% ¥ 0,12

«299% 0,24
2.420% 0,36
5.047% 4} 0,48
0.699% 0,60
0.509% 0,72
6.578% { 0,84
4.,548% } 0,96
0.953% i 1,08
0.961% 1,20
Tab. 3211.4: Ausgabe der Ergebnisse Konzentration in Abhdngigkeit

von der Teufe
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Tab. 3211.5: W~-Konzentration in versch. Teufen bei mehreren

Durchgidngen
Testldufe

Teufe (m) 1 2 3 4 5
0,12 0,183 0,193 0,158 0,097 0,103
0,24 4,507 4,632 4,302 4,450 4,307
0,36 2,555 2,694 2,686 2,332 2,391
0,48 5,005 5,033 4,920 4,751 5,160
0,60 0,716 0,770 0,773 0,773 0,645
0,72 0,747 0,738 0,790 0,713 0,647
0,84 6,459 6,566 6,826 7,148 6,767
0,96 4,603 4,417 4,372 4,457 4,381
1,08 1,210 1,164 1,068 1,050 1,129
1,20 0,995 0,980 1,121 1,004 0,859

3.3, Ausstellung der Sonde auf der Interocean 73

Die Bohrlochsonde wurde auf der "Interocean" im November 1973 in
Diisseldorf ausgestellt (Abb. 3211.24) und fand reges Interesse bei
der Fachwelt. Wihrend der 5 Ausstellungstage lief die Sonde in
kontinuierlichem Betrieb in dem wassergefilillten 1,5 m Bohrloch auf
und ab und bestand damit ihren ersten Dauertest unter erschwerten
Bedingungen.

Die damit erhaltenen MeBwerte gaben einen guten Anhaltswert iliber die
Reproduzierbarkeit der MeBergebnisse. Auf Grund des hier gewonnenen
Erfahrungsaustausches mit anderen Fachleuten werden weitere Ver-
besserungen z.B. in der Datenausgabe (Peripherie) vorgenommen.
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4, Weiterentwicklung

4.1 FOrdergerdt und Bohrlochsonde

Das FOrdergerdt zur Sondenbewegung im Bohrloch wurde im Januar 1974
bestellt. Vorgesehen ist eine vorwdhlbare Seilgeschwindigkeit zwischen
0,1 und 10 m/m, die unabhédngig von der Seilldnge auf der Trommel kon-
stant gehalten wird. Mit dem FOrdergerdt gekoppelt ist eine Seillédngen=
meBeinrichtung, die die ablaufende Seill&dnge mit einer Genauigkeit bes-
ser 1% des MeBwertes miBt. Der MeBwert wird am FOrdergerdt digital an-
gezeigt, auBerdem ist ein digitaler Ausgang zum Rechenanschluf vorge-
sehen,

Die elektronischen Baugruppen der Bohrlochsonde werden optimiert in
Bezug auf Funktionssicherheit, Aufldsequalitdt und Raumeinsparung. Dies
gilt insbesondere filir Impulsformung und Verstdrkung.

AuBerdem ist eine leistungsfdhige Peltier-Kaskade zu entwickeln.

4,2, Software und Auswerteelektronik

Das Hauptauswerteprogramm wird z.Zt. umgeschrieben zu sog. Programm-
paketen, die eine wahlweise Zusammenstellung eines neuen Hauptpro-
gramms erlauben aus Subroutines wie Gl&ttung, Peaksuche, Peaklagen-
Uberpriifung, Eichung auf unterschiedliche Elemente usw. Weiterhin ist
die gleichzeitige Akquisition und Berechnung der erhaltenen Spektren
in Bearbeitung, so daB ein quasikontinuierlicher MeBbetrieb m&glich
wird. Der AnschluB eines X-Y-Plotters (Teufe/Konzentration) ist vor-
bereitet und erste Unterlagen zum AnschluB eines Magnetbandes erar-
beitet. Das gesamte System kann in Kiirze in einen klimatisierten Con-
tainer eingebaut werden, der mit einer 8 KW Stromversorgung versehen
ist. Damit wird das gesamte BLS-System von externer Energieversorgung
unabhédngig.
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3211.3 BOHRKERNANALYTIK

H. Braun, W, Apenberg, G. Potgeter

Zlel dleses Vorhabens ist, die Analyse von Bohrkernen zu verbessern,
Die Gewinnung von Bohrkernen Ist in der Prospektlionsphase von gréBter
Bedeutung, da nur auf diesem Weg die notwendigen geologischen Aus-
sagen gemacht werden kdnnen, Daneben l|lefern diese Kerne das Material
fiir die Wertmetallanalysen und AufschluBuntersuchungen, Auch in der
Phase der Exploration blelbt die Gewlinnung von Kernen beim Eilnsatz
von In-situ Analysengersten, wie Bohrlochsonden, In klelneren StlUck-
zahlen wegen der an ithnen zu studlierenden Strukturen wlichtlg. Eine
Verbesserung der Analyse besteht In der M&glichkelt elner zerstdrungs-
frelen, zonenweisen Metallgehaltsbestimmung auf der Basis der Neu-
fronenakTIVlerungsanalyse und R8ntgenfluoreszenzanalyse In Verbindung
mit+ einer on-line Auswertung, so daf® dle Interesslierenden Werte In

kurzer Zel+ vor Ort bestimmt werden k&nnen.

Das Programm fur 1973 sah vor, die chemischen Untersuchungen welter-
zuflihren und elne Laboranlage zur Welterentwicklung der Verfahren und

der Analysentechnik zu erstellen.

1. Funktionsschema

Die Konstruktion einer Laboranlage zur Analyse von Bohrkernen wurde
abgeschlossen (Abb. 3211.25). Das Gerdt besteht aus einer Californium-
Quelle, die mit einer Transporteinrichtung gekoppelt ist. Diese ver-
schiebt den Bohrkern in Ldngsrichtung und flihrt ihn an der Neutronen-
quelle und, nach entsprechender Abklingzeit, in derselben Weise am
Detektor vorbei. Man erhdlt somit kontinuierlich aus der durch Neu-
tronenaktivierung erzeugten Aktivitdt das Konzentrationsprofil des
Bohrkerns. Fiir extrem kurze Abklingzeiten miissen Aktivieren und Messen
in direkter Folge nacheinander mdglich sein. Deshalb 1&4Bt die Trans-
porteinrichtung auch ein unmittelbares Ubersetzen des Kernes, untere
Grenze 5 sec, von der Quelle zum Detektor zu. Das Fahrrohr ist so
ausgebildet, daB sowohl feste Bohrkerne als auch in einen Schlauch ge-
prefte Sedimentkerne aus Metallseifen-Lagerstdtten vermessen werden
kdénnen.
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Ein Problem bei den Vorversuchen stellte die gleichmédfige Aktivierung
iber den Querschnitt des Kernes dar. Sie sollte zundchst durch Drehen
des Bohrkernes erreicht werden. Wir entschieden uns jedoch fiir ein
neuartiges Konzept, ndmlich die Verwendung einer Californium-Ring-
quelle, durch die der Bohrkern geschoben wird. An der MeBstelle wer-
den entsprechend vier Detektoren ringfdrmig angeordnet.

2. Komponenten des Analysengerdtes
2.1 Abschirmwagen

Der Abschirmwagen, als quadratischer Behdlter mit Deckel ausgebildet,
besteht aus 20 mm dickem Stahlblech. Er ist gefiillt mit borierten
Paraffinsteinen, auf 4 Laufrollen verfahrbar und 1li8t sich durch 4
Gewindespindeln aufbocken. Im Zentrum wird die Californium-Ringquelle
in einem PE-Gewinderohr gehalten.

2.2 Steuerungs- und Positionierungsmechanismus

Die Steuerung zur Positionierung des Fahrrohres geschieht durch 4
Endschalter. 2 Endschalter, montiert an einem Schlitten, werden durch
eine Gewindespindel bewegt. Die Gewindespindel wird angetrieben von

2 Kegelrddern, die ihre Drehbewegung liber einen Freilauf von dem
Schaltgetriebe erhalten. An der Unterseite des Steuerungsmechanismus
befindet sich ein Filhrungsrohr. Das Flhrungsrohr durchdringt den Ab-
schirmwagen in zentraler, horizontaler Richtung. Im Zentrum des Ab-
schirmwagens wird das Fllhrungsrohr von der Ringgquelle umgeben.

2.3 Fahrrohr

Das Fahrrohr wird im Flihrungsrohr mittels einer Zugkette von der
Bestrahlungsposition zur MeBposition bewegt. Zur Beschickung mit Bohr-
kernen und Sedimentkernen auBerhalb des Fihrungsrohres l&8t sich das
Fahrrohr von der Zugkette abkoppeln.
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2.4 Antrieb

Das Schaltgetriebe, versehen mit zwei E-Motoren, bewegt liber ein
Kettenritzel die Zugkette mit angekoppeltem Fahrrohr. Bei konti-
nuierlichem Vorschub ist die Bestrahlzeit der Bohrkerne direkt
proportional der Abtriebsdrehzahl des Schaltgetriebes.

3212 ANALYSE VON OBERFLACHENLAGERSTATTEN

3212.1 MANGANKNOLLENANALYSENSYSTEM

Ziel dieses Vorhabens ist die Bereitstellung eines schleppbaren Ge-
rétesystems flir dle Exploration von Manganknollen, mit dem der Wert-
metallgehalt der Knollen, ihre GréBe und Populationsdichte sowie
weltere fiir den Abbau notwendige Daten ermittelt werden k&nnen,
sowle die Entwicklung hierflir notwendiger Verfahren, Zwischenziel
Ist der Einsatz eines Versuchsgerdtes, das die wesentlichen Kompo-

nenten fir die Wertmetallanalyse enth&lt, in der Tiefsee,

Das Programm 1973 sah vor, in eliner Serie von Versuchen sowie mit

Neutronen- und Gammatransportrechnungen die wesentlichen Bedingungen
fir dle technische Konzeption des Versuchsgerdtes zu fixlieren. Welter
sollten das elektronische Gesamtsystem (MeBwerterfassung, -verar-

beitung, -transport und -auswertung), das Probenahmesystem (Aufnehmen

der Knollen vom Boden) und das Ger&t selbst konzipliert und die wesent-

Iichen Komponenten in Angriff genommen werden.

1. Physikalische Voraussetzungen
U. Fanger, R. Pepelnik, H. Wirz, H. Eberle

1.1 Einfanggammaspektroskopie an Manganknollen

1.1.1 Geometriefestlegung

Die Berechnung der FluBverteilung der 9 MeV-Quanten aus der Ni(n,y)-
Reaktion in Manganknollen ergab eine Zunahme der Detektorzdhlrate bei
VergrbBerung des Knollenbehdlters bis zu einem Durchmesser von

50 cm (92).
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Da die dabei zu erwartenden Gesamtzdhlraten bereits die Energie-
aufldsung der y-Messung beeintrdchtigen, wurde der Durchmesser des
Knollenbehdlters in der Schleppsonde auf 35 cm festgelegt. Filir die
Bestimmung der Metallgehalte in den Erzknollen itber die Messung der
(n,y)~-Reaktion, der y-Transmission und des Neutronenflusses bei variab-
ler MeBzeit und Schiittdichte wird ein kubischer Plexiglaszylinder ver-
wendet. Seine MaBe (35 cm Innendurchmesser, 35 cm H6he und 1 cm Wand-
stdrke) sowie die des zentralen Aluminiumrohrs mit 2,9 cm Durchmesser,
das zum Einfidhren der Cf-Quelle dient, stimmen in etwa mit den MafBen
des Knollenbehdlters in der Schleppsonde liberein.

Zur Abschwdchung der Cf-y-Strahlung dient eine Bleiabschirmung, die
den Ge-Detektor beschattet, von 17 cm Ldnge, 0,9 - 1,7 cm Breite und
3,5 cm H6he. Ahnlich wie in der Schleppsonde umgibt das Analysenge-
fdB ein 5 cm dicker Moderator aus Paraffin. Die Einfanggammastrahlung
aus dem darin enthaltenen Wasserstoff wird durch einen 20 cm langen
und 19 x 19 cm2 breiten Bleikollimator abgeschirmt, der innen zur
Schwdchung des schnellen Neutronenflusses mit Lithium-Paraffin ausge-
fillt ist. Zusdtzlich wird der y-Detektor durch 15 mm Pb-, 1 mm Cd-
und 1 mm Cu-Blech gegen niederenergetische y-Strahlung abgeschirmt,
die sich hauptsdchlich aus Compton-gestreuten y-Quanten und im Kolli-
mator induzierter ROSntgenstrahlung aufbaut. Diese Abschirmung wird im
in-situ Ger#dt teilweise durch die Legierung "Ti Al V 64" und Li,CO4

ersetzt.

Unter Berlicksichtigung dieser Abschirmungen und des maximal zuldssigen
schnellen Neutronenflusses am Ort des Germaniumdetektors ergibt sich
ein Abstand desselben zur 1 mg Cf-Quelle von 55 cm.

Fiir die Schittdichtemessung (s.a.Abschnitt 1.2.2) wurde am oberen Rand
des Zylinders diametral eine 1o m Ci Co-60 Quelle mit einer 20 x 11 x
17 cm3 Bleiabschirmung und ein 6,9¢x6,9 cm2 NaJ (Tl)~-Kristall mit einer
19 x 24 x 29 cm3 Bleiabschirmung einjustiert. Der Strahlquerschnitt
der y-Strahlen betridgt 72 x 4 mmz. Der NaJ-Kristall wird gegen Akti=-
vierung durch thermische Neutronen zusdtzlich mit 20 cm Paraffin und
mit 2 cm Li CO3, zu 95% angereichert mit Li-6, abgeschirmt. Der Ab-

2
stand dieses Detektors zur Behiltermitte betrdgt 61 cm.
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Der hinter dem Bleikollimator am Ort des Ge(Li)~-Detektors gemessene
schnelle NeutronenfluB betrug 19 n/cmzsec. Daraus resultiert eine

zu erwartende Lebensdauer der Ge-=Diode von etwa 8 Wochen. Diese Zeit
wird hinsichtlich des in-situ Einsatzes flir mehr als ausreichend er-
achtet, da die maximale Lidnge einer Forschungsfahrt 4 Wochen betrdgt.
Der Versuch, das Schleppsondengewicht durch Re8uktion der Bleikolli-
matoren zu verringern, flihrte zu einem negativen Ergebnis. Es ergab
sich, daB sich sowohl das Peak-zu-Untergrund-Verhdltnis als auch die
Energieaufldsung infolge der Erhdhung der y-Z&hlraten in beiden De-
tektoren verschlechtern wilirde. Der Fehler der Transmissionsmessung
wird z.B. um 33% gr6B8er, wenn man den Kollimator des NaJ-Kristalls
um 5 cm verklirzt. Die in Abb. 3212.1 gezeigten Kollimatoren stellen
somit das Minimum der Kollimatorgrofen dar.

1.1.2 Spektroskopie in festgelegter Geometrie

Der Knollenbeh&dlter wurde mit etwa 32 kg Manganknollen mit einem
durchschnittlichen Wassergehalt von 22% und einer mittleren Dichte
von 2,Sg/cm3 und 16 1 3,5%-iger Salzlbsung gefiillt. In verschieden
langen MefBzyklen wurden mit der 1 mg Cf-Quelle mit einer Quellstédrke
von 2 . 1o9 n/sec (n, y)-Spektren aufgenommen. Abb. 3212.2 zeigt
typische Spektren von 5, 10 und 20 min MeBzeit.

Die bereits in Ref. (73 ) angedeutete Mdglichkeit, die Element-
konzentrationen auf das Manganknollenvolumen zu beziehen und deren
Volumenanteil indirekt {iber die Chlorlinienintensitdt zu bestimmen,
setzt die Existenz einer hinreichend intensiven und von anderen
Linien ungestdrten Chlorlinie voraus. Die stlrkste Linie bei 6,11 MeV
kann schon bei geringer Aufldsungsverschlechterung mit der Mn-Linie
bei 6,10 MeV zusammenfallen, so daB die um 30% schwidchere 6,62 MeV
Cl-Linie herangezogen werden muB8. Zur Intensitdt dieser Linie tré&gt
bei dem verwendeten koaxialen Detektor mit 14 cm3 empfindlichem Vo-
Jumen die Einfachentkommlinie der 6,11 MeV Cl-Linie mit 25% bei
(schlechte Aufldsung bringt einen zus&dtzlichen Beitrag der Entkomm-
linie der 6,10 MeV Mn-=Linie von ca. 2%), so daB die Fliche des Linien-
tripletts bei 6,62 MeV vergleichbar wird mit der Fldche der 6,11 MeV
Linie (s.Abb. 3212.2).
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Auf ndhere Einzelheiten der Spektren sowie auf die statistischen Feh-
ler der Linien, die flir die Bestimmung der Elementkonzentrationen heran-
gezogen werden, wird im Abschnitt 1.3 eingegangen.

Es wurde auch untersucht, ob Tiefseesedimente die prompte (n,Y)-Ana-
lyse von Manganknollen st8ren. Die Erzkonkretionen liegen am Meeres-
boden eingebettet in zdhen, fast klebrigen Sedimenten. Die vom Meeres-
boden aufgesaugten Manganknollen k&nnen im Separator der Schleppsonde
nicht immer vollstdndig von Tiefseeton gereinigt werden. Es wurden
daher am FR2 Proben mit Manganknollen, Meerwasser und drei verschie-
denen Sedimenten mit thermischen Neutronen bestrahlt und mit Hilfe
eines planaren Ge (Li)-Detektors spektroskopiert. Das (n,y)-Spektrum
einer Mischung von 63 Gew.% Manganknollen und 37 Gew.% Sediment zeigte
keine deutlichen Unterschiede zu einem Spektrum von Erzknollen ohne
Tiefseeton. Lediglich die Intensitdt der wesentlich unterhalb des
interessierenden Energiebereichs liegenden Silizium- und Kohlenstoff-
Linien erhdhte sich um etwa 20%. Da bei Aufsaugversuchen (g93)gezeigt
werden konnte, daB die Erzknollen im Separator weitgehend von dem sie
umgebenden Schlick gesdubert werden, konnten die Untersuchungen des
Einflusses der Sedimentbeimischung auf die Schiittdichtebestimmung und
die NeutronenfluBverteilung entfallen.

In weiteren Experimenten wurde untersucht, wieweit die unterschied-
lichen Metallkonzentrationen der einzelnen Knollen in Verbindung mit
dem steilen Abfall des Neutronenflusses im Analysengefdf bei ver-
schiedenen Schiittungen verschiedene mittlere Konzentrationswerte vor-
tduschen. Es ergab sich, daB dieser Effekt nicht zu vernachlédssigen
ist. Die durchschnittliche GrdB8e dieser Abweichungen muB noch fest-
gestellt werden.

Im folgenden wurde gepriift, wie stark die Erschiitterungen der Schlepp-
sonde am Meeresboden und die Mikrophonie der Zuleitungen zum Ge=De-
tektor die Energieaufldsung verschlechtern. Ein Kryostat mit Ge (Li)-
Detektor wurde dabei auf einem Schwingtisch durch Klopfen, Schwingen
mit groben StdBen und Schwingen mit Drehungen und groben StdBen er-
schiittert. Die Aufldsung verschlechterte sich dabei um 6 bis 50%; ent-
sprechend nahm auch das Peak-zu-Untergrund Verhdltnis um maximal 50%
ab. Da weder die Halterung dieses Detektors noch die Hochspannungszu-
leitung optimal aufgebaut war, kann diese Verschlechterung um 50%

als unrealistischer Extremfall angesehen werden. Detaillierte Unter-
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suchungen in dieser Richtung sind im Gange.

1.2 Transmissionsuntersuchungen
1.2.1 Theoretische Untersuchungen zur exakten Schiittdichte-Bestimmung

Bereits im vorangehenden Halbjahresberi¢ht von PACT (73) wurde darauf
hingewiesen, daB eine Bestimmung der Schiittdichte der Erzknollen im
Knollenbehdlter (z.B. liber eine y=-Transmissionsmessung) zur Angabe von
Elementkonzentrationen, die sich tlblicherweise auf das Probengewicht
beziehen, unumgdnglich ist. Bei dem Zweikomponentengemisch Wasser-
Manganknollen gehen zwei unbekannte Parameter, ndmlich die Knollen-
dichte Px und der Knollenvolumenanteil VK/V, in die Transmissions-

gleichung ein, so daB die Schiittdichte
-1

p. = (LﬁK)

s (ulepw - 1ln t) 1.2.1.1

nicht eindeutig bestimmbar ist. In diesem Ausdruck fiir Pg tritt ndmlich
neben den Konstanten L (Behdlterdurchmesser), u (Massenabsorptions-
koeffizient flir Wasser bzw. Knollen), P (Dichte des Wassers und der
MeBgrdBe t (Transmission relativ zu Wasser) noch die Unbekannte QK

auf, die mit dem Knollenvolumenanteil VK/V iiber

verknlipft ist. Die Unbekannte QK kann durch 2 Transmissionsmessungen

bei 2 verschiedenen Energien mit entsprechenden Koeffizienten ﬁ1und

ﬁz eliminiert werden, so daB die Schiittdichte durch

~1H In t1 T 1n t2

2 1 1.2.1.3

bestimmt ist. Die in diesem Ausdruck auftretenden Differenzen sind
allerdings klein, und damit wird die Genauigkeitsanforderung an die
Messung der Transmissionen t1 und t2 hoch. AuBerdem muf beriicksichtigt
werden, daB die uK-Werte von der variierenden chemischen Zusammen-

setzung der Knollen abh&dngen:

uK=§. ciui’ 102.1.4

wobei ﬁ der Massenabsorptionskoeffizient des mit der Konzentration ci
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auftretenden i-ten Elementes ist. Bezeichnet man die chemisch be-

dingte Anderung von HK mit GHK, so ldBt sich die Bedingung filir den
minimalen chemischen EinfluB auf die Schiittdichtebestimmung durch

die Gleichung

2 1.2.1.5

s u
K,

ausdrilicken, Damit ist im wesentlichen das y-Energiepaar E, und E2, mit

1
dem die Transmissionen gemessen werden sollen, festgelegt.

Flir die numerischen Abschdtzungen wurden eine mittlere (o), eine
schwagh (B) und eine extrem (y) modifizierte chemische Zusammenset-
zung ) der Erzknollen im Sinne der Angaben von Mero (94) zugrunde ge-
legt. Als eine glinstige Energiekombination erwies sich 0,6 MeV und

3,0 MeV. (Tab. 3212.1 und 3212.2). Bei einer vorausgesetzten Trans-
missionsmeBgenauigkeit wvon 1°/oo kann hierbei der Gesamtfehler der
Schiittdichtebestimmung knapp unter 10% bleiben, wenn nur mdpige Vari-
ationen in der chemischen Zusammensetzung zugelassen werden; der Ge-
samtfehler kann auf 20% ansteigen, wenn auch extreme Anderungen in den
Elementkonzentrationen vorkommen. Diese starke Abhdngigkeit der Schiitt-
dichtebestimmung von der chemischen Zusammensetzung muf3 als &duBerst
unbefriedigend angesehen werden. Die exakte Ldsung der Schiittdichte~-
gleichung iber zwei Transmissionsmessungen scheint im Hinblick auf die

Manganknollenanalyse wenig praktikabel zu sein,

1.2.2 Transmissionsexperimente

Im Abschnitt 1.3 wird gezeigt, daf die Konzentration eines Elementes mit
der entsprechenden Linienintensitdt im Gammaspektrum Uber die reziproke
Schiittdichte Py als Proportionalitdtskonstante verkniipft ist. Wegen der

Beziehung

p_ = pKVK/V (= pK%K/L) 1.2.2.1

: Mn (24 %), Fe (14 %), 8i (10 %), O (40 %), Al (O %),Rest (12 %).
: Mn (14 %), Fe (14 %), si (20 %), O (40 %), Al (O %),Rest (12 %).
: Mn (10 %), Fe ( 4 %), Ssi (24 %), O (40 %), Al (10%),Rest (12 %).

< ™
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gehen damit unbekannte Schwankungen der Knollendichte Pk und des
Knollenvolumenanteils (Packung)VK/V direkt in den Gesamtfehler der
Konzentrationsbestimmung ein. Nach Mero (94) liegt die experimentell
gefundene Knollendichte zwischen 2,1 und 3,1 g/cm3, kann also + 19%

um den mittleren Wert 2,6 g/cm3 schwanken; nach neueren Angaben
("interocean 73") ist der Wertebereich fiir Pk? 1,8 bis 2,4 g/cm3, was

3 entspricht. tber die
Fluktuationen in der Packungsdichte der Knollen gibt es keine Literatur-

einer Schwankungsbreite von + 14 % um 2,1 g/cm

angaben. Da VK/V im wesentlichen nur von Form und GrdS8enverteilung ab-
hdngt, kann die Variation auch an geometrisch &hnlichem Material, z.B.
Kieselsteinen, untersucht werden. Lange (95) hat bei Versuchen mit
Kieselsteinen, wobei die GrdBenverteilung und der Schiittvorgang variiert
wurden, eine maximale Schwankung von + 12 % gefunden. An acht in Form
und Gr&B8e extrem unterschiedlichen Manganknollenproben wurde dageden
eine Streuung des VK/V-Wertes von + 17% gemessen.

Mit den Schwankungsbreiten (SpK/pK = GVK/VK = 17 % ergibt sich maximal
ein Schiittdichtefehler (und damit
Fehleranteile - ein maximaler Konzentrationsfehler) von 34 % oder ein

bei Vernachldssigung der iibrigen

mittlerer Fehler von 24 %. Obwohl nun - wie in Abschnitt 1.1.1 aus-
gefiihrt - Transmissionsmessungen in praxi keine exakte Bestimmung der
Schiittdichte ermdglichen, so wird doch dadurch eine wesentliche Re-
duzierung dieser Unsicherheit erreicht. In der Gleichung 1.2.1.1 von
Abschnitt 1.2.1 geht als einzige Unbekannte RK = L VK/V ein. Da der
makroskopische Absorptionsquerschnitt von Manganknollen etwa doppelt

so groB ist wie der von Wasser, gilt fiir die Summanden dieser Gleichung

etwa die Beziehung:

= - 1ln t 1.2.2.2

Dies bedeutet, daB bei einer ausreichend genauen Transmissionsmessung
(1 %) der Fehler der Schiittdichte nur noch durch die unbekannte Packung
VK/V bestimmt wird; die Schwankungsbreite GVK/VK geht lediglich zur
H&lfte in den Gesamtfehler ein. Damit reduziert sich der Gesamtfehler
von 34% bzw. 24% auf 8,5%.

Anhand von acht Manganknollensorten, die sich in Dichte, Form, Grd&Be
und Zusammensetzung unterscheiden, wurde diese Aussage gepriift.
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Spg
Tab. 3212.1: Der relative Fehler der Schiittdichte |———| in % bei

Doppeltransmissionsmessungen aufgrund variabler chemischer
Zusammensetzung o + B bzw. o + y{Werte in Klammern)

w—Energie 1 yY-Energie II
MeV MeV
0,3 0,6 1,0 2,0
0,6 22 (50)
1,0 20 (55) 13(90)
2,0 23(61) 15(2) 14 (37)
3,0 59(138) 6(18) 6,5(25) 4(21)

Gp '
Tab. 3212.2: Der relative Fehler der Schdttdichte[———l in % bei Doppel-

transm1551onsmessungen aufgrund einer angenommenen Un-

sicherheit von € = 1 /oo in der gemessenen Transmission.

iy-Energie I Y-Energie II
MeV MeV
0,6 3,4
1,0 3,4 33,8
2,0 5,9 31,4 23,0
3,0 27,6 5,2 5,1 7,5




- 170 =

Das Ergebnis findet sich in Tab. 3212.3. Die liber die Transmission er-
mittelten Schiittdichten unter Annahme einer mittleren Packung VK/V
weichen hOchstens 8 % von den "exakten", konventionell bestimmten
pS—Werten ab.

Tab. 3212,3: Schiittdichtewerte p; aus Einfach-Transmissionsmessungen
mit konstant angenommenem, mittlerem 2K (bzw. VK)°

]
Probe Nr. pL zz"ps )
(g cm™>) (%)
1 0,817 3
2 0,844 4
3 0,900 - 6
4 0,881 + 8
5 0,852 + 5
6 0,656 -1
7 0,829 -5
8 0,854 -4

*) Pg ist der "exakte", konventionell bestimmte
Schiittdichtewert.

Zur Kldrung der Frage, ob die Methode der Schiittdichtebestimmung auch
in der realistischen Analysieranordnung bei eingesetzter Cf-Quelle

funktioniert, wurden Transmissionsmessungen mit 252Cf—Quelle (1 mg)

im Zentralrohr des Knollenbehdlters unter Verwendung einer 10 mCi-GoCo
Drahtquelle der Dimension 1 mm ¢ X 70 mm in einem Schlitzkollimator
durchgefiihrt. Brauchbare Ergebnisse kamen erst nach Verbesserung der
Y-Abschirmung und einer zus&tzlich angebrachten Neutronenabschirmung
(Li2
stande. Bei Durchstrahlung des Knollen-Wasser-Gemisches (bzw. nur

3 (bzw.37.10%)

Impulse im

CO3) zur Vermeidung einer Aktivierung des NaJ(Tl)-Detektors zu-

Wasser) wurden in einer 10 min-Messung als Optimum 17.10

Impulse in beiden Co-60-Peaks zusammen und ca. 225.103

Peakuntergrund erreicht, was einer statistischen Genauigkeit von 4%
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entspricht. Im Vergleich zur Unsicherheit der Packung VK/V von 17 %
mag dies ausreichen. Verwendet man statt Co-60 eine Th-228-Quelle,
wobei flir eine y-dquivalente Aktivitdt zu 10 mCi Co-60:28 mCi Th-228
erforderlich ist, 1Bt sich die statistische Transmissionsgenauigkeit
verbessern. Bei einem Transmissionsweg von L = 20 cm erreicht man fir
die 2,614 MeV-Linie des Th-228 eine knapp doppelt so hohe Trans-
mission, und wegen des 3,5-fach kleineren Untergrundes bei 2,6 MeV
erhdht sich (bei Berilicksichtigung einer 30 %-EinbuBe an Ansprech-
wahrscheinlichkeit) das Peak-Untergrund-Verhdltnis knapp um den Faktord4.
Insgesamt kann dadurch kei gleicher Genauigkeit die MeBzeit auf ein
Drittel verkiirzt oder bei gleicher MeBzeit die statistische Unsicher-
heit von 4 % auf 2,3 % herabgesetzt werden.

Fir die Flllstandsanzeige, die mit der Transmissionsmessung gekoppelt
werden kann, ist von Bedeutung, daB die transmittierte y-Intensitit
beim Ubergang von Wasser auf Wasser-Knollen-Gemisch auf etwa den hal-
ben Wert absinkt (genauver 1 : 1,7 fir L = 20 cm). Welche Transmissions-
meRzeit zur Entscheidung der Frage gebraucht wird, ob der Soll-Fiill-
stand erreicht ist oder nicht, hdngt wegen der Z&hlratenstatistik da-
von ab, welche Sicherheit der Aussage verlangt wird. Der Zusammenhang
zwischen der Wahrscheinlichkeit P fiir eine Fehlinterpretation, gekenn-
zeichnet durch die Standardabweilchung ¢ der Transmissionsmessung und
den Z&dhlratenunterschied AT flir Wasser und Knollen-Wasser-Gemisch,

und den Mefzeiten tmess ist in der Tabelle fiir beide Quellen ersicht-
lich.

Tab., 3212.4: MeBzeiten fiir die Filllstandsanzeige

P AT = t (sec) t (sec)
(%) mess mess

(10 mCi Co=60)} (28 mCi Th=228)

0,3 3 g 20 6
4,5 2 o 7 2
31,7 10 1,7 0,6

Fiir einen Routinebetrieb scheint die Bedingung AT = 3 0 erstrebenswert

Zu sein.
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Durch ErhShung der Aktivitdt kdnnen die MeBzeiten weiter abgesenkt
werden. Eine obere Grenze fiir die praktikablen Aktivitdten ist durch
das begrenzte Abschirmungsgewicht gegeben.

Bisher wurde bei den Uberlegungen zur Fiillstandsanzeige davon ausge-
gangen, daB die Transmissionsmessung nur zwischen Wasser und dem
Wasser-Knollen-Gemisch zu unterscheiden hat. Im realistischen Betrieb
aber wird wdhrend des Auffiillvorgangs ein Volumen mit hindurchfallen-
den Knollen, im gefiillten Zustand ein Volumen mit ruhenden Knollen
durchstrahlt. Zu kl&ren ist also, ob der Unterschied zwischen der
"statischen" (Schiittdichte ps) und der "dynamischen" Knollendichte (pF)
ausrelcht flir die Filillstandsanzeige.

Aus den Aufsammelversuchen (93) wurde filir die Flillgeschwindigkeit des
Manganknollenbehdlters ein Wert von Q = 2 kg/sec (flir eine mittlere
Belegungsdichte) ermittelt. Andererseits wurde eine praktische Mindest-
fallgeschwindigkeit von v> 15 cm/sec abgeschdtzt. Nimmt man an, daB

die Knollen auf der H8he des transmittierten Strahles gleichmdBig ver-
teilt auf die ganze Beh#dlterflidche F mit d = 35 cm @ fallen, dann ist
einfach

3
pp < Q —— = 0,139 g/cm°. 1.2.2.3
Dieser Wert ist klein gegen Pg = 0,80 g/cm3. Gegeniiber knollenfreiem
Wasser wird die Transmission durch die dynamische Knollendichte um
ungiinstigstenfalls etwa 10% erniedrigt, womit die Aussagen der Tab.
3212.4 nur ganz unwesentlich modifiziert werden.

1.3 Genauigkeitsanalyse

Der Stand der Voruntersuchungen gestattet, eine Uberlegung zur er-
reichbaren Gesamtgenauigkeit in der Konzentrationsbestimmung bei der
Erzknollenanalyse anzustellen. Es wird davon ausgegangen, daB eine
Knollenprobe genau bekannter chemischer Zusammensetzung fiir alle
weiteren Messungen in exakt gleicher Geometrie als Standard genommen
werden kann. Es dndern sich dann von einer Messung zur anderen vor-
aussetzungsgemdf natilirlich die chemische Zusammensetzung (mit Einflusg
auf das NeutronenfluBprofil)und die Schiittdichte der Knollen, d.h.
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also der Packungsanteil VK/V und die Knollendichte Py Das FluBprofil
sollte gemessen werden; daraus 148t sich ein Korrekturfaktor K(¢) ab-
leiten, der filir die Normierung des Zusammenhangs zwischen Linienin-
tensitidt und Konzentration verwendet werden muB8. Bezieht man nun die
Konzentrationswerte Cm auf die Probenmasse, bestimmt man also die
Schiittdichte Pg auf irgendeine Weise, so sind Linienintensitdt und
Konzentration einfach verknilipft miteinander:

-1
Cm = 0. ps K(¢) P, 1.3.1

wobei o eine von Mefgeometrie und Detektordaten abh&ngige Konstante
und P die Linienintensit8dt des interessierenden Elementes ist. Der aus
den Einzelfehlern resultierende Gesamtfehler ist dann einfach:

sC 2 271 1/2
m _ §p, 2 8p §K

Bezieht man dagegen alternativ die gemessenen Konzentrationen auf das
Knollenvolumen - was i.a. uniiblich ist, so bestimmt man am glinstigsten
das Volumenverhdltnis VK/V iber die Chlorlinienintensit&dt I. Dabei
gilt die Beziehung

K(¢) I =V = VK oder 1.3.3

mit einer gewissen Konstante f. Damit gewinnt nun die Beziehung zwischen

Linienintensitdt und Konzentration CV die Form:

C., = a' (V=B K(¢) I)

v K (¢)P . 1.3.5

In diesem Falle setzt sich der Gesamtfehler folgendermaBen aus den

Einzelkomponenten zusammen

sC 1/2
v [ep.2 . ,6K,2 2 . 81,2 ,BKI,2
——C—‘; ;— E—P ) + (——K ) (1+BKI/N) + (_I ) (—N ) ::I . 1.3.6

Labormessungen an neun verschiedenen Knollenproben haben ergeben, daf

v, = % V gilt. Damit konkretisiert sich der Gesamtfehler zu:

K
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§C 1/2
— = E%13>2+9 (%5)2+4(-§—I-)2:|. 1.3.7
\Y/
Es zeigt sich hierbei also, daB der Genauigkeit der NeutronenflufB-
korrekturbestimmung besondere Bedeutung zukommt, daf aber auch die
Unsicherheit der Chlorlinien-Intensitdtsbestimmung stirker ins Ge-
wicht f&1l1lt.

Sp und 91 wurden flir eine numerische Abschdtzung aus

Die Fehler - I

realistisch gemessenen Spektren mit den MeBzeiten 5', 10', 20' und

30' entnommen. Flir die NeutronenfluBkorrektur wurde ein systematischer
Fehler von 3 % und eine Neutronendetektor-Z&hlrate von 10 cps ange-
nommen. Fiir die vier genannten Zeiten wurde der Gesamtfehler berechnet
und mit verschiedenen Elementkonzentrationen als Parameter graphisch

in Abb. 3212.3 und 3212.4 dargestellt. Es zeigt sich deutlich, daB

bei kleinen Mefzeiten, insbesondere bei gr&Bferen Elementkonzentrationen,

die Transmissionsmethode zu genaueren Ergebnissen fiihtt als das Chlor-

linienverfahren.
604 L
6C [] 2 2 2
L se.|f (B2 (BKY', (o3
50 - C P K Ps L
+Cu 0,5%
401

u]

+
30_\\\\\\\\\\ .
5.0 0.35% N
+
201 ]
+Cul6% \
[w]

oNi 1%

x\x—mo +
- Fe15% x 9
jol—————Mn25% . o s
5 10 15 20 25 30

A t(min)

Abb. 3212.3: Analysenfehler bei Bestimmung der Schiittdichte




- 175 -

'(_:_ (°/)

i
20 Cu 1.6%
Ni 1%

15_1 ;%7\ \r—-
Fe15°oa\

Mn25 %o

10 T T T H
5 10 15 20 25 30
at{min)
Abb., 3212.4: Analysenfehler bei Chlorlinien-Verfahren

2, Meftechnische Entwicklung
I,. Bb6sch, U. Tamm
K. Borcherding, R. D&bele
U. Fanger, G. Miller

2.1 MeBdatenerfassung und -verarbeitung

Parallel zur Entwicklung der Analysenmethode wurde ein detailliertes
3212,5), die
bei folgenden zur Bestimmung des prozentualen Wertmetallgehaltes der

Konzept flir die Erfassung der Mepdaten entworfen (Abb.

Manganknollen notwendigen Messungen anfallen und mit drei verschieden-
en Detektoren ermittelt werden

- Neutroneneinfang - Gammaspektrum
- Schiittdichte der Manganknollen im Knollenbeh#dlter
- Neutronenfluf in der Mitte und am Rande des Knollenbehdlters.

Flir die Messung des Neutroneneinfang-Gammaspektrum wird ein hochauf-
1l6sender Ge (Li)-~Detektor verwendet, der wdhrend der MeBzeit von einer
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Miniaturkdltemaschine auf etwa 80 K gekiihlt werden muB. Die wdhrend
eines MeBzyklus'auftretenden Temperaturschwankungen diirfen nicht gr&ger
als 0,4 XK sein, damit die daraus resultierenden Verschiebungen im
Energiespektrum den Betrag von 1 keV (96) nicht {liberschreiten. Die
anschliefende Elektronik (Vorverstirker, Hauptverstidrker, Nachver-
stdrker, Restorer und Pileup-Rejector Einheit) wird sowohl mit Blick
auf gute Energieaufldsung (5 keV Aufldsung bei einer Energie von

7 MeV) wie auf die Verarbeitung hoher Z&hlraten bis etwa 50.000 Im-
pulse pro Sekunde ausgelegt, wobei die Verwendung eines gepulsten
Vorverstdrkers und eines Hauptverstidrkers mit Trapezfilter berilick-
sichtigt ist. Eine direkte Ubertragung der analogen Impulse iiber das
ca. 8 km lange Koaxialkabel zum Computer an Bord des Schiffes ist aus
zwel Griinden nicht méglich. Einmal wilrde, bedingt durch St8rungen auf
dem Ubertragungsweg, die Impulsamplitude und damit die Energiein-
formation zu stark verfdlscht, zum anderen ist wegen der grofen
D&mpfung des Kabels die Ubertragung hoher Z&hlraten kaum mdglich. Des-
halb werden die Impulse in einem Analog-Digital-Wandler in 4.096
Kandle (12 bit) sortiert und bindr codiert wieder ausgegeben. An-
schlieBend werden sie in einem Speicher mit einer Kapazitdt von 4 K
bei 16 bit Wortldnge zwischengespeichert und nach Beendigung der Ana-
lyse durch Computerbefehl abgerufen und ilber einen Modulator einer
Trdgerfrequenz von etwa 100 kHz aufmoduliert. Die zu Ubertragende
Datenmenge betrdgt dann ca. 65.000 bit und wird in einer Zeit von etwa
30 Sekunden ilibertragen.

Flir die Konzentrationsnormierung wurde nach Untersuchung zweier
alternativer M8glichkeiten dem Transmissionsverfahren der Vorzug ge-
geben: hierbei werden die von einer y-Quelle emittierten und in den
Manganknollen je nach Schiittdichte mehr oder weniger stark absor-
bierten Strahlen mit einem NaJ(TI)-Detektor nachgewiesen. Die Im-
pulse werden im Photomultiplier und in der anschliefenden Verstdrker-
kette verstirkt, anschlieBend digitalisiert und in einem Speicher mit
einer Kapazitidt von 256 Worten zu 12 bit zwischengespeichert. Der Ab-
ruf dieser Daten erfolgt analog dem Abruf der Daten des Neutronenein-
fang-Gammaspektrums im AnschluB an die Analysezeit.

Der Neutronenfluf schlieBlich wird mit Spaltkammer, Verstdrker, Dis-
kriminator und Ratemeter bestimmt. Der am Ratemeter anstehende
Spannungspegel muB ebenso wie ein Teil der von den Uberwachungssen-
soren und der Fiillstandsanzeige gelieferten Daten ebenfalls digi-
talisiert werden. Uber einen vom Computer gesteuerten Analogmulti-
plexer werden sie einem Analog-Digital-Wandler zugefiihrt, bindr codiert
ausgegeben und nach anschlieBender Modulation ilbertragen.
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An Bord des Schiffes werden die Daten wieder demoduliert und dem
Computer zugefiihrt. Der Computer hat nun zwei Aufgaben zu erfiillen:
zum einen soll er die Steuerung und Kontrolle der Schleppsonde Uber-
nehmen (siehe Abschnitt 2.2), zum anderen soll er die von der Sonde
lbertragenen Daten auswerten. Zu diesem Zweck enthdlt er Rechenpro-
gramme zur Bestimmung des Wertmetallgehaltes in Prozenten unter Be-
riicksichtigung der daflir notwendigen Korrekturen durch Schiittdichte-
und NeutronenfluBmessung. Unmittelbar nach Empfang aller Mefdaten be-
ginnt automatisch die Auswertung, so daB die Ergebnisse innerhalb des
folgenden Arbeitszyklus zur Verfligung stehen. Neben der Ausgabe iiber
einen Drucker mit Zeit- und Positionsangabe werden die Daten redundant
auf Magnetband gespeichert.

2.2 Steuerung und Kontrolle des Analysengeridtes

Die zweite vom Computer zu erfiillende Aufgabe ist die Steuerung und
Kontrolle der Schleppsonde. An Hand eines bei normaler Funktion des
Gerdtes ablaufenden Arbeitszyklus wurde in Form eines FluBdiagramms
ein Konzept filir das Steuer- und Kontrollprogramm entwickelt, das in
Abb. 3212.6 dargestellt ist. Dies entspricht dem augenblicklichen
Stand der Gesamtkonzeption flir den ersten Einsatz des Versuchsgerdtes.
Das Konzept ist in mancher Hinsicht bewuBt einfach gehalten, um dem
Operateur an Bord bei der Datenausgabe einen sicheren und schnellen
Uberblick iiber den Zustand und die Operationen der Sonde zu gewdhr-
leisten. Beli Fehlermeldungen wird deshalb in den meisten Fédllen der
Eingriff des Operateurs vorgesehen und nur in ganz klaren Situationen
eine automatische Programmi&nderung eingebaut. Die jeweilige Programm-
phase und etwaige Fehlermeldungen werden vom Computer mit genauer
Zeitangabe auf einer Ausgabeliste ausgedruckt (Tab.3212.5).

Nach dem von Hand eingeleiteten Start des Steuer- und Kontrollpro-
gramms wird zu Beginn des Absenkens der Sonde in kurzen Zeitabst&nden
(alle 1 bis 5 Sekunden) nach eventuell auftauchenden Hindernissen,
nach der Lage des Gerdtes (Beschleunigung), nach dem Zustand der
Elektronik (Sicherungen), nach dem Bodenkontakt und nach dem Wasser-
druck zur Ermittlung der Tauchtiefe des Geridtes gefragt. In gr&Beren
Zeitabstidnden werden die Klimawerte (Temperatur des Ge-Detektors,
Feuchte und Innentemperatur des Elektronik-Behidlters) abgefragt.
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Tab. 3212.5: Ubersicht iiber die Protokoll-Ausdrucke

Phasenmeldung Fehlermeldung
A 1 Absenken AF 1 Hindernis
A 2 Bodenkontakt AF 2 Schridglage
A 3 Leeren AF 3 Sicherung defekt
A 4 Saugen AF 4 Mefwert TD, TD > TD nax.
A 5 Analysenbeginn (Temperatur Ge-Detektor)
A 6 Anheben AF 5 TD— Regelung defekt
AF 6
A TD> A TD max
AF 7 Saugzeit zu lang
Anzahl der Bodenkontakt-Messungen
Anzahl der Bodenkontakte
AF 8 MeBwert Tc ’ Tc > Tc max.
(Temperatur Elektronik-Behdlter)
AF 9 MeBwert M, M > Mmax (Feuchte)
AF 10 Bodenkontakt nicht ausreichend

AF 11 Lé&ngsbeschleunigung zu grof

Nach dem ersten Bodenkontakt werden die Arbeitsbedingungen der Sonde
in dem Vorbereitungsprogramm fiir die Saugphase iiberpriift. Die Mangan-
knollen sollen bei mdglichst gleichfdrmiger Fahrt und mdglichst kon-
stantem Bodenkontakt in den Knollenbeh&dlter gepumpt werden. Um diese
Voraussetzungen zu gewdhrleisten, wird unter Berlicksichtigung der sehr
wahrscheinlich unvermeidlichen "Spriinge" der Sonde abgewartet, bis

die iliber eine vorgegebene Zeit gemittelten Beschleunigungswerte unter
einem festgesetzten Grenzwert liegen und die ebenfalls ilber einen kon-
stanten Zeitabschnitt geforderte Mindestanzahl von Bodenkontakten er-
reicht wird.

Wenn diese beiden Bedingungen erfiillt sind, wird nach einer Entleerung
des Knollenbehdlters (um sicher zu gehen, daB keine Rilickstdnde die
nachfolgende Analyse verfdlschen und die Bodenklappe zu Beginn der
Saugphase geschlossen ist) die Saugpumpe eingeschaltet.
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Wdhrend dieser Phase lduft wie auch in den vorausgegangenen Phasen

das schnelle Kontrollprogramm, um hier vor allen Dingen ein Hindernis
oder eine Schrdglage der Sonde festzustellen., In beiden F&dllen wird
bei entsprechender Fehlermeldung (AF1 oder AF2) der Phasenablauf abge-
brochen, das Kontrollprogramm zur weiteren Ubermittlung von Hindernis-,
Schrédglage~ und Sicherungs-Daten in Gang gehalten und die Sonde ange-
hoben. Wenn keine derartige Stdrung eintritt, wird bis zur Meldung
"Behdlter gefiillt" weitergepumpt. Auch wdhrend der Saugphase wird der
Bodenkontakt iberpriift und wie in der Vorbereitungsphase die relative
Anzahl der positiven Bodenkontaktmeldungen iiber einen vorgegebenen
Zeitabschnitt ermittelt. Ist nach Ablauf dieses Zeitabschnittes das
AnalysengefdfB noch nicht gefiillt, gibt die ausgedruckte Meldung (AF 7)
AufschluB {liber die mdgliche Ursache der Verz&gerung: zu geringer Boden-
kontakt.

Die Analysenphase beginnt mit dem Einschalten der Analog-Digital-Wand-
ler (ADC) zur Digitalisierung und Speicherung der Detektorimpulse.
Gleich zu Beginn der Phase werden die Klima- und NeutronenfluBwerte
Ubermittelt, Eine zu hohe Temperatur des Ge-Detektors ldBt eine nicht
mehr tragbare Analysenverfdlschung erwarten und filhrt ebenso wie
Hindernis—- und Schrédglagemeldung zum Ausschalten der ADC's. M&gliche
Fehlermeldungen flihren zum Umschalten auf verkiirztes Kontrollprogramm
und fordern den Operateur zum manuellen Eingriff auf.

Nach Ablauf einer Analysenzeit von wenigen Minuten ruft der Computer
die bisher gespeicherten Daten zur Vorab-Analyse ab und vergleicht sie
mit bestimmten Sollwerten. Findet keine Ubereinstimmung statt, kann der
Operataur entscheiden, daf die Phase abgebrochen und der Zyklus mit

den Phasen "Leeren" und "Saugen" wiederholt wird.

Erfolgt wdhrend der Analysenphase kein vorzeitiger Abbruch, schaltet

der Computer nach einer vorgebbaren Analysenzeit die ADC's aus und fragt
noch einmal die Temperatur des Ge-Detektors ab. Die Auswertung dieser
Messung ergibt bei {iberhdhter Temperatur eine Meldung, abef auch bei

zu hoher Temperaturdrift gegeniiber der ersten Messung zu Analysen-
beginn. Im Gegensatz zur ersten Messung hat eine Meldung jetzt keine
automatische Programmidnderung zur Folge.
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Nach der sich anschlieBenden Phase "Leeren", bei der der Knollenbe-
hdlter geleert und die Analysenwerte aus den Speichern abgefragt wer-
den, beginnt der Zyklus mit der Saugphase von neuem.

2.3 Energieversorgung und Leistungselektronik

Der Energiebedarf der Sonde geht aus Abb. 3212.7 hervor. Die Grundlast
ist durch die Elektronik und das K&8lteaggregat gegeben, die Last-
schwankungen durch Pumpen- und Klappenantrieb. Die Stromversorqgung

der Elektronik wird verlustarm liber Schalterregler gegen die starken
Netzschwankungen stabilisiert, die motorischen Antriebe {iber Thyri-

stor-Wechselstromsteller geschaltet.

Elektronik 0,75 kW
Fernsehanlage 05 kW Abb. 3212.7:

Kélteanlage 2,25 kVA

35kVA = Grundlast Ng :
Pumpenantrieb 7,5 kVA Lelstungszyklus

11 kVA = Spitzenlast Ng
Klappenantrieb 1,0 kVA

S
> =
?; Ns B
>
104
5.4
NG ]
i Ty
f
° ! t /i
Te . ' min
sl
—— S ,
Tz = Zykluszeit typisch~15 min

Ts = Saugzeit " 05min
TM = Melizeit " 14 min
Ty - Leerungszeil " 05min

Ty - Tolzeit n <« lsec.
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2.4 Schlepp- und Versorgungskabel

Das Kabel hat die Aufgabe, neben der mechanischen Fllhrung des gesamten
Sondenkdrpers die Energieversorgung und in beiden Richtungen den Daten-
transfer zu libernehmen. Aus der begrenzten Schlepp- und Windenkraft des
Schiffes sowie der Notwendigkeit kleiner Biegeradien resultiert die
Forderung nach kleinem Kabeldurchmesser und -gewicht bei durch den
Sondenkdrper festgelegten dynamischen Beanspruchungen. Der hohe, inter-
mittierende Energiebedarf der Sonde und die Forderung nach geringer

Wellenddmpfung fiir den Datentransfer steht dem entgegen.

Die flir ein Schleppkabel optimale Anordnung eines bewehrten Koaxial-~-
kabels zeigt die Abb. 3212.8. Das erforderliche 10 km lange Koaxial-
kabel fiihrt liber 6 kV / 50 Hz die Energie zu, im Frequenzbereich

70 kHz bis 130 kHz erfolgt der Datentransfer. Das spdter erforderliche
Fernsehbild wird nach entsprechender Frequenzumsetzung zwischen 0,5 MHz
und 8 MHz Ubertragen. Die Kabelddmpfung im Bereich 100 kHz ist mit

14 db/10 km unproblematisch, flir das Fernsehbild wurde wegen der bei

10 MHz auf 150 db/10 km steigenden D&mpfung die Mehrfachumsetzung in

den genannten Frequenzbereich vorgesehen.

Die naheliegende Energielibertragung mittels Gleichstrom scheidet wegen

des erhdhten Platz- und Gewichtsbedarfs flir die Umformung aus.

Innenteiter ca. 25°

Isolierung 2.B. PE

Abb. 3212.8:

Tiefseeschleppkabel
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3. - Technische Entwicklung

J. Lange, U. Tamm
G. BdBhme, F. Briiderle

K. Hain, J. HlUbener, V. Prech

3.1 Versuchsgerdt

Schwierigkeiten, die sich bei der Handhabung des BABCOCK-Probennehmers
und des IBAK-Fernsehschlittens an Bord des RF "Valdivia" ergaben, so-
wie neue Erkenntnisse {iber die Tragf&higkeit des Meeresbodens in dem
geplanten Explorationsgebiet und der Zwang zur Anpassung an die elek-
trischen und mechanischen Gegebenheiten des Schiffes, machten die Aus-
arbeitung eines neuen Schleppgestells (Abb. 3212.9 und 3212.10) not-
wendig.

Die Hauptforderungen waren: Geringere Abmessungen, verringertes Gesamt-
gewicht und groffldchige Gleitkufen. Um beim Hantieren an Bord und beim
Anlaufen gegen auf dem Meeresboden vorhandene Hindernisse die empfind-
liche elektrische und elektronische Ausriistung, die E~Motoren und den
kerntechnischen Analysenteil 2zu schiitzen, werden diese Teile stoBRge-
dédmpft lUber Federbeine am &duferen Rahmen aufgehédngt. Der Federweg wird
so gewdhlt, daf auftretende Beschleunigungen von 10 g noch verkraftet

werden konnen.,

Das Gesamtgewicht der Sonde betridgt nach derzeitigem Stand ca. 2,5 t

in Luft, ca. 1,8 t in Wasser; die &duBeren Abmessungen sind: Linge ca.

4 m, Breite ca. 2,5 m, H6he ohne Stabilisierungsflossen ca. 1,4 m.

Aus dem Gewicht und der zur Verfiigung stehenden Gleitfldche ergibt sich
eine Bodenbelastung von 30 g/cm2 im Wasser, was flir die Bodenverhdlt-

nisse im Explorationsgebiet als ausreichend angesehen werden kann.

Aus Gesprdchen mit Benutzern der Valdivia und der VTG (Besitzer) ergibt
sich, daB das nunmehr konzipierte Ger&dt handhabbar sein miiRte.

3.2 Auslegung der Druckbehdlter und Wdrmeabfuhrprobleme

Die Druckbehdlter dienen zur Aufnahme der elektrischen und elektro-

nischen Bauteile. Die Entscheidung, ob ein Fernsehsystem ebenfalls
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eingebaut werden wird, steht noch aus. Aus Griinden des Gewichtes, der
unterschiedlichen Widrmeentwicklung und der gegenseitigen elektrischen
Beeinflussung wurden einzelne Baugruppen getrennt voneinander in
mehreren Druckkugeln aufgeteilt: Kugel fiir das Kdlteaggregat; Kugel
fir Elektronik des Analysenverfahrens und Datenaufbereitung; Kugel
fiir Leistungselektronik, Steuerungen und Versorgung; Kugel fir den
Kryostaten mit Ge(Li)-Detektor.

Durch den hohen Umgebungsdruck von ca. 600 bar ergeben sich groBe Wand-
stdrken, was zu hohen Gewichten der Druckbehdlter fiihrt. Uberschlédgige
Berechnungen der Wandstdrken nach AD-Merkbldttern wurden durchgefiihrt,
wobei korrosionsbestdndige Alu-Legierungen, ein hochlegierter Duplex-
stahl (Ferrit, Austenit), glasfaser- und kohlenstofffaserverstédrkte
Kunststoffe, Glas und verschiedene Titan-Legierungen untersucht wurden.

Aufgrund der hohen Festigkeit, dem geringen spezifischen Gewicht und
der fertigungstechnischen M6glichkeiten wurde als Werkstoff die Titan-
legierung Ti Al V 64 gewdhlt. Der Nachteil von Titan als Werkstoff liegt
in der sehr schlechten Wdrmeleitfdhigkeit, so daf die Abwdrme der
Elektronik und vor allem des He-Kompressors nicht liber die Kugelfl&dchen
allein abgefilihrt werden kann. Daher wurde ein 2Zwischenring aus einer
hochfesten Al-~Legierung berechnet, der sowohl zur Aufnahme der Elek~-
tronik-Bauteile (die wdrmeerzeugenden Teile kO8nnen direkt aufgesetzt
werden) als auch zur Ableitung der Wdrme an die umgebende Luft bzw.
Wasser als auch gleichzeitig zur Aufnahme von Verbindungsrohren
zwischen den einzelnen Kugeln, durch die notwendige Leitungen ge-

zogen werden k&nnen, dient.

Aufgrund der vorliegenden Abmessungen des Druckbehdlters fiir die MeB-
elektronik wurden Berechnungen durchgeflihrt, wie die wdhrend des in-
sltu-Versuches im Behdlter erzeugte Verlustwdrme nach auBen, also an
das Seewasser abgefiihrt werden kann. Die bisherigen Uberlegungen zur

Leistung der Elektronik ergaben, daB eine Wdrmemenge von etwa 400 W '
abgefiihrt werden muB. Die Lufttemperatur im Druckbehdlter soll flir

einen zuverlédssigen Betrieb der MeBelektronik nicht iliber 30° ¢ liegen,

und die Wdrme soll durch erzwungene LuftstrSmung an die Wand des Druck-

behdlters abgegeben werden.
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Der Wdrmedurchgang vom Beh&dlter-Inneren zum kiihlenden Meerwasser er-
folgt sowohl lUber die beiden Titankugelh&lften (Material Ti AlV 64)
wie iUber den dazwischenliegenden Aluminiumring (Mat. AlZnMg 1 F 36).
Die Berechnung wird in drei Schritten durchgefiihrt: Warmelibergang
von der Luftstrdmung auf Kugel und Ring, Wirmeleitung in Kugel und
Ring und Wirmelibergang von Kugel und Ring in Wasser. Fiir den Wirme-
Ubergang zwischen Luft und Druckbehdlter sowie zwischen Druckbehil-

ter und Wasser miissen zundchst folgende GrdBen (97) berechnet werden:

Reynolds-Zahl Re = %l%—— 3.2.1
Prandtl-zahl pr = 3000 N gc 3.2.2
NuBelt-Zahl Nu = 0,664 VRe 3/pr 3.2.3
Warmelibergangszahl o = N: A 3.2.4

Flir den Wdrmestrom von der Behdlteroberfldche zum Kiihlmittel gilt fol-

gende Gleichung:

Q=o0oF (tw = tK) 3.2.5
Setzt man die oben angegebenen GréBen in die Gleichung fiir den Wdrme-
strom ein, ergibt sich ein Produkt aus einer Konstanten, die die Stoff-
eigenschaften des Kilhlmittels zusammenfaft, und aus Gr6Ren, die vom
Konstrukteur in gewissen Grenzen beeinfluBbar sind.

Q = const. v w F (tw -t ) 3.2.6
[}

K
Die Definition und Zahlenangaben flir die verwendeten Formelzeichen
finden sich in Tab. 3212.6 und 3212.7.

Flir die Berechnung des Wdrmeililberganges zwischen Luft und Druckbehidlter
sollen folgende Voraussetzungen gelten: Die mittlere Lufttemperatur
betrdgt t = 30°C bei einer Wandtemperatur des Druckbehdlters von

t = 6OC, die Geschwindigkeit der strbmenden Luft ist w = 2,5 m/s, die
Stromung ist laminar und die Wdrmeaustauschfldche des Ringes wird
durch Kilhlrippen auf das Dreifache der Zylindermantelfldche des Ringes
erhSht.
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Tab., 3212.6: Stoffwerte der Kilhlmittel

-
Stoffwerte Dimension Wassgr Lufg
t= 47C t=30"C
Y spez. Gewicht kg/m3 1000 1,29
n dyn. Z&higkeit x 100 kg s/m2 163 1,90
c spez. Widrme kcal/kg grd 1 0,242
A Wdrmeleiltzahl kcal/m h grd 0,515 0,022
ty Temperatur des Kiihl-
mittels grd
Tab. 3212.7: Abmessungen und Stoffwerte des Druckbeh&lters
Dimension Kugel Ring
§ Wandungsdicke m 0,024 0,104
1 Ldnge in Strdmungs-
richt. innen m 0,56 0,080
1 Linge in Str&mungs-
richt. auBen m 0,60 2,41
F Warmeaustauschfldche 2
innen m 0,98 0,42
F Wadrmeaustauschflédche 2
auBen m 1,13 1,37
A Wirmeleitzahl kcal/m h
grd 6,1 144
tW Temperatur der Wandung grd

Flir die Berechnung des Wdrmelibergangs zwischen Druckbehdlter und Wasser
gelten folgende Voraussetzungen: Die Wassertemperatur betrédgt 4°C, der
Temperatursprung zwischen Beh&dlteroberfldche und Wasser ist At = O,SOC,
die Geschwindigkeit des strdmenden Wassers ist w = 1 m/s, die Strdmung
soll laminar sein (diese Annahme ist etwas unglinstiger als die bei ei-
ner Strdmungsgeschwindigkeit von 1 m/s tatsdchlich vorhandene turbu-
lente Strdmung, gilt jedoch flir mdgliche kleinere Str&mungsgeschwindig-
keiten), und die Wdrmeaustauschfldche des Ringes wird auf das Drei-

fache der jetzigen Abmessungen erh&ht.
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Fiir die Warmeleitung im Druckbehdlter gilt folgende Gleichung fiir
den Wdrmestrom im Metall

(die Definitionen und Zahlenangaben filir die verwendeten Formelzeichen
finden sich in Tab. 3212.7). Fiir die Berechnung wird angenommen, daR
die Temperaturdifferenz zwischen Innen- und AuBenwand des Druckbe-
hdlters At = ti - ta = 1% betrdgt.

Die sich aus dieser Berechnung bei den genannten Voraussetzungen er-
gebenden WidrmestrOme sind in Tab. 3212.8 aufgefiihrt, aufgeteilt nach
wdrmedurchgang durch Kugel und durch Ring.

Tab. 3212.8: WdrmestrOme (Watt)

Kugel Ring Gesamt
Mérmeﬁbergang Luft-Metall 202 230 432
Wdrmeleitung im Metall 290 740 1030
Wdrmeilbergang Metall-Wasser 515 310 825

Man erkennt, daB unter den gemachten Annahmen eine Verlustwdrme von
etwa 430 W abgeflihrt werden kann. Wird der Druckbehdlter an der Meeres-
oberfldche bei einer Wassertemperatur von 24°¢ geschleppt, liegt bei
gleicher Verlustwdrme die Lufttemperatur im Inneren des Druckbehdlters
bei etwa 50¢C. Diese Temperatur stellt die Obergrenze dar, bei der die
MeBelektronik noch nicht geschéddigt wird.

Um die Abfuhr der Kompressions- und Verlustwidrme der Kompressorein-
heit des Detektor-Kithlaggregates zu gewdhrleisten, ist eine zusdtz-
liche Wiarmeabfuhr durch ein Wirmellbertragungsmedium (z.B. R 11,

CF Cl3) an die Gehidusewand des Druckbehdlters und damit an die Um-
gebung notwendig. Eine Abschétzung der Wirmeilibertragungsverhdltnisse
wurde durchgefilhrt und aufgrund dieser Berechnungen kann gesagt wer-
den, daB ein solcher Verdampfungs-Kondensationskreis mit R 11 tech-

nisch realisierbar ist. Es muB noch untersucht werden, ob die Bau-
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elemente der Kompressoreinheit den angenommenen Druck im Behdlter-
raum von 5 bar entsprechend 80°C als Stillstandsdruck aushalten und
die Werkstoffe mit R 11 vertrdglich sind.

Erste Druckkugeln sind in der Fertigung und sollen flir mechanische und
wdrmetechnische Tests verwendet werden, wobei in einer Druckkammer der
NSW (Norddt. Seekabelwerke) der Umgebungsdruck von 600 bar simuliert

werden kann.

Eine endgililtige Wandstdrkenberechnung soll evtl. nach diesen Versuchen
mittels bei der Industrie vorhandener Computerprogramme ggf. nach der

Finite-Element-Methode durchgefiihrt werden, wenn es sich herausstellen

sollte, daB die bisherigen Berechnungen zu ungenau waren.

3.3 Kryotechnik

Zur Erprobung des Ge(Li)-Detektors wurden zwei maschinengekiihlte
Kryostate gebaut und einem kryotechnischen Versuchsbetrieb unterzogen.
Dabei konnten mit beiden K&ltemaschinen die geforderten Werte (Isolier-
vakuum, Temperatur-Konstanz, Betriebstemperatur) fiir den Kryostaten
erreicht werden. Beide Maschinen wurden auch mit einem Detektor-Simu-
lator bei der Firma LASCO, StraBburg, getestet, wobei bei bheiden
Systemen unter Betriebsbedingungen Mikrophonieeffekte auftraten.

Auf Grund der besseren Laufruhe und der glinstigeren Geometrie wurde
als Einsatzmaschine das Aggregat der Firma Cryogenic Technology,
Massachusetts, Modell 70, ausgewdhlt.

In Mikrophonietests soll zusammen mit dem IAK in einem mefBtechnischen

Versuchsprogramm die Ursache der auftretenden Schwingungen ermittelt

und diese eliminiert werden.

3.4 Probenahmesystem

3.4.1 Stationdrer Versuchsstand

Nach Aufbau des hydraulischen Versuchsstandes wurden die Komponenten
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Separator, Dise und Gummiriissel erprobt:

Eine 22 kW EMU-Einkanalradpumpe diente als F8rderpumpe, als F&rder-

gut wurden Kieselsteine bis zu 80 mm Durchmesser, Anthrazit-Briketts

und Eilerkohlen verwendet. Die FOrdergeschwindigkeit konnte durch einen

eingebauten Schieber geregelt werden.

Ergebnisse:

- Zwel von drei Abscheidern haben sich bis zu einer F6rdergeschwindig-
keit von 2,5 m/sec bewdhrt.

- Die niedrigste FOrdergeschwindigkeit, bei der aufgesammelt wurde,
lag bei 1,6 m/sec.

- Waagrechte Leitungsteile miissen vermieden werden (Verstopfungen
bei 2 m/sec Fdrdergeschwindigkeit, Fdrdergut Kohle)

- Die eingesetzten Diisenformen muBten flir die Schleppversuche umge-
baut werden (Neukonstruktion einer beweglichen Schleppdiise).

1o 12 R 15 54 6 12 {0

- //////////
11

Abb. 3212.11: Manganknollen-Versuchs-=Schleppanlage




- 192 -

Abb. 3212.12:

Probenahmesystem im

Wasserkanal

Bild: GKSS

3.4.2 Schleppversuche im Wasserkanal bei der HSVA Hamburg (Abb.3212.11)

In Zusammenarbeit mit der GKSS Geesthacht wurde ein auf Grund der ge=-
wonnenen Erfahrungen verbesserter Priifkreislauf (Abb. 3212.11) auf ein
fahrbares Gestell montiert, so daB das Aufsammeln durch die Diise in

der Bewegung simuliert werden konnte (siehe Abb. 3212.12).

Durch den Einbau von einem Filter hinter der Pumpe konnte auf die
FOrderleistung der Pumpe und den Abscheidegrad des Separators ge-
schlossen werden. Als Testgut dienten Kieselsteine, die entsprechend
der Belegungsdichte der Manganknollen auf dem Meeresboden von einem

Taucher auf Sand ausgelegt wurden.

Die Schleppgeschwindigkeit wurde zwischen 1 m/sec und 2 m/sec, die

Fordergeschwindigkeit zwischen 2 m/sec und 4,2 m/sec variiert.

Es wurden eine von der GKSS entwickelte Dlise, die einer iiblichen Sand-
baggerdiise entspricht, und sieben von der GfK entwickelte Dlisen einge-

setzt. Zweil der Bauformen arbeiteten zufriedenstellend, so daB aus
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diesen eine endgliltige Dilise konstruiert werden konnte, die nochmals
im Watt unter Bedingungen (Schlick und Steine bzw. Kohlen) wie auf
dem Meeresboden getestet wurde.

Aufgrund der Differenzdruckmessungen wurde eine hydraulische Leistung
(netto) zwischen 0,5 kW und 5,5 kW ermittelt. Der Pumpenmotor wird
daher fiir eine FOrdergeschwindigkeit von 4,2 m/sec ausgelegt werden,
so daB eine Reserve vorhanden ist.

3.4.3 Wattversuche

Die Aufsammeluntersuchungen wurden mit Versuchen im Watt weltergefiihrt,
um unter mdglichst realen Bedingungen die Komponenten des Probenahme-
systems zu optimieren,.

Der Versuchsaufbau bestand aus den bereits im Schleppkanal getesteten
Komponenten, wobei ein neu entwickelter Separator mit Analysengefdn
sowie zwel neue Saugkdpfe eingesetzt wurden. Das Probennahmesystem war
am Bug eines normalerweise filir Rammarbeiten verwendeten Schiffes so
montiert, daB durch Absenken unter Wasser die Anlage iliber Absperr-
ventile entliiftet werden konnte (Abb., 3212.13). Der Saugkopf war am
beweglichen Riissel befestigt und wurde seitlich vom Schiff liber den
Boden gezogen.

Die Versuche fanden im Watt bei Wilhelmshaven statt, da dort der
Schlickboden etwa die gleiche Z&higkeit wie das Sediment der Tiefsee
hat. Eine MeBstrecke von 10 m Li&nge und ca. 2 m Breite wurde mit
Kieselsteinen der Kdrnungen 16 - 75 mm so belegt, daB eine Belegungs-
dichte von ca. 20% angenommen werden konnte. Danach wurde das Schiff
mit Hilfe eines an einer Mole befestigten Seiles {liber die MeBstrecke
geschleppt und das Versuchsgut aufgenommen. Es wurden Schleppge-
schwindigkeiten von 0,77 m/sec bis 1,43 m/sec erzielt, wobei die
FOrdergeschwindigkeit von 2,0 m/sec bis 4,0 m/sec gedndert wurde. Die
Pumpenleistung lag zwischen 0,34 und 5,05 kW, wobei die hShere Leistung
vor allem durch den langen Saugriissel (5 m) und ein Eindringen der
Diise in den Schlickboden zustande kam.



Abb. 3212.13:

Probenahmesystem im Wattversuch Bild: GKSS

Dieses Eindringen wird beim eigentlichen Versuchsgerdt durch Aufhidngen
der Diise im Schleppgestell vermieden werden kdnnen. Der Separator
arbeitete erst nach dem Einbau eines Siebes an der Absaugseite zu-
friedenstellend und konnte dadurch auch die Steine vdllig von an-
haftendem Schlick befreien.

Auf Grund der aufgesammelten Menge 1l&Rt sich ersehen, daB die Sammel-
zeit zum Fiillen des Analysengef&Bes bei 20% Belegungsdichte und
1,5 m/sec Schleppgeschwindigkeit etwa 10 sec dauert,
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3.4.4 Tiefseemotoren

Tiefseemotoren flir den geplanten Einsatzbereich in 6000 m Meerestiefe
sind in der Industrie nicht serienmifig vorhanden und bendtigen einen
Entwicklungsaufwand. Nachfragen bei den Herstellern wurden durchge-
filhrt, wobei lediglich von seiten der Firma Pleuger, Unterwasser-
pumpen GmbH, Hamburg, und der Firma Franklin-Electric, Bluffton, USA,
Angebote eingingen. Aus technischen und wirtschaftlichen Griinden wurde
eine Entwicklung des Pumpen- und des Klappenmotors bei der Firma
Pleuger in Angriff genommen.

3.5 Berechnungsstudie zur Kabelauslegung der Fa. Dornier-System

Die Anfang des Jahres in Auftrag gegebene Studie zur Priifung der Ver-
wendbarkeit des auf dem FS "Valdivia" vorhandenen Kabels fiir den Ein-
satz des Versuchsgerdtes und zur Ermittlung der Daten eines optimalen

Kabels wurde Ende Juni {ibergeben.

Der Durchmesser eines optimalen Kabels ergibt sich danach zu 26 mm.
Das auf dem FS "Valdivia" vorhandene Kabel mit 18,3 mm Durchmesser
kann flir einen Tiefseeeinsatz des Versuchsgerdtes verwendet werden.

4, Wirtschaftlichkeitsuntersuchungen
A, Suppan

Flir jedes Analysensystem sind neben Aussagekraft und Genauigkeit der
Analyse sowie der Handhabbarkeit des Systems die Analysenkosten ein
wesentlicher Faktor. Um verschiedene Analysenverfahren oder Systeme
miteinander vergleichen zu konnen, ist es daher zweckmiBig, die
spezifischen Analysenkosten - Kosten pro km2 explorierter Fl&dche -
zu ermitteln. Deren Abhéngigkeit von den physikalischen, tech-
nischen und wirtschaftlichen Parametern ist in Abb. 3212.14
dargestellt.

Die Abb. 3212.15 zeigt die graphische Bestimmungsmethode der spezi-
fischen Kosten fiir ein integriertes Manganknollen-Explorationssystem
(vergl. Seite ) in Abhdngigkeit von der Anzahl der Analysen pro kmz,
der Analysenzeit und der Schiffsgeschwindigkeit; ein quadratisches

MeBraster mit der Kantenléinge t . v wurde vorausgesetzt.
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k . t

K = 4.1
A (t . v)2
(% “Anl g op g+ ) .100 4.2
tAb KW S 4 : *
k =
Pv . 365 ., 24 -+ 60
t = ts + tAus + tA 4.3
Es bedeuten
Kn (DM/kmz) = spezifische Analysenkosten
kX (DM/min) = Gesamtkosten pro Minute Einsatzdauer
t (min) = Zyklusdauer
v (km/min) = Schiffsgeschwindigkeit
iny = ¥V _(kn)
v (km/min) = 7680
KAnl(DM) = Investitionskosten der Systemkomponenten
tAb (a) = Abschreibungsdauer der Systemkomponenten
Kw (DM/a) = Wartungs—~ und Installationskosten pro Jahr
KS (DM/a) = jadhrliche Schiffskosten
KP (DM/a) = jdhrliche Personalkosten (nur spez.Laborpers.)
Py (%) = Verfiigbarkeit des Systems: ca. 65%
tS (ain) = Sammelzeit: 1,1 min
tA (min) = erforderl. Zeit zum Entleeren des MefRbehdl-
us
ters: 1 min
t, (min) = Analysenzeit: von 5 bis 25 min

A




Kosten [DM] pro km?2 explorierter Fliche bei 50 %iger

Anrechnung der Schiffskasten

Abb. 3212.15: Spezifische Analysenkosten (DM/kmz)
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Kosten des Manganknollen-Explorations-Systems

Systemkomponente

Lebensdauer

(a)

Herstellungs-

kosten
(TDM)

Kostenart

Jahreskosten

(TDM/a)

Gerdtetrdger

Kabel

Datenverarbeitung

+*
Schiff )komplett
mit Mannschaft

Systembedingtes
Personal
(2 Akad.)

920

300

200

Abschrei-
bung

Wartung u.
Instandhal-
tung

Abschrei-
bung

Abschrei-
bung

Wartung u.
Instandhal-
tung

Abschrei-

bung,War-

tung u.In-
standhal-

tung, Be-

triebs- u.
Personal-

kosten

Personal-
kosten

920

200

600

40

20

4400

200

6380

*) derzeitige Kosten des FS "Valdivia"
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In Tab. 3212.9 sind die der Abschdtzung zugrundeliegenden Kosten
fir ein Manganknollen-Explorations—=System zusammengestellt. Als

Schiffskosten wurde die derzeitige Jahresmiete des FS "Valdivia"
eingesetzt.

Der im Diagramm getdSnte Bereich zeigt das Gebiet vorzugsweiser An-
wendung des Systems. In ihm kann das System ohne Totzeiten zwischen
den Arbeitszyklen arbeiten., Die Fahrgeschwindigkeit wird hier von
der geforderten Analysendichte, der Analysengenauigkeit und der
Topographie bestimmt. Unterhalb dieses Bereiches zu arbeiten ist
wegen des zu grofien MeBfehlers nicht sinnvoll. Oberhalb dieses
Bereiches entstehen Totzeiten zwischen den Arbeitszyklen, was zur
Steigerung der spezifischen Kosten fithrt, sofern man nicht die Ent-
fernung zwischen den MeBpunkten mit einer gr&dBeren Geschwindigkeit

iberwindet, als fiir die Probenahme ndtig ist.

3220 ERZAUFBEREITUNG

Die Rentabilit&dt der Erzaufbereitung ist in hohem MaBe von der Ana-
lytik abhdngig. Die eingefiihrten Verfahren erfassen nur geringe Proben=
mengen, sind daher oft nicht reprédsentativ und erfordern eine l&dngere
Zeit bis zum Vorliegen des Analysenergebnisses. Die Austragungsver-
luste liegen entsprechend hoch. On-line Verfahren auf der Basis kern-
technischer Methoden haben hier ein betridchtliches Anwendungspotential
und versprechen eine Erhdhung der Rentabilitdt.

3221 PROZESSKONTROLLE

H. Braun

Ziel dieses Vorhaben ist die Entwicklung und der Einsatz von on-line
Aktivierungsverfahren und nichtdispersiver Rdntgenfluoreszenz in der
Aufbereitungstechnik sowie die technische Entwlicklung entsprechender

Geréate.
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Das Programm fir 1973 sah vor, dle Grundlagen flir die on-Iline

252

Aktivierungsanalyse mittels Cf zu erarbeiten.

Chemische Grundlagen und Modellversuche
1. Funktionsschema der Bestrahlungsanlage (Loop)

Zur Entwicklung des Verfahrens und seiner Einfihrung in die Industrie
wurde ein Loop gebaut, das erstmals in Deutschland die kontinuier-
liche Bestrahlung von ProduktstrSmen mit einer 1 mg 252Californium-—
Quelle ermdglicht. Das Funktionsschema der Anlage ist in Abb. 3221.1

dargestellt.

Ein Teil des Produktstroms wird mittels einer Pumpe durch ein Rohr-
leitungssystem befdrdert. Dieses wird in der Regel als Bypass ausge-
bildet sein. Der Materialstrom flieBt zundchst durch einen DurchfluB-
messer und anschlieBend durch einen Dichtemesser. DurchfluBmenge und
Dichte des Materials haben direkten EinfluB auf die erzeugte Akti-
vitdt und missen deshalb liberwacht werden. Die DurchfluBfmessung ge-
schieht induktiv, die Dichtemessung liber eine y=Strahlen-Absorption.

Die Rohrleitung miindet dann in die Aktivierungszelle, in deren Mitte
sich die Californium-Quelle befindet, und in die Mefizelle mit einem
NaJ-Detektor. Zwischen Aktivierungs—- und Mefzelle ist eine Ver-
z0gerungsstrecke eingebaut, die wahlweise benutzt wird, wenn kurz-
lebige Aktivit&dten vor dem Messen abklingen sollen.

Im Idealfall ist das Loop offen, d.h. die aktivierte und gemessene
Probe geht unmittelbar wieder in den Produktstrom zurlick. Zwei Sonder-
fdlle werden beriicksichtigt:

1) Die Aktivit&t ist beim einmaligen Durchgang zu schwach. Dann wird
zyklisch gefahren, d.h. die Probeldsung flieBt einige Male durch
das dann geschlossene Loop.

2) Kurzlebige Aktivitdten stbren die Messung. Dann wird die Probe-
18sung nach dem Aktivieren ebenfalls im Loop umgepumpt, aber unter
Umgehung der Aktivierungszelle,
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ProzeBanalyse mit Californium -252

Melzelle

Aktivierungszelie

; ) —
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Steverung DurchfluBmesser Dichtemesser

Abb. 3221.1: 252Cf-Bestrahlunqsloop
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Bestrahlungsanlage (Loop)
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2. Komponenten des Loops

Die folgenden Bilder zeigen das Loopsystem fiir Fliissigkeiten,

Abb. 3221.2 zundchst schematisch die Californium-Bestrahlungsanlage.
Sie besteht aus einem Stahlkasten, der mit Paraffin-Steinen geflillt
ist und der die Aktivierungszelle enthdlt. Dariiber befindet sich der
Californium-Tank, der als Transportbehdlter ausgebildet ist. Mit Hilfe
einer Schubstange wird die Californium-Quelle von oben in die Akti-
vierungszelle abgesenkt. Zur optimalen Auslegung des Bestrahlungsend-

stlickes des Loops mit der Aktivierungszelle konnte auf Erfahrungen

mit der Rohrpostanlage zuriickgegriffen werden.

Abb. 3221.3:

Blick in die Be-
strahlungskammer

Abb. 3221.3 zeigt bei gebffneter Abschirmung die Bestrahlungskammer.
An der Seite sieht man zwei Flansche zum AnschluB der Leitungen fir
das geplante Schlammloop. Die Paraffinabschirmung (bzw. die Bleiab-
schirmung um die Mefzelle) ist so konstruiert, daB die Zellen leicht
ausgewechselt werden kodnnen. Dadurch kdnnen Zellen verschiedener Form

und verschiedenen Volumens eingesetzt werden. Als solche wurden zuerst
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Hohlzvlinder verwendet, in die die Californium-Schubstange wie in
ein Bohrloch eintauchte. Es kommt jedoch sehr darauf an, daf die
Verweilzeit der Probeldsung genau definiert ist, um repfoduzierbare
Bestrahlungszeiten zu bekommen. Die Zylinderkonstruktion erwies sich
dabei nicht als sehr geeignet. Entsprechendes gilt fiir die MeBzelle,
Die Verwendung von Schlduchen, die mehrfach lbereinander gewickelt
waren, fiihrte zur Volumenverengung des Schlauches und damit zu un-
erwinschter Druckerh&hung. Jetzt werden filir Aktivierungs~- und Mef-
zellen Spiralen aus einem Polydthylen- oder Plexiglaszylinder heraus-
gefrdst., Dabhei sind jeweils mehrere solcher Einzelzylinder zu einem

Zellenblock zusammengefaBt, wie in Abb. 3221.4 schematisch dargestellt.

Abb. 3221.4: Aktivierungszelle In der Mitte befindet sich
die Bohrung flir die Califor-

| nium-Quelle bzw. den Detektor.
Je nachdem welche der Einzel-

zellen man miteinander ver-

bindet, bekommt man verschie-
- dene Aktivierungs- bzw. MeB-
volumina. Die {librigen Zellen
kdnnen zur Thermalisierung
der Neutronen mit Wasser ge-
fiillt werden. Diese Bauart

der Zellen ist jetzt glinstig

¥ hinsichtlich einer stdrungs-—

freien Str6mung, der genau
definierten Ein~ und Austritts-
zeit der Probeldsung und des

genau definierten Volumens.

L -

DR Die Konstruktion erlaubt auch

das gleichzeitige Bestrahlen

.......

|
|
|
1
I
|
|
|
1
|
|
r
|
|
|
|
|
!
1

von mehreren Probeldsungen.
Die nidchste Abb. 3221.5 zeigt
einen Blick in die MeBkammer

mit der MeRzelle. Es wurde

bewuRt auf die Verwendung
eines Halbleiterdetektors ver-

zichtet, um das Analysensystem



Abb., 3221.5:
Blick in die MeBkammer
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mdglichst einfach und kosten-
sparend zu gestalten. Ge(Li)~
Detektoren lassen sich wegen
der Notwendigkeit des dauern-
den Kiihlens kaum in der Indu-
strie einsetzen. Solange nur
wenige Komponenten im Produkt-
strom zu erfassen sind, sind
sie wegen ihrer geringen An-
sprechwahrscheinlichkeit auch
sinnlos. Abb. 3221.6 schlief-
lich zeigt das gesamte Loop-
system mit den beiden Schalt-
tafeln fiir die Verzweigung
der Rohrleitungen.

Abb, 3221.6:

252Cf-Loopsystem
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3. Aktivierungsgleichung

Der wichtigste Parameter beim Fahren eines Loops ist die Durchfluf-
geschwindigkeit Q. Diese geht direkt in die Aktivierungsgleichung ein,
wenn man Bestrahlungs-, MeB- und Wartezeit durch die Quotienten aus

den Volumina der Bestrahlungszelle V der Mefzelle Vm' der Ver-

bl
bindungsleitung Vw und der DurchfluBgeschwindigkeit ersetzt. Geht man

von der Aktivierungsgleichung aus:

_ 1In2.tp _ ln2.ty
A = ® g N, m £ . (1-e T ).e T | 3.1
M

und setzt @oNLf/M = K und ti = Vi/Q' so erhdlt man

_ 1n2.Vp _ ln2.vy 3.0
A=Knmn.,. (1 -e QT ) . e QT *

Hierbei wurde ein Volumenelement §V hetrachtet, das in die MeBzelle
eintritt. Integriert man Uber das MeBvolumen Vm und ersetzt die Masse

m durch die Konzentration ¢, so erhdlt man

_KcQT - in2.Vp _ 1n2.vy, 1n2.Vy 3.3
A= =g=5— . (1= QT ) . e "QF . (1-e QT )

Hier ist A eine Funktion von Vi' QO und T und unabhdngig von der Zeit.
Man kann durch Kc/ln2 dividieren und erhdlt dann:

. _ In2.Vp _ 1n2.Vw _ 1n2.Vp
A'=QT . (1-e QT ) . e QT . (1-e QT ) 3.4

Jetzt hat man eine Gleichung, die keine nuklidspezifischen Gr&Ben mehr
enthdlt,

Gleichung 3.4 gilt nur, wenn der Neutronenfluf isotrop und konstant ist
und keine Vermischung in Bestrahlungs- und MeBzelle stattfindet.

Wenn man ein Bestrahlungsloop plant, wird man, damit A groB wird, Vb
und Vm méglichst grof und Vw mdglichst klein machen. Um letzteres zu
erreichen, wird man die Verbindungsleitung mdglichst gering im Quer-
schnitt wdhlen. Dagegen kdnnen Vm und Vb nicht beliebig groB sein,
well die gemessene Aktivitdt nach dem 1/r2-Gesetz abnimmt und auch

die NeutronenfluBdichte nicht konstant liber das Volumen der Be-
strahlungszelle ist. Das war aber die Voraussetzung flir die Giiltigkeit
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von Gleichung (4). Es wird also ein optimales Volumen geben, das man
experimentell ermitteln muf. Ist die FluBdichteverteilung bekannt,
kann man es auch rechnerisch erhalten. Solche Rechnungen werden noch

durchgefiihrt.
4, Experimentelle Ergebnisse

Die bisherigen Experimente hatten zum Ziel, die optimale DurchfluBge-
schwindigkeit, also diejenige DurchfluBgeschwindigkeit, die maximale
Aktivitdt erzeugt, flir verschiedene Halbwertszeiten T und zwei vorge-

gebene, verschiedene V. und Vm zu bestimmen. Wir wdhlten das System

Aluminium—Natrium-Chlo?, und zwar einprozentige L&sungen eines Salzes,
und bestimmten die Nuklide 28Al, 23Ne und 38Cl mit den Halbwertszeiten
2,3 min, 38 sec und 37,3 min. Die Volumina der Bestrahlungs- und Mef-
zellen betrugen jeweils 0,47 oder 0,90 1, das Volumen der Verbindungs-
leitung war immer 0,13 1. Die Experimente zeigen, daB die erhaltenen
maximalen Impulszahlen eine Funktion von Q sind. Diese Zusammenhdnge
fiir alle 3 Nuklide und beide Volumina sind in Abb. 3221.7 gezeichnet.
Man erh&dlt als Ergebnis: Fiir ein gegebenes Loopsystem, also bei kon-
stanten Vb' Vm' Vw' gibt es eine optimale Durchflufgeschwindigkeit,

die maximale Aktivitdt liefert. Sie ist nur von der Halbwertszeit ab-
hdngig. Sie betridgt flir Aluminium 0,22 bzw. 0,3 1/min und flir Natrium
0,5 bzw. 1 1/min. Fiir Chlor wurde das Maximum nicht erreicht, weil

die DurchfluBgeschwindigkeit dann zu gering ist. Die optimale Durch-
fluBgeschwindigkeit 1l&Bt sich auch rechnerisch erhalten, wenn man die
Aktivierungsgleichung anwendet und die erste Ableitung dA/dQ = O setzt.
In der letzten Abb. 3221.8 sind die maximalen Impulszahlen als Funk-
tion von Q.T gezeichnet. Sie sind damit jetzt unabhdngig von T; also
sind die Kurven filir alle Nuklide identisch. So aufgetragen, erhidlt

man als Ergebnis: Ein gegebenes Loopsystem 18Bt sich durch einen Wert

Q
opt
ist. Er betrdgt flir das kleine Loop 0,35 1, flir das groBe Loop 0,60 1.

. T charakterisieren, der flir alle Nuklide gleich und konstant

opt T hat man eine

GrbBe in der Hand, aus der man einfach durch Division durch die Halb-

Mit dem einmal experimentell bestimmten Wert Q

wertszeit fir jedes beliebige Nuklid die optimale DurchfluBgeschwindig-
keit erhalten kann.
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3230 MESSDATENVERARBEITUNG

Ziel des Vorhabens ist die Entwicklung von Software zur Auswertung von
Spektren der Neutronenaktivierungsanalyse und prompten (n,y) Spektro-
skoplie sowie die Interpretation der ausgewerteten Spektren mittels
kleinen ProzeBBrechnern, Die grofRe Anzah| der eine Spektrumsinter-
pretation bestimmenden Parameter (vergl.Seifte 218) macht diese Ent-

wicklung notwendig.

Das Programm fiUr 1973 sah vor, das Angebot an Soft- und Hardware zu
prifen. Desweiteren sollte mit der Ausarbeitung des Peakauswerte-
programmes begonnen und ein Ansatz zur Spektreninterpretation ge-

macht werden,

1. Spektrumsanalyse

I. Erbacher

Die on-line Analyse von y-Spektren mittels Kleinrechnern in der ge-
forderten Universialit&t macht die Erarbeitung entsprechender Pro-

gramme notwendig. Die Analyse eines Spektrums besteht aus den Schritten

- Peakauswertung und
- Vergleich mit Radionuklidkatalog,

Das Resultat besteht aus der Angabe der
= Radionuklide

- Nettozidhlraten je Nuklid

~ rel. Fehler der Nettozdhlraten,

v

die dann mit Interpretationsprogrammen weiterverarbeitet werden miiBen
(vergl. Seite 218). Abbildung 3230.1 zeigt ein vereinfachtes FluB-

diagramm der Spektrumsanalyse.
1.1 Peakauswertung

Sie ist der erste Schritt der Auswertung nach Aufnahme eines Spektrums.
Das Ergebnis ist

- die Peaklage

- die Peakinhalte
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// Y=Spektrum /]

Peakauswertung

Radionuklidkatalog

Peaklage
Nettoinhalte
rel.Fehler

v

uklididentifizierung

A

Radionuklide
Nettoz&hlrate je Nuklid
rel.Fehler der Nettozdhlrate

Abb. 3230.1: Flufdiagramm Spektrumsanalyse
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- der Untergrund
- die Halbwertsbreite
- die rel. Fehler der Peakinhalte.

Abb. 3230.2 zeigt ein vereinfachtes FluBdiagramm des Peakauswerte-

programmes,
Mit der Fehlerschranke legt der
/ Benutzer fest, wie grof der rel.
F ’
ehlerschranke // Fehler des Peakinhalts sein darf,
um den Peak noch als solchen gel-
ten zu lassen.
_ Zur Bestimmung der echten Peak-
/angenizm:ne Peak </ lage ist es notwendig, daB vom
19 Benutzer eine angenommene Peak-
lage eingegeben wird.
Das vollstdndige Spektrum kann
Energiegruppen im Rechner nicht auf einmal ab-
gespeichert werden. Es werden da-
her, entsprechend der angenommenen
Peaklage Energiegruppen gebildet.
Peaklage Die Peaklage wird mit einem
Iterationsverfahren bestimmt.

L

Peakinhalt

Untergrund > Berechnung nach iiblichen mathe-
I matischen Verfahren.

Halbwertsbreite

o

rel. Fehler

L

Peaklage,Halbwertsbreite,
Peakinhalt,Untergrund,
rel. Fehler
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1.2 Radionuklidkatalog

Die Zuordnung der Energie 2zu einem Radionuklid setzt einen abge-
speicherten Radionuklidkatalog voraus. Dieser wird erstellt aus
zwei Programmen, wovon das erste die Nuklide mit Ordnungs- und
Massenzahl, ihren Halbwertszeiten, Gammaenergien mit H&ufigkeiten,
R6ntgenquanten und Tochternukliden auf einen Bandspeicher bringt.
Das zweite sortiert aus diesem Teil die Energien aus und schreibt
sie in steigender Reihenfolge mit der jeweiligen Ordnungs- und

Massenzahl als zweiten Block auf Magnetband.

Der 1. File auf dem Magnetband besteht aus so vielen Records wie
Nuklide im Katalog erwlinscht sind. Die Records sind alle gleich
aufgebaut, so daB es m&glich ist, einzelne Records zu l&schen bzw.

zu Uberschreiben.

Der 2. File wird vom "Sortierprogramm" erstellt. Er besteht aus so
vielen Records wie der 1. File Energien hat. Die Records bestehen

aus zweil Zeichen, Energie und Nuklidbezeichnung.

Der Speicherplatzbedarf des Sortierprogramms kann dem jeweils be-

nutzten Rechner angepaft werden.

Das Programm wurde auf einem Rechner mit 16K Byte und mit 10 Nukli-

den, die insgesamt etwa 35 Energien haben, ausgetestet.
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Die FluBdiagramme beider Programme zeigen die Abb. 3230.3 und 4.

FluBdiagramm Erstellen des Radionuklidkatalogs

[ ]

tiberlaufen der schon
stehenden Records

I

SCHREIBEN VON:
ORDNUNGSZAHL
MASSENZAHL
HALBWERTSZEIT

R

SCHREIBEN VON:
GAMMAENERGIEN I
MIT HAUFIGKEITEN

SCHREIBEN DER
X~QUANTEN

SCHREIBEN DER
TOCHTERNUKLIDE

~

Mitzdhlen der Nuklidrecords

Angegebhen werden muB die Anzahl der
Nuklide, die bereits als Records auf
Band stehen, damit diese nicht ilber~
schrieben werden.

Uberlaufen der oben angegebenen An-
zahl von Records. Dadurch wird még-
lich neue Nuklidrecords anzugliedern.

Ordnungs-, Massenzahl und Halbwerts-
zeit bilden die ersten drei Zeichen
eines Nuklidrecords

Die folgenden 30 Zeichen sind fiir die
Gammaenergien mit ihren HAufigkeiten

Die ndchsten 10 Zeichen enthalten die
R8ntgenquanten

Die restlichen Zeichen sind fiir die
Tochternuklide

Z8hler flir die Nuklidrecords, deren
Gesamtheit den 1. File bilden

Abb, 3230.3: FluBdiagramm Radionuklidkatalog
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NUKLIDRECORD
LESEN

|

AUSSORTIEREN
DER ENERGIEN

Beginn des 2. Files mit den 511ler
Energien. Es wird vorausgesetzt,
daf die Energie 511 pro Nuklid nur
einmal und nur bei den Gamma-

511
‘ Quanten vorkommt

AUF BAND Pro Record 2 Zeichen:
SCHREIBEN 511 11022
NUKLIDRECORD

LESEN 1. File wird erneut ganz durchsucht

L

SORTIEREN DER
UBRIGEN ENERGIEN

|

AUF BAND
SCHREIBEN

Gleiche Energien werden nur einmal
erkannt ! Steigende Reihenfolge

Organisation wie bei den 511er
Energien

Abb, 3230.4: FluBdiagramm Sortieren

D e o
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1.3 Nuklididentifizierung

Mit Hilfe dieses Programmes werden die Daten der Peakaus-
wertung und des Radionuklidkatalogs verglichen mit dem Ziel,

die im Spektrum vorkommenden Radionuklide zu identifizieren. Die
Struktur des Programms ist so gehalten, daB die Programmteile
mit Mengen- und Fehlerberechnungen leicht eingebaut werden k&n-
nen, sobald ein lUberarbeitetes Peakauswerteprogramm vollstédndig
vorliegt. Abbildung 3230.5 zeigt ein vereinfachtes Flufdiagramm.



Vorldufige Eingabe:
Messbereich
Untergrund+Streuung
Energien + MeBraten
Energien mit zu groBen
rel.Fehlern

rel.Fehler der Energie
511

Energie 511 mit Mesg-
rate aussortieren
Rel.Fehler der MeRrate
in Impulse angeben

Aus File 2 des Radio-

nuklidkatalogs Nuklid-
zuordnung zu einzelnen
Energien

Falls ein Peak 511 ge-
funden wurde, alle
Nuklide mit 511 vom
Katalog in ein Feld
abspeichern

Alle gefundenen Peaks
eines Nuklids in ein
Feld. Nicht gefundene
Peaks vom Katalog in
ein anderes Feld ab-
speichern,
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Mittels Hiufigkeit Uberpriifen
ob gef.Peak 511 zum jeweiligen
Nuklid gehdrt, falls dieses
iberhaupt die Energie 511 hat

Auf Radionuklidkatalog zdhlen,
wieviel Energien das je-
weilige Nuklid hat

Uberpriifen, ob nicht gef.
Peaks auBerhalb des MeBhe-
reichs liegen

Uberpriifen ob rel. Fehler
des Peaks zu groB

Streuung des Untergrunds >=
Hdufigkeit der nicht gef.
Peaks

Z&adionuklide /

Abb, 3230.5: FluBdiagramm Nuklididentifizierung
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2. Spektrumsinterpretation

I. Erbacher, U. Fanger, H. Wiirz

Nach der Zuordnung der Linien zu den betreffenden Elementen beginnt
die Interpretationsphase, bei der die Nettopeakinhalte P einer Linie
der Konzentration dieses Elementes zugeordnet wird. Diese Zuordnung
geschieht wegen des direkten Zugangs zu gewlinschten Information

auf Grund einer einfacheren Datenhahdhabung in zwei Schritten. Zu-
ndchst wird die Teilchendichte N des Elementes, dessen Konzentration
c bestimmt werden soll, ermittelt. Daraus wird dann die Konzentra-
tion ¢ bestimmt gemdB

Dabel bedeuten:

Atomgewicht des nachzuweisenden Elements
Loschmidtzahl

Materialdichte

Elementteilchendichte pro cm3

Q 2 © = ¥

Elementkonzentration in Gewichtprozent

Im Falle der Prospektion mittels in-situ Analysen mit Neutronenbohr-
lochsonden, liegt neutronenphysikalisch gesehen, eine sehr komplexe
Matrix vor. Gleichung 2.1 geht damit {liber in

M K
M R () R I
P _ L il 2 0 R
e o =a x pc|— K, + ¢'M (0,68 + £ X Kepi) 2.2
nI, o ¢2 2 ao
Y ao
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ANALYSENSERVICE

Ziel des Vorhabens ist, Verfahren zur Bestimmung von Elementkon-
zentrationen, l|lsotopenzusammensetzungen und Verunreinigungen zu er-

arbeiten und Analysen im Rahmen der Projekftvorhaben durchzufiihren,

Das Programm 1973 sah vor, eine Reihe von Np-KIeinproben auf ihren

Gehalt an 236Pu zu analysieren sowie Kontrollanalysen an bestrahltem
241Am und an gekauftem 238Pu durchzufiihren, Desweiteren sollten mehrere
geologische Proben im Rahmen der Vorhaben 3211 und 3212 untersucht

werden.

1. Gammaspektrometrische Untersuchungen an 238Pu—Proben

E. Gantner, M. Mostafa
1.1 MeBbedingungen

Die Messungen erfolgten mit einem Ge (Li)~Detektor der Fa. Getac, der
zur Reduktion des Untergrunds in einer Bleikammer (5 cm Pb) unter-
gebracht ist. Zur Aufnahme der y-Spektren (erfaBter Energiebereich:
bis 4 MeV) diente ein 4 K-Analysator der Fa. Wenzel. Gemessen wurde
jeweils 800 min lang mit einem 5 mm starken Bleiabsorber vor dem
Detektor zur Reduktion der stark intensiven Pu-238-y-Strahlung unter-
halb 150 KeV. Die Herzschrittmacherkapseln wurden in 10 cm Abstand

vom Detektor gemessen; fiir die librigen Proben betrug der Abstand 15 cm

wegen ihres hdheren Pu-238-Gehalts.
1.2 Messungen an fertiggestellten Kapseln

Insgesamt wurden die y-Spektren von 10 gefertigten Kapseln (laufende
Nummern zwischen 65 und 76) aufgenommen. Als Vergleichsproben fiir

die Auswertung wurden die als "Standard" dienende Kapsel Nr. 22 sowie
eine PuO,-Probe bekannten Pu-238-Gehalts mit Sauerstoff natiirlicher

2
Isotopenzusammensetzung gemessen.



gefunden liber 766 KeV-Linie gefunden lber 1001 KeV-Linie
Kapsel mg Pu-238 Peakfldche _ Abweichung Peakfldche _ Abweichung
Nr. erwartet (Imp) ng Pu-238 (%) (Imp) mg Pu-238 ()
22 178,9 385028 178,9 - 14206 178,9 -
65 175,9 372813 173,3 - 1,5 13762 173,3 - 1,5
67 180,6 367570 170,7 - 5,5 13592 171,2 - 5,2
68 177,3 363880 169,2 - 4,6 13324 167,8 - 5,4
69 179,3 382709 177,8 - 0,8 13970 175,9 - 1,9
70 181,6 387596 180,0 - 0,9 14609 184,0 + 1,3
72 175,89 379812 176 ,7 + 0,4 14349 180,7 + 2,7
73 177 ,1 384368 178,5 + 0,8 14504 182,7 + 3,2
74 174,3 379389 176,3 + 1,1 13971 175,9 + 0,9
5 190,6 417430 194 ,1 + 1,8 15074 189,8 - 0,4
76 176 ,4 380454 177,0 + 0,3 13877 174,8 - 0,9
!
Tabelle 1: Ergebnisse der y-spektrometrischen Pu-238-Bestimmung liber die 766 KeV- und RS
o)
1

1001 KeV-y-Linien.
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1.2.1 Bestimmung des Pu-238-Gehalts

Zur Bestimmung von Pu-238 auf y-spektrometrischem Wege eignet sich
am besten die 766 KeV-Linie, die mit Abstand die intensivste y=-Linie
von Pu-238 im h8herenergetischen Bereich ist (Abb. 1). Daneben wurde
die Auswertung noch Uber eine zweite y-Linie bei 1001 KeV ausgefiihrt.
Die erhaltenen Ergebnisse sind in Tabelle 1 zusammengestellt. Danach
ist die Ubereinstimmung zwischen dem lber die 766 KeV-Linie gefunden
und dem erwarteten Pu-238-Gehalt mit Ausnahme der Kapseln Nr. 67 und
68 sehr gut. GrdBere Schwankungen treten bei der Auswertung liber die
1001 KeV-Linie auf, die sich durfch die schlechtere Impulsstatistik
erklédren lassen; jedoch weisen auch hier die Kapseln 67 und 68 die
gr6Rten Abweichungen auf. Die relativ groBe Diskrevanz bei diesen
béiden Kapseln konnte anhand der vorliegenden Mefdaten nicht erklért

werden. Eine Nachmessung war aus Zeitgrilinden nicht m&glich.

1.2.2 Abschdtzung des 0-18=Gehalts

Fir die 0O-18-Bestimmung eignet sich die durch Dopplereffekt stark ver-
breitete 1398 KeV-Linie noch am ehesten, da die Ubrigen Linien ge-
ringere Nachweisempfindlichkeit aufweisen (z.B. auch die st&drker in-
tensive Linie bei 351 KeV) bzw. wegen ihrer zu geringen Intensitdt
nicht geeignet sind ( 98 ). Die auf a-induzierte Kernreaktionen an
0-18 zurlckzuflihrenden y-Linien lassen sich nur in der Vergleichs-
probe mit natlirlichem Sauerstoff deutlich erkennen (Abb. 2). Nach den
in Tabelle 2 wiedergegebenen Ergebnissen kann nur in den Kapseln Nr.
74, 75 und 76 ein mefBbarer 0-18-Gehalt festgestellt werden, wdhrend
er in den Ubrigen Kapseln unterhalb der Nachweisgrenze liegt. Diese
hat jedoch mit ca. 5 ng 0-18, entsprechend einem 0-18-Gehalt in den
Kapseln von im Mittel etwa 0,02% (Abreicherung um den Faktor 10) einen
recht hohen Wert. Demnach eignet sich die y-Spektrometrie - jeden-
falls unter den vorliegenden MeBSbedingungen - nicht zur Uberpriifung

des 0-18-Gehalts in dem angestrebten Konzentrationsbereich wvon 10—3%.
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0-18 (ng) 0-18—~Isotopen- Abreicherungs-
Kapsel Nr. PuO2 (mg) O (mg) gefunden gehalt (%) faktor

65 221,9 26,3 < 5,2 < 0,02 > 10

67 227,8 27,0 < 5,2 < 0,02 > 10

68 223,7 26,5 < 5,2 < 0,02 > 10

69 226,2 26,8 < 5,2 < 0,02 > 10

70 229,1 27,2 < 5,2 < 0,02 > 10

72 221,9 26,3 < 5,2 < 0,02 > 10

73 223,4 26,5 < 5,2 < 0,02 > 10

74 219,9 26,1 10,0 0,04 ~ 5

75 240,5 28,5 15,4 0,05 ~ 4

76 222,5 26,4 10,9 0,04 ~ 5

22 225,5 26,7 14,7 0,055 ~ 4
Bezugsprobe 394,0 46,7 0,204
Tabelle 2: Ergebnisse der y—-spektrometrischen 0O-18-Bestimmung in Herzschrittmacherkapseln

- gc¢¢ -
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Teilprobe PuO2 (mg) 0 (mg) 0-18 (nqg) 0-18-Isotopen- Abreicherungs-
(gefunden) gehalt (%) faktor
B 1 1726 204,6 224 0,11 1,9
B 2 1084 128,4 111 0,09 2,3
B 3 1566 185,6 167 0,09 2,3
B 4 798 94,5 121 0,13 1,6

Tabelle 3: 0O-18-Isotopengehalt von PuO

Sauerstoffaustausch.

2

-Proben (3. USAEC-Lieferung) nach
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1.3 Bestimmung der O-18-Abreicherung in PuO, nach Sauerstoffaustausch

2
Hierbei handelte es sich um Pu=-238-0xid aus der 3. USAEC-Lieferung,
das von der Fa. Alkem der Sauerstoffaustauschreaktion unterzogen
wurde. Gemessen wurden 4 Teilproben dieses Materials; als Vergleichs-
probe wurde wieder Pu-238-0xid mit natlirlichem Sauverstoff verwendet.
Die Auswertung erfolgte, wie unter 2.2 beschrieben,iiber die 1398 KeV-
Linie. Wie die Ergebnisse (Tabelle 3) zeigen, liegen die gefundenen
O0-18-Werte mit im Mittel etwa 0,1 % (Abreicherungsfaktor 2) in diesem

Falle ohne weiteres in dem y-spektrometrisch erfaBbaren Bereich.

1.4 Untersuchungen zur Verbesserung der MeBmethode

Verunreinigungen an leichten Elementen, deren Bestimmung wegen ihres
Beitrags zur Neutronenemission von grofiem Interesse ist, lassen sich

Y =-spektrometrisch auf Grund der unzureichenden Nachweisempfindlich-
keit der bisher verwendeten Mefanordnung nicht bzw. nur bei hdheren
Konzentrationen (0-18) nachweisen. Durch Verwendung einer Koinzidenz-
meBanordnung, mit der das y-Spektrum in Koinzidenz zu den von der
Probe emittierten Neutronen gemessen wird, sollte jedoch die Nachweis-
empfindlichkeit flir prompte y-Strahlung aus o, n-Reaktionen erheblich
gesteigert werden (99). Vorbereitende Untersuchungen, die die Er-
stellung einer geeigneten MeRapparatur zum Ziel haben, sind in-

zwischen im INR aufgenommen worden.

2. Neutronenaktivierungsanalytische Untersuchungengeologischer Proben
H. Ruf

Im Rahmen der analytischen Arbeiten sind 1973 flir PACT eine Reihe
geologischer Proben neutronenaktivierungsanalytisch untersucht worden.
In den meisten Fdllen liefen sich die Bestimmungen ohne chemische
Trennungen, also nur gammaspektroskopisch mit dem Ge (Li)-Detektor

durchfiihren.
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Je nach den stark unterschiedlich gearteten Probenzusammensetzungen
genligten z.T. sehr kurze Bestrahlungs- und Abkillhlzeiten, um die Ele-
mente Mangan, Kupfer, Chlor, Natrium, Kalium bzw. Wolfram, soweit
diese in gentigend hohen Konzentrationen vorlagen (Prozent- und Sub-
prozentbereich), in Anwesenheit vieler anderer Elemente zu bestimmen.
Auch das zu den Hauptbestandteilen einiger Proben z&hlende Aluminium,
dessen nafchemische Bestimmung aufwendig ist, lieB sich bei der ver-
hdltnismdBig kurzen Halbwertszeit des Al-28 (2,3 Minuten) unter Be~-
nutzung der zum FR2 filhrenden Rohrpostanlage nach Bestrahlungszeiten
von nur wenigen Sekunden quantitativ erfassen. In Proben, in denen
moglichst viele Elemente bestimmt werden sollten, diente zur Ver-
einfachung der Prozedur ein einziges mitbestrahltes Standard-Element
mit genau bekannten Kerndaten, wie Kobalt oder Gold als nichtiso-
toper Monitor filir die halbgquantitative Bestimmung aller in den Gamma-
spektren erkennbaren Elemente. Nach ldngeren Bestrahlungszeiten
(Stunden bis Tage) sind auf diese Weise Chrom, Eisen, Kobalt, Scandium,
Cdsium, Arsen, Antimon, Lanthan, Hafnium, Gold, Platin und Iridium be-

stimmt worden.

Uran wurde durch Bestrahlen mit Resonanzneutronen (Bestrahlung in
Kadmiumumhiillung) und Messen der Tochteraktivitdt Np-239 ebenfalls
zerstdrungsfrei bestimmt.

Die geforderte Bestimmung von Titan, Magnesium, Nickel, Kadmium,
Gadolinium, Samarium und Europium in einem Gabbro liefi sich aller-
dings wegen aufgetretener Stdraktivitdten nicht ohne chemische Auf-
arbeitung des Probenmaterials durchfihren. Zur Bestimmung von Magne-
sium und Titan wurden deshalb die in einem vorangegangenen Trennungs-
gang angefallenen chloridfreien Mg- und Ti-Fraktionen bestrahlt und
anschlieBend die kurzlebigen Gamma-Aktivit&ten (Mg-27 bzw. Ti-51) ge-
messen. Durch Reagenzien unbeabsichtigt eingeschleppte Mg- und Ti-
Spuren waren vernachldssigbar. Bei der Bestimmung von Nickel, Kadmium,
Gadolinium, Samarium und Europium bewdhrte sich die Durchfiihrung der
zeitraubenden Kieselsduretrennung vor der Bestrahlung. Die dadurch
erzielte wesentliche Verkilirzung der nach der Bestrahlung erforder-
lichen Trennzeit kam wegen der kilirzeren Halbwertszeit von Ni=65

besonders der Nickel-Bestimmung zustatten.
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Der Letzteren diente die Fdllung mit Dimethylglyoxim nach Zugabe von
Ni-Trdger mit anschliefender gammaspektroskopischer Messung der im
Niederschlag enthaltenen Aktivitadt. Gadolinium, Samarium und Euro-
pium fielen bei einer Gruppentrennung zusammen mit dem nach der Be-
strahlung als Trdger zugesetzten und dann mit Ammoniak als Hydroxid
gefdllten Lanthan an. Eine Auftrennung der Seltenen Erden eribrigte
sich aufgrund der am hochaufl&senden Ge (Li)-Kristall vorgenommenen
Gamma-Messung. Die Kadmium-Aktivitdt schlieBlich sammelte sich im
Niederschlag von Kadmiumsulfid, nachdem Cd-Trdger zugegeben und die-
ser mit Schwefelwasserstoff im schwach sauren Milieu gefdllt worden

war.

Als Umhiillungsmaterial flir die zu bestrahlenden Proben dienten Kapseln
aus hochreinem Polydthylen (bei Bestrahlungszeiten bis zu 1 h) und
solche aus geniligend reinem Aluminium (Bestrahlungszeiten ldnger als

1 h). Bei allen bis zu einer Stunde Expositionszeit ausgefiihrten Be-
strahlungen diente die fest installierte Rohrnostanlage zum Proben-~

transport in den Reaktor und zurlick.
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