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Die Erfindung betrifft ein Primirtarget flir die Herstellung
von Spaltprodukten in einem Kernreaktor sowie ein Verfahren
zu seiner Herstellung. Ein solches Primdrtarget ist insbe-
sondere zur Gewinnung von radicaktiven Spaltprodukten wie
99M0 in hohen Konzentrationen und in einem hohen Reinheits-
grad geeignet. Die Erfindung betrifft ferner die Verwendung
eines solchen Primdrtargets, welches gleichzeitig als Be-
hdlter fiir die Bestrahlung und die chemische Aufldsung dient.
Weiter betrifft die Erfindung ein Verfahren zum Ablagern von

uranhaltigem Material auf den Innenwinden des Behdlters.
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Neuere medizinische Untersuchungen haben gezeigt, das 99Tcm
ein duBerst niitzliches Hilfsmittel fiir die Diagnose darstellt.
Hocﬁmreines'ggTCm wird in erster Linie als ein Radioisotop .
bei einer Vielzahl medizinischer Forschungen und Diagnosen
verwendet. Es ist fiir die Abtastung von Leber, Lunge, Blut-
ansammlungen und Tumoren gut geeignet, und es wird anderen
radioaktiven Isotopen wegen seiner kurzen Halbwertszeit vor-
gezogen, wodurch eine verminderte Strahlenexposition der Or-
gané erhalten wird. Zusidtzlich zu den medizinischen Anwendun-
gen kann 99Tcm ebenfalls bei technischen Anwendungen wie bei |
der Messung von Stromungsraten, der ProzeBkontrolle; in der
radiometrischen Chemie. verwendet werden. Da das gewilinschte,
einzusetzende Radioisotop eine so kurze Halbwertszeit besitat,
wird an die Anwender des Isotops iliblicherwéise das Mutter-
element, im vorliegenden Falle radioaktives Molybddn-99 ver-
schickt. Der Anwender extrahiert dann je nach seinem Bedarf

das Technetium von dem Molybddn-99.

Fir dlie medizinische Diagnose wird radioaktives 99Tcm iibli-
chervelise aus elnem das Mutterelement enthaltenden Gengrator
erhalten. Der Generator wird durch Adsorption von PMo an
einerSidule, z. B. Aluminiumoxid, hergestellt. Die Sdule wird
dann zum Krankenhaus verschickt, wo der Arzt die Sdule aus-
wdscht und die Technetium-99m-Ldsung gewinnt, welche einem
Patienten dann oral oder durch intravendse Injektion appli-
ziert wird. Das Technétium-99m lokalisiert sich im Gehirn,
der Lunge, der Leber, der Milz oder den Knochen in Abhidngig-
keit von der Herstellung der 99TcP-L65ung. Die genaue Lokali-
sierung kann dann durch an sich'bekanntes Abtastén nachgewie-
~ sen werden. Diese keine Operation bzw. keinen Eingriff fiir
die Diagnose erfordernde.: Arbeitsweise ist in den letzten
Jahren sehr liblich geworden, daher'vergranert sich der Bedarf

filr die 99Tcm-Generatoren rasche.
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Der erste 99Tcm~Generator wurde im Brookhaven National
Laboratory entwickelt. Hierzu wurde Uran in einem Reaktor
bestrahlt,und das durch den Kernspaltungsprozef erzeugte
99Mo wurde mittels Aluminiumoxidchromatographie abgetrennt.
Das gereinigte 99Ho wurde erneut auf eine Aluminiumoxidsdule

99Tcm in der S&au-

aus einem sauren Medium absorbiert, und das
le wurde mit verdiinnter Chlorwasserstoffsidure wiedergewonnen.

Diese Methode wird-jedoch derzeit nicht fiir medizinische Zwek-
ke angewandt, da die Radionuklidreinheit der 9chm--L'o'sung aus

der Brookhaven-Sdule fiir medizinische Anwendung nicht hoch ge-
nug eingeschdtzt wird. Sie enthdlt betrdchtliche Mengen von

103

Radioisotopverunreinigungen wie Ru. und Jodisotope.

In neuerer Zeit wurde - siehe'US—Patentschrift 3,382,152 -

ein medizinischer 99Tcm-Generator unter Verwendung von reaktor-
bestrahltem Molybdidn anstelle des Urantargets entwickelt. Wenn
Molybddn in einem Reaktor bestrahlt wird, wird 99Mo mit einem
hohen Grad an Radionuklidreinheit durch die (n,Xﬁ—Reaktion er-
halten. Dariiberhinaus ist die chemische Verarbeitung des be-
strahlten Targets einfach. Diese Methode wird gegenwirtig in
groBem Mafstab von Herstellern filir Radiopharmazeutika ange-

wandt.
Wenn das Mo-Target in dem Reaktor bestrahlt wird, wird jedoch
nur ein duBerst kleiner Anteil des Mo durch die (n,}Y)-Reaktion

99Ho umgewandelt. Daher ist die spezifische

*Aktivitit von “°Mo, d. h. das Verhiltnis der > Mo-Aktivitit
zu dem Gesamtgewicht von elementarem Mo, klein. Dariiberhinaus
werden die aktiven Adsorptionsstellen auf dem Aluminiumoxid
im Grunde genommen von inaktivem Mo verbraucht, wodurch eine
gréfere Adsorptionskapazitidt zum Beladen mit einer hohen
99Ho-Aktivit3t erforderlich ist. Die spezifische Aktivitdt
von (n,{?—ggno ist dem in dem Reaktor verfilgbarem Neutronen-
‘flufi proportional. Obwohl auch verschiedene Untersuchungen
iiber Adsorbentien mit einer hohen Adsorptionskapazitdt fir

Mo beschrieben wurden, begrenzen die betrdchtlichen Mengen

in radioaktives

- 3 -
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an inaktivem Molybddn in diesem Falle die Aktivitit eines

99Tcm-Generators nachteiliqg.

Flir eine optimale Verwendung muBi 99Mo daher einecn auBercordent-
lich hohen Reinheitsgrad besitzen, und es sollte cine relativ
hohe spezifische Aktivitdt aufweisen. Wie zuvor teschrieben
bestand einer der untersuchten Wege zur Herstellung von 99Mo
in der Bestrahlung von Uran in einem Kernreaktor. Eines der
bei der Herstellung von 99Mo auf diesem Wege auftretenden
Probleme besteht darin, daBf mehr als 50 Elemente und mehr

als 110 radioaktive Isotope durch Kernspaltung gebildet wer-
den. Daher kann die Gewinnung einer einzelnen radicaktiven
Art aus einem solchen Gemisch eine auBerordentliciC?Et%gg %
sein. Bislang angewandte Methoden zur Gewinnung von 99H0

aus bestrahltem Uran lieferh ein Endprodukt, welches oft
nicht ausreichend rein filir die medizinische Verwendung ist,
da es betrdchtliche Mengen von radioaktivem Jod und Ruthenium

.enthalt.

Neuerliche Versuche zur Herstellung radiocaktiver Materialien
mit hoher spezifischer Aktivitdt durch Bestrahlung von Uran
bestehen darin, ein Target herzustellen, welches aus Uran als
Legierung zwischen Aluminium in einem Schichtaufbau bzw.
Sandwich. besteht. Durch Bestrahlung dieses Schichtaufbaus
werden die gewiinschten radiocaktiven Stoffe enthaltende Spalt-
produkte erzeugt; Durch nachfolgende chemische Auflésung und
chemische Abtrennungen werden die gewiinschten radioaktiven
Produkte in relativ reiner Form erhalten.

Jedoch weist die Verwendung einer Aluminiumschichtplatte als
Matrix fiir das Uran groBe Nachteile fiir die Herstellungstech-
nik auf. Die Notwendigkeit, die Aluminiummatrix zur Gewinnung
des Urans aufzuldsen, erfordert eine betrichtliche Zeltspanne,
beispielsweise mehrere Stunden des Herstellungsprozesses. Wih-
rend dieser Zeit zerfallen die radioaktiven Materialien, daher

208827/0738
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geht Endprodukt verloren. Darﬁberhinau$ erschwert dle Ane
wesenheit von aufgeldstem Aluminium in der Losung zusitae-
lich die Abtrennungsstufen und macht es schwieriq, reine
Produkte zu erhalten. Das relativ grofie Volumen «er 1.z

die Aufldsung der grofen Aluminiummasse erforder!ichen Lie
sung ergibt entsprechend grofe Volumina von Losurg an radis-
aktivem Abfall, welche nur schwierig und in kostsple)fger
Weise beseitigt werden kann. Ferner erfordert divse Methode
eine genaue Kontrolle verschiedener Parameter wis der Tempera-
tur und der Konzentration, daher ist sie langsam und weitgo-
hend unbefriedigend. Dariiberhinaus ist die Reinheit doﬁ nach
dieser Methode erhaltenen Radioisotops Molybdidn-uy fm Hin-
blick auf die Anforderungen der medizinischen DiarnoacrcchhiY ,
nicht immer ausreichend.

Aufgabe der Erfindung ist es, ein neues Primdrtarget fir die

Herstellung von Spaltprodukten in einem Kernreaktor zu achafe
fen. Diese Aufgabe wird durch ein Primirtarget gelést, welches
sich durch (a) einen an seiner Ober~ und Unterseite verschlog-
senen, kapselfdérmigen, }ylindqaischen Metallbehidlter, (b) elde
_ den Durchtritt zum Inneren des Behdlters ermdglichende Durch-
gangstffnung und (c) eine diinne, kontinuierliche, gleichférmi-
ge Schicht eines Spaltmaterials, welches integral an den inne-
ren, zylindorischen Wdanden des Behdlters gebunden ist, aus-

zeichnet-

Dieses Primirtarget ist zur Herstellung von Spaltprodukten
Beispielsweise aus Uran oder Plutonium in einem Kernrcaktor
und insbesondere zur Herstellung von Molybdin-92 in hohen
Ausbeuten und mit hoher spezifischer Aktivitdt geelgnet. Dar-
iiberhinaus ist das erfindungsgemife Primdrtarget einfach zu
handhaben und Radioisotope kénnen aus ihm leicht gewcnnen

werden.

N
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Aufgabe der Erfindung ist ferner ein Verfahren zur Herstellung
eines solchen Primdrtargets, welches Uran als Spaltmaterial
enthdlt. '

Diese Aufgabe wird dadurch gelést, das man (a) ein uranhalti-
ges Material auf die inneren, zylinderischen Winde des Behdl-
ters durch Elektrolyse eines aus einer Anode, dem Behdlter
als Kathode und einem wdssrigen, mindestens ein an Uran-235 an-
gereichertem Uranylsalz enthaltendem Elektrolytbad mit einem
pH-Wert von etwa 4 bis etwa8 bestehenden Systemq ,
abscheidet, wobei man die Elektrolyse bei einer Temperatur
von etwa 50 °C bis etwa 100 9C und mit einem Strom, welcher

- aufeinanderfolgend von etwa 0,3 auf etwa 0,6 auf etwa 0;9 Ampere
- periodisch wiederholt wird, durchfilhrt und das man (b) Ober-
und Unterseite des Behdlters verschlient.

Das erfindungsgemife Primirtarget zeigt den Vorteil der Ar-
-beitsweise mit Aluminiumschichtkérper, ndmlich den guten Wirme-~
ilbergang, vermeidet jedoch deren Nachteile. Das Spaltmaterial
wird als dinne Schicht an der inneren 0berf18che des zylinderi—
schen Behilters anhaftend angebracht. Die geringe Dicke der
Schicht, die in |[der -GrSfenordnung von 25 pm liegen kann, und
ihr inniger Kontakt mit dem Behilter haben einen guten Wirme-
iibergang von der Abscheidung zu dem Kilhlungsmittel, welches

mit der 3uBeren Oberfliche des Behilters in Kontakt steht,

zZur Folge.

Durch die Verwendung des zylind&risghen Behdlters liegt-aie
Oberfliéche des bhestrahlten Materials filir eine rasche und
‘wirksame Aufldsung in der Nachbestrahlungsphase des Verfahrens
frei. Die Ldsung filir das Aufldsen kann durch die Durchgangs-
6ffnung in einem zur Aufldsung des bestrahlten Materials be-~
ndtigten Volumen eingefithrt werden. Durch geeighete Auswahl
des Losungsmittels kann die Abscheidung bei nur geringem An-

-6 -
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griff auf den Behdlter selbst aufgeldst werden. Die grofere,
exponierte Oberfliche ergibt eine rasche Aufldsung, die nur
einige wenige Minuten betragen kann, daher wird Arbeitszeit
gespart und der Verlust von Produkt durch radioaktiven Zer-
fall vermieden. Die erhaltene Lo6sung enthdlt eine unerhebliche
Menge des aufgelﬁéten Behdlters, wodurch die nachfolgende che-
mische Verarbeitung betrdchtlich erleichtert wird und kompli-
zierte,anzuwendende Trennmethoden méglich gemacht werden, die

hech reine Produkte ergeben.

Im folgenden wird das Primdrtarget mit Bezug auf die Zeichnung
beschrieben. In der Figur ist eine perspektivische Ansicht des
Primdartargets 10, welches ein an Unter- und Oberseite geschlos-
sener Behdlter ist, dargestellt. Die Oberseite ist mit einer
Durchgangs6ffnung 12 ausgeriistet, die den Zutritt zu dem Inne-
ren des Behdlters ermoglicht. Die in der Zeichnung weggeschnitte-
nen Abschnitte erméglichen die Ansicht der Schicht vom Spalt-
material 14, welche auf der Innenwand des Targets abgeschie-
den und hiermit integral verbunden ist.‘Die Schicht reicht von
den Punkten 16 bis 18 auf einer vorbestimmte Linge lings der
Innenwand des Behdlters.

In der Praxis kann das Targetmaterial aus praktische jedem
Metall oder Jeder Legierung bestehen, an welche das Spalt-
material gebunden und nachfolgend durch Sdurebehandlung mit
wenig cder keinem Angriff auf den Targetbehdlter selbst che-
misch entfernt werden kann. Beispielsweise kann das Primdr-
target aus korro&nﬁﬁﬁpg¥dhl, Nickel, Nickellegierungen, Zirko-
niué??{it Zink beschlichtetem Aluminium bestehen.Korrosionsfester
Stahl wurde mit Erfolg als Targetmaterial verwendet und wird
bevorzugt. Die Wdnde des Targetbehdlters miissen glatt und

frei von irgendwelchen Rissen oder Fehlern sein. Dies stellt
einen innigen Kontakt des Spaltmaterials mit den Innenwdnden

des Behdlters und einen optimalen Wirmeiibergang zu dem Kihlungs=-

- T -
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mittel wdhrend der Exposition des Primdrtargets gegenliber

Strahlung sicher.

Sowohl die Ober- als auch die Uqﬁ;&iggte des Primdrtargets
sind mit Verschliissen aus kcrrosions- Stahl abgedichtet, die

in ihrer Lage verschweiBt sind. Der obere VerschlufB ist mit
éiner Durchgangsdffnung ausqgeriistet, die zur Schaffung eines
vollstandig abgeschlossenen Systems sowohl wdhrend der Exposi-
tion in der Neutronenquelle als auch in den verschiedenen
Stufen wdhrend der Abtrennung und Gewinnung der gewlinschten
Isotope verschlossen werden kann. Die Verschliisse der Ober-
und Unterseite einschlieBlich des Durchganges und der SchweiB-
“dichtungen miissen mindestens dieselbe Beschaffenheit wie die
Widnde des Behdlters aufweisen, um einen sicheren Betrieb wdh-
rend der Bestrahlung und des nachfolgenden Verarbeitens sicher-

zustellen.

Bei einer bevorzugten Ausfithrungsform wird das Primdrtarget

aus angelassenem (hitzebehandeltem), nahtlosem Rohr aus korrosions-
festem Stahl von etwa 46 cm Linge und einem AuBendurchmesser
von 2,5 bis 5 cm und einer Wandstdrke von etwa 0,76 mm bis

etwa 2,5 mm hergestellt. Die Oberseite ist mit einer Durch-
gangsoffiung ausgeriistet, die den Zugang zu dem Inneren des
Behdlters ermdglicht. Die Durchgangsaffn%ggtgﬁsteht voll- -
stdndig aus Metall, vorzugswelsekorrosions- Stahl, und sie

muf3 den wdahrend der Exposition des Primdrtargets mit Neutro-
nen erzeugten Driicken und Temperaturen widerstehen kdnnen.

Es wurde gefunden, daB Temperaturen bis zu etwa 300 “c wihrend
der Bestrahlung erzeugt werden. Das'Primértargét sollte Tempe-
raturen von mindestens etwa 500 °C fiir mindestens 1 Stunde aus-

halten konnen.
Wie spdter noch nihér erldutert werden wird, enthdlt das Primir-

target eine vorbestimmte Menge an spaltbarem Material, das auf

seiner Infenwand abgeschieden ist. In der Praxis wurde bei einem

- 8 «
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46 cm-Primdrtarget von 2,5 cm Durchmesser gefunden, daB ein
Maximalwert von etwa 10000 Ci an Radioaktivitdt aus einer
zylindrischen Uranbeschichtung mit einer Lidnge von 38 cm
und einer Dicke von etwa 20 mg Uran pro cm2 erzeuqt werden
kbnnen. Solche Abscheidungen wiegen etwa 7 bis/2€5a5§gn§,
Uranstdrken bis zu etwa 50 mg/cm2 wurden fiir Primir-
targets derselben GrdBe ebenfalls angewandt, und es wurde
berechnet, daf sie anndhernd 25000 Ci Radioaktivitdt bezogen.
auf eine 38 cm-Beschichtung der Linge der Innenwand eines
Rohres. aus korrosiggggqgtahl mit einem AuBSlendurchmesser von
2,5 cm ergeben. Solche Abscheidungen wiegen etwa 18 bis

etwa 25.qg.

Weitere Aufgabe der Erfindung ist die Verwendﬁng des Primdr-
targets zur Herstellung und Gewinnung von Spaltprodukten.

Diese Verwendung zeichnet sich dadurch aus, daB das Primdr-
target sowohl als Behdlter fiir die Bestrahlung als auch

‘die Aufldsung dient. Hierdurch ist es mdglich, die Bestrahlung
und Aufldsung des Spaltmaterials in demselben Behdlter durchzu-
filhren, ohne dieses Material zu einem getrennten, chemischen
Reaktionsgefdf fiir die AuflGsung zu ilberfithren. Diese Verwen-
dung ist insbesbndere bei Anwe ndung von Uran als Spaltmaterial
bevorzugt.

Bei dem erfindungégem&ﬁen Verfahren wird die Abscheidung des
uranhaltigen Materials auf die Innenwdnde des Primdrtargets
durchgefiihrt. In der Praxis kann das Uranhaltige Material als
Uranmetall, Uranoxid oder in einer beliebigen anderen Form ab-
geschieden werden, solange nur eine haftende ﬁindung mit den
Innenwdnden des Targets ausgebildet wird. Es wurde gefunden,
daBf Uran elektrolytisch aus einem wdBrigen Elektrolytbad, wel-
ches an dem spaltbaren Isctop angereicherte Uransalze und che-
mische Zusatzstoffe enthdilt, abgeschieden werden kann. Die
5tirke der Abscheidung kann bis zu 50 mg/cm2 betragen.

Bel der Béhandlung bei 500 °C wihrend 1 Stunde oder

-9 -
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mehr in einer Stickstoffatmosphdre wurde gefunden, daf die
Abscheidung ihre'Haftung und ihre Unversehrtheit beibehielt,

selbst wenn sie harten Vibrationen ausgesetzt wurde.

Wie zuvor beschrieben ist das bevorzugte Behdltermaterial
nahtloses Rohr auskorrosigggsegtahl in Ldngen bis zu 46 cm
und Durchmessern von 2,5 bis 5 cm. Das Rohr sollte glatt,
frei von irgendwelchen Rissen bzw. Fehlern sein und eine
Stirke von etwa 0,76 mm bis etwa 2,5 mm besitzen. Vor der
elektrolytischen Abscheidung muB das Rohr griindlich mit
Sdure gereinigt werden, um eine gute Bindung des Uransan

dem rostfreien Stahl sicherzustellen. Dies kann in geeigneter
Welse durch VerschlieBen von einem Ende des Rohres mit ei-
nem Gummistopfen, Fiillen des Rohres mit 25 %iger Schwefel-
sdure bel etwa 95 °C und Stehenlassen fiir mindestens 20 Mimnu-
ten durchgefiihrt werden. Gegebenenfalls kann eine zweite Sdu-

rebehandlung angewandt werden.

Es wurde gefunden, daB die bevorzugte Methode zur Sicherstellung
einer optimalen Bindung des Urans an dem Rohr darin besteht,
zundchst eine diinne Schicht auf den Innenwdnden des Rohres abzu-
scheiden. Dies ermdglicht die Beobachtung,um sicherzustellen,
dan elektroplattiertes Uran an dem Rohr anhaftet und dient fer-
ner dazu, das Elgengewicht von Uran-235 zu erhalten. In der
Praxis kann die bei dieser Vorplattierungsstufe abgeschiedene
Schicht entweder Uran-235 oder Uran-238 sein. Jedoch besteht

die anschlieBend abgeschiedene, iibrige Schicht aus Uran-235.

bas sowohl bei der Vorplattierungs: als auch ﬁei der Plattie-
rungsstufe angewandte Elektrolytbad ist eine wdBrige Lﬁsung;
die mindestens eine Uranylverbindung enthdlt, bei welcher

Uran an Uran-235 angereichert wurde. Eine grofle Vielzahl von
Uranylverbindungen konnen angewandt werden, sofern sie in

Wasser 16slich sind. Beispiele flir Uranylverbindungen sind

u. a. Oranylchlorid, Uranylformiat, Uranylnitrat, Uranyloxalat, ,
Uranylsulfat.- Der pli-Wert des Bades wird aufen pH von etwa 4

- 10 -
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bis etwa 9, besonders bevorzugt auf ein pH von 7,2, einge-
stellt.

Die Konzentration der Uranylverbindung in der L®sung ist nicht
notwendigerweise von Einfluf, und sie kann in Abhdngigkeit von
der bei dem Elektroplattieren angewandten Zeit variieren. In
der Praxis wurden jedoch optimale Eggebnisse mit einem Elektro-
lytbad erhalten, welches 0,042 mOlar/UOZ(NO3)2 - 6 H20 und
0,125 tolar an (NH,),C,0, ° H20, eingestellt auf einen pH-Wert

4727274
von 7,2 war.

Nachdem das Rohr mit Sdure behandelt wurde, wird es mit
destilliertem Wasser gespiilt und in senkrechter Stellung in
einem Wasserbad angeordnet. Dann wird eine Kohleanode in das
Rohr eingesetzt, zentriert und in ihrer Stellung fbiert. Uber
dem HuBeren Durchmesser des Targets wird eine elektrische Ver-
bindung fir die Kathode angebracht, und Anode und KathoJ%/ 348
einer Stromquelle verbunden. Der Elektrolyt wird in einer Men-
ge von etwa 15Q bis etwa 180 ml/h in das Rohr von der Untersei-
te eingefiihrt und strémt durch das Rohr und aus dem oberen Teil.
Die Elektroplattierung wird bei einer konstanten Spannung von
1,5 Volt und bei einem Strom im Bereich von etwa 0,3 bis etwa
1,0 Ampere durchgefiihrt. Obwohl die Elektroplattierung bei
Temperaturen im Bereich von etwa 50 © bis etwa 100 °c durchge-~
fiihrt werden kann, wird es vorgezogen, im héheren Tempera-
turbereich zu arbeiten. Wenn der das Rohr umgebende
Wassermantel auf 93 °C + 1 °c gehalten wird, wird in der Praxis
eine ausgezelchnete Vorplattlerung dn einer Stunde bei elnem
Strom von 0,9 Ampere erhalten. Nach dem Abschlufl der Vorplattie-
rung wird das Target aus dem Wasserbad entfernt, gespiilt, ge-
trocknet und gewogen. Das vorplattierte Target kann unbegrenzt
aufbewahrt werden. Die Endplattierung des Urans wird in shnli-
cher Weise unter Verwendung derselben, in der Vorplattierungs-
stufe eingesetzten Apparatur durchgefiihrt. Bei dem Einsetzen

und dem Entfernen der Kohleanode mufl Sorge getragen werden,
< 11 -
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die plattierte Oberfldche nicht zu beschddigen. Wenn die
Badtemperatur 93 °c + 1 °C erreicht, wird das Elektroplattie-
ren bei einem Strom von 0,3 Ampere begonnen. Um die Bldschen-
bildung auf ein Minimum herabzusetzen und eine gute Bindung
zu erzielen, wird der Strom in Intervallen von 15 min perio-
disch wiederholt, wobei mit 0,3 Ampere fiir 15 min begonnen
wird, der Strom dann auf 0,6 Ampere filir die ndchsten 15 min
erhoht wird und dann auf 0,9 Ampere fir 15 min. Der Zyklus
wird dann beginnend mit 0,3 Ampere wiederholt. Das Elektro-
plattieren wird fir eine Dauer von anndhernd 9 Stunden fort-
gefiihrt. Danach wird das Target aus dem Bad entfernt, gewaschen
und mit heiBer Prefluft getrocknet.

Jedes Ende des Rohres wird in konzentrierte Salpetersdure
bei 35 °C bis zu einer Tiefe von etwa 3,8 cm fir einige weni-
ge Minuten eingetaucht. Dies entfernt die Uranabscheidung an
den Enden des Rohres, wobei anndhernd 38 cm an plattierter
Fl&che ﬁbrig bleiben. Nach dem Waschen und Trocknen wird das
Tapget in einem Ofen 1 Stunde auf 500°C unter einem Schutzgas,
beispielsweise Stickstoff, erhitzt. Das Target wird
dann an beiden Enden durch Anschweifien eines oberen und unteren

VerschluBles an das Rohr verschlossen. -

Nachdem das die Uranabscheidung enthaltende Primdrtarget ver-

schlossen und sorygfdltig auf Leckstellen untersucht worden ist,
ist es fiir das Einsetzen in den Kernreaktor fertige Das Primar-
target wird dann in an sich bekannter Weise unter Anwendung der
ﬁbiichen Vorsichtsmafnahmen und’Kon}rollen bestrahit. Nach etwa
100 - 200 stiindiger Bestrahlung wird das Target aus dem Reakter
entnommen und zu der Verarbeitungsstdtte fir die Abtrennung und

Verarbeitung der Spaltprodukte iiberfiihrt.

Obwohl das Verfahren der Elektroplattierung gemdl der Er{in-
dung insbesondere auf die Herstellung von Primdrtargets mit

zylinderischen Konfigurationen anwendbar 1ist, kann es eben-

q 7
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falls auf die Elektroplattierung von Uran auf Metalle vcn

andemn Formen ange¥andt werden. Beispielsweise kOnnen Flach-
est

bleche aus korrosions-§¥ah1 oder anderen Metallen mit Uran

nach dem Verfahren plattiert werden.

Es konnen gegebenenfalls auch andere Methoden angewandt wer-
den, um Spaltmaterial, d. h. Uran oder Plutonium, auf die Innen-
wdnde des Behdlters abzuscheiden. Beispielsweisc kann das Me-
tall auf Metalloberfldchen nach bekannten Arbeitsweisen zer-

stdubt, ionenplattiert oder verdampft werden.

Die folgenden Beispiele erldutern die Erfindung:

Beispiel 1

Im folgenden wird die Herstellung des Primdrtargets beschrie-
ben. Ein 46 cm langes Rohr mit einem AuBendurﬁggfiﬁsr von 2,5 cm
aus hitzebehandeltem, nahtlosem Rohr aus korrosions- Stahl

(No. 304/Norm MIL-T-8504A) wurde in Schwefelsdureldsung ge-
reinigt und gewaschen. Zu 93 % an 235U angereichertes Uran

wurde auf einer kdnge von 38 cm innerhalb der Kapsel in Form
eines gleichfdrmigen, dinnen Films aus Uranoxid elektroplattiert.
Das Elekt roplattieren wurde durchgefiihrt, indem zundchst

ein diinner Film aus Uran auf die innere Oberfliche des

Rohres aus einem wissrigen Bad, welches 0,042 molar an Uranyl-
nitrat und 0,125 wWolar an Ammoniumdxalat war und wobei der

' pH—Wert auf 7,2 mittels NH4OH eingestellt worden war, vor-
plattieé%.eble Elektroabscheidung ‘wurde 60 min bei einem Strom
von 0,9 Ampere,und 1,5 Volt und bei’einer Temperatur von.93 1

1 % durchgefiihrt. Danach wurde der Zylinder aus der Plattie-
rungsanordnung entfernt, mit Wasser gewaschen; getrocknet und
gewogen. Die endgililtige Uranabscheidung wurde aus einem gleich-
artigen Elektrolytbad durchgefiihrt, wie es in der Vorplattie-
rungsstufe eingesetzt wurde. Die angewandte Temperatur betrug

93 + 1 °c und die feststehend Spannung 1,5 Volt. Der Strom wur-

- 13 -
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de mittels eines Zeitmechanismus beginnend mit 0,3 Ampere,

0,6 Ampere, dann 0,9 Ampere, dann 0,3 Ampere usw. fir jeweils

15 min periodisch wiederholt. Der Elektrolyt wurde durch den
Zylinder mit einer Stromungsgeschwindigkeit von 200 ml/h zirku-
liert. Die Elektroabscheidungsmenge betrug anndhernd 1,2 g Uran-
oxid/h. Nach 8 Stunden wurde der Zylinder aus der Plattierungs-
anordnung entfernt, gewaschen und getrocknet. Die Enden des
Zylinders wurden in Salpetersdure zur Entferﬁung von etwa 3,8 cm
der Uranabschelidung eingetaucht, um eine anndhernde Ldnge von

38 cm Uranabscheidung in dem Rohr zu erhalten. Die erhaltene
Filmstdrke betrug 20 mg 235U/cm2 der Rohroberfldche bei einer
Gesamtabscheldung von 7 g 235U. Die Gesamturanmasse wurde gravi-
metrisch bestimmt. Das plattierte Rohr wurde dann bei 500 °c

in Stickstoff behandelt. Die Haftung des Filmes wurde in einem
Schiitteltest gepriift. Der Film blieb trotz der periodischen
Temperaturfiihrung zwischen @ Raumtemperatur und 500 °c haftend,
wobei die letztgenannte Temperatur welt oberhaldb der erwarteten
Bestrahlungstemperatur von 330 OC.liegt. Mit Uran plattierte
Rohre wurden periodisch in ihrer Temperatur gefiihrt dnd?gghﬁttelt,
wobei weniger als 1 % des Films als lose Pulverteilchen auftraten.

Die zwei Endkappén'dés Rohres wurden in ihrer Lage unter
Ar-He Lichtboge:n geschweifft. Die im Gesenk geschmiedeten Fittingé,
welche den Kapselverschluff und die Eintrittsdurchgangsoffnung .
bilden, bestehen aus korrosionggé?;hl No. 316 S/S5. Der maximal
zuldssige Innenarbeitsdruck betrdgt 63 at (ASME Norm fiir Nuklear-
behilter Klasse B bei 340 °C). '

»
.

3

Der plattierte Behdlter wurde damn ;it etwa 1 at Helium ge-
fiillt, verschlossen und dann mit einem Lecknachweisgerit vom
Massénspektrometer-Typ auf Undichtigkeit untersucht. Das maximal
zuldssige Leck betrdgt 10_8Ncm?/sec‘ Die Unversehrtheit des
Dichtungsstopfens aus kortosiggg?%tahl (und der SchweiBungen)
wurde bei 300 °C bis zu 250 Stunden und bei Kurzzeituntersu-
chungen bé& 500 °C und ebenfalls in dem 214stiindigen Target-

- 14 -
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experiment unter Instrumenteneinsatz, wihrend dessen das
Strahlung nachweisende System keinen ‘PrimdrKapselverlust

anzeigte, nachgewiesen.

Beispiel I1

Im folgenden wird die Bestrahlung und Gewinnung'von Molybdan-99
beschrieben. )

Die angewandte Reaktorbestrahlungsanordnung bestand aus einer
Uran-235 enthaltenden, abgeschlossenen Primérkapsél, welche in
einem dichtsitzenden Sekunddrbehdlter eingeschlossen war. In
der Primdrkapsel erzeugte Wirme wurde durch den engen Gasspalt
zwischen ihr und dem Sekunddrbehdlter geleitet. An der Ober-
und Unterseite des Sekunddrbehdlters eintretende Gasleitungen
ermbglichten es, eine Heliumatmosphdre und einen langsamen,

zu der auf der Reaktorbriicke angeordneten Uberwachungseinrich-
tung 2zu fiihrenden Gasdurchtritt herzustellen. Der Druck, die
Stromungsrate und die Radioaktivitdt des Gases wurden liberwacht.
Das Austrittsgas wurde vor dem Abblasen in die Ausblasleitung
des Reaktorgebdudes liber ein magnetgesteuertes AbschlieBventil
filtriert. Der Sekunddrbehdlter wurde in einem Tragrohr inner-
halb des Reaktorkern zentriert und durch das in dem so gebilde-
ten Kreisring flieBende Primdrwasser gekiihlt. Die Anordnung war
so ausgelegt, daB sie etwa 400 Ci 99Mo bei der Entnahme aus dem

Reaktor enthielt.

Die wie im Beispiel I hergestellte Kapsel des Primdrtargets wur-
de dann in g%neﬁmfekundarkaprel untergebracht welche aus Rohr
aus korrosions- Stahl Nr. 304 fir sanitire Zwecke hergestellt”
worden war. Zur Erleichterung der Anocrdnunqg und um sicherzu-
stellen, daf die Anordnung nicht in dem Wasser schwimmt, wurde
ein Bleigewicht angebracht.eitia Gasleitungen (6,4 mm und 3,2 mm
AuBendurchmesser aus korrosions- Stahl No. 304 S/S) wurden vor-

gesehen, eine in der oberen Kappe und eine in der Ndhe des un-

- 15 -
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teren Endes der Kapsel. Diese Leitungen lieferten das Helium-
gas, welches als Warmelibertragungsmedium zwischen dem Primir-
behdlter und dem Sekunddrbehdlter diente und erforderlich war,
um die Temperatur des Primdrtargets auf den Auslegungswert
von 330 °c zu begrenzen.

festem
Die obere Endkappe bestand aus korrosions- Stahl "CAJON", Typ
VCO, an den Kapselbodggﬁ%ﬂgegrfahren geschweiflt. Diese Ver-
bindung entstand mittels eines O-Ringes aus silberplattiertem,
kOtros{SﬁEngtahl fiir die Abdichtung. ber O-Ring wurde nach
der Benutzung entfernt. Alle Schweiffungen und Durchbrechungen
in dem Korper der Sekunddrkapsel wurden mittels Helium Leck-

gepriift.

Die die Kapsel des Primirtargets enthaltende Sekunddrkapsel
wurde in einem Kernhalterungsrohr angecrdnet. Dieses Rohr aus
Aluminium (No. 6061) lieferte den Spalt von 6,4 mm, der fiir
die gewlinschte Kilhlwassergeschwindigkeit von 1 m/sec hinter

der Sekundidrkapsel erforderlich war. Es wurde primires Reaktor-
kiihlwasser mit normaler Séhwerkraftstrﬁmung verwendet. Messun-
gen in einem Probestand zeigten, daB mindestens 1,2 m/sec er-

reicht wurden.

Daé den Sekunddrbehdlter und das Primdrtarget enthaltende
Halterungsrohr wurde dann in einen Kernreaktor abgesetzt und
bei einem Neutronen fluB von 3 x 1013 n/cmzsec wdhrend 100 Stun-
den bestrahlt. Danach wurde das Primidrtarget in eine Einrich-
tung mit heiBen Zellen gebracht, der Fitting vom Gesenk-Typ
wurde gedffnet, und das Primirtarget mit einer selbstabdichten-
den Eintrittsdurchgangséffnung verbunden. Das Uranoxid wurde
aufgeldst, indem durch die Durchgangstéffnung ein Gemisch von
.715 ccm konzentrierter sto4 und 60 ccm 10 prozentigem H202 ein-
gefiihrt wurden. Eventuelle abgegebene Gase in dem Primdrtarget

- 16 -
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wurden in einer mit flissigem Stickstoff gekiihlten Falle auf-
gefangen. Die L8sung der gemischten Spaltprodukte wurde durch
eine Sdule (1cm x Scm) zur Adsorption von'ggMo geleitet, wel-

che 2 ccm mit Silber beschichtete Holzkohle mit einer Korn-
groBe entsprechend einer Maschenweite von 0,84 bis 0,30 mm

und 2 ccm Holzkohle enthielt. Die Sdule wurde mit 60 ccm ver-
diinnter Schwefelsdure und 60 ccm Wésser nacheinander gewaschen.
Das in der Sdule zuriickoehaltene 99Mo wurde mit 40 ccm 0,2M NaOH
eluiert. Das Elutionsmittel wurde durch eine weitere Reinigungs-
sdule durchgeschickt, welche 2 ccm silberbeschichtete Holzkohle
im oberen Teil der Sdule und 2 ccm Zirkonphosphat im unteren Teil
enthielt. Zu der so erhaltenen 99M0-Produkt165ung wurden 5 ccm
HC1 hinzugegeben, um die 99Mo--Lb'sung in eine isotonische Salz-
16sung zu iberfiihren. Die Ldsung enthielt etwa 100 Ci 99Mo.

Ein Anteil von 0,1 ccm der isotonischen Salzlosung von 99Mo
wurde auf eine Woelm-Aluminiumoxidsdule (0,6 x 3 cm) gegeben,

und die Sdule mit isotonischer Salzl®dsung gewaschen. Die Ad-
sorption von 99Mo war » 99,999 %. Nach dem Aufbau des 99Tcm
in der Sdule wurde dieses mit 10 ccm isotonischer Salzldsung
eluiert, wobei > 90 Prozent gewonnen wurden. Der 99Mo—Gehalt
in dem 99Tcm~Elutionsmittel lag in der GréBenordnung von 10~
Es wurden keine anderen radioaktiven Verunreinigungen weder
mittels GeLi~ noch Nal (T1)-Kristall in Verbindung mit einem
Gamma-Strahlungsanalysator festgestellt. Der Aluminiumoxid-
durchbruch in dem 99Tcm-Eiutionsmitte1 war sehr ktein, ndmlich

¢ 1 ppm. Der -Gesamtgehalt an Schwermetall war {1 ppm.

4 g,

Patentanspriiche:

- 17 -
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Patentanspriiche

Primirtarget fiir die Herstellung von Spaltprodukten in
einem Kernreaktor, ge kennazeichnet durch
(a) einen an seiner Ober- und Unterseite verschlossenen,
kapselférmigen, zylind r-ischen Metallbehdlter, (b) ei-
ne den Zutritt zum Inneren des Behdlters ermdglichénde
Durchgangsdffnung und (c) eine diinne, kontinuierliche,
gleichfdrmige Schicht eines Spaltmaterials, welches
integral an den inneren, zylindrischen Wdnden des Be-

hidlters gebunden ist.

Primdrtarget nach Anspruch 1, gekennzeichne t

durch einen Behdlter aus korrosionsfestem Stahl.

?rimﬁrtarget nach Anspruch 1, gekennzeichnet

- durch Plutonium als Spaltmaterial.

Primirtarget nach Anspruch 1, gekennzelichnet
durch Uran als Spaltmaterial.

Primdrtarget nach Anspruch 1, gekennzeichnet
durch Uranoxidrals Spaltmaterial.

Primidrtarget nach Anspruch 1, gekennzeichnet
durch Uranmetall als Spaltnaterial., . ,

Primdrtarqget nach Anspruch 4, gekennzelilchnet
durch Uran in einer Stirke von bis zu 50 mg/cmz.

Primidrtarget nach Anspruch 5, gekennzeichnet
durch ein Gesamtgewicht :an Uranoxid bis zu 25 g.

- 18 -
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Verfahren zur Herstellung des Primdrtargets nach Anspruch 4,
dadurch gekennzeichnet, daf man (a) ein uran-
haltiges Material auf die inneren, zylindrischen Wdnde des Behdl-
ters durch Elektrolyse eines aus einer Anode, dem Behdlter
als Kathode und einem wifirigen, mindestens ein an Uran-235 an-
gereichtertem Uranylsalz enthaltendem Elektroiytbad mit einem
pH-Wert von etwa 4 bis etwa B bestehenden Systems abscheidet,
wobei man die Elektrolyse bei einer Temperatur von etwa 5q°C
bis etwa 100°C bei einer Spannuna von etwa 1,5 Volt und mit
einen Stron, welcher aufeinanderfoloend von etwa 0,3 auf etwa
0,6 auf etwa 0,9 Arpere periodisch wiederholt wiréd, durchfiihrt,
und daf man (b} Ober- und Unterseite des Behiilters verschliefit.
Verfahren nach Anspruch 9, dadurch caekennzedich-
net , deB man Uranylnitrat als Uranylsalz verwendet.

Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gaekennzeili ch -
net, dad man Uranylsulfat als Uranylsalz verwendet.

Verwenduna des Primirtargets nach Anspruch 1 fiir die Bestrah-
lung und Auflbsupq des Spaltmaterials.

—19-
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