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Zusammenfassung

Es wurde ein Verfahren zur Gewinnung von Americium aus den bei
der Herstellung plutoniu~1altigerKernbrennstoffe entstehenden

Abfällen ausgearbeitet. Ausgangsmaterial ist die americiu~1altige

Raffinatlösung aus der zur Plutoniumrückgewinnung verwendeten

Anionenaustauscherkolonne~Aus der durch Eindampfen aufkonzen
trierten Lösung werden restliches Plutonium und Uran mit Tri
caprylmethylammoniumnitrat (TCMAN) in einem aromatischen Ver
dünnungsmittel extrahiert. Die von Uran und Plutonium befreite

wäßrige Lösung wird auf ca. 7 M Ammoniu~1itrat und auf pH = ca
1,5 eingestellt und Americium durch TCMAN extrahiert. Die orga
nische Phase wird mit 7 M Ammoniu~nitrat gewaschen. Americium
'0lJ1rd durch 3 lei Salpetersäurerückextrahiert , als Oxalat gefällt
und zum Oxid kalziniert. Das Verfahren wurde im Labormaßstab
getestet und lieferte ein Produl<:t von > 99 %Reinheit. Die
Americiumverluste waren < 2 %.
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~mericium-241 ist das am leichtesten zugängliche Americium
Isotop. Es entsteht durch ß-Zerfall des Plutonium-241~ das
sich seinerseits durch Neutroneneinfang im Reaktor bildet:

- ~
.ß ! 23,5 min

\v
239pu (n~y) 240 pu (n,y) 241pu

_ I
ß I 13,2 a

'oj/

241Am

A~ericium-241 findet sich daher in abgebrannten Kernbrenn
stoffen. Bei der Aufarbeitung dieser Brennstoffe durch einen
Prozeß vom Pure x-Typ geht das Americium mit den Spaltprodukten

in die hochaktive Abfall-Lösung (hochaktiver Waste~ HAW). Der
HAW stellt wohl die bedeutendste Quelle für Americium dar,
aber die Isolierung des Elements aus dem HAW erfordert einen
erheblichen technischen Aufwand.

Eine andere~ wenn auch bescheidenere Quelle für Americium-241
besteht in dem bei der Herstellung plutoniumhaltiger Kern
brennstoffe anfallenden Plutonium-Schrott. Ein wichtiges Bei
spiel hierfür sind die Abfälle bei der Herstellung von U02
Pu02-Brennstoffen für Schnelle Brutreaktoren oder für thermische
"Plutonium-Recycle"-Reaktoren. Das in diesen Abfällen ent
haltene t1ertvolle Plutonium muß -vtTiedergewonnen i'lerden. Hierzu
werden die U0 2-PU0 2-Abfälle in Salpetersäure gelöst und das
Plutonium durch Anionenaustausch oder durch ein Extraktions
ver.faIiren IsoIIert.-naslmp~ul;onlumnacngelYiTaet-eA:mer-icium;;;;Z4-r

- pro Tag zerfallen rund 144 ppm des vorhandenen Pu-241 - ver
bleibt in den wäßrigen Raffinatlösungen und kann aus diesen
isoliert werden. Bisher wurden für die Americiumgewinnung aus
Plutoniumabfällen gewöhnlich Ionenaustauschverfahren benützt 1)
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I. Wahl des Verfahrens

Wir haben ein Verf~1ren zur Isolierung von Americium-241 aus

dem "Vorlauf" einer Plutonium-Anionenaustauschsäule ausge
arbeitet, die zur Rückgewinnung des Plutoniums aus U0 2-Pu0 2
Schrott verwendet wurde. Als "Vorlauf" wird derjenige Teil

der wäßrigen Raffinatlösung bezeichnet, der nach Durchlaufen

der Speiselösung durch die Austauschersäule anfällt. Er ent
hält also nicht die wäßrigen Waschlösungen.

Im "Vorlauf" findet sich die Hauptmenge des Americiums sowie

ein Teil des Urans und durchgelaufenes Plutonium. Er ent-
hält ferner die Hauptmenge der im U0 2-Pu02-Schrott enthaltenen
Verunreinigungen und Korrosionsprodukte Q~d ist stark sauer.

Seltene Erden sind nicht vorhanden. Um die Lagerung zu er
leichtern, \1Urde der "Vorlauf" auf kleines Volumen eingedampft
("konzentrierter Vorlauf"). Typische VJerte für diesen "konzen

trierten Vorlauf"sind:

Am 0,5 bis 5 g/l

Pu 1 bis 10 g/l

U 10 bis 100 g/l
H+ 5 bis 10 N

Für die Wahl des Americium-Isolierungsverfahren waren folgende

Gesichtspunkte m&ßgeblich:

1) Das Verfahren sollte zunächst im Chargen-Betrieb arbeiten,
bei Bedarf aber auf kontinuierlichen Betrieb ausgedehnt
werden. Dies sprach für ein Extraktionsverfahren.

2) Das Verfahren sollte mit möglichst wenig Extraktionsstufen

auskommen.
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3) Es sollte möglichst nur ein Extraktionsmittel verwendet
'iJ'erden.

4) Korrosive Chemikalien sollten vermieden werden.

5) Das Americium-Produkt sollte inboher Reinheit anfallen.

Folgende Extraktionsmittel wurden in die engere Wahl ge
zogen:

1) Neutrale Phosphorsäureester, wie Tributylphosphat (TBP).
Diese Verbindungen sind als gute Extraktionsmittel für
Uran QDd Plutonium aus salpetersaurer Lösung bekannt.
Americium kann aus konzentrierter Salpetersäure oder
aus Lösungen, die durch Aluminiumnitrat oder dgl. ausge
salzt sind, extrahiert werden 2). Nachteilig ist, daß für

die Americiumextraktion hohe Aussalzmittel- und Extraktions
mittelkonzentrationen erforderlich sind.

2) Saure Phsophorsäureester, wie Di-(2-äthylhexyl)-phosphat
(HDEHP). Uran und Plutonium werden auch aus stark sauren
Lösungen gut extrahiert 3)~ während dreiwertige Actinide
aus schwach sauren Lösungen extrahierbar sind 4). Nachteilig
ist, daß die Rückextraktion des Plutoniums Schwierigkeiten
macht 3a) und daß die Abtrennung des Eisens von Americium

die Zugabe von Komplexbildnern erfordert.

3) Quartäre Ammoniumnitrate, vlie Tricaprylmethylammonium
nitrat (TCriffiN). Uran und Plutonium werden aus salpeter
saurer Lösung gut extrahiert 5,6), während Americium aus

schwach sauren, Nitrationen als Aussalzmittel enthaltenden
bGsung-e-n-e-x-t-r-abi-e-r--tw-iI'-dT... ~ ).G-e_genüb_ert_e_~t_iär __en_AmmQn1um-_

nitraten besteht der Vorteil, daß die quartären Verbindungen
sowohl für Plutonium und Uran als auch für Americium höhere
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Verteilungskoeffizienten aufweisen. Dadurch kommt man für die

Uranextraktion mit weniger Extraktionsstufen aus~ und die
Americiumextraktion kann mit kleineren Aussalzmittelkonzen
trationen oder mit schlechteren Aussalzmitteln (z.B. Ammonium
nitrat anstelle von Lithium- oder Aluminiumnitrat) ausgeführt
w"erden.

Bei Abwägung aller Vor- und Nachteile erschien ein quartäres
Ammoniumnitrat als Extraktionsmittel besonders aussichtsreich.

Das gewählte Extraktionsmittel ist 0,5 M TCMAN (Allquat-336
nitrat+» in Solvesso-100++) als Verdünnungsmittel. Die Ame

riciumextraktion erfolgt aus 7 bis 8 M A~moniurmitratlösung,

so daß eine Verunreinigung des Americiums durch Metallionen,
wie sie im Falle der Verwendung eines Metallnitrats (z.B.
LiN03, ,Al(N03)3) als Aussalzmittel eintreten würde~ ver
mieden wird.

11. Beschreibung des Verfahrens

AbtrennunR von Uran und Plutonium
y

Feedeinstellung Der als Feedlösung ver1ifendete "konzentrierte
Vorlauf" iilTird, v"renn nötig, mit Natriumnitrit versetzt, um
Plutonium in die vierwertige Stufe zu überführen. Die Sal
petersäurekonzentration wird auf 6 bis 7 Meingestellt s da
bei dieser Säurekonzentration die Uran(VI)-Verteilungs
koeffizienten am größten sind (Abb. 1).

+)

Aliquat-336, ein Produkt der General Mills, Kankakee, 111., USA,
ist ein Triallcylmethylammoniumchlorid, dessen AlkylgrUI22~n hau];Lt_"",
sächlJ_c_h--ll-O-ct-y--l--lffi4fl--Be-e-y-:tgrupp-e-l1s:tn-cr-~--Das Chlorid läßt sich
leicht in das Nitrat umwandeln.
++)

Solvesso-l00 ist ein hochsiedendes aromatisches Lösungsmittel
gemisch. Hersteller:Esso AG.

i
f-----t--
i

I~

!
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Uran-Plutonium-Extraktion Die eingestellte Feedlösung wird

mehrmals mit 0,5 :1 (30 Vol.-%) TCr-1AN/Solvesso-100 extrahiert.

Die ~~zahl der Extraktionen lli~d das Volumenverhältnis von or

ganischer zu wdßriger Phase richten sich nach der Urankonzen
tration und den geforderten Spezifikationen für das Americium.

Als Beispiel sei angenommen, daß die Feedlösung 20 g/l U und

2 g/l ~m enthält und daß das Americium-Produkt höchstens

100 ppm Uran enthalten darf. Der Verteilungskoeffizient des

Urans beträgt bei 6 bis 7 1'1 HN0
3

rund 10 (Abb. 1) und ist

bis zu einer Konzentration von et",lTa 0,1 p1 Uran (VI) prakt isch

unabhängig von der Beladung 6). Durch fünf Extraktionen mit

je1tleils dem gleichen Volumen frischer organischer Phase "J'ird

die Urankonzentration in der wäßrigen Phase nach GI. (1) auf
-4 61,2 • 10 g/l Uran gesenkt, d.n. auf rund 0 ppm Uran, bezogen

auf Americium.

(1) ru1 =_ Jn

ru1
=L Jn

rul =L.,o

0Ea =

V =0

Va =

V \n
(" + EO 0 I
;.1. ~, • v-i
\ a a l

wlßrige Urankonzentration nach der

n-ten Extral{tion

Uran-Anfangskonzentration

Verteilw1gskoeffizient

Volumen der organischen Phse

Volumen der wäßrigen Phase
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Ist die Urankonzentration höher oder sind die Americium

Spezifikationen schärfer, so muß entweder die Zahl der

Extraktionen erhöht oder das Volumenverhältnis Vo : Va

vergr3ßert werden, um den erforderlichen Reinigungseffekt

zu erzielen. Für die Entfernung des Plutoniums genügt in
jedem Falle eine einzige Extraktion, da der Verteilungs

koeffizient des Pu( IV) bei 7 Tl }F~03 rund 7.000 beträgt
(Abb. 2) und da im anschließenden Americium-Extraktions

zyklus eine ':1ei tere hohe Delwntamination des Americiums von

Plutonium erzielt wird.

UraIl-Plutonium-Rückextral;,:tion Aus den vereinigten organischen

Lösungen kann Uran z.B. durch mehrfachen Kontakt mit 0,1 M

Salpetersäure und Plutonium durch mehrfachen Kontakt mit
2 I1 Essigsäure/O,05 1:1 Salpetersäure rückextral1iert vierden.

Andere Rückextraktionsmethoden sind möglich 5)

2. Abtrennung des Americiums

Feedeinstellun~ Die nach der Extraktion des Urans und Plutoniums

zurückbleibende wäßrige Phase, die noch das gesamte Americium

sOlllie die restlichen Verunreinigungen enthält, \vird durch Zu

gabe von konzentrierter A~~oniaklösung so weit neutralisiert,

daß soeben noch kein bleibender Niederschlag entsteht (pH ca.

1,5). Anschließend gibt man so viel festes Ammoniumnitrat zu,

daß die r'JB:4]03-Konzentration ca. 7 bis 3 :1 beträgt. (Um die
nötige l'JH4N0

3
-l1enc;e bereci'men zu können, muß die zur Neutrali

sation verwendete Ammoniakmenge abgemessen werden.)

AIDe r i c i um- Extrakt i on __illL-d-Sc-~1:}- --9i-e--e±-n-gestBi.-tte---Fee tlTosung -

wird mit dem doppelten Volumen 0,,5 a (30 Vol.=%) TCHAN/Söl
vesso-100 extrahiert. Die wäßrige Phase wird abgelassen (Abfall).
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Die americiumhaltige organische Phase wird drei mal mit je

1/5 ihres Volumens einer Scrublösung gewaschen, um mitextrahierte

Verlmreinigungen zu entfernen. Als Scrublösung dient 7 JVI NH4N0
3

.:1

die mit Salpetersäure auf pH = ca. 2,5 eingestellt wurde.

Americium-Rückextraktion Die organische Phase wird zwei mal

mit je 1/4 ihres Volumens und einmal mit 1/8 ihres Volumens

an 3 ]'1 Salpetersäure rüclcextral1iert. Die vereinigten lväßrigen

Phasen, die das gesamte Americium enthalten, werden einmal mit

1/5 bis 1/10 ihres Volumens an Solvesso-100 gewaschen, um die

wäßrige Phase von organischen Verunreinigungen zu befreien.

3. Fällen und Kalzinieren des Americiums

Fällen des Americiums als Oxalat Die Americium-Produktlösung

wird (ggf. nach vorheriger Konzentrierung durch Eindampfen)

mit überschüssiger Oxalsäure versetzt und mit Ammoniak so weit

neutralisiert, bis das Americiumoxalat ausfällt. Der Nieder

schlag wird abfiltriert und mit 0,1 M Oxalsäure gewaschen.

Kalzinieren zum Americiumoxid Der Americiumoxalatnieder

schlag wird bei erhöhter Temperatur getrocknet und schließ

lich bei 600 bis 800°C zu Americiumdioxid kalziniert.

4. Bemerl{ungen

-Dcrshrer- .b-eschr i ebene V-er-f'ahren 1'\fU-pae- i'-ii-I'-e-:1-11-enCJaa;r>-genbe-t-r-ieb

entwickelt. Es läßt sich leicht auf einen kontinuierlichen

Betrieb übertragen.
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III. Experimentelle Prüf~~g des Verfahrens

~usganßsmaterial Das Verfahren i"lurde an einem "l{onzentrierten
Vorlauf" geprüft, der uns von der Firma Alkem a-Cl'1emie und Ne
tallurgie GmbH" Leopoldsl1afen bei Karlsrul1e, zur Verfügung ge
stellt wurde. Die Lösung \i.rar schwarzbraun gefärbt und enthielt

einen dunklen Bodensatz unbekannter Zusammensetzung, der durch

Filtrieren entfernt wurde. Beim Öffnen der Flasche gab die
Lösung braune Dämpfe ab (offenbar N0 2 ). Die Zusammensetzung der

Lösung 1st in Tab. 1 angegeben.

Analytilc Americium vlUrde nach entsprechender Verdünnung durch

y-Zählung (cJaJ/TI-Bohrlochkristall, Telefunken-Strahlenmeßplatz

STR-IvIS-510/2) oder durcl1 y-Spektroskopie (NaJ /TI-Bohrlocl1kristall,
RIDL-Vierhundertkanal-Analysator) und Summierung über die

50 keV-y-Linie des 24lAm bestimmt. Uran und Plutonium in Makro

konzentrationen wurden durch Röntgenfluorreszensanalyse.gemesse~~)

I\1e tall is che Ve runre ini gungen ivurden emi s sionsspelet ro graphis ch

mit einem 3,5 m RSB-Gitterspektrographen in Ebert-Aufstellung
durch die analytische Gruppe des Instituts für Radiochemie er

mittelt. Freie Säure wurde durch Titration in nichtwäßrigem
!·1edium bestimmt 11)

Absorptionsspektren wurden mit einem registrierenden Spektrometer
Cary-14 aufgenommen.
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Zusammensetzung des für die Versuche verwendeten

"konzentrierten Vorlaufsn.

Element

Am

Konzentration

mg/mI

2,1

Analysenmethod'e

y-Spektroskopie (60 keV-y
Linie)

Pu
U

4,3
18,7 J

Röntgenfluoreszenz

Fe

Cr
Ni

Al

Ca

Si

Cu
Mo
Pb

0,3 "1

>~+ I
0,2

0,5 '::>

0,1

0,1

0,2

0,03 I
I0,02 !

7,9 I:I

Emissionsspektrographie

Titration in nichtwäßrigem

I'1edium
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Reagentien: Die 0~5 M (30 VoJ.-%) TC1'lAN-Lösung in Solvesso-100

wurde wie früher beschrieben 6) hergestellt und analysiert. Alle

anderenReagentien waren p. A. Substanzen der Fa. Merck" Darm
stadt.

Das Verfahren wurde mehrmals unter leicht wechselnden Bedinglli"1gen

getestet. Nachstehend wird der Verlauf einer typischen Versuchs
reihe beschrieben.

1. Abtrennung von Uran und Plutonium

Feede~nstellung: Auf eine FeedeinsteIlung konnte verzichtet

werden" da die Lösung stark sauer war und das gesamte Plutonium
nach Auskunft des Absorptionsspektrums als Pu(IV) vorlag.

Uran-Plutonium-Extraktion: 15 ml Feedlösung wurden 5 mal mit

je 15 ml 0,,5 M TCbffiN/Solvesso-100 je 10 mint lang extrahiert.

Um die HN03-Konzentration der wäßrigen Phase auf etwa 7 M
herabzusetzen, wurde die erste Extraktion mit nicht voräquili

brierter TCI1AN-Lösung vorgenommen. Bei allen vfeiteren Extraktionen

war die organische Phase mit 7 M IDJ03 voräquilibriert. Eine
Gleichgewichtskurve für die Extraktion von freier Salpetersäure

mit 0,5 H TCllIAN/Solvesso ist in Abb. 3 angegeben.

Uran-Plutonium-Ruckextraktion: Die vereinigten organischen
... __ fha s e rLJ...Q..a I5_.mlJ--11-u!'.de1'"l~--HM-l--mi-t--j-e-3B---ml-e,1: ·fv1-ItI1~ j-e-

10 min. gerührt, wobei fast ausschließlich Ura~ rückextrahiert

wurde. Anschließend wurde das Plutonium durch dreimalige Rück
extral{tion mit je 25 ml 2 1'1 Essigsäure / 0,05 rvr HN0

3
gestript.,
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2. Abtrennung des Americiums

Feedeinsteilung: Die tiefbraune Lösung, welche nach der Uran

Plutonium-Ext"raktion zurückblieb, 1flUrde mit 7,5 ml 11 N ~- /II1k
Lösung auf pR = 1,5 eingestellt, woraufhin ein brauner Nieder

schlag ausfiel. Durch Zugabe von 0,1 M ill~03 wurde dieser soeben
wieder gelöst. Das Volumen der Lösung betrug danach ca. 30 ml,

der pR-Wert betrug 1,4. Zu dieser Lösung wurden 15,5 g NH4N03
gegeben und unter Rühren gelöst, so daß rund 40 ml Feedlösung

(ca, 7 M an NH4N03 , pH = 1,4) entstanden. Die Abhängigkeit des
Americium-Verteilungskoeffizienten von der wäßrigen NH4N0

3
-Kon

zentration ist in Abb. 4 dargestellt. Die dort angegebenen Werte
wurden aus experimentellen Daten von Moore 7) berechnet.

Americium-Extraktion: Die eingestellte Feedlösung (ca. 40 ml)
'V'l'urde mit 80 ml 0,5 1,1 TCI1AN/Solvesso-100 (nicht voräquilibriert)

10 mine extrahiert. Nach der Extraktion war die Acidität der
wäßrigen Phase auf pR e;eS~Y1kel1 i

Die Phasentrennung nach der Extraktion erfolgt nur langsam, ~~d

in der organischen Phase 'V'l'urden "Blasen" von i'läßriger Phase hart

näckig festgehalten. Wir vermuteten zunächst, daß dieser Effekt

durch die Beladung der organischen Phase mit Americium verur
sacht wird, die unter den vorliegenden Bedineungen etwa 0,4 g/l

beträgt. Spätere Versuche zeigten jedoch, daß dies nicht der
Grund ist, denn mit reiner Americiumlösung konnten unter sonst
gleichen Bedingungen organische Beladungen von ca. 10 g/l ohne
Schwierigkeiten erreicht werden. Eine mögliche Erklärung könnte

darin bestehen, daß gewisse metallische Verunreinigungen in der
w~ßrigen Phase hydrolysierte (polymere?) Spezies bilden, welche
-----_ .._--- ------------ - -------- -----

die Oberflächeneigenschaften der 1tläßrlgen-Phas-e-derart verandern,

daß der geschilderte Effekt auftritt. Eine nähere Untersuchung

steht jedoch noch aus.
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Falls unter geänderten Extraktionsbedingungen zu schlechte Phasen

trennung stattfindet, ist die Verdünnlli~g der wäßrigen Phase mit

ca. 7 >'1 NH4N03-Lösung bei gleichzeitiger entsprechender Erhöhung
des Volumens der organischen Phase zu empfehlen.

Americium-Scrub: Die Am-haltige organische Phase (ca. 80 ml)

wurde nach Entfernung des vJ'äßrigen Raffinats 3 mal mit je 15 ml

7 r.1 NH4N03-Lösung (pR = 2,6) je 10 mint intensiv gemischt. Die
wäßrigen Waschlösungen wurden verworfen.

Americium-Rückextraktion: Die organische Phase (ca. 80 ml)

ilmrde 2 mal mit je 20 ml und einmal mit 10 ml 3 1,1 HN0
3

je 10 min.

intensiv gemischt. Die organische Phase enthielt danach praktisch

kein Americium mehr.

Wie Tab. 2 zeigt, ist auch bei anderen Illi0
3
-Konzentrationen eine

gute Rückextraktion des Americiums gewährleistet.

Die vereinigten wäßrigen Produktlösvngen (ca. 50 ml) wurden mit

10 ml Solvesso-100 5 min lang gewaschen.

Tabelle 2 Verteilungskoeffizienten des Americiums bei Extraktion

mit 0,5 M TC~~N/Solvesso-100 aus wäßriger Salpeter

säure.

0,5 1 2 3 4
,-
b

-2 -2 -2 -23-10 1,5·10 0,9'10 0,9-10
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4. Americiumausbeute

Um die Ausbeute des Verfahrens zu bestimmen, wurden die Americium

verluste in den verschiedenen Abfall-Lösungen gemessen. Die Er

gebnisse sind in Tabelle 3 zusammengestellt. Wie man aus dieser

Bilanz entnimmt, arbeitet das Verfahren mit über 98 % Ausbeute.

5. Reinheit des Produktes

In Tabelle 4 sind die Ergebnisse einer spektrographischen knalyse

des Am0 2-Produktes aUfgefÜhrt und den Verunreinigungen des

"konzentrierten Vorlaufes" (vgl. Tab. 1) gegenübergestellt. Die

aus diesen Zahlen ermittelte~ Dekontaminationsfaktoren +) sind

gleichfalls in Tab. 4 angegeben. Wegen der großen Fehlergrenzen

der spektrographischen Spurenanalyse kommt diesen DF-Werten je

doch keine hohe Genauigkeit zu.

Tabelle 3 Americiumverluste bei Einsatz von 15 ml "konzentriertem

Vorlauf" mit 2,1 mg/mI Am, entsprechend 31 j 5 mg Am.

Bezeichnung der Abfall-Lösung Am-Verluste

mg Am %

l.väßr. Raffinat

Uran-Plutonium-Produkt

lrJäßr. Am-Scrub

Organ. Abfall

Organ. Produktwäsche

Mutterlauge und Was~hlösung

der Oxalatfällung a)

Summe der Am-Verluste

Am':"lW.soeu'te TDlrrerenz)

0,165
0,020

0,001

0,059
0,000

0,185

0,430
)-1,ör

0,52

0,06
0,00

0,19
0,00

0,59

1,36
~-8,15

a) Anteiliger km-Verlust für 31,5 mg Am. Der Verlust bei der

FällQng von 136,8 mg Am betrug 0,80 mg Am.

+) Definition:

Dekontaminat ions faktor =
Verunreinigung: Produkt vor der Reinigun

Ver~nreinigung: Produkt nach der Reinigu
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Tabelle 4 Spektrographische Reinheitsanalyse des Am02-Produktes
und erzielte Dekontaminationsfaktoren

Element

Pu
U

Fe

Cr
Ni
Al
Ca

Si

Cu
Mo
Pb

B

Sn

V

Cd

Zn
Na
Ag

Gehalt des
Am0 2-Produktes

(ppm)

< 160 b)

< 160 b)

2.000

1.500

< 50

1.000

1.000

750

25

< 5
500

50
500

20

< 50
< 5

< 50

< 5

<500

<250

Gehalt des
"konzentrierten
Vorlaufs 11" bezo
gen auf Am
. (ppm) a)

r
2.10°

c.
9·10°

1,4.105
h

1,t9·10::>

> 9~5·103

9,5.104
9 5.104, ,

2,4.105
44,8·10

4,8.104

9,5.104

1,4.104

9,5.103

n.b.
n.b.
n.b.
n.b.
n.b.

Dekontaminations
faktor DF"
abgerundete Werte

> 104

> 5_104

70

130
> 200

100
100

300
2000

> 104

200

300

20

a) n.b. = nicht bestimmt
b) U und Pu vJurden im i'1äßrigen Ameri..9j.umQrod_ukt_Jl.o.r---d.e-r--Fä-1J..-UR-ghe~

stim.'nt undiage~ -~~t~;-de;-N~ch~leiSgrenze von 0,1 lug/mI
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Es fällt auf, daß für einige häufig vorkommende Elemente, ins

besondere Hg" aber auch Fe" Al, Ca US1.'1"., nur re lativ kleine De

kontaminationsfaktoren erzielt wurden" obwohl man auf Grund der

Chemie dieser Metalle weitaus größere DF-Werte erwarten sollte.

Der Verdacht liegt nahe" daß diese Elemente mit den verwendeten

Reagenslösungen immer 1iJ'iedereingeschleppt \~urden" doch wurde
dieser Aspekt nicht näher geprüft (z.B. durch Isotopenmarkierung

der in der Ausgangslösung enthaltenen Verunreinigungen).

Die Summe der in Tab. 4 aufgeführten Verunreinigungen ist

< 8.600 ppm. Das Am0 2-ProduIct weist somit eine Reinheit von

> 99 %auf.

IV. Mögliche Verbesserungen

Aufgrund der bei der experimentellen Prüfung des Verfahrens ge
machten Erfahrungen können eine Reihe von Verbesserungsmöglich

keiten vorgeschlagen werden.

1) Zur Verbesserung der Dekontaminationsfaktoren ist eine Er
Höhung der Scrubwirkung erwünscht. Es wird empfohlen, den

pH der Scrublösung auf 1,8 bis 2 zu erniedrigen und das

Volumen der Scrublösung auf die Hälfte des Volumens der

organischen Phase zu erhöhen. Wie Tab. 3 zeigt, waren die

Am-Verluste im Scrub vernachlässigbar klein; die mit der

vorgeschlagenen Änderung zu erwartende Erhöhung der Am

Verluste dürfte tragbar sein.

2) Wenn eine Erhöhung der Produktreinheit erwünscht ist,

sollten die letzten Stufen des Verfahrens (Scrub, Am-Rück=

-----extraktr-on,-··-Am--Fäll-ung-)--1:-r1.~a-rz-ge_f-ä-ßefl-mi-t-13e-sen<i-B-r'-S--

reinen Reagentien und ~~ter VerwendQ~g von bidestilliertem

Wasser ausgeführt werden.



- 17 -

3) Die Americium-Produktlösung sollte vor der Oxalatfällung
durch Eindampfen konzentriert werden. Die Fällung sollte
mit einem geringeren Oxalsäure-Überschuß und in stärker
saurem Medium (pH > 1,5) durchgeführt werden.

Wir sind folßenden Damen und Herren zu Dank verpflichtet:

Herrn Dr. K.D. Kunn (Alkem Alpha-Chemie und Metallurgie GmbH.,
Leopoldshafen) für die überlassung der Ausgangslösung.
Frau Dr. E. rlainka (Kernforscnungszentrum Karlsruhe, Institut
für Radiochemie) für emissionsspektrographische Analysen.
Herrn Dr. D. Ertel und Herrn E. Kuhn (Kernforschungszentrum
Karlsr~~e, Institut für Heiße Chemie) für Röntgenfluoreszenz
analysen bzw. Säurebestimmungen. Herrn P. Felsmann (Alkern
Alpha-Chemie und Metallurgie GmbH., Leopoldshafen) für seine
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