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Zusammenfassung

Es wurde ein Verfahren zur Gewinnung von Americium aus den beil
der Herstellung plutoniumhaltiger Kernbrennstoffe entstehenden
Abfédllen ausgearbeitet. Ausgangsmaterial ist die americiumhaltige
Raffinatldsung aus der zur Plutoniumriickgewilinnung verwendeten
Anionenaustauscherkolonne., Aus der durch Eindampfen aufkonzen-
trierten LOsung werden restliches Plutonium und Uran mit Tri-
caprylmethylammoniumnitrat (TCMAN) in einem aromatischen Ver-
dinnungsmittel extranhiert. Die von Uran und Plutonium befreite
wiBrige LOsung wird auf ca, 7 ¥ Ammoniumnitrat und auf pH = ca
1,5 eingestellt und Americium durch TCHMAN extrahlert. Die orga-
nische Phase wird mit 7 M Ammoniumnitrat gewaschen, Americium
wird durch 3 M Salpetersfure riickextrahiert, als Oxalat gefdllt
und zum Oxid kalziniert. Das Verfahren wurde im Labormafstab
getestet und lieferte ein Produkt von > 99 % Reinheit. Die
Americiumverluste waren < 2 %.




Americium-241 ist das am leichtesten zugingliche Americium-~
Isotop. Es entsteht durch f-Zerfall des Plutonium-241, das
sich seinerseits durch Neutroneneinfang im Reaktor bildet:
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Americium-241 findet sich daher in abgebrannten Kernbrenn-
stoffen., Bel der Aufarbelitung dieser Brennstoffe durch einen
Proze vom Purex-Typ geht das Americium mit den Spaltprodukten
in die hochaktive Abfall-L3sung (hochaktiver Waste, HAW)., Der
HAW stellt wohl die bedeutendste Quelle fir Americium dar,
aber die Isolierung des Elements aus dem HAW erfordert einen
erheblichen technischen Aufwand.

Eine andere, wenn auch bescheidenere Quelle fir Americium-241
besteht in dem bei der Herstellung plutoniumhaltiger Kern-
brennstoffe anfallenden Plutonium-Schrott. Ein wichtiges Bei-
spiel hierfiir sind die Abfdlle bei der Herstellung von U02-
PuOZ-Brennstoffen fir Schnelle Brutreaktoren oder fir thermische
"Plutonium-Recycle"-Reaktoren, Das in diesen Abfdllen ent-
haltene wertvolle Plutonium muf wiedergewonnen werden, Hierzu
werden die UOE—Pqu-Abfélle in Salpetersdure geldst und das
Plutonium durch Anionenaustausch oder durch ein Extraktions-

‘verfahren isoliert., Das im Plutonium nachgebildete Americium-241
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bleibt in den widBrigen Raffinatldsungen und kann aus diesen
isoliert werden. Bisher wurden fir die Americiumgewinnung aus

Plutoniumabfdllen gewdhnlich Ionenaustauschverfahren benitzt 1).



I. Wahl des Verfahrens

Wir haben ein Verfahren zur Isolierung von Americium-241 aus
dem "Vorlauf" einer Plutonium-Anionenaustauschsiule ausge=-
arbeitet, die zur Rilickgewinnung des Plutoniums aus UOa-Pqu-
Schrott verwendet wurde, Als "Vorlauf" wird derjenige Teil
der wiBrigen Raffinatlisung bezeichnet, der nacih Durchlaufen
der Speiseldsung durch die Austauschersiule anfillt. Er ent-
hdlt also nicht die wiBrigen Waschldsungen,

Im "Vorlauf" findet sich die Hauptmenge des Americiums sowie
ein Teill des Urans und durchgelaufenes Plutonium. Er ent-

hdlt ferner die Hauptmenge der im UOZ-Puoz-Schrott enthaltenen
Verunreinigungen und Korrosionsprodukte und ist stark sauer.
Seltene Erden sind nicht vorhanden., Um die Lagerung zu er-
leichtern, wurde der "Vorlauf" auf kleines Volumen eingedampft
("konzentrierter Vorlauf"). Typische Werte fir diesen "konzen-

trierten Vorlauf'sind:

Am - 0,5 bis 5 g/l
Pu - 1 bis 10 g/1
U - 10 bis 100 g/1

gt - 5 bis 10 N

Fir die Wahl des Americium-Isolierungsverfahren waren folgende
Gesichtspunkte meBgeblich:

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

2) Das Verfahren sollte mlt mdglichst wenig Extraktionsstufen

auskommen,




3)

4)

5)

Es sollte mbglichst nur ein Extraktionsmittel verwendet
werden,

Korrosive Chemikalien sollten vermieden werden.

Das Americium=Produkt sollte inhoher Reinheit anfallen.

Folgende Extraktionsmittel wurden in die engere Wahl ge-

zogen:

1)

2)

3)

Neutrale Phosphorsiureester, wie Tributylphosphat (TBP),
Diese Verbindungen sind als gute Extraktionsmittel fir

Uran und Plutonium aus salpetersaurer Lisung bekannt.
Americium kann aus konzentrierter Salpetersiure oder

aus Lisungen, die durch Aluminiumnitrat oder dgl. ausge-
salzt sind, extraniert werden 2). Nachteilig ist, daB fir
die Americiumextraktion hohe Aussalzmittel- und Extraktions-
mittelkonzentrationen erforderlich sind,

Saure Phsophorsiureester, wie Di-(2-3thylhexyl)-phosphat
(HDEHP). Uran und Plutonium werden auch aus stark sauren

3)5

aus schwach sauren LOsungen extrahierbar sind

wdhrend dreiwertige Actinide

)

ist, daB® die Rickextraktion des Plutoniums Schwierigkeiten

L&sungen gut extrahiert
. Hachteilig

macht 5a) und dahk die Abtrennung des Eisens von Americiunm
die Zugabe von Komplexbildnern erfordert.

Quartire Ammoniumnitrate, wie Tricaprylmethylammonium-

nitrat (TCMAN)., Uran und ?luton%um werden aus salpeter-
5,6)

schwach sauren, Nitrationen als Aussalzmittel enthaltenden

saurer Lisung zut extrahiert , wihrend Amerlcium aus

,Lésuﬁgenwextrahierzwwipdm779)* Gegeniiber tertiiren Ammonium-

nitraten besteht der Vorteil, daf die quartiren Verbindungen
sowohl fir Plutonium und Uran als auch fir Americium h&here
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Verteilungskoeffizienten aufweisen, Dadurch kommt man filir 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) ausgefiihrt

werden,

Beil Abwigung aller Vor- und Hachteile erschien ein quartéres
Ammoniumnitrat als Extraktionsmittel besonders aussichtsreich,
Das gewdhlte Extraktionsmittel ist 0,5 ¥ TCMAN (Aliquat-336-
nitrat+)) in Solvesso-100++) als Verdinnungsmittel. Die Ame~-
riciumextraktion erfolgt aus 7 bis 8 M Ammoniummitratldsung,
so daf eine Verunreinigung des Americiums durch Metallionen,
wie sie im Falle der Verwendung eines Metallnitrats (z.B.
LiNOB, =A1(N03)3) als Aussalzmittel eintreten wirde, ver=-
mieden wird,

II. Beschreibung des Verfahrens

1. Abtrennung von Uran und Plutonium

Feedeinstellung Der als Feedldsung verwendete "konzentrierte
Vorlauf" wird, wenn notig, mit Natriumnitrit versetzt, um
Plutonium in die vierwertige Stufe zu liberfiihren., Die Sal=-
petersiurekonzentration wird auf 6 bis 7 M eingestellt, da
bel dieser Siurekonzentration die Uran(VI)-Verteilungs-
koeffizienten am grdften sind (Abb. 1).

+)

Aliquat-336, ein Produkt der General Mills, Kankakee, Ill., USA,

ist ein Trialkylmethylammoniumchlorid, dessen Alkylgruppen haupt- _ =

~ sdchlich n=Octyl- und n-Decylzruppen sind. Das Chlorid 148t sich
leieht in das Nitrat umwandeln.

++)
Solvesso-100 ist ein hochsiedendes aromatisches Lisungsmittel-
gemisch. Hersteller:Esso AfG,




Uran-Plutonium-Extraktion Die eingestellte Feedldsung wird
mehrmals mit 0,5 1 (30 Vol.-%) TCHMAN/3Solvesso-100 extrahiert,
Die Anzahl der Extraktionen und das Volumenverhdltnis von or-

ganischer zu wilriger Phase richten sich nach der Urankonzen-
tration und den geforderten Spezifikationen fir das Americium,

Als Beispiel sel angenommen, daf die Feedldsung 20 g/l U und

2 /1 Am enthilt und daR das Americium-Produkt hdchstens

100 ppm Uran enthalten darf. Der Verteilungskoeffizient des
Urans betrigt bei 6 bis 7 M HNO3 rund 10 (Abb. 1) und ist

bis zu einer Konzentration von etwa 0,1 M Uran(VI) praktisch
unabhingig von der Beladung 6). Durch finf Extraktionen mit
jeweils dem gleichen Volumen frischer organischer Phase wird
die Urankonzentration in der widBrigen Phase nach Gl. (1) auf
1,2 » 10-4 /1 Uran gesenkt, d.h. auf rund 60 ppm Uran, bezogen

auf Americium.

Ul
(1) f[ul_ = 9]
L-1n ; V_n
f[1 + £0 « 2]
L a Vv, /
1 At .
gUJn = wibrize Urankonzentration nach der
n-ten Extraktion
Foed .
LU§0 = Uran-Anfangskonzentration
B, = Verteilungskoeffizient
VO = Volumen der organischen Phse
Y = Volumen der wibBrigen Phase



Ist die Urankonzentration hdher oder sind die Americium=-
Spezifikationen schirfer, so nmu’ entweder die Zahl der
Extraktionen erhdht oder das Volumenverhiltnis VO : Va
vergrifert werden, um den erforderlichen Reinigungseffekt
zu erzielen, Flir dle Entfernung des Plutoniums geniigt in
jedem Falle eine einzige Extraktion, da der Verteilungs-
koeffizient des Pu(IV) bei 7 M 1}03 rund 7.000 betrict
(Abb. 2) und da im anschlieBenden Americium~-Extraktions- '
zyklus eine weitere hohe Dekontamination des Americiums von

Plutonium erzielt wird,

Uran-Plutonium=-Rickextraktion Aus den vereinigten organischen

Losungen kann Uran z.3. durch mehrfachen Xontakt mit 0,1 I
Salpetersiure und Plutonium durch mehrfachen Kontakt mit
2 It Essigsdure/0,05 i Salpetersiure rickextrahiert werden,

Andere Rickextraktionsmethoden sind nbglich 5).

2. Abtrennung des Americiums

Feedeinstelluns Die nach der Extraktion des Urans und Plutoniums
zurlickbleibende wiBrige Phase, die noch das gesamte Americium

sowie die restlichen Verunreinigungen enthdlt, wird durch Zu-
gabe von konzentrierter Ammoniaklisung so welt neutralisiert,
da® soeben noch kein bleibender Wiederschlag entsteht (pH ca.
1,5). Anschlielend gibt man so viel festes Ammoniumnitrat zu,
daB die HHQHOB-Konzentration ca, 7 bis 3 i1 betrigt, (Um die
ndtige JﬂanB- lenme berechnen zu kdnnen, mud die zur Neutrali-

sation verwendete Ammoniakmenge abzemessen werden,)

Americium-Extraktion und Scrub- Die-eingestellte FeedlUsung

wird mit dem doppelten Volumen 0,5 i1 (30 Vol,-%) TCHMAN/Sol-
vesso=100 extrahiert. Die wiBrige Phase wird abgelassen (Abfall).




Die americiumhaltige organische Phase wird drei mal mit je

1/5 ihres Volumens einer Scrubldsung gewaschen, um mitextrahierte
Verunreinigungen zu entfernen., Als Scrubldsung dient 7 M NHMN032
die mit Salpetersdure auf pH = ca., 2,5 eingestellt wurde.

Americium-Ruckextraktion Die organische Phase wird zwei mal

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

an 3 1 Salpetersiure riickextrahiert, Die vereinigten wilRrigen

Phasen, die das gesamte Americium enthalten, werden einmal mit
1/5 bis 1/10 ihres Volumens an Solvesso-100 gewaschen, um die

wdBrige Phase von organischen Verunreinigungen zu befreien.

3, PFillen und Kalzinieren des Americiums

Fillen des Americiums als Oxalat Die Americium-Produktldsung

wird (ggf. nach vorheriger Konzentrierung durch Eindampfen)
mit {ilberschiissiger Oxalsdure versetzt und mit Ammoniak so weit
neutralisiert, bis das Americiumoxalat ausfillt. Der Nieder-
schlag wird abfiltriert und mit 0,1 M Oxals8ure gewaschen,

Kalzinieren zum Americiumoxid Der Americiumoxalatnieder-

schlag wird bei erhdhter Temperatur getrocknet und schlieB-
1ich bel 600 bis 800°C zu Americiumdioxid kalziniert.

I, Bemerkungen

Das hier beschriebene Verfahren wurde fir einen Chargenbetrieb

b
entwickelt 1 leicht auf einen kontinuierlichen

Betrieb lbertragen.



ITT., Experimentelle Prifung des Verfahrens

Ausgangsmaterial Das Verfahren wurde an einem "konzentrierten
Vorlauf" gepriift, der uns von der Firma Alkem a~Chemie und Me-
tallurgie GmbH, Leopoldshafen bel Karlsruae, zur Verfligung ge-
stellt wurde. Die LOsung war scawarzbraun gefdrbt und enthielt

einen dunklen Bodensatz unbekannter Zusammensetzung, der durch
Filtrieren entfernt wurde. Beim Offnen der Flasche gab die
L3sune braune Didmpfe ab (offenbar NO2). Die Zusammensetzung der

Lisung 1st 1in Tab. 1 angegeben.

Analytik Americium wurde nach entsprechender Verdinnung durch
y-Zihlung (Wad/Tl-Bohrlochkristall, Telefunken-Strahlenmefplatz
STR-MS-610/2) oder durch y-Spektroskopie (HaJ/Tl-Bohrlochkristall,
RIDL-Vierhundertkanal-Analysator) und Summierung liber die

EAlAm bestimmt. Uran und Plutonium in Makro-lo)

cmesser:

60 keV-y~Linie des
konzentrationen wurden durcih ROntgenfluorreszensanalyse. g
Metallische Verunreinigungen wurden emisslonsspektrographisch
mit einem 3,5 m RSB-Gitterspektrographen in Ebert-Aufstellung
durch die analytische Gruppe des Instituts flir Radiochemie er-
mittelt. Freile Siure wurde durch Titration in nichtwiRrigem

Medium bestimnmt 11).

Absorptionsspektren wurden mit einem registrierenden Spektrometer

Cary-14 aufgenommen.




Tabelle 1
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Zusammensetzung des fUr die Versuche verwendeten

"wonzentrierten

Vorlaufs®,

Element Konzentration Analysenmethode
mg/ml

Am 2,1 y=Spektroskopie (60 keV-y-
‘ Linie)

Pu 4,3 ?

U 18,7 5= Rdntgenfluoreszenz

J

Pe 0,3

Cr 0,4

Ni >0,02

Al 0,2

Ca 0,2

Si 0,5 > Emissionsspektrographie

Cu 0,1

Mo 0,1

Pb 0,2

Mn 0,03

Mg 0,02

g 7,9 U Titration in nichtwibrigem

Medium



Reagentien: Die 0,5 i (30 Voi-7%) TCHAN-LSsung in Solvesso~100
5)

anderenReagentien waren p. A, Substanzen der Fa. Merck, Darm-
stadt.

wurde wie friher beschrieben hergestellt und analysiert. Alle

Das Verfahren wurde mehrmals unter leicht wechselinden Bedingungen
getestet. Nachstehend wird der Verlauf einer typischen Versuchs-
reihe beschrieben,

1. Abtrennung von Uran und Plutonium

Feedeinstellung: Auf eine Feedeinstellung konnte verzichtet

werden, da die Ldsung stark sauer war und das gesamte Plutonium
nach Auskunft des Absorptionsspektrums als Pu(lV) vorlag.

Uran-Plutoniun-Extraktion: 15 ml FeedlOsung wurden 5 mal mit
je 15 ml 0,5 M TCHAN/Solvesso-100 je 10 min,. lang extrahiert.

Um die HNOB—Konzentration der wdRBrigen Phase auf etwa 7 M
herabzusetzen, wurde die erste Extraktion mit nicht vordquili-
brierter TCMAN-~LSsung vorgenommen., Bei allen weilteren Extraktionen
war dile organische Phase mit 7 H HNO3 vordquilibriert. Eine
Gleichgewichtskurve fir die Extraktion von freier Salpetersiure
mit 0,5 M TCHMAN/Solvesso ist in Abb. 3 angegeben,

Uran-Plutonium-Rdckextraktion: Die verelnigten organischen
Phasen (ca. 75 ml) wurden 5 mal -mit-—je-30 ml-0,1% M“HN@§ jé S

wurde. AnschlieBend wurde das Plutonium durch dreimalige Rick-
extraktion mit je 25 ml 2 ¥ Essigsiure / 0,05 ¥ HNO3 gestript..
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2, Abtrennung des Americiums

Feedeinstellung: Die tiefbraune LOsung, welche nach der Uran-
Plutonium-Extraktion zuriickblieb, wurde mit 7,5 ml 11 M Hﬁeg—iV%*’
L5sung auf pH = 1,5 eingestellt, woraufhin ein brauner Nieder-

-

schlag ausfiel, Durch Zugabe von 0,1 ¥ HNO3 wurde dieser soeben
wieder gelSst, Das Volumen der L&sung betrug danach ca. 30 ml,
der pH-Wert betrug 1l,4. Zu dieser L&sung wurden 15,5 g NHMNO3

gegeben und unter Rihren geldst, so daR rund 40 ml Feedldsung
(ca, 7 M an NHNO4, pH = 1,4) entstanden. Die Abhingigkeit des
Americium~Vertelilungskoeffizienten von der wibrigen NHANOB-Kon-
zentration ist in Abb,., 4 dargestellt. Die dort angegebenen Werte
wurden aus experimentellen Daten von HMoore 7) berechnet.
Americium-Extraktion: Die eingestellte Feedldsung (ca. 40 ml)
wurde mit 80 ml 0,5 ¥ TCMAN/Solvesso-100 {(nicht vordquilibriert)
10 min. extraghiert, Nach der Extraktion war die Acliditdt der

wiBrigen Phase auf pH = 1,8 gesunken,

Die Phasentrennung nach der Extraktion erfolgt nur langsam, und
in der organischen Phase wurden "Blasen" von wdBriger Phase hart-
nidckig festgehalten., Wir vermuteten zundchst, dad dieser Effekt
durch die Beladung der organischen Phase mit Americium verur-
sacht wird, die unter den vorliegenden Bedingungen etwa 0,4 g/1
betrigt. Spdtere Versuche zeigten jedoch, daf dies nicht der
Grund ist, denn mit reiner Americiumldsung konnten unter sonst
gleichen Bedingungen organische Beladungen von ca. 10 g/l ohne
Schwierigkeiten erreicht werden. Eine mdgliche Erklirung kdnnte
darin bestehen, da® gewisse metallische Verunreinigungen in der
,rqarloen Phase nydroly51ertm (polymere”) Spe21es bllden welche

daf der gescnllderte Effekt auftritt, Eine ndhere Untersuchung

steht jedoch noch aus.
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Falls unter gelnderten Extraktionsbedingungen zu schlechte Phasen-
trennung stattfindet, ist die Verdinnung der wiBrigen Phase mit
ca. 71 NHMHOB-Lbsung bei gleichzeitiger entsprechender Erhdhung
des Volumens der organischen Phase zu empfehlen.

Americium-3erub: Die Am-haltige organische Phase (ca, 80 ml)

wurde nach Entfernung des wiBrigen Raffinats 3 mal mit je 15 ml
7 U NHMNOB-Lésung (pH = 2,6) je 10 min. intensiv gemischt. Die
wdBrigen Waschldsungen wurden verworfen,

Americium-Rickextraktion: Die organische Phase (ca. 80 ml)
wurde 2 mal mit je 20 ml und einmal mit 10 m1 3 H HNO3 je 10 min,.
intensiv gemischt,. Die organische Phase enthielt danach praktiscn

kein Americium mehr,

Wie Tab. 2 zeigt, ist auch beli anderen HN03~Konzentrationen eine

gute Rilickextraktion des Americiums gewihrleistet,

Die vereinigten wibrigen Produktl3sungen (ca. 50 ml) wurden mit
10 ml Solvesso-100 5 min lang gewaschen.
|
Tabelle 2 Verteilungskoeffizlenten des Americiums bei Extraktion
mit 0,5 M TCMAWN/Solvesso-100 aus wiBriger Salpeter-
sdure.
ENOB, I 0,5 1 2 3 4 )
ES (am) 2:1072  3.1072  3.107% 1,5.1072 0,9:107% 0,9.107°
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4, Americiumausbeute

Um die Ausbeute des Verfahrens zu bestimmen, wurden die Americium-
verluste in den verschiedenen Abfdll-LOsungen gemessen. Die Er-
gebnisse sind in Tabelle 3 zusammengestellt, Wie man aus dieser
Bilanz entnimmt, arbeitet das Verfahren mit Uber 98 % Ausbeute.

5. Reinheit des Produktes

In Tabelle 4 sind die Ergebnisse einer spektrographischen Analyse
des AmOZ-Produktes aufgefihrt und den Verunreinigungen des
"konzentrierten Vorlaufes" (vgl. Tab, 1) gegenilibergestellt. Die

+)

gleichfalls in Tab. 4 angegeben. Wegen der grofen Fehlergrenzen

aus diesen Zahlen ermittelten Dekontaminationsfaktoren sind

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/ml Am, entsprechend 31,5 mg Am.
Bezeichnung der Abfall-Lisung Am-Verluste
mg Am %

Wikr, Raffinat 0,165 0,52
Uran-Plutonium-Produkt 0,020 0,06
Wagr, Am-Scrub 0,001 0,00
Organ. Abfall 0,059 6,19
Organ. Produktwische 0,000 0,00

Mutterlauge und Wathlﬁsung

der Oxalatfillung & 0,135 0,59
Summe der Am-Verluste 0,430 1,36
Am-Ausbeute (Differenz) 31,07 93,6

a) Anteiliger Am-Verlust fir 31,5 mg Am. Der Verlust bei der
Fillung von 136,383 mg Am betrug 0,80 mg Am.

*) Definltion: Verunreinigung: Produkt vor der Reinlgun:
Dekontaminationsfaktor = .

Verunreinigung: Produkt nach der Reinigu.
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Tabelle 4 Spektrographische Reinheitsanalyse des Amoz-Produktes

und erzielte Dekontaminationsfaktoren

Gehalt des ‘Gehalt des Dekontaminations-
Element AmOZ-Produktes "konzentrierten faktor DF,
(ppm) Vorlaufs", bezo- abgerundete Werte
gen auf Am
~ (ppm) a)
Py < 160 ) 24100 > 10°
U < 160 2 ' 9.10° > 5.10°
Fe 2,000 1,410 70
Cr 1.500 1,9+10° 130
Ni < 50 9,5+10° > 200
Al 1,000 9,5+104 100
Ca 1,000 9,5.104 100
si 750 2,4.10° 300
Cu 25 4,8.10" 2000
o < 5 4,8-10” , 10"
Pb 500 9,5.10A 200
Mn 50 1,4+10" 300
Mg 500 9,5+10° 20
B 20 n.b.,
Sn < 50 n.b.
1% < 5 n.b.
Cd < 50 n.Da
Zn < 5 n.b.
Na <500 n.b.
Ag <250 n,b.
a) n.b. = nicht bestimmt
U und Pu wurden im widBrigen Americiumprodukt vor der Fdllung-be-— -

" stimmt und lagen unter der Nachweisgrenze von 0,1 sug/ml
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Es fgllt auf, daR fir einige hiufig vorkommende Elemente, ins-
besondere Mg, aber auch Fe, Al, Ca usw., nur relativ kleine De-
kontaminationsfaktoren erzielt wurden, obwohl man auf Grund der
Chemie dieser Metalle weitaus griBere DF-Werte erwarten sollte.
Der Verdacht liegt nahe, da® diese Elemente mit den verwendeten
Reagensldsungen immer wieder eingeschleppt wurden, doch wurde
dieser Aspekt nicht niher geprift (z.B. durch Isotopenmarkierung

der in der Ausgangsldsung enthaltenen Verunreinigungen).
Die Summe der in Tab., 4 aufgeflihrten Verunreinigungen ist

< 8,600 ppm, Das Amd,-Produkt weist somit eine Reinheit von
> 99 % auf.

IV. MS3gliche Verbesserungen

Aufgrund der beil der experimentellen Priifung des Verfahrens ge-
machten Erfahrungen kdnnen eine Reihe von Verbesserungsmdglich-
keiten vorgeschlagen werden,

1) Zur Verbesserung der Dekontaminationsfaktoren ist eine Er-
H3hung der Scrubwirkung erwinscht., Es wird empfohlen, den
pH der Scrubldsung auf 1,8 bis 2 zu erniedrigen und das
Volumen der Scrubldsung auf die Hilfte des Volumens der
organischen Phase zu erhdhen, Wie Tab, 3 zelgt, waren die
Am-Verluste im Scrub vernachlissigbar klein; die mit der
vorgeschlagenen Anderung zu erwartende ErhShung der Am-
Verluste dilirfte tragbar sein.

2) Wenn eine ErhShung der Produktreinheit erwilinscht ist,
sollten die letzten Stufen des Verfahrens (Scrub, Am~Rick-

extraktion, An=Fillung) in Quarzgefifen mit besonders —
reinen Reagentien und unter Verwendung von bidestilliertem

Wasser ausgefihrt werden.
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3) Die Americium~Produktl®sung sollte vor der Oxalatfillung
durch Eindampfen konzentriert werden, Die Fillung sollte
mit einem geringeren Oxalsiure-tUberschu® und in stirker
saurem Medium (pH > 1,5) durchgefihrt werden,

Wir sind folgenden Damen und Herren zu Dank verpflichtet:

Herrn Dr, K,D. Kuhn (Alkem Alpha-Chemie und Metallurgie GmbH.,
Leopoldshafen) fir die Uberlassung der AusgangslOsung.

Frau Dr. E. Mainka (Kernforschungszentrum Karlsruhe, Institut
fir Radiochemie) flir emissionsspektrographische Analysen.,
Herrn Dr. D. Ertel und Herrn E. Kuhn (Kernforschungszentrum
Karlsruhe, Institut fir HeiRe Chemie) fiir Rdntgenfluoreszenz-
analysen bzw. Siurebestimmungen. Herrn P, Felsmann (Alkem
Alpha-Chemie und Metallurgie GmbH., Leopoldshafen) flir seine
Mitarbeit bei den Experimenten,
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