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Ein Verfahren zur Abtrennung von Plutonium aus
einer festen Uranmatrix wurde entwickelt. Ziel ist
die Herstellung von Filamenten fir eine
nachfolgende Analyse des Plutoniums hinsichtlich
Gehalt und Isotopenzusammensetzung  durch
Resonanz-1 oni sations-M assenspektroskopie (RIMS).
Mdogliche Anwendungen dafir sind Plutonium-
bestimmungen in natlrlichen Uranerzen oder
Reaktorbrennelementen.

Die Vorexperimente wurden mit jeweils ~1 g
abgereichertem Uran (0,2% 2*°U; ~2,5*10** Atome
gesamt), dem 2°Pu als Tracer (~2*10 Atome)
zugefugt wurde, durchgefihrt. Die Probe enthielt
folgende Isotope: 22U, **U und *°Pu sowie die
Zerfallsprodukte 2*U, 2°Th, ?’Ra, **'Pa.

Die folgende chemische Aufarbeitung ergab die
beste Ausbeute von ca. 60%.

Das metallische Uran wurde mit 8 M HNO; unter
Kochen gelést (~90 Minuten). Nach vollsténdiger
Auflésung wurde der Tracer zugegeben und
nochmals zum Sieden erhitzt. Dann wurde mit konz.
NH; gefdlt. Die abgekuhlte Ldsung wurde
abgesaugt, der Niederschlag mit verdinntem NH;
gewaschen und mit 4 M HNO; aufgenommen. Diese
Ldsung wurde auf eine extraktions-
chromatographische  Séule  (TEVA-Resin-SPS;
konditioniert mit 4 M HNO;) aufgebracht. Es wurde
mit 4 M HNO; gespiilt und dann mit 0,5 M HCI das
Pu eluiert. Die L6sung wurde eingedampft, mit 2 M
HNO; und H,0, aufgenommen und abgeraucht. Der
Rickstand wurde mit 2 M HNO; aufgenommen und
mit NaNO, versetzt. Anschlielend erfolgte die
Aufgabe auf eine Anionenaustauschersdule (BioRad-
AG-MP1, vorkonditioniert mit 2 M HNOj3). Nach
Spilung mit 2 M HNO; wurde mit 0,36 M HCl /
0,025 M HF-Losung eluiert. Das Eluat wurde
verkocht, der Rickstand mit konz. H,SO,
aufgenommen und abgeraucht, um organische
Rucksténde und Kolloide zu zerstéren. Dann wurde
mit einer (NH4),SO,-Lésung (20%; pH=1,5)
aufgenommen, in das Elektrolysegefé3 Uberfihrt und
anschliefend elektrolysiert (90 min; 17 V; ~300
mA). Das Plutonium wird hierbei als Pu(OH), auf
einem Tantalblech abgeschieden.

Die chemische Ausbeute wurde in alen
Experimenten mittels a-Spektroskopie bestimmt.
Die Spektren (Abb. 1) enthielten keine
nachweisbaren Mengen an “®U mehr, was weniger
als~2,5*10" Atomen entspricht.

Neben dem Tracer-Isotop *°Pu konnte in alen
Proben ?°Pu nachgewiesen werden, bedingt durch
eine Verunreinigung aus dem Labor.
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Abb.1:  a-Spektrum nach der chemischen Aufarbeitung
von 1 g U und der Elektrolyse des Pu

Die weitere elementselektive Identifizierung erfolgt
durch die RIMS,

Zum Einsatz kommt dabei ein Nd:YAG / Titan-
Saphir-Lasersystem fir die Resonanzionisation und
ein Flugzeitmassenspektrometer zum Nachweis der
erzeugten lonen [1]. Die Nachweisgrenze der
Methode betragt 10° — 10" Atome Plutonium pro
Probe [1]. Das Massenspektrum einer isolierten Pu-
Fraktion ist in Abbildung 2 dargestellt.
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Abb.2: RIMSSpektrum der Pu-Fraktion nach der
chemischen Aufarbeitung von 1 g U

Ein Anwendungsbeispiel fir das beschriebene
Verfahren ist die geplante Bestimmung von
Plutonium im Uran des Haigerlocher Reaktors [2] in
Kollaboration mit dem Institut fur Transurane,
Karlsruhe.
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