Speziesanalytik von Neptunium und Plutonium mit CE-ICP-MS
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Mit dem weiterentwickelten CE-ICP-MS System [1]
wurden Experimente zur Trennung der verschie-
den Oxidationsstufen von Neptunium und Pluto-
nium in waBrigen Lésungen durchgefihrt.

Fur die Experimente wurden perchlorsaure Ldsun-
gen von Pu-242 und Np-237 eingesetzt. Die Oxi-
dationsstufen wurden elektrolytisch hergestellt [2]
und mittels UV-Spektroskopie der Gehalt der ver-
schiedenen Oxidationsstufen bestimmt. Fir die
Trennungen wurden gezielte Verdinnungen der
Lésungen mit den verschiedenen Oxidationsstufen
hergestellt.

Fur die Messungen wurde die schon beschriebene
Kopplung der CE an die ICP-MS [3] verwendet. Als
ICP-MS wurde eine Elan 5000 der Firma Perkin
Elmer benutzt. Die Trennbedingungen fur die CE
waren wie folgt: +30 kV, 30 pA; CE-Elektrolyt 1 M
AcOH, pH 2,47; FS-Kapillare 62,8 ¢cm, 50 pm;
Zusatzelektrolyt 2% HNO;, 10 ppb Rh-Marker;
Probenaufgabe 10 s, 100 mbar.
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Abbildung 1: Trennung von Np(V|) und Np(V) in
wéBriger Losung mit Hilfe der CE-ICP-MS

Bei den Experimenten zeigte sich, daB die Tren-
nungen der verschiedenen Oxidationsstufen gut
reproduzierbar durchgefihrt werden kénnen und
die Mobilitatsunterschiede fiir eine Trennung der
verschiedenen Oxidationsstufen von Plutonium
und Neptunium ausreichen. Entsprechende Tren-
nungen von Np(IV) und Np(V) zeigt Abbildung 1,
der verschiedenen Oxidationstufen des Plutoniums
Abbildung 2.

Zur Uberprifung der Zuverlassigkeit der Methode
wurde ein Reduktionsexperiment mit Huminsdure
genutzt [4]. Dazu wurde eine Pu(VI)-Losung mit
Aldrich Huminsaure kontaktiert und der Gehalt
der verschiedenen Oxidationsstufen mit UV-
Spektroskopie und der CE-ICP-MS gemessen.

Mit der UV-Spektroskopie konnte hierbei nur der
Pu(VI)-Gehalt bestimmt werden, mit der CE dage-
gen der Gehalt aller Oxidationsstufen. Die Flache
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Abbildung 2: Trennung von verschiedenen Oxidati-
onsstufen des Plutoniums in wéBriger Losung mit
Hilfe der CE-ICP-MS
der Signale der verschiedenen Oxidationsstufen
wurden ins Verhaltnis gesetzt und gegen die rela-
tiven Flachen der Pu(VI)-Signale aus den UV-
Spektren aufgetragen. Wie in Abbildung 3 zu
erkennen, ist die Ubereinstimmung der Methoden
sehr gut. Damit konnte gezeigt werden, daB die
CE-ICP-MS flr die weitere Untersuchungen z.B.
der Redoxchemie von Plutonium und Neptunium

in waBrigen Ldésungen geeignet ist.
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Abbildung 3: Vergleich der iber CE-ICP-MS und
UV-Spektroskopie ermittelten Pu(Vi)-Gehalte in
einer Lésung von Pu(Vl) und Aldrich Huminsaure
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