Jede Art der Vervielfaltigung, auch auszugsweise, nur mit Genehmigung des DIN Deutsches Institut fir Normung e.V, Berlin, gestattet.

DK 546.798.22 : 621.039.542.342

DEUTSCHE NORM

September 1991

Bestimmung der Léslichkeit des Plutoniums
von unbestrahlten Mischoxid-Kernbrennstoffen
in Salpetersaure

DIN
25701

Determination of the solubility of plutonium from unirradiated mixed oxide nuclear fuels in nitric acid

1 Anwendungsbereich

Diese Norm legt ein Verfahren zur Bestimmung des in
Salpetersaure |6slichen Plutoniumanteiles von unbe-
strahlten Mischoxid-Kernbrennstoffen fest. Hierfir werden
18 bis 20 g Mischoxid benétigt. Die Ergebnisse erlauben
Rickschliisse auf das Ldseverhalten von Mischoxid-
Kernbrennstoffen bei deren Wiederaufarbeitung.

2 Kurzbeschreibung des Verfahrens

Eine Anzahl Mischoxidtabletten mit bekanntem Plutoni-
umgehalt wird eingewogen und mit siedender Salpeter-
sdure behandelt. Der ungeldste Riickstand wird in einer
Salpetersaure-FluBsaure-Mischung geldst und der Pluto-
niumgehalt dieser Lésung anschlieBend spektralphoto-
metrisch bestimmt. Die Léslichkeit berechnet sich aus
dem Verhéltnis der Menge des geldsten Plutoniums zu
der Gesamtmenge Plutonium in der Probe.

3 Stoérungen

Eine Fluoridkontamination der Ldseapparatur oder der
verwendeten Reagenzien muB vermieden werden, da sie
eine Erhéhung der Plutoniumlidslichkeit bewirkt.

4 Gerite
41 Analysenwaage mit einer Fehlergrenze von 0,1 mg.

4.2 |Loseapparatur, bestehend aus Zweihalsrundkol-
ben, Pilzheizhaube, RuckfluBkuhler, Gaseinleitungsrohr
und Gaswaschflasche.

4.3 Absaugvorrichtung, bestehend aus Saugdflasche,
Filternutsche und saurefestem Filter (PorengréBe 1 um).

5 Reagenzien

Es sind Reagenzien des Reinheitsgrades ,zur Analyse*
und destilliertes oder vollentsalztes Wasser zu verwen-
den.

51 Salpetersiure, o = 1,42 g/cm®
511 Salpeterséure, c (HNOj3) = 7 mol/l
512 Salpetersaure, c (HNO3) = 0,3 mol/l

51.3 Salpetersdure-FluB3sdure-Mischung,
¢ (HNOg) = 12mol/l, ¢ (HF) = 0,05 mol/l

5.2 FluBsiure, o = 113g/cm?®

5.3 Ethanol

5.4 Natriumhydroxidlosung, c (NaOH) = 0,5 mol/l

6 Probenahme

Bei der Probenahme von Mischoxidtabletten muB in allen
Féllen darauf geachtet werden, daf3 die kleinste reprasen-
tative Probenmenge sichergestellt ist und daB ausschlieB3-
lich ganze, unbeschadigte Tabletten gewahit werden.

7 Durchfliihrung
71 Probenvorbereitung

Es werden 18 bis 22 g (1) ganze, unbeschadigte Tablet-
ten eingewogen und quantitativ in den Rundkolben
gebracht. Das zur Einstellung der Schwermetallkonzen-
tration (Summe von Pu und U) von 1,0 mol/l notwendige
Volumen (V) Salpetersaure ¢ (HNOg) = 7 mol/1 wird fol-
gendermafen berechnet:

m
C-M
Hierin bedeuten:
m Masse der Metalle Plutonium und Uran in der Probe
ing
C Stoffmengenkonzentration der beiden Metalle Pluto-
nium und Uran in der Lésung in mol/l

M mittlere molare Masse der Metalle Plutonium und
Uran in g/mol

(1)

Vi

72 Losevorgang

Die berechnete Menge Salpetersaure wird in den Rund-
kolben geflllt und die Probe 6h bei Siedehitze unter
RickfluB geldst. Zur Vermeidung von Siedeverzug wird
Druckluft (etwa 100 mi/min) durch die Lésung geleitet.
Das beim Ldsen entstehende NO, wird durch eine mit
der Natriumhydroxidiésung geflllte Gaswaschflasche
geleitet. Nach Ablauf der Ldsezeit wird die Lésung inner-
halb von 30 min auf eine Temperatur unter 50°C abge-
kihit.

73 Behandlung des Riickstandes

Die Lésung wird Uber die Absaugvorrichtung abgesaugt.
Der auf dem gewogenen Filter verbliebene Ruckstand
wird erst mit Salpetersaure ¢ (HNO4) = 0,3 mol/, dann mit
einigen ml Ethanol gespult. Der getrocknete Rickstand
wird mit Filter gewogen (m), in einen Rundkolben
gebracht und anschlieBend durch Zugabe von einigen ml
Salpetersaure-FluBsaure-Mischung (siehe Abschnitt 5.1.3)
bei Siedetemperatur unter RuckfluBkihlung volistandig
geldst.
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74 Plutoniumbestimmung

Die abgeklhlte Lésung wird zur Einstellung der fir die
spektralphotometrische Pu-Bestimmung nach DIN 25499
notwendigen Konzentration (0,002 bis 0,5 mg/ml) mit
Salpetersaure ¢ (HNO3) = 0,3 mol/l verdiinnt ( V,). Zusatz-
lich muB die Saurekonzentration auf 3 mol/l eingestellt
werden. Die spektralphotometrische Messung der Pu-
Stoffmengenkonzentration 3 (Pu) erfolgt bei der Wellen-
lange von 831 nm.

8 Auswertung
81 Berechnung der prozentualen Plutoniumldslichkeit L
Pu) - V.
L=(1-—ﬂ( ) 2).100 (2)
iy - Wy
Hierin bedeuten:

my Probeneinwaage in g

B(Pu) in Abschnitt 74 bestimmte Pu-Stoffmengenkon-
zentration in g/mt.

Zitierte Normen
DIN 25 499
fahren

DIN 55 350 Teil 13
Ermittlungsergebnissen

Internationale Patentklassifikation

G21C3/42
G 01 N 3/00

w, Massenanteil Plutonium in der Probe.

Vo Volumen der nach Abschnitt 74 hergesteliten
Losung in ml.

8.2 Prazision des Verfahrens

Fur die Gblicherweise zu erwartenden Loslichkeiten (L)
zwischen 90 und 99,95 % betragt die Wiederholstandard-
abweichung nach DIN 55 350 Teil 13 g, = 0,05 %.

9 Priifbericht

Im Prufbericht sind unter Hinweis auf diese Norm anzu-
geben:

a) Bezeichnung des geprlften Materials.
b) Ergebnisse der Prufung.
¢) Ortund Datum der Prifung.

Bestimmung von Plutonium nach Oxidation in die sechswertige Form; Spektralphotometrisches Ver-

Begriffe der Qualitatssicherung und Statistik; Begriffe zur Genauigkeit von Ermittlungsverfahren und
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