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Zusammenfassung

Die Notwendigkeit einer Inkorporationsiiberwachung beim Umgang mit Trans-
uranen macht den Nachweis dieser Nuklide im Tow-level-Bereich erforderlich.
Die zu diesem Zweck benutzten Extraktionsverfahren miissen flir die Bestim-
mung in unterschiedlicher organischer Matrix geeignet sein.

Es wird ein Trennungsgang flir den Nachweis von Np/Pu und Am/Cm/Cf im bio-
Togischen Material (Urin, Stuhl, Blut, Autopsieproben, Nasenabstrich) be-
schrieben und auf die besonderen Probleme der Aufarbeitung und MeBRtechnik
eingegangen.

Die Nachweisgrenze des Verfahrens liegt bei 1,85 mBq/Probe (50 fCi/Probe).

Application of Liquid-liquid Extraction Techniques in the Bioassay of
Np, Pu, Am, Cm, Cf

L.Widua, H.Schieferdecker

Abstract

The necessity of a bioassay when handling transuranium elements call for
detection of these nuclides in the Tow-level range. The extraction tech-
niques used for this purpose must be suitable for assay in different
organic matrices.

The separation is discribed for the detection of Np/Pu and Am/Cm/Cf 1in
biological material (urine, feces, blood, autopsy, nose swabs) and the
specific problems of processing and measuring technology are discussed.

The detection limit of the method is 1,85 mBq/sample (50 fCi/sample).




Anwendung von Fliissig-Extraktionsverfahren bei der Inkorporationsiiberwachung
auf Np, Pu, Am, Cm und Cf

L.Widua, H.Schieferdecker

1. Notwendigkeit einer Inkorporationsiiberwachung

Mit der Aufnahme von Transuranen in den Korper sind gesundheitliche Risiken
verbunden, die von der Hohe der inkorporierten Aktivitat abhangig sind. Aus
diesem Grunde ist eine Begrenzung der Inkorporation notwendig.

Bereits im Jahre 1944 wurde fir Plutonium ein erster Wert vorgeschlagen /1/,
der nach den sofort begonnenen vergleichenden Tierexperimenten schlieBlich
im Jahre 1953 zu 0,04 uCi Pu-239 festgelegt wurde /2/.

Im Falle des Plutoniums 1iegt der besonders giinstige Fall vor, da die Aus-
scheidungsfunktion flir die Ausscheidung im Urin und Stuhl von Langham durch
Versuche am Menschen studiert wurde und damit die Grundlage fiir eine sorgfdl-

tige Inkorporationsiberwachung gegeben war /3/.




In der Strahlenschutzverordnung /4/ wird eine Begrenzung der jihrlichen Ak-
tivitatszufuhr (JAZ) vorgeschrieben.

Die Einhaltung dieser Vorschrift ist durch geeignete Inkorporationsiiberwa-
chung durchzufiihren. Sie wird Ublicherweise durch die indirekte Methode der
Aktivitatsbestimmung in den Ausscheidungsprodukten durchgefiihrt.

Unter Anwendung der Ausscheidungsfunktionen kann dann auf die Hohe einer In-
korporation riickgeschlossen werden.

Das biokinetische Verhalten der Radionuklide nach einer Inhalation wird durch
das von der ICRP aufgestellte Lungenmodell beschrieben /5/.

Zu unterscheiden ist zwischen den maximal zugelassenen Korperbelastungen (MZKB)
und den Grenzwerten der Jahresaktivitdtszufuhr (JAZ) /4/. Modifizierte Grenz-
werte werden kiinftig in einer novellierten Strahlenschutzverordnung zur Anwen-
dung kommen, die als "annual 11m1ts of intake" (ALI) flr die Verbindungsklas-
sen W und Y angegeben werden /6/, /7/.

Aus diesen Grenzwerten konnen unter Benutzung der Ausscheidungsfunktionen Aus-
scheidungsraten im Urin und Stuhl abgeleitet werden, die in der Praxis als

Grenzwerte zu betrachten sind /8/.

Diese Grenzwerte sind fiir die betrachteten Transurane in der Tabelle auf
Seite 9 aufgefiihrt.

2. Durchfiihrung der Inkorporationsiiberwachung

Eine Inkorporationsiiberwachung auf mogiicherweise inkorporierte Radionuklide
188t sich durch Messung der emittierten Strahlung auBerhalb des Kdrpers mit
sogenannten GanzkorpermeBgerdten (human body counter) durchfiihren.

Im Fall der Transuranelemente ist diese Methode jedoch nur bedingt anwendbar,
weil die emittierte a-Strahlung vollstandig im Korper absorbiert wird. Nur ein
geringer Anteil der beim Zerfall emittierten Quantenstrahlung der Zerfalispro-
dukte ist mit speziéllen MeBgerdten (Lungen-counter) nachweisbar. Sie konnen
wegen der nicht ausreichenden Nachweisempfindlichkeit deshalb nur zwischen-
fallbedingt zur Inkorporationsiiberwachung eingesetzt werden. Sie werden bei
groBeren Inkorporationen zur Feststellung der HShe einer Inhalation eingesetzt
und gestatten eine schnelle Entscheidung dariiber, ob Grenzwerte der Inkorpora-

tion liberschritten wurden.




Im Strahlenschutz wird die Forderung gestellt, noch 5 % dieser Grenzwertaktivi-
tdten nachzuweisen. Dies ist bei den Transuranen nur durch eine monatliche Urin-
Oberwachung moglich. Wenn dies nicht durchfiihrbar ist, muB eine Inkorporations-
Uberwachung zumindest durch Uberwachung der Atemluft durchgefiihrt werden,

Die sinnvollste Methode ist die zwischenfallbedingte Uberwachung, die beim Ver-
dacht einer Inkorporation sofort einsetzt und lber mehrere Tage durchgefiihrt
wird. In diesen Fdllen ist eine empfindliche Aktivitdtsmessung in den Aus-
scheidungsprodukten erforderlich.

3. Beschreibung des Nachweisverfahrens

Als Ausgangsmaterial fiir die Inkorporationsiiberwachung sind Urin, Stuhl aber
auch beij besonderem AnlaB Blut, Gewebe und Nasenabstriche zu untersuchen.

In jedem dieser Falle 1ist es erforderlich, das Ausgangsmaterial so aufzuarbei-
ten, daB Aktivitdten im Tow-Tevel-Bereich gemessen werden konnen. Da die Aus-
scheidungsraten im Urin z.B. bei Pu in der GrofRenordnung von 0,1 %/Tag liegen,
ist es erforderlich, daB kleinste Aktivitdten bestimmt werden konnen. Als Grenz-
wert ist ein Wert von 1,85 mBq/Probe (50 fCi/Probe) anzusehen.

Diese Nachweisgrenze wird nur erreicht, wenn eine saubere Abtrennung von der zum
Teil stark unterschiedlichen Matrix vorgenommen wird und ein Prdparat hergestellt
wird, das ohne Selbstabsorption der a-Strahlung ausgemessen werden kann.

Mit den von uns benutzten Fliissigextraktionsverfahren,einer elektrolytischen Ab-
scheidung und der Messung der o~Aktivitdat durch Halbleiterdetektoren ist es mog-
lich, die geforderte Grenzaktivitdt von 1,85 mBq (50 fCi) in allen Matrices
nachweisen zu konnen.

Die Abtrennung der oben aufgefiihrten Nuklide kann dabei nach chemischen Gesichts-
punkten unter Bericksichtigung der chemischen Eigenschaften vorgenommen werden
/9/,/10/.

Im Prinzip ist es moglich, alle finf Radionuklide mit Trioctylphosphinoxid (TOPO)
zu bestimmen. Eine Schwierigkeit besteht darin, da Np und Pu im Gegensatz zu

Am, Cm und Cf nicht aus der organischen Phase rlickextrahierbar ist.

Zusdtzlich ist zu beachten, daB eine Qualitdtskontrolle der Analysen durch Ver-
wendung von Leitisotopendurchzufiihren ist. Bei der anschlieBenden o-Spektrometrie




sind die a-Energiender zu bestimmenden Nuklide und der Leitisotope zu
beachten. So storen sich bei der a-Spektrometrie die Nuklide

Pu-238
Pu-236
Cm-242
Am-243
atifgrund jhrer dhnlichen a-Energien.

und
und
und
und

Am-241
Cm-244
Cf-252
Pu-239

Eine Trennung ist deshalb nur moglich, indem zwei verschiedene Extraktions-
mittel verwendet werden und zwar Trioctylamin (TOA) und Trioctylphosphin-

oxid (TOPO).

Die unterschiedlichen Ausgangsmaterialien (Urin, Stuhl, Gewebe und Nasenab-
striche) werden so aufgearbeitet, daB fiir alle der gleiche Trennungsgang be-

nutzt werden kann.

Fliissige Proben werden eingedampft und das verbleibende organische Material
durch trockne Veraschung entfernt. Wichtig ist, daB die Asche in Salpeter-
saure Teicht 10slich {st. Um dies zu erreichen, darf die Veraschungstempe-
ratur von 500 OC nicht lberschritten werden. Es entstehen sonst unldsliche
Verbindungen, die ohne AufschluB nicht in Ldsung zu bringen sind.

Die mit dieser niedrigen Veraschungstemperatur verbundenen Geruchsbeldsti-
.gungen fiihren dazu, daB technische MaBnahmen angewendet werden missen, um
unangenehme Geruchsbeldstigungen auf ein Mindestmaf® zu reduzieren. Als Ver-
fahren wird die katalytische Nachverbrennung der Schwelgase an einem Platin-

KataTlysator angewandt.

Um bei Stuhlproben eine rein anorganische Asche zu erhalten, muB die Probe
nach dem Veraschen mehrfach mit HNO3 eingedampft und mehrmals gegliiht werden,

Das gleiche gilt flr Gewebeproben und in besonderem MaBe auch filir Blutproben,
bei der der hohe Eisenanteil zwar stort, aber den Analysengang nicht wesent-

Tich beeinfluBt.

Bei Nasenabstrichen ist ein unloslicher Riickstand bei Watteproben fiir den
Nachweis sehr storend. Fiir Nasenabstriche werden daher nur reine Mullgaze
verwendet, die sich riickstandsfrei aufarbeiten 1aBt. Dies ist erforderlich,
weil Nasenabstriche nicht dem gesamten Trennungsgang unterworfen werden, son-
dern nur durch Veraschen und Elektrolyse aufgearbeitet werden. In diesem Fall
wiirde eine Flachenbelegung durch unlosliche Reste die o-Spektrometrie ver-

schlechtern oder sogar unmdglich machen.




Die Abtrennung der einzelnen Nuklide erfolgt durch Flissigextraktionsver-
fahren, die mit einfachem apparativen Aufwand anwendbar sind.

Die Extraktionsmittel Trioctylamin und Trioctylphosphinoxid erwiesen sich
fir unsere Zwecke als besonders geeignet.

Die Extraktionskoeffizienten waren bei allen aufgefiihrten Nukliden sowohl
fiir die Extraktion als auch fiir die Rilickextraktion glinstig und ergaben eine
ausreichend gute Abtrennung /11/, /12/, /13/.

Die Extraktionskoeffizientenwurden wie folgt ermittelt:

Extraktionskoeffizient
bei TOA- bei TOPO-
Extraktion Extraktion
(4 M HNO3) (0,1 M HNO3)
Np (IV) 90 ~ 100
Pu (1IV) 250 500
Pu (III) 0,07
Am (III)
Cm (I11) < 1073 20
cf (III)

Das Extraktionsverfahren wurde unter dem Gesichtspunkt ausgewdhlt, daR sowohl
eine exakte und empfindliche Messung der a-Aktivitdt im Tow-level-Bereich,
aber auch ein Zugriff fiir eine schnellere Messung bei hohen Aktivitaten bei

Iwischenfallen moglich wird.

Die Anwendung der Fliissigextraktion hat den Vorteil, daB bei Zwischenfidllen
mit zu erwartenden hohen Aktivitdtsgehalten der Proben ein Aliquot des Ex-
traktionsmittels in einem Flissigszintillationszdhler sofort ohne weitere
Aufarbeitung gemessen werden kann. Auf diese Weise ist eine schnellere Mes-
sung moglich, die durch lonenaustauschverfahren nicht in gleicher Weise an-
wendbar qst.

Zur Bestimmung der chemischen Ausbeute werden die Proben vor der Verarbeitung

Jjeweils mit Leitisotopen versetzt.

Fur Pu wird Pu-236, fir Am, Cm und Cf wahlweise Am-243, Cm-242 oder Cm-244
verwendet. Fiir Np steht kein Leitisotp zur Verfligung. Statt dessen wird die
Ausbeute von 60 % eingesetzt, die sich bei Zugabe von Np-237 bei einer Serie
von Kontrollanalysen ergeben hat.



Die Extraktion der Radionuklide wird gruppenweise mit Trioctylamin (TOA)
in Toluol und Trioctylphosphinoxid (TOPO) in Cyclohexan durchgefiihrt
(s. Seite 14).

Trioctylamin extrahiert nur vierwertige Transurane, so daB dadurch eine
Abtrennung des Np und Pu von Am, Cm und Cf moglich ist. Durch Veranderung
der Wertigkeit kann eine sukzessive Abtrennung von Np und Pu gegeniiber den

anderen Transuranen erreicht werden.

Durch Reduktion mit Eisensulfamat wird das Np in den vierwertigen Zustand,
Pu dagegen in den dreiwertigen Zustand uberfiihrt. In dieser Form ist Np
mit Trioctylamin extrahierbar, das Pu dagegen nicht. Nach Extraktion des

Np kann das Pu mit Nitrit wieder in die vierwertige Stufe oxidiert und dann
mit Trioctylamin extrahiert werden. Das Pu und Np wird aus der organischen
Phase mit 0,2M Schwefelsdure riickextrahiert.

Nach der Extraktion wird die wassrige Phase, in der Am, Cm und Cf enthalten
sind, bis zur Trockne eingedampft und auf pH 1 eingestellt. Die Abtrennung
erfolgt mit Trioctylphosphinoxid (10%-ig in Cyclohexan).

Aus der organischen Phase wird Am, Cm und Cf mit 8M Salzsdure in die

wassrige Phase riickextrahiert.

Die abgetrennten Radionuklide werden dann elektrolytisch auf Edelstahlplatt-
chen abgeschieden.
Dazu werden die wassrigen Phasen eingedampft und auf eine bestimmte Elektro-

lytkonzentration eingestellt. Die elektrolytische Abscheidung ist nach
2 Stunden bei einer Stromstdarke von 400 mA quantitativ.

Die Messung erfolgt dann mit einem o-Spektrometer, wobei das Auflosungsvermo-
gen des Detektors besser sein muf als 50 keV, um eine Unterscheidung der ver-

schiedenen a-Energien zu ermoglichen.

4. Erfahrungen bei der Inkorporationsiiberwachung

Eine Inkorporationsiiberwachung wird seit dem Jahre 1965 im KfK regelmdBig und

aus besonderem Anlaf durchgefiihrt.

Die Zahl der zu diesem Zweck ausgefiihrten Pu-Analysen in Urin- und Stuhlpro-
ben hat sich seit dieser Zeit von 50 auf 1860 Analysen im Jahre 1981 erhtht.




Dabei wurden 80 % der Analysen zur regelmdRigen Uberwachung einer Inkorpo-
ration bei 1250 Personen und 20 % aufgrund eines Verdachtes einer Inkorpo-
ration bei 45 Personen ausgefiihrt.

Es wurde nur bei 3 Personen eine Inkorporation festgestellt, die jedoch un-
terhalb der Hdlfte der Grenzwerte der Jahres-Aktivitatszufuhr /4/ lagen.

In allen anderen Fallen war die Inkorporation kleiner als 5 % dieser Grenz-
werte /14/.

Das beschriebene Nachweisverfahren wird zur Qualitadtssicherung einer standi-
gen Kontrolle unterzogen.

Dazu gehoren die Uberpriifung des Nulleffekts der MeBanordnung, seiner Zdhl-
wirksamkeit und der Bestimmung der chemischen Ausbeute der Einzelanalysen.

Der Zshlwirkungsgrad Tiegt zwischen 30 und 35 % fiir Halbleiterdetektoren mit
einer Flache von 300 mm2. Die chemische Ausbeute betragt 70 *+ 15 % und der
Nulleffekt der MeRanordnung liegt fiir den Energiebereich von 4,0 bis 6,0 MeV
bei 10 bis 30 Imp/100 000 sec. Damit ist eine Nachweisgrenze von 1,85 mBg/Probe
(0,05 pCi/Probe) zu erreichen. |
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ALI

abgeleiteter Grenzwert*

MZKB JAZ ‘Klasse W Klasse Y Urin Stuhl

uCi Bqg/a uCi/a Bqg/a uCi/a Bg/a uCi/a | Bg/d | pCi/d}| Bg/d | pCi/d
Np-237 0,06 3,7-102 0,01 2-102 0,010 - - 22 0,8 150 5
Pu-239 0,04 1,6.102 0,004 2.102 0,0054 5-102 0,014 | 15 0,5 150 5
Am-241 0,05 5,5.102 0,015 2-102 0,0054 - - 19 0,6 150 5
Cm-244 0,10 8,5-102 0,02 4.102 0,018 - - 38 1,2 150 5
cf-252 0,01 6,0.102 0,016 1.1083 0,0027 1-.1083 0,0027F 4 0,1 150 5

¥giiltig fir die Inkorporationsiberwachung 1 - 10 Tage nach Zufuhr (entsprechend 1/20 der JAZ-Werte)

Tabelle 1: Zusammenstellung verschiedener Grenzwerte bei der Inkorporationsiiberwachung

(MZKB = max. zugelassene Korperbelastung, JAZ = Grenzwert der Jahresaktivitdtskonzen-
tration, ALI = annual limit of intake, Klasse W + Y = Klassifizierung von Verbindungen
entsprechend ihres Lungenretentionsverhaltens)




Urin Stuhl Blut Gewebe Nasenabstrich
Zugabe von Leitisotopen
eindampfen oxidieren
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! v { ! !
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Abb.1 : Ablaufschema des Trennungsgangs




Arbeitsab]auf: Np-Nachweis

1.

10.

11.
12.

13.

14.

15.
16.

17.

18.

19,

20.
21.

Den 24-h-Urin in einer Quarzschale mit einigen mi Octylalkohol und
50 m1 HNO3(konz.) versetzen und Tangsam zur Trockne eindampfen.

. Riickstand bei 480 OC ca. 1 Stunde lang gliihen.
. Riickstand in 130 m1 HNO,(4M) 10sen, Schale mit einem Uhrglas abdecken,

kurz aufkochen und 10 M%nuten bei ca. 80 - 90 OC halten.

. Auf Zimmertemperatur abklihlen lassen.

. Die Losung in einem 250-mi-Schiitteltrichter iiberfiihren, Schale mit

50 m1 HNO45(4M) nachspiilen.

. Reduktion mit 1 ml Eisensulfamat .(2M) 2 bis 3 Minuten stehen lassen.
. 50 m1 TOA (10%-ig in Toluol) dazugeben, 5 Minuten schiitteln.
. Phasen absitzen Tassen.

. Phasen trennen,wdssrige Phase verwerfen.

2 mal mit 50 m1 HNO3(4M) waschen, je ca. 1 Minute schiitteln, absitzen
lassen. Waschwasser jeweils verwerfen.

Mit 40 m1 HS04(0.2M) riickextrahieren, 5 Minuten schiitteln.

Absitzen lassen, Phasen trennen und organische Phase zur Regene-
ration sammeln.

Die anorganischen Schwefelsdure-Phase mit Di-iso-propyldther kurz
schiitteln.

Absitzen Tlassen, wassrige Phase abtrennen und bis zur Trockne
eindampfen.

Mit 1 ml HNO3 versetzen und erneut zur Trockne eindampfen.

0.3 ml HpSOq(konz.) zugeben, erhitzen bis zur Bildung von SO03-Nebeln,
abkiihlen Tassen.

Portionsweise mit insgesamt 5.0 ml destilliertem Wasser in eine
vorbereitete Elektrolysezelle iiberfiihren.

Unter Verwendung von Methylrot als Indikator pH-Wert mit einigen Tropfen
NH40H(konz.) auf Farbumschlag von rot nach gelb, anschiieBend mit H2S04
(1.5M) auf Farbumschlag rot einstellen.

Elektrolyse auf Edelstahlpldttchen 25 mm @ kathodisch 2 Stunden bei 400 mA.
2 m1 NHgOH(konz.) zugeben, Zelle entleeren, Strom abschalten.

Messen der o-Aktivitdt 500 bis 1000 Minuten und Berechnung der Aktivitdt
durch o-Spektrometrie.




Arbeitsablauf: Pu=-Nachweis

10.

11,
12.

13.
14.
15.
16.

17.

18.

19.

20.
21.

. Den 24-h-Urin in einer Quarzschale mit einer bekannten Menge Pu-236,

einigen m1 Octylalkohol und 50 m1 HNO3(konz.) versetzen und langsam
zur Trockne eindampfen.

. Rilickstand bei 480 OC ca. 1 Stunde lang gluhen.
. Rlickstand in 130 m1 HNO3(4M) 16sen, Schale mit einem Uhrglas abdecken,

kurz aufkochen und 10 Minuten bei ca. 80 - 90 OC halten.

. Auf Zimmertemperatur abkiihlen lassen.

. Die LOsung in einen 250-m1-Schiitteltrichter iiberfiihren, Schale mit

50 m1 HNO3(4M) nachsplilen.

. 2 ml NaNOp-Ldsung (5M = ca. 35 g/100 ml) zugeben, 2 bis 3 Minuten

stehen lassen.

. 50 ml TOA (10%-ig in Toluol) dazugeben, 5 Minuten schitteln.
. Phasen absitzen Tassen.

. Phasen trennen, wdssrige Phase verwerfen.

2 mal mit 50 m1 HNO3(4M) waschen, je ca. 1 Minute schiitteln, absitzen
Tassen, Waschwasser jeweils verwerfen,

Mit 40 ml1 HpS04(0.2M) riickextrahieren, 5 Minuten schiitteln.

Absitzen lassen, Phasen trennen und organische Phase zur Regeneration
sammeln.

Die anorganische Schwefelsaure-Phase mit Di-iso-propyldather kurz schitteln.

Absitzen lassen, wassrige Phase abtrennen und bis zur Trockne eindampfen.
Mit 1 ml HNO3 versetzen und erneut zur Trockne eindampfen.

0.3 ml HpS04(konz.) zugeben, erhitzen bis zur Bildung von S03-Nebeln,
abkiihlen Tassen.

Portionsweise mit insgesamt 5.0 m1 destilliertem Wasser in eine
vorbereitete Elektrolysezelle Uberfiihren.

Unter Verwendung von Methylrot als Indikator pH-Wert mit einigen Tropfen
NH4OH(konz.) auf Farbumschlag von rot nach gelb, anschlieBend mit HpS04
(1.5M) auf Farbumschlag rot einstellen.

Elektrolyse auf Edelstahlpldttchen 25 mm @ kathodisch 2 Stunden bei 400 mA.

2 ml NH40H(konz.) zugeben, Zelle entleeren, Strom abschalten.

Messen der o-Aktivitdt 500 bis 1000 Minuten und Berechnung der Aktivitat

durch a-Spektrometrie.




Arbeitsablauf: Am-, Cm-, Cf-Nachweis

10.

11.
12.
13.
14.

15.
16.

17.
18.
19.

20.
21.

. Den 24-h-Urin 1in einer Quarzschale mit einer bekannten Menge des Leit-

isotops und einigen ml Octylalkohol und 50 m1 HNO3(konz.) versetzen
und langsam bis zur Trockne eindampfen.

. Riickstand bei 480 OC ca. 1 Stunde lang gliihen.
. Ruckstand in 130 m1 HNO3(2M) 16sen, Schale mit einem Uhrglas abdecken,

kurz aufkochen und 10 Minuten bei ca. 80 bis 90 oC halten.

. Auf Zimmertemperatur abklihlen lassen.
. PH-Wert von 1 mit NH OH einstellen (pH-Meter, Temperatur beachten).

. Die LOosung in einem 250-m1-Schiitteltrichter iiberfiihren, Schale mit

50 m1 HNO3(0,1M) nachspiilen.

. 50 mT TOPO (10%-ig in Cyclohexan) dazugeben, 5 Minuten schiitteln.
. Phasen absitzen Tlassen.

. Phasen trennen, wdssrige Phase verwerfen.

3 mal mit 50 m1 HNO3(0,1M) waschen, je ca. 1 Minute schiitteln, ab-
sitzen lassen, Waschwasser jeweils verwerfen.

Mit 40 m1 HC1(8M) riickextrahieren, 5 Minuten schiitteln.

Absitzen Tassen, Phasen trennen und organische Phase zur Regeneration
sammeln,

Die anorganische Salzsaure-Phase mit Di-iso-propyldther kurz schiitteln.
Absitzen lassen, wdssrige Phase abtrennen und bis zur Trockne eindampfen.
Mit 1 ml HNO3 versetzen und erneut zur Trockne eindampfen.

0,3 m1 HoSO4(konz.) zugeben, erhitzen bis zur Bildung von S03-Nebeln,
abkiihlen Tassen.

Portionsweise mit insgesamt 5.0 ml destilliertem Wasser in eine vor-
bereitete Elektrolysezelle lberfiihren.

Unter Verwendung von Methylrot als Indikator pH-Wert mit einigen Tropfen
NH4OH(konz.) auf Farbumschlag von rot nach gelb, anschliefend mit HySO,
(1.5M) auf Farbumschlag rot einstellen.

Elektrolyse auf Edelstahlipldttchen 25 mm @ kathodisch 2 Stunden bei 400 mA.
2 m1 NHg0H(konz.) zugeben, Zelle entleeren, Strom abschalten.

Messen der o-Aktivitdt 500 bis 1000 Minuten und Berechnung der Aktivitdt
durch o-Spektrometrie.




Gemeinsamer Trennungsgang Np, Pu, Am, Cm, Cf

1. Den 24-h-Urin in einer Quarzschale mit einigen m1 Octylalkohol und
50 ml HNOg(konz.) versetzen und langsam zur Trockne eindampfen.

2. Riickstand bei 480 OC ca. 1 Stunde lang gliihen.

3. Riickstand in 130 m1 HNO3(4M) 10sen, Schale mit einem Uhrglas abdecken,
kurz aufkochen und 10 Minuten bei ca, 80 - 90 OC halten.

4. Auf Zimmertemperatur abkiihlen lassen.

5. Die Losung in einem 250-m1-Schiitteltrichter iiberfiihren, Schale mit
50 m1 HNO3(4M) nachspiilen,

6. Reduktion mit 1 ml Eisensulfamat (2M), 2 bis 3 Minuten stehen lassen.

7. 50 ml TOA (10%-ig in Toluol) dazugeben, 5 Minuten schiitteln
(Np-Extraktion).

8. Phasen absitzen lassen.
9. Phasen trennen.
10. Organische Phase - Weiterverarbeitung siehe Punkt 10. Np-Arbeitsablauf.

11. Zu der wdssrigen Phase 2 m1 NaNOo-Ldsung (5M = ca. 35 g/100 m1) zugeben,
2 bis 3 Minuten stehen lassen.

12. 50 m1 TOA (10%-ig in Toluol) dazugeben, 5 Minuten schutteln (Pu-Extraktion).
13. Phasen absitzen lassen; trennen.

14. Organische Phase - Weiterverarbeitung siehe Punkt 10. Pu-Arbeitsablauf.

15. Wassrige Phase (enthdlt noch Am, Cm, Cf) eindampfen.

16. Weiterverarbeitung siehe Punkt 5. Am-, Cm-, Cf-Arbeitsablauf.




