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Motivation deﬁ

Isotope von Aktiniden in der Umwelt durch:
» Kernwaffentests

« Unfalle in kerntechnischen Anlagen
 Satelliten- / Flugzeugabstirze,
 Boots- / Unterseebootsunfalle

» Kontrollierte Abgabe aus
kerntechnischen Anlagen

— Konzentrationsbestimmung
- Isotopenverhaltnisse
— Ausbreitungsverhalten




Plutonium
Leitisotop: 23°Pu-, a-Strahler mit T,, = 2,4 x 10% a

Isotopenverhaltnisse variieren nach Herkunft:
e Fallout Plutonium
240py : 23%Pu = 0,18
* Modernes Waffenplutonium
240py : 23%Pu < 0,05
 Leistungsreaktoren
240py : 23¥%Pu=0,40-0,70

Typische %9Pu Gehalte:

e Bodenproben 0,4 -4 mBqg/g

e Flusswasser 4 -100 mBg/m?3
e Luftproben 1 uBg/m3

N

100 mBg/m® = 4 x 10 g/l = 108 Atome/l <1 ppt

GUTENRERG,

Forderung: Ultraspurenanalytisches Verfahren mit einer

Nachweisgrenze von < 108 Atomen
+ Bestimmung der Isotopenzusammensetzung




Prinzip der RIMS

« Atomisierung der Probe

» Mehrstufige resonante
Anregung + lonisation von
Atomen mit Laserlicht

 Massenselektiver Nachweis
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- hohe Elementselektivitat
— Isotopenzusammensetzung
— hiedrige Nachweisgrenze




Experimenteller Aufbau GUTENRERG .

Anforderungen Lasersystem:

* Leistungsstark — bis 2 W

* Hochrepetierend - 6,6 kHz Nd:YAG

e Durchstimmbar (maoglichst
grol3er Wellenlangenbereich) Ti:Sa 3
- 730 - 880 nm

» Geringe Breite der Laserlinie

e Wartungsarm und einfach zu
handhaben
- LAll solid state”

BBO

Flugzeitmassenspektrometer Faser

- Nd:YAG gepumptes Detektor 2
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Energie [cm™]

Anregungsschema fur Pu GUTENRERG
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Probenvorbereitung GUTENRERG .

» Zugabe eines Pu-Tracerisotops.
» Aufschlul’ der Probe je nach Matrix.
« Eisenhydroxid-Fallung.

» Abtrennen des Pu mit Anionen-

austauschersaule (TEVA Resin SPS).

* Elektrolytisches Abscheiden von Pu(OH), Filament:

auf Tantal. PU(OH),

Titan

e Sputtern einer dinnen (~1 pum)
Titanschicht.

—» Chemische Ausbeute: 30 - 50 % Tantal




Effizienzmessungen mit #4°Pu GUTENRERG .
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Ereignisse

Ereignisse
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Bestimmung von 10° Atomen “’Pu

GUTENRERG,

Vergleich:
a-Spektroskopie
- RIMS an

einer 2°Pu-Probe



Nachweisverfahren fur Pu GUTENRERG.,.

a - Spektroskopie RIMS

© Apparativ einfache Standard- © Nachweiseffizienz nicht
methode. Isotopenabhangig.

@ Nachweisgrenze abhéngig von © Isotopenanalyse gut moglich.

der Halbwertszeit des Isotops

(ca. 4x108 Atome 239Pu). © Niedrige Nachweisgrenze:

<1 x 107 Atome
@ Isotopenanalyse schwierig (4 fg oder 10 mBq 23°Pu).

(239/240pu)
' © Kurze Mel3zeit.
@ Lange Mel3zeit bei geringen ® Lasersystem aufwendig.
Probenmengen.
Zial: Einsatz der RIMS als Standard-

Analysenmethode fur Plutonium.



NIST Standard SRM 996

GUTENRERG,

Isotopenzusammensetzung einer SRM 996 Probe mit
einigen 101> Atomen 2*4Pu
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Verhaltnis zu 244Pu

Pu gemessen zertifiziert

238 0,00004(3) 0,00004(1)
239 0,00039(9) 0,00035(2)
240 0,0065(4)  0,0069(1)
241 0,00054(10) 0,00037(2)
242 0,0137(5)  0,0135(1)



Ereignisse

Anwendungsbeispiele

GUTENRERG,

Staubproben mit Fallout bzw. Reaktorplutonium
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a) Isotopenverhdtnis:

gemessen: 2Py : 239Pu = 0,16(2)
Fallout Plutonium: 0,18
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b) |sotopenzusammensetzung:

238Pu [%]

239Pu [%]

240Pu [%]

241Pu [%]

242Pu [%]

1,1(1)

61,6(50)

27,9(12)

4,8(4)

4,7(4)




Ereignisse

Anwendungsbeispiele GUTENRERG. .

Urinproben:
Studie des ‘National Radiological Protection Board’, U.K., zum
Ausscheideverhalten von Plutonium tber den Urin.
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Anwendungsbeispiele GUTENRERG. .

8000
Bodenprobe aus Tschernobyl-Gegend
6000 —
4000
2000 - Tracer
Q thl\
% O L] - I L] I L]
'c 235 240 245 250
% 8000
W Sediment vom Mururoa Atoll
6000 —
4000 —
2000 -
| Tracer
O L] I L] I‘I“L I L]
235 240 245 250

Masse / amu



Anwendungsbeispiele GUTENRERG. .

Pu in Tschernobyl-kontaminierten Bodenproben:

Masany | | Masany |1 | Hot Particle| Shpilevskaja | Dymer |Rechnung
Gehalt 230 mBa/g 45 mBq 2.7 Ba/g 2.94
239/240p | mBa/g
“pu | 0.25(2) 0.21(4) 0.9(3) 0.31(6) 0.22
“Pu | 66.9(5) 70.5(9) 70(4) 66.2(12) 67.2(20) 64.6
“py | 25.3(3) 22.0(4) 23(2) 26.1(7) 25.4(11) 27.6
*Ipy 5.9(1) 5.8(2) 4.7(8) 5.5(3) 5.7(5) 5.5
“4“py 1.6(1) 1.4(1) 1.2(4) 1.8(2) 1.7(3) 2.2

*S.N. Begichev, A.A. Borovoj and E.B. Burlakov, ,Fuel of the
4th reactor Unit“, Moscow 1990 (Preprint of IAE-5268/3)




Neuentwicklungen GUTENRERG .

Kopplung von lonenstrahl-Sputtern (= hohe Lateralauflosung) mit resonanter
Nachionisierung ( = hohe Elementselektivitat) der gesputterten Neutralteilchen

- kommerzielles TOF-SIMS + Ti:Sa Laser System zur resonanten

Nachionisation
1 to MS
Analysis Beam‘ ’

Sputtered Neutrals
o000 o

o ‘ «— Laser

Sample

- Direkte elementselektive Analyse
von Aktiniden in Mikropartikeln mit
hoher lateraler Aufldsung ohne
ISobare Interferenzen




Zusammenfassung GUTENRERG .

* RIMS ist fur die isotopenselektive Ultraspurenanalyse
von langlebigen Radionukliden gut geeignet

» Vorteile von RIMS

= Unterdrickung von atomaren und molekularen Isobareninterferenzen
— Hohe Empfindlichkeit --- Nachweisgrenze im fg-Bereich (= 10° Atome)
= Exzellente Isotopenselektivitat
= Relativ kurze Messzeit (= 1 h)

 Nachtelle von RIMS

= Single-Element Methode

- Neuentwicklung: Kopplung von TOF-SIMS mit RIMS zur
Analyse von ,Hot Particles”



