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Die  Resonanzionisations – Massenspektrometrie
(RIMS) wurde in unserer Arbeitsgruppe in den letz-
ten Jahren als Standardmethode zur isotopenselek-
tiven Ultraspurenanalyse von Plutonium etabliert [1,
2]. Als notwendige Voraussetzung wurde zunächst
ein leistungsstarkes, wartungsarmes und einfach
handhabbares Nd:YAG / Titan-Saphir-Lasersystem
für die Resonanzionisation aufgebaut [3].
Die Effizienz der Nachweismethode wurde in einer
Vielzahl von Messungen zu � = 1�10-5 bestimmt. Je
nach Anzahl der Untergrundereignisse ergeben sich
daraus Nachweisgrenzen bis herab zu 2�106 Atomen
Plutonium. Zur Demonstration der genauen und
reproduzierbaren Messung von Isotopenverhältnis-
sen wurden die Zusammensetzungen von syntheti-
schen Isotopengemischen sowie zertifizierter Refe-
renzgemische, wie z.B. dem NIST Standard
SRM996, bestimmt [4].
In letzter Zeit wurden mit der RIMS die Plutoni-
umgehalte von insgesamt 50 Hausstaub-, Meerwas-
ser-, und Urinproben bestimmt und somit die Eig-
nung der RIMS-Apparatur zur isotopenselektiven
Ultraspurenanalyse von Plutonium demonstriert [2].
Im Jahr 2001 konnte die Apparatur zur schnellen
Bestimmung des Plutoniumgehaltes und der Isoto-
penzusammensetzung von Staubproben nach ei-
nem Extremereignis eingesetzt werden.    
Anfang 2001 wurde bei Routineuntersuchungen im
Urin eines Arbeiters der ehemaligen Wiederaufar-
beitungsanlage Karlsruhe eine Plutoniumkontamina-
tion festgestellt. Für das Ministerium für Umwelt und
Forsten in Rheinland-Pfalz wurden im Juli 2001 die
Plutoniumgehalte und Isotopenzusammensetzungen
dreier Staubproben aus zwei Wohnungen bestimmt,
in denen sich dieser Arbeiter aufhielt. Nach Anliefe-
rung der Proben konnte innerhalb von zwei Ar-
beitstagen die erste Probe chemisch aufgearbeitet
und mit der RIMS vermessen werden.
Das Massenspektrum einer Probe ist in Abbildung 1
dargestellt. Neben dem Tracerisotop 244Pu konnten
in jeder Probe die Plutoniumisotope 238Pu bis 242Pu
mit dem in Tabelle 1 angegebenen Verhältnis nach-
gewiesen werden. Die Menge an 239Pu liegt mehrere
Größenordnungen über dem Untergrund an Fallout-
Plutonium, der in Staubproben zu etwa 1�109 Ato-
me/g bestimmt wurde [2]. Die Isotopenzusammen-
setzung unterscheidet sich ebenfalls deutlich von
Fallout-Plutonium mit einem 240Pu zu 239Pu Verhält-
nis von 0,18 und entspricht der Zusammensetzung
von Reaktorplutonium.
Probe 3 hat einen signifikant geringeren Gehalt an
Plutonium 238, 241 und 242 als die beiden anderen
Proben. Der geringere 238Pu-Gehalt wurde bei einer
�-spektroskopischen Messungen zur Bestimmung

der Verhältnisse von 238Pu zu 239+240Pu ebenfalls
beobachtet. Die beiden unterschiedlichen Isotopen-
vektoren deuten auf zwei in ihrer Isotopenzusam-
mensetzung unterschiedliche Quellen für die Kon-
tamination der Wohnungen hin.

Probe 1 2 3
238Pu [%] 1,1(1) 1,1(1) 0,6(1)
239Pu [%] 64,8(42) 61,6(50) 65,2(23)
240Pu [%] 25,1(9) 27,9(12) 27,8(5)
241Pu [%] 4,4(3) 4,8(4) 3,0(2)
242Pu [%] 4,6(2) 4,7(4) 3,0(2)

239Pu
[Atome/g] ≈ 7•1014 2,9(3)•1011 3,6(3)•1012
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Abb. 1: Massenspektrum einer Staubprobe mit
Plutonium aus der ehemaligen Wiederaufbe-
reitungsanlage Karlsruhe.

Tab. 1: 239Pu-Gehalt und Isotopenzusammen-
setzung der Staubproben.


