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Mikropartikel, die Actiniden enthalten, sind von
speziellem Interesse fir ,Nuclear Safeguards”
Analysen, zur Risikobewertung kontaminierter
Gegenden, sowie fur nukleare forensische Ana-
lysen. Sekundarionenmassenspektrometrie
(SIMS) hat sich als Routine-Methode fur die
Analyse solcher Partikel etabliert. Isobare Inter-
ferenzen (z.B. *°U/”%Pu, **'Pu//**Am) stellen
hierbei jedoch ein Problem dar. Die Resonanz-
ionisationsmassenspektrometrie (RIMS), die fir
Bulk-Analysen im Ultraspurenbereich seit vielen
Jahren erfolgreich eingesetzt wird [1], ist hoch
element- und isotopenselektiv sowie sehr emp-
findlich.

Im Rahmen eines Forschungsprojekts wurde
ein kommerzielles TOF-SIMS Gerat so umge-
baut, dass es die Kopplung von lonenstrahl-
Sputtern, welches die zur Partikelanalytik not-
wendige hohe Lateralauflésung liefert, mit ei-
nem hochreptierenden (kHz) durchstimmbaren
Festkorperlasersystem zur resonanten Nach-
ionisierung der gesputterten Neutralteilchen
erlaubt (Abbildung 1), wodurch das Isobaren-
problem eliminiert wird. Dazu wurde die zeitli-
che Synchronisation der Laserpulse mit der
lonenquelle  und dem  Flugzeit-Massen-
spektrometer (TOF-MS) realisiert, sowie die
Unterdriickung der beim Sputtern entstehenden
Sekundarionen erfolgreich umgesetzt.

to TOF-MS
U,
®Ga’lon Gun

IS
?{?Spunered Neutrals

M |Laser Beams

Sample

Abbildung 1: Schema des experimentellen Aufbaus
zur Kopplung von lonenstrahl-Sputtern und Laser-
nachionisierung der gesputterten Neutralteilchen.

Erste Tests zur resonanten Nachionisierung
wurden mit Gadolinium durchgefiihrt. Das An-
regungsschema von Gd (A; = 422,71 nm, A, =
849,30 nm, A3 = 775,09 nm) ist mit dem Ti:Sa
Lasersystem ausfiihrlich spektroskopisch un-
tersucht worden [2]. Abbildung 2 zeigt das
RIMS Spektrum gesputterter Neutralteilchen
von einer Gd-Folie. Die Massenauflésung kann
ZU m/Amgwhw = 600 abgeschatzt werden, was
fur die Bestimmung der Isotopenzusammenset-
zung von Plutoniumproben ausreichend ist.
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Abbildung 2: TOF-Massenspektren ionengesputterter
Neutralteilchen von Gd mit 3-stufiger resonanter
Lasernachionisierung (blau: alle 3 Laser resonant,
violett: A, um 20 GHz aus der Resonanz verstimmt).

Fir Untersuchungen an Plutonium wurden eini-
ge 10" Atome “**Pu (ca. 3 pg) elektrolytisch
als ¥ = 6 mm Fleck auf Titanfolie abgeschie-
den; die mit dem lonenstrahl abgetragene Fla-
che betrug pro Messung jeweils nur wenige
pum?®. Auch hier konnte ein Signal beobachtet
werden, welches klar mit den resonanten Wel-
lenlangen fur 3-stufige Anregung von Plutonium
(A, = 420,76 nm, A, = 847,28 nm, A3 = 767,53
nm) Korreliert war (Abbildung 3).

1204

100

80

604

counts

40

204

%00 120 140 160 180 200 220 20 260
m/z
Abbildung 3: TOF-Massenspektren ionengesputterter
Neutralteilchen von 2**Pu mit 3-stufiger resonanter
Lasernachionisierung (rot: alle 3 Laser resonant,
schwarz: A, um 11 GHz aus der Resonanz ver-
stimmt).

In Zukunft sind Verbesserungen der Nachweis-
effizienz sowie die Anwendung eines gekoppel-
ten Verfahrens aus zerstorungsfreien Methoden
und nachfolgender Analyse ionengesputterter
Neutralteilchen mittels RIMS fiir actinidenhalti-
ge Mikropartikel in Umweltproben geplant.
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