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Substratfolien fir die effiziente Atomisation von Uran
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Die Isotopenzusammensetzung einer uran-
haltigen Probe liefert wichtige Informationen
Uber ihre Herkunft und Historie. Dabei ist das
Isotopenverhéltnis *°U/**U von besonderem
Interesse. Das Isotop 2*°U kommt in der Natur
nur mit einer extrem geringen relativen
Haufigkeit von <10™ im Vergleich zu ***U vor.
Da *°U durch Neutroneneinfang von 2°U-
Atomen gebildet wird, ist das Isotopenverhaltnis
20Uy ein MaR fur die integrale
Neutronenflussdichte, der das  Material
ausgesetzt war. Aufgrund der hohen
Neutronenflisse in Kernreaktoren kann der
Anteil an **U um viele GroRenordnungen
gegeniiber dem Gehalt in Natururan erhdht
sein. Somit ist das Isotopenverhaltnis #*°U/*%U
ein Indikator, anhand dessen anthropogene
Urankontaminationen von Natururan unter-
schieden werden kénnen. Dadurch bietet sich
ein Ansatz, um Studien der Migration von
Kernbrennstoff in der Umwelt Uber den
Nachweis von ?*°U realisieren. Insbesondere
kann die Dynamik der Entstehung von l6slichen
und damit fur lebende  Organismen
zuganglichen U(VI)-Spezies aus anthropogenen
Uran-Quellen untersucht werden, z.B. in der
Umgebung des Tschernobyl-Unfallreaktors.

Fur diese Untersuchungen wird das Verfahren
der hochauflésenden Resonanzionisations-
Massenspektrometrie (HR-RIMS) zur selektiven
Bestimmung von #*°U eingesetzt. In bisherigen
Arbeiten wurden laserspektroskopische Unter-
suchungen zum Auffinden geeigneter An-
regungspfade fur Uran-Isotope, die einerseits
zur effizienten lonisation fuhren, andererseits
aber selektiv nur ein Isotop anregen sollen,
durchgefuihrt.  Etabliert wurde dabei ein
Anregungsschema lber drei resonante Schritte,
welche Laserstrahlung der Wellenlangen 415
nm, 829 nm und 722 nm benétigen. Der letzte
resonante Anregungsschritt fihrt zu einer
atomaren Resonanz oberhalb des lonisations-
potentials, einem so genannten auto-
ionisierenden Zustand, der in ein lon-Elektron-
paar zerfallt und damit zur effizienten lonisation
fuhrt.

Fir eine effiziente und selektive lonisation einer
Probe ist eine vorhergehende Verdampfung und
Atomisation  zwingend erforderlich. Da
metallisches Uran stets oxidiert oder in anderen
molekularen Verbindungen vorliegt, muss es
zur Freisetzung als Atom zunachst reduziert
werden. Fir gewoéhnlich kann ein Metall durch
Beigabe eines ,unedleren” Metalles, mit héherer
Sauerstoffaffinitéat, reduziert werden. Wegen der
hohen Temperaturen von etwa 1800°C, die
Uran zur Verdampfung bendétigt, ist die Auswabhl
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Fig. 1: Massenspektrum der Uranisotope in Zr-Folie, wobei die
Laserstrahlung resonant auf den Tracer 2**U eingestellt ist

an Metallsubstraten bereits durch die zumeist
tiefer liegenden Siedepunkte stark ein-
geschréankt. Da Uran als naturliches Spuren-
element persistiert, kann eine Verunreinigung
von kommerziellen Metallfolien mit Uranspuren
nicht ausgeschlossen werden. Derartige
Verunreinigungen wirden Messungen der
Isotopenzusammensetzung im  Ultraspuren-
bereich systematisch verfélschen. Zur Unter-
suchung dieses Effekts wurde der Urangehalt
verschiedener kommerzieller Metallfolien mit
Resonanzionisation unter Einsatz  eines
gepulsten Titan:Saphir-Lasersystems bestimmt.
Substratfolienstlicke identischer Abmessungen
(~1 cm? aus Zirkon, Vanadium, Titan und Niob
wurden mit ?**U als Tracer ausgeheizt und der
jeweilige Gehalt an #**U bestimmt.

Es zeigte sich, dass in allen genannten
Metallfolien Uran enthalten ist. Titan enthalt
etwa 7- 10"° Atome **®U, Niob etwa 1,3-10" und
Vanadium ca. 3,5:10". Den hochsten **°U-
Gehalt findet man in Zirkonfolie, mit ungefahr
6-10" Uranatomen.

Dieses Ergebnis macht eine erhebliche
Fehlerquelle deutlich. Besonders im Ultra-
spurenbereich ist eine Verunreinigung von mehr
als 10" Atomen ein Effekt, der die Messung im
Prozentbereich verfalschen kann. Aus diesem
Grunde ist neben der Verwendung von Titan als
vorlaufig einziges Reduktionsmittel die Unter-
suchung weiterer Metallfolien angedacht.
Zudem fiel auf, dass die Freisetzung des
Probenmaterials im Temperaturbereich eines
Phasenlibergangs des Substrates signifikant
steigt. Die quantitative Messung dieses Effekts
ist in Planung. Weiterhin ist vorgesehen, das
Messsystem hinsichtlich der Atomisierungs-
effizienz zu verbessern, indem ein neues,
bereits erfolgreich getestetes Ofensystem
adaptiert wird. Mit diesen Veranderungen am
System sollen anschlieBend umweltrelevante
Proben beziglich ihrer Isotopenverhaltnisse
und Gesamtgehalte vermessen werden.



