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Urychlovacova hmotnostni spektrometrie (AMS) je velice citlivd metoda urcend pro detekci ultrastopovych koncen-
traci radionuklidi s dlouhym polo¢asem piemény. Mezi tyto radionuklidy patii i ty ze skupiny aktinoidd, a to zejména
uran, plutonium, neptunium a americium, stanovované v riznych typech vzorkd zivotniho prostedi. Tento ¢lanek je zame-
fen predev$im na stanoveni izotopt plutonia, jez se do Zivotniho prostiedi dostavaji lidskou jadernou ¢innosti. Jedna se
zejména o ““Pu a **’Pu, kde diky stanoveni jejich vzajemného poméru lze identifikovat piivod a typ zdroje emise, tedy
rozlisit plutonium, které vzniklo pfi pouziti ¢i testovani jadernych zbrani nebo v rtiznych typech jadernych reaktort. Sledo-
vani aktinoidli metodou AMS je vyznamné zejména v environmentalnich studiich, kde lze jednotlivé radionuklidy jako
36U, #Np, #*’Pu, **°Pu a **' Am pouit jako stopovade piirodnich procesii, zejména proudéni, migrace a sedimentace. P¥i
pripravé vzorku pro AMS je nejprve nutné zakoncentrovani aktinoidt z velkych objemi ¢i rozklad vzorku, proces také
zahrnuje separaci aktinoidti od ostatnich prvki a v mnoha piipadech také od sebe samotnych, a to z divodu eliminace izo-
barickych interferenci. V tomto ¢lanku jsou proto popsany separacni postupy aktinoidt z riiznych piirodnich vzorka a pro-
ces stanoveni 2*’Pu metodou AMS, ktery zahrnuje i piipravu teréovych materialil a to jak na béazi oxidi, tak i fluoridd, jeli-
koz druh, zplsob piipravy a vysledné sloZzeni matrice jsou hlavni vlastnosti, které ovliviiuji méteni a souvisi s pfitomnosti
izobarickych interferenci, mnozstvim vzorku potiebného k analyze a dosaZzenym limitem detekce.
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1. Uvod supernov obdobnym mechanismem®. V fadové vyssich,
nicméné stale velmi stopovych koncentracich, se vyse

V soucasné dobé patii urychlovatova hmotnostni uvedené izotopy Pu vyskytuji v Zivotnim prostiedi jako
spektrometrie (AMS) k nejcitlivéjsim analytickym meto- disledek lldské Jademé? ¢innosti. Odhaduje se, ze do atmo-
dam. Je vhodna ke stanoveni fady nuklidu, at’ uz ptirodni- sfe"‘,ry‘ bylo pii testggg 4]0adern}'/c5h zbrani celkové uvolnéno
ho nebo antropogenniho piivodu. Predmétem zdjmu jsou priblizné 15 PBq Pu (cit.”), pfispévky ostatnich zna-
ptedev§im radionuklidy, které jsou diky dlouhému poloc¢a- mych zdrojii — prepracovani Jad_erného .pahva VAZéVf)deCh
su pfemény radiometricky obtizné stanovitelné a v Zivot- v Sellafieldu a La Hague, havarie sateliti a nosici jader-
nim prostiedi (ZP) se vyskytuji ve stopovych koncentra- nych zbrani, ¢i havarie jaderné elektrarny v Cernobylu —
cich, a to bud’ v dasledku lidské jaderné &innosti, nebo se odhaduji jako 016‘215)" az “21501‘1( fadu nizsi. Stanoveni
jako produkt jadernych reakci kosmického zateni. Do vyse vzajemného poméru “"Pu a “"Pu ma velky vyznam pro
zminénych skupin patéf i prvky ze skupiny transurand, identifikaci pﬁv0(2131; g‘otz’guzédrojmeg plutonia, _kfle diky roz-
zejména plutonium, neptunium a americium. dilnym pomériim === Pu/~"Pu Ize odlisit plutonium,
Chem. Listy /717, 128-133 (2023) https://doi.org/10.54779/ch120230128
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Tabulka I
Vlastnosti vybranych izotopd plutonia®

Chem. Listy 717, 128-133 (2023)

Nuklid Typ pfemény, vytézek Tn (1) Dcetinny nuklid Energie v MeV (vytéZek)

28py a, 100 % 87,7 U 5,499 (70,91 %), 5,456 (28,98 %)

39py a, 100 % 24110 U 5,156 (73,3%), 5,144 (15,1%), 5,105 (11,5%)
240py a, 100 % 6 563 ey 5,168 (72,8%), 5,123 (27,1%)

#lpy B, 99,99 % 14,3 1 Am 0,02%

#2py a, 100 % 37330 U 4,9 (77,5%), 4,856 (22,4%)

24py a, 99,9 % 810’ 20y 4,589 (80,6%), 4,546 (19,4%)

*Ep.max: maximalni energie beta ¢astic pro dany rozpad

jez vzniklo pfi pouziti ¢i testovani jadernych zbrani nebo
v ruznych typech jadernych reaktori. Méfeni vzajemnych
izotopickych poméra izotopti Pu i izotopickych pomérti
ostatnich aktinoidii v€etné uranu je proto zasadni pfi ana-
lyzach materialt patficich do sféry zaruk o neSifeni jader-
nych materidld, pfi identifikaci kontaminace z jaderného
spadu nebo jiné jaderné cCinnosti. Z pohledu AMS neni
stanoveni izotopd plutonia diky neexistenci stabilnich
izotopti jednoduché, v piipadé izobarické interference
s 2%U u “*Pu vilbec mozné, a nejéastdji je vyuzivano sta-
noveni  poméra  *****'Pu/Pu.  Stanoveni *'Np
a *'Am/”*Am je také obtizné a méaloktera AMS laboratof
je schopna tyto nuklidy méfit, ale pro stanoveni jejich
ultrastopovych mnozstvi je AMS nezastupitelna®. Obecné
jsou pro méfeni vysSich stopovych koncetraci aktinoidl
pouzivany metody ICP-MS (hmotnostni spektrometrie
s indukéné vazanym plazmatem), SIMS (hmotnostni spek-
trometrie sekundérnich iontll), neutronova aktivacni analy-
za, spektrometrie zateni alfa a LSC (kapalinova scintila¢ni
spektrometrie). Pro méfeni ultrastopovych koncentraci
aktinoidd jsou pak pouzivany metody TIMS (hmotnostni
spektrometrie s termalni ionizaci) a RIMS (hmotnostni
spektrometrie s rezonanéni ionizaci), jejich detekéni limity
jsou metodé AMS blizké. Pro predstavu, izotop **°Pu lze
stanovit ve vzorcich pfirodniho ptvodu alfa spektrometrii
s detekénim limitem 50 pBq, metodou RIMS 10 uBq,
metodou TIMS ve vzorcich moci 1,4 uBq, metodou ICP-
MS ve vzorku vody 780 uBqml™' a metodou AMS ve
vzorku mogi 0,5 pBq (mo¢ jako 24h vzorek)’.

2. Sledovani plutonia a ostatnich aktinoidu
metodou urychlovacové hmotnostni
spektrometrie

Sledovani aktinoidd jako uran, neptunium, plutonium
a americium metodou AMS je vyznamné zejména
v environmentalnich studiich, kde lze jednotlivé radio-
nuklidy **°U, *'Np, *°Pu, **°Pu a **'Am pouzit jako sto-
povace prirodnich procesl, zejména proudéni, migrace
a sedimentace. Vzorky pro tyto studie jsou odebirany
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z ruznych zdrojQ, podle druhu radionuklidu a jeho mobili-
ty v Zivotnim prostiedi. Analyza vice nuklidii v jednom
vzorku cili na jejich rozdilné chovani v daném prostiedi,
a tim lze pak lépe popsat i vzdjemné rozlisit procesy pro-
bihajici v zivotnim prostfedi. Metodou AMS jsou Pu, Am
a U stanovovany rutinn&®, Plutonium se ve vzorcich Zivot-
niho prostiedi nejéast&ji stanovuje jako pomdr ***Pu/**°Pu
a také pomér k izotopu uranu **Pu/***U, a to ve vzorcich
moiské vody, korald, mechi a nebo filtrdi zachycujici po-
lutanty ze vzduchu®'. Co se ty¢e dalsich aktinoidi, exis-
tuji studie stanoveni americia, curia a kalifornia metodou
AMS, a to ve vzorcich moci, kde jsou jednotlivé radio-
nuklidy stanoveny na urovni attograma'?.

Vyznamné pouziti maji aktinoidy ve vyzkumu ocean-
ského proudéni a vertikalniho michani vodnich mas. Jejich
koncentrace a izotopické poméry jsou totiz ovlivnény
jejich rozpustnosti, redoxnimi podminkami prostfedi, zpt-
sobem vzniku v ramci genetické souvislosti (napf. U-Th-
Pa) i mnohondsobnym opakovanim procest rozpousténi
a srazeni. Vysledkem stanoveni téchto koncentraci a po-
mérl neni jen informace o samotné pfitomnosti méfeného
radionuklidu, ale diky tomu, ze lidska ¢innost riznymi
zpusoby ,,0znalila zivotni prostfedi radioaktivnimi stopo-
vaci, Ize ze ziskanych izotopickych pomért a jejich zmén
v navazujicich sériich vzorkti odhadnout nebo i ukédzat na
procesy probihajici v ZP, ¢&i napiiklad shromazdit udaje
podstatné pro sledovani i modelovani komplexniho systé-
mu oceanské cirkulace.

Uran a neptunium jsou v oceanském prostiedi mno-
hem mobilng&jsi nez Pu a Am, pouzivaji se tedy spiSe jako
stopovace oceanského porudéni; Pu a Am lze diky jejich
niz§i mobilité zplisobené vznikem malo rozpustnych spe-
cii reakcemi s mineralnimi a organickymi ¢asticemi dobfte
vyuzit pro stopovani sedimentacnich procesi a chovani
sedimentii'’. Pouziti metody AMS je v téchto piipadech
nezbytné, protoze koncentrace plutonia ve zminénych
vzorcich je velice nizka, naptiklad v povrchové vodé In-
dického a Atlantského oceanu byla stanovena objemova
aktivita 2*****Pu na arovni mBq "' (cit.").

Pouziti AMS ke stanoveni aktinoidu i pies svou vyso-
kou citlivost vyzaduje jejich zakoncentrovani z velkych
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objemu vzorkll a ve vétsiné ptipadl také separaci zajmo-
vého aktinoidu od ostatnich prvki, jejichz pfitomnost by
mohla rusit méfeni izobarickymi nebo koncentracnimi
interferencemi. Nasledné je tfeba separovany aktinoid
prevést do formy vhodné k odprasSovani v iontovém zdroji,
kterd poskytne vysoké a stabilni iontové proudy vybraného
iontu. DilezZitost kvalitni separace zajmového nuklidu lze
ukazat na piikladu stanoveni >**Pu, pro které je hlavnim
interferujicicm nuklidem viudyptitomny ***U a bez jejich
dostatecné separace pri pripravé tercového vzorku muze
diky tadovym rozdilim v poétu atomi ***U a **’Pu dojit
k pteslechu signalu 238 do signdlu o hmotnosti 239. Pro
citlivost AMS zafizeni na tyto pfeslechy se pouZiva termin
»abundance sensitivity*.

Celkové tedy priprava vzorku pro AMS zahrnuje
rozklad nebo zakoncentrovani velkého objemu vzorku,
vhodny separacni postup, jehoz cilem je ziskani jednotli-
vych frakci zajmovych aktinoidii a nésledné spolusrazeni
s nosi¢em, kde je prvek pfeveden do pevné formy (tercové
matrice) na bazi oxidu Zeleza, titanu, piipadné¢ na bazi
fluoridu.

‘ Vzorek vody (10L)

Chem. Listy 717, 128-133 (2023)

3. Separace plutonia ze vzorku moi'ské vody

V tomto piispévku je pozornost vénovana chemické
separaci plutonia od zbytku matrice za uc¢elem jeho preve-
deni do ter€ové matrice s co nejvysSim vytézkem. Sepa-
racni postup byl prakticky realizovan v n¢kolika studi-
ich™'*!°. Jedna se o separaéni zakoncentrovani plutonia
z velkoobjemového vzorku vody, ktery byl rozdélen na
jednotlivé alikvoty o objemu 1 litr. Po filtraci mechanic-
kych necistot byl vzorek vody okyselen 1 ml 65% HNO;,
homogenizovan po dobu 60 min a oznaten 3 pg **’Pu
(National Physical Laboratory, NPL England), a to
z diivodu sledovani pribéhu separacniho procesu, kdy se
stopova¢ pouziva ke stanoveni radiochemického vytézku
separace za pouziti spektrometrie zafeni alfa nebo LSC.
Pritomné aktinoidy jsou ze vzorku oddéleny spolusraze-
nim s hydroxidy Zeleza. Tento klasicky pfedkoncentra¢ni
krok spociva v ptidani FeCl; jako neizotopického nosice
do vodného vzorku a nasledné upravé pH koncentrova-
nym roztokem amoniaku na hodnoty 8—10 za vzniku sra-
zeniny, kterd strhne pfitomné radionuklidy. Bez piidani
neizotopniho nosice nelze aktinoidy srazet, protoze pfi

|.— Pridavek stopovact (242Pu, 243Am)

Zakoncentrovani
vzorku na 5L

Fe(C)H)3
spolusrazeni

—
Vysuseni

3M HNG,

Rozpusténi sraZeniny v HNO, konc.

«+—— Rozpusténi odparku v 3M HNO; —0,5M Al(NO;);
<«—— Uprava oxidaéniho ¢isla Pu(+IV), Np(+IV)

2MHNO,/
Promyti kolonky 0,1M kyselina $tavelova

SMHCI 0,02M HCl

Kolonka se sorbentem UTEVA

—

|
Pu/Np

Am, Fe, ...
| 0,25M Hl odpad
\
DGA cartridge
odpad Am, (Cm)
(Fe, ...)

Obr. 1. Schéma separa¢niho postupu zpracovani vzorku moi'ské vody a separace aktinoidii pro stanoveni Pu, Np, U a Am (cit.'’)
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jejich nizkych koncentracich by nedoslo k ptekroceni sou-
¢inu rozpustnosti odpovidajicich specii. Srazenina je na-
sledn¢ odstfedéna, promyta, a poté rozpusténa v teflonové
nadobce ve 20 ml 8M HNO;. Tim je vzorek pfeveden do
roztoku vhodného pro separaci uranu od plutonia extrakc-
ni chromatografii (EC). Pro EC jsou nejcastéji pouZivany
komeréné dostupné materialy, zejména TEVA Resin™
(TEtraValents Actinides) obsahujici ¢inidlo na bazi trial-
kylmethylammonia a UTEVA Resin™ (Uranium and TEt-
raValents  Actinides) obsahujici cinidlo  dipentyl-
pentylfosfonat — DPPP. Oba materidly jsou komercné
dostupné od firmy Eichrom Technologies, LLC (cit.").

V postupu jsou dvé 2ml EC kolonky s vySe zminény-
mi materidly zapojené v sérii. Na horni kolonku
s materidlem UTEVA Resin™ je piiveden roztok vzorku
v 8M HNO; z ptedchoziho kroku. Zde se zachyti UY' a na
nasledujici kolonce s TEVA Resin™ je zadrzovano Pu'.
Aby bylo plutonium kompletn¢ stabilizovano v oxidacnim
stavu IV, je do roztoku prfidavano 0,2 ml 3M NaNO,. Po
sorpci jsou kolonky rozpojeny a radionuklidy vymyty
zvlast. Plutonium je eluovano 15ml  roztoku
0,IMHCI/0,0IMHF a wuran je vymyvan 15ml
0,IM HNO:;.

Tercové matrice na bézi oxidl jsou nésledné pfipra-
veny piidavkem bezvodého chloridu  Zelezitého
k jednotlivym eluénim roztokim, ke spolusrdZeni Pu opét
dojde upravou pH roztoku opatrnym piidanim roztoku
amoniaku. Vznikla srazenina je promichana, odstfedéna,
promyta, vysuiena a nasledné vyzihana’.

Ptiprava vzorku pro stanoveni plutonia a ostatnich
aktinoida jako **U, #°U, *"Np a **'Am ve vzorku vody
z hlubokomoiskych vzorki z Tichého oceanu je popsana
také ve studii'’ a na schématu na obr. 1. Pfedkoncentrace z
velkého mnozstvi vody probihd opét spolusrazenim
s hydroxidy Zeleza. Nasledné se sraZenina rozpusti
v koncentrované kyselin¢ dusi¢né a odpaii. Odparek je
rozpu$tén ve 12 ml smési 0,5M AI(NOs); a 3M HNO;
aoxidacni Cislo plutonia aneptunia ve vzorku je pied
sorpci na UTEVA Resin™ upraveno na IV kombinaci
pridavku askorbové a sulfamové kyseliny a dusitanu sod-
ného. Po nadavkovéani vzorku na kolonku se sorbentem
UTEVA Resin™ je prvni piimo eluovano americium
3M HNOs;, které neni na rozdil od ostatnich aktinoidu
v tomto prostiedi na EC materidlu zadrzovano. Am je
nasledné zroztoku od dalSich prvkd matrice separovano
pomoci sorbentu DGA Resin™ (N,N,N',N'-tetra-n-oktyl-
diglykolamid na inertnim nosi¢i Amberchrom CG-71).
Zachycené Pu a Np jsou z UTEVA Resin™ vymyty
2M HCI/0,1M (COOH),. Poté se eluuje uran a to
0,02M HCI. Stavelany piitomné v Pu/Np frakci je nutné
rozlozit zahtivanim frakce pfi 200 °C v zafizeni pro mi-
krovinny rozklad vzorku. Priprava terCovych matric
u vSech frakci zminénych radionuklidi probiha stejné jako
v prfedchozim piipadé odpafenim, rozpusténim odparku
a naslednym spolusraZzenim s hydroxidy Zeleza. SraZenina
je nasledné promyta, vysuSena alespon 4 hodiny pii 80 °C
a vyzihana pti 800 °C.
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4. Separace a stanoveni aktinoidu ze vzorku
koralu

Analyzou jadrovych vrstev korald Ize zpétné datovat,
jaké procesy lidské jaderné Cinnosti prob&hly v minulosti
v dané lokalité. Koraly totiz pti svém ristu v sobé uchova-
vaji informace o slozeni motské vody v jednotlivych vrst-
véach a separaci aktinoidl z téchto urcitych vrstev lze pak
pomoci AMS zjistit izotopicky pomér **U/**U, jako to-
mu bylo ve studii'’. Izotop uranu **°U zde piisobi jako
stopovac lidské jaderné Cinnosti tim, Ze ho koral zabudo-
vava do své struktury aragonitu namisto vapniku'. Pro
tento typ stanoveni je tfeba vzorky korald rozdélit na jed-
notlivé pfirGstkové vrstvy reprezentujici postupny rist
koralu a budovani jeho véapenatého skeletu. Po oddéleni
jsou vzorky jednotlivych vrstev vycistény ultrazvukem
v 15ml vialkdch naplnénych ultracistou vodou a nésledné
pfes noc vysuSeny pii 50 °C. Pro samotnou analyzu je
nejméné 0,5 g vzorku rozpusténo ve 30 ml 4M HNO;
a zahtivano 3 h pfi 140 °C. Kazdych 15 min je pfidavan
1 ml 35% H,0,, ¢imz dochazi k oxidaci a odstranéni orga-
nickych necistot. Kyselina je pak odpafena a vznikly od-
parek je rozpustén ve 2 ml 10M HCI, pfeveden do centri-
fugaéni zumavky, nafedén na 40 ml ultra ¢istou vodou
s ptidavkem 2 ml Fe** (1000 mg 1™"). Teréova matrice pro
AMS je pripravena spolusrazenim s Fe(OH); piidavkem
amoniaku, naslednym vysusenim a vyzihanim''. Popsany
postup byl také aplikovan na budouci stanoveni plutonia
v jednotlivych vrstvach korald z oblasti Aucklandu, Tichy
ocean, ve spolupraci s laboratoii VERA (Vienna Environ-
mental Research Accelerator). Popsany postup nevyuziva
separaéni kroky pro oddé€leni jednotlivych aktinoidd, pro-
toze uvedené radionuklidy budou unikatné detegovany
paralelné vramci méfeni jednoho teréového vzorku
s cilem zjisténi vlivu jadernych testi probihajicich v letech
1946-1958 na obsah danych radionuklidii v jednotlinych
vrstvach koralu.

5. Priprava ter¢ové matrice plutonia

Nejcastéji jsou pro AMS méfeni Pu i ostatnich
transuranti pouzivany oxidové ter¢ové matrice, kdy je
plutonium inkorporovano do struktury Fe,O; a kde oxid
zeleza vystupuje jako nosi¢ stopového mnozstvi plutonia.
Alternativou k této matrici mize byt pouziti TiO, jako
nosice, pfipravovaného spolusraZzenim eluatu Pu s malym
mnozstvim TBOT (tetra-n-butylorthotitanat). TBOT ve
vzorku hydrolyzuje na hydratovany TiO, a strhava i pluto-
nium zroztoku. Cely postup pfipravy této matrice je
popsan pro vzorky uranu ve studii'’. Oxidické matrice
jsou v obou pftipadech Casto michany s praskovym kovo-
vym niobem nebo stiibrem za ucelem zvySeni iontovych
proudd, a nalisovany do hlinikovych katod.

Dal$im moznym a studovanym typem teréovych mat-
ric pro AMS jsou fluoridové slouceniny, kde je jako nosi¢
plutonia ¢i jiného aktinoidu pouzit chlorid praseodymity ¢i
neodymity'®.  Piiprava matrice vychazi  z roztoku
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2M HNO; s obsahem plutonia, ke které je pfidan roztok
PrCl; (nebo NdCl;) a vyslednd smés je vysrazena 40%
kyselinou fluorovodikovou, obdobné jako jsou piipravo-
vany vzorky pro spektrometrii zafeni alfa mikrosraZenim.
Po odstfedéni je srazenina PrF; s Pu promyta methanolem
a vysuSena ve vakuové susarné pii 25 °C po dobu 24 h.
Vytézek separace plutonia je stanoven podle pouzitého
stopovace, napiiklad pomoci LSC. Vznikla fluoridova
matrice je pfed samotnym meéfenim smichana s fluoridem
olovnatym v poméru az 1:9, ktery pfi odpraSovani se vzor-
kem fluoridii podporuje vznik fluoridovych aniontil pluto-
nia (PuF, a PuFs"), a tim zvySuje iontové proudy'’. Vzo-
rek je poté nalisovan do médénych katod, které na rozdil
od hlinikovych nesnizuji vytézek fluoridovych iontt.

6. Stanoveni **’Pu na systému MILEA AMS

Na AMS MILEA (Multi-Isotope-Low-Energy
AMS) 1ze 2Py stanovit v oxidové teréové matrici Fe,0;,
a to ve smési s praSkovym niobem v hlinikové katodg,
nebo v matrici fluoridové PrF; ve smési s PbF, a v médéné
katodé. Ze svazku zaporné nabitych iontd jsou hmotnostné
separovany ionty PuO™ resp. PuF,~ a PuFs", coz jsou ionty,
které poskytuji nejvyssi vytézky ze vSech pfitomnych mo-
lekularnich i atomarnich iontd plutonia. Vybrané ionty
0 znamé energii a poméru m/z jsou injektovany do urych-
lovace, po strippingu a dalsi hmotnostni analyze je
v koncovém plynovém ioniza¢nim detektoru (gas ionizati-
on detector, GID) detegovano ***Pu ve form& Pu®". Detail-
ni popis principu méfeni AMS MILEA je popsan
v samostatném c¢lanku v tomto Cisle Casopisu Chemické
listy*.

Pii méfeni poméru ***°Pu jsou oba izotopy injekto-
vany do urychlovace sekvenéné, pocatek a trvani jednotli-
vych sekvenci jsou synchronizovany s méfenim GID. Pro
méfeni poméru Z’Pu/Z*U je *U méfen ve Faradayové
detektoru ve vysokoenergetické &asti a *’Pu je detegova-
no v GID.

Nastaveni méfici trasy pro konkrétni izotop a terCovy
material (¢i pro konkrétni méfeny vybrany molekularni
iont) lze charakterizovat pomoci nékolika parametrd. Jed-
nim znich je transmise, kterd uvadi, kolik iontd PuO~
resp. PuFs ¢i PuFs injektovanych do urychlovace
a detegovanych pted jeho vstupem Faradayovym detekto-
rem se pfeméni na Pu’" ionty dopadajici do GID. Dale pak
1ze urdit iontovy vytézek, tedy pomér poctu atomi pluto-
nia detegovany v GID vztazeny na celkovy pocet atomu
plutonia v terci.

Realné stanoveni plutonia ve fluoridové a oxidické
matrici v na§em vyzkumu probéhlo tak, ze >**Pu bylo dete-
govano pristrojem AMS MILEA na univerzit¢ ETH
v Ziirichu. Systém MILEA byl nejprve naladén pomoci
standardniho materialu KkU obsahujici uran o znamé hod-
noté izotopického poméru **°U/**U, jehoz hodnota byla
stanovena ve studii’’. Méfeni téchto izotopti bylo zvoleno,
protoZe jsou hmotnostné blizko **’Pu a porovnanim namé-
fené hodnoty poméru se standardni 1ze ovéfit, ze systém
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méH spravné. Nasledné byla pomoci standardd ***Pu
a 2Pu (cit.*'") nastavena vysokoenergeticka &ast trasy pro
signal PuO™ a poté PuF, . Dalsi méfeni spocivalo ve zjisteé-
ni pieslechu signalu 2*U do signalu *’Pu. Toto méfeni se
provadi proto, aby bylo zjiSténo, jaky podil signalu
viudepiitomného ***U zasahuje do signalu *’Pu. Méfeni
probihalo pro porovnani pro fluoridové i oxidické matrice
plutonia a to tak, Ze byl prométen jednak vzorek obsahuji-
ci #°Pu a nasledné vzorky **’Pu s ptidavkem ***U. Grafic-
kym vyhodnocenim spektra z elektrostatického analyzéto-
ru (ESA) a druhého magnetu ve vysokoenergetické Casti
trasy bylo zjiSténo, jak4 ¢ast z majoritniho piku piisluseji-
ciho *U zasahuje do signdlu **’Pu. Podle tohoto presahu
je poté nastaven interval napéti na ESA, aby skute¢né byly
méfeny pouze pulzy piislusejici **°Pu. Presnosti méfeni
pak také napomaha nastaveni rozpéti clon za ESA a vybér
rozméru vstupniho okénka pied GID.

7. Zavér

Urychlovacova hmotnostni spektrometrie je od zacat-
ku své existence jednou z nejcitlivéjSich analytickych
metod, ktera stale snizuje své meze detekce, a to jak diky
vyvoji instrumentace, tak i pokroku pii vyvoji postupti
piipravy vzorkll. UmozZiluje stanoveni fady aktinoidl jako
233. 836y B7Np, #3%240py a 2! Am v ultrastopovych koncen-
tracich v rliznych vzorcich zejména pfirodniho ptivodu.
Meétenim téchto radionuklidi a stanovenim jejich izotopic-
kych pomért Ize pak ziskat informaci o jejich pivodu ¢i
rozdilné migraci v Zivotnim prostiedi a ur¢it pak naptiklad
smér oceanskych proudt. Diky postupnému zdokonalova-
ni jednotlivych ¢asti trasy, jako je kuptikladu pouziti riz-
ného plynu ve stripperu nebo typu detektoru, je budouci
vyzkum zaméfen na moznost detekce vice aktinoidd para-
lelné v rdmci méfeni jednoho ter¢ového vzorku a béhem
velice kratkého ¢asu stanoveni izotopickych pomért napft.
29pu/B¥U a PU/ABU, bez nutnosti jejich vzajemné sepa-
race. Tyto analyzy jsou prozatim realizovany pouze ve
vzacnych piipadech. Naméfené hodnoty izotopickych
poméri se potom mohou posunout jeité nize nez 10,
coz dava prilezitost pro dalsi a nové aplikace v oblasti
Zivotniho prostiedi®.
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K. Fenclova, M. Némec, and T. Prasek
(Department of Nuclear Chemistry, Czech Technical Uni-
versity in Prague, Prague, Czech Republic): Determina-
tion of Plutonium and Other Actinides by Accelerator
Mass Spectrometry

Accelerator mass spectrometry (AMS) is a very sen-
sitive method for the determination of ultra-trace concen-
trations of long-lived radionuclides of actinides, such as
uranium, plutonium, neptunium, or americium, mostly in
environmental samples. This article focuses mainly on the
determination of plutonium isotopes occurring in nature
due to human nuclear activity, mainly **Pu and ***Pu. The
determination of the ****°Py ratio enables one to identify
the origin of plutonium emission in the environment,
namely, whether it originates from global fallout or releases
from nuclear facilities.

Actinides determination plays also an important role
in environmental studies, where the measurement of indi-
vidual radionuclides, such as oy, 237Np, 239Pu, 240py and
! Am, can monitor the environmental processes, especial-
ly migration, sedimentation or deep ocean currents. The
overall sample preparation procedure for AMS includes
evaporation and pre-concentration of the sample to reduce
its volume or sample decomposition. After that, to elimi-
nate isobaric interferences, it is necessary to separate the
actinides from other elements and, in most cases, also
from each other. This paper describes procedures of the
separation of actinides from various environmental sam-
ples, as well as the preparation of the oxide and fluoride
target materials which is crucial for the measurement in
terms of the isobaric interferences suppression, material
quantity and the detection sensitivity.

Keywords: plutonium, accelerator mass spectrometry,
actinides
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