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Ausstattung

» Multikollektor induktiv gekoppeltes Plasma Massenspektrometer (MC-ICP-MS):
Thermo Neptune Plus
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Aufbau des Multikollektor ICP-MS

» lonenquelle (1)
* lonisierung im Plasma: hohe Effizienz
« Diskriminierung

» Analysator (E + B)

» Doppelfokussierend:
Elektrostatischer Analysator (ESA) +
Magnetfeld

» Detektor (D)
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 Mittlere Sensitivitat
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Motivation fur das MC-ICP-MS

» Kurze Messzeiten
» Niedrigste Messunsicherheit
> Gleichzeitige und separate Bestimmung von 23°Pu und 24°Pu

» Zertifizierung von Umweltprobenreferenzmaterialien fur die absolute
Isotopenzusammensetzung und Aktivitatskonzentration

» Bedarf an ab-initio Messungen: gravimetrische Isotopenmischungen
» Isotopenverhaltnisse (R): funf GrolRenordnungen
» Magnetisches Sektorfeld: K-Faktor unabhangig von R
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Kalibrierung am MC-ICP-MS

» Ziel. Isotopenverhaltnisse

Intensitatsverhaltnisse Isotopenverhaltnisse
Rmess _ U(235 U) 7 Rwahr _ x( 2 U)
235238 U(238 U) 23%38 x( 238 U)

,Mass bias” » Kalibration

wahr mess
Rys, =K Ry

238 238
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Kalibrierung der Uranmessungen
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Kalibrierung der Uranmessungen

» Bestimmung von der Isotopenzusammensetzung von dem Uranaktivitatsnormal

» Kalibrierung: Intensitatsverhaltnisse # Isotopenverhaltnisse,
externe Korrektur mit IRMM-184 (naturliches Uran)

wahr mess . R3Z .
R =R -K, mit K, =

3 R3mess
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235 235 RIer\t/[M-184 ( %8
Rwahr ( %8 ) — Rmess ( %8 ) U
smp U smp U

mess 235 \
kRIRMM—184 ( %SU
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Messergebnisse Uran

Wert U(k=2) | Einheit | U, in %
n(234U)/n(238U) | 0.000053895 | 0.000000035 | mol/mol | 0.065
n(235U)/n(238U) | 0.0072703 | 0.0000022 | mol/mol | 0.031
x(2%U) | 0.000053503 | 0.000000036 | mol/mol | 0.067
X(235U) 0.0072174 | 0.0000022 | mol/mol | 0.030
X(238U) 0.9927291 | 0.0000022 | mol/mol | 0.00022

M 238.0288707 | 0.0000067 | g/mol | 2.8E®
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Messung von Plutoniumisotopen

» Bestimmung von Pu-lsotopenverhaltnissen in einem unbestrahltem
Mischoxidbrennstoff (MOX fuel)

» Kalibrierung: externe Korrektur mit IRMM-184 (naturliches Uran) und Kross-
Kalibrierung mit IRMM-184 und IRMM-3636a (synthetische Losung, 1:1 Mischung
von 233U und 236U)
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Kalibrierung von Plutoniummessungen ()

» Exponential Gesetz mit externem Uranstandard (IRMM-184)

/
[ M
Rzert 4 n M
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ln%
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Kalibrierung von Plutoniummessungen (ll)

» Exponential Gesetz mit externem Uranstandard (IRMM-184)

/Rzert (235[y Y
Rwﬁu (2401)%9 ) _ pmess (2401)%9 ) IRMM-184 \ 238U)
sm Pu smp Pu Rmess (235[% \
. IRMM-184 \ 238 UUJ
. _}gz J
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Messergebnisse Plutonium ()

» |sotopenverhaltnisse und erreichte Messunsicherheiten

R('Pu/?3°Pu) U(R(Pu/?°Pu))  U.,(R(Pu/?°Pu))
] mol/mol mol/mol %
240 0.4667 0.0037 0.80
241 0.10404 0.00095 0.92
242 0.1398 0.0013 0.96
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Messergebnisse Plutonium (ll)

» Erreichte Nachweisgrenzen (LOD =y, + 3 X oy ) fur den Massenanteil und fur

die Aktivitat
w('Pu) A('Pu)
I fa/g mBq/g
239 29 0.066
240 29 0.244
241 28 107
242 30 0.004

n

AXT%

"N, xIn2
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Aktuelle Tatigkeiten

» CCQM-K178: Bestimmung des Uranmassenanteils in einer Bodenprobe (double
IDMS, Marz 2023 bis Marz 2024)

» Metro POEM: Oktober 2022 bis September 2025

Metrology for the harmonisation of measurements of environmental pollutants in
Europe

» Bestimmung der Plutoniumisotopenverhaltnisse (n(4*°Pu)/n(43°Pu)) und der
Uranisotopenverhaltnisse (n(%3°U)/n(%38U), n(>34U)/n(%38U), n(236U)/n(%38U)) in
einer gespikten Meerwasserprobe und einem synthetischen Silikat
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