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1. Bevezetés

A lefoglalt vagy talalt nuklearis anyagok veszélyességének,
felhasznalasi céljanak ¢és eredetének meghatarozasa
hazankban a Magyar Tudomanyos Akadémia Izotopkutato
Intézetének feladata a 17/1996 (1.31.) Korm. rendelet
alapjan. A minta helyszini azonositasat koveti a nukledris
anyag laboratoriumi, lehetéleg minél teljesebb kort
vizsgalata, karakterizalasa, amely révén fizikai és kémiai
jellemzok (pl. izotop-Osszetétel) alapjan lehetové valik a
minta eredetének (gyartasi helyének, idejének és mddjanak,
valamint esetlegesen a gyartasi helytdl a hazai lefoglalasig
torténd utjanak és felhasznaldinak) felderitése. A vizsgalat
soran kapott analitikai mérési eredményeket nemzetkozi
adatbazisokban (pl. a Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség
vagy az Eurdpai Unié Transzuran Elemek Intézete (EC
JRC ITU, Karlsruhe) talalhato értékekkel Osszevetve a
minta eredete (szarmazasi helye) nagy valosziniiséggel
megadhatd.! Az eredet-meghatarozas soran kapott adatok
alapvet szerepet jatszanak a torvényszéki vizsgalatokban,
valamint hozzajarulnak a hatésdgok munkéjahoz a nuklearis
védettség javitasaban €s erdsitésében.

Nuklearis anyagok gyartasi idejének meghatdrozasaval
viszonylag kevés laboratérium foglalkozik a specidlis
kovetelmények, valamint a tudomanyteriilet sziik volta
miatt. A vizsgalathoz kidolgozott modszerek két csoportba
sorolhatoak: roncsoldsos és roncsoldsmentes technikak.
Altalaban igaz az, hogy a roncsoliasmentes technikikkal
(példaul gamma-spektrometria) csak nagyobb kimutatasi
hatarral és rosszabb bizonytalansaggal lehet a gyartasi id6t
meghatarozni. Ez példaul uran-oxid mintdk esetében azzal
a kovetkezménnyel jar, hogy csak nagyon magas dusitasu
(tipikusan fegyvermindségii) és/vagy iddsebb (régen
gyartott) mintak elemzése végezhet6 el.>* Mivel azonban a
legtobb lefoglalt illegalis nukledris anyag alacsony dusitast
foku (szegényitett, természetes vagy alacsony dusitasu
uranminta), emiatt a hazai mintak esetén ezek a technikak
korlatozottabban alkalmazhatok.

A roncsolasos technikak, példaul a radioanalitikai
(elsésorban alfa-spektrometrias) €s a tomegspektrometrias
(els6sorban termikus ionizacidés és induktiv csatolasu
plazma tomegspektrometridas) modszerek a nagyobb
érzékenység és pontossag révén alkalmasabbak a gyartési
id6 meghatarozasara. Hatranyuk viszont, hogy sziikséges
a minta részletének roncsolasa €s megvéltoztatasa, ami a
torvényszéki mintak esetén kiilondsen eldnytelen. Problémat
okoz tovabba, hogy sok esetben, példaul erésen dusitott
uranmintak  vagy  plutonium-tartalmi  hasaddanyagok
mérésekor specialis laboratériumi és mintael6készitési
kovetelmények sziikségesek.

A legtobb gyartasi id6 meghatarozassal foglalkozo munka
termikus ionizacios tomegspektrometriat (TIMS) alkalmaz,
amellyel nagyon jo precizitassal (kis bizonytalansaggal)
végezhetd el az elemzés.*¢ A mddszer hatranya azonban,
hogy viszonylag nagy mintamennyiség feldolgozasat igényli
ahatékony termikus ionizaciohoz, emellett a mintaelokészités
és a mérés is igen bonyolult, valamint iddigényes. Az
elemzéseknél tovabbi kritérium, hogy a legtobb hazai
lefoglalt nuklearis minta vagy talalt hasaddéanyag alacsony
dusitasi foku urant tartalmaz, igy a vizsgélatukhoz, illetve
az eredetik meghatarozasahoz kidolgozott modszernek
alkalmasnak kell lennie ezek mérésére is. A célnak leginkabb
az induktiv csatolasi plazma tomegspektrometrias (ICP-
MS) modszer felel meg, amely a tomegspektrometrias
technikak koziil az utobbi évtized legjobban fejlodo teriilete.
Az ICP-MS technika a radioanalitikai modszerekhez képest
érzékenyebb, pontosabb, gyorsabb és kevésbé koltséges
meghatarozast tesz lehetévé. Emellett 1ézerablacids
mintabeviteli egység alkalmazédsaval kvazi roncsolasmentes
elemzés is elvégezhetd.

Az MTA Izotopkutaté Intézet, s ezen beliil az ICP-MS
laboratérium egy masik f6 feladata a nukledris biztositéki
ellendrzés keretében vett (in. safeguards) mintak elemzése.

A nemzetkozi nukledris biztositéki rendszerben az un.
dorzsminta-vétel és elemzés kiemelt szerepet foglal
el, mivel modern analitikai modszerek, elsdsorban
tomegspektrometrias eljarasok alkalmazasaval, egy egyszerti
10x10 cm feliileti pamutanyaggal t6rténd dorzsmintavétellel
alapvet informaciok nyerhetdk ki a vizsgalt létesitményrol,
a felhasznalt hasaddoanyag tipusardl és dusitasarol. A
dorzsmintavétel hatékonysaganak elso igazi attoéré példaja
1991 nyaran az iraki atomprogram leleplezése volt,” amely
a késobbiekben a nukledris biztositéki rendszer 1995. évi
megerositéséhez és a kornyezeti nukledris biztositéki célu
mintavételezés (Environmental Sampling for Safeguards,
ESS) elinditasahoz vezetett.?

A kornyezeti mintak analitikai vizsgalatanak alapvet6 célja a
be nem jelentett tevékenységek (pl. uran dusitas, plutonium
kinyerés) felderitése. Az ellenérzéshez a legsokoldalibb,
legegyszertibb és legreprezentativabb mintavételi eszkoz
a dorzsminta, amely uran-, plutonium-, illetve egyéb
radionuklid-tartalma, a kérdéses nuklidok mennyiségi és
izotdpanalizise konnyen és nagy biztonsaggal elvégezhetd.
A valds kornyezeti mintdk (példaul talaj- €s vizmintak)
esetében a mintavétel szamos problémaba {itkozik, mivel
nagymértékli lehet a higulas, bonyolult a reprezentativ
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mintavétel és a komyezeti hatdsok befolyasolhatjdk az
eredményt.’

A dorzsmintakbol szamos elemzést végeznek, amely soran
pontosan meghatarozhaté a létesitmény tevékenysége. A
modszer elve azon alapul, hogy minden folyamat (kémiai
vagy fizikai atalakitas) soran keletkeznek olyan részecskék,
amelyek elem- vagy izotop-Osszetétele utal a keletkezésiikre,
igy ezeket megtaldlva €s elemezve a létesitményrdl és
a hasznalt eljarasrol informacid nyerheté. Mivel ezek a
részecskék kis méretiik és mobilitasuk révén nem vagy
nehezen tarthatok jol lokalizalt térben, ezért jelenlétilk nem
korlatozodik szigortan a keletkezésiik helyére, kisebb-
nagyobb valdszinliséggel a létesitményben mindenhol
eléfordulnak.

A dorzsmintak elemzése tobblépéses, szigortian biztositott
és jol dokumentalt folyamat. A lezart és bontatlan, levett
dorzsmintakat nagytisztasagu térben bontjak ki. Ezt
koveti a minta osztalyozasa (screening), amely soran
nagyfelbontasu gamma-spektrometriaval ellenérzik a minta
szennyezettségének mértekét, a minta tipusat, valamint
azonositjak a biztositéki szempontbodl fontos radionuklidokat.
Az osztilyozast a hasaddanyag-tartalom koriilbeliili
meghatarozasa koveti, amely rontgenfluoreszcencias
modszerrel (XRF) torténik. Végiil a mintdk specifikus
elemzése kovetkezik, amely soran az eldzetes vizsgalatok
figyelembevételével az elem- és izotdptartalom (mennyiség
és Osszetétel) pontos meghatarozasat végzik.®?

A mintdk elemzésére tobbnyire nagy érzékenységl
tomegspektrometrias technikékat alkalmaznak, pl. termikus
ionizaciés  tomegspektrometria  (TIMS),  szekunder
ionizacios tomegspektrometria (SIMS), vagy gyorsitds
tomegspektrometria (AMS). Ezek elénye, hogy igen
érzékenyek, igy igen pontos meghatarozas végezhetd
el altaluk, hatranyuk, hogy nagyon koltségesek ¢és
iddigényesek. A szervetlen tomegspektrometrias modszerek
koziil az ICP-MS terjedt el leginkabb izotdp-Osszetétel
elemzésekhez, igen alacsony kimutatdsi hatdra, megfeleld
precizitasa, multielemes mérési lehetdsége €s viszonylag
egyszerli lizemeltetése révén, igy lehetdvé tette egy Uj
modszer alkalmazasat a dorzsminték hatékony elemzéséhez.
Elsésorban a kettés fokuszalasu, magneses szektoru
késziilékeket (ICP-SFMS) alkalmazzak hosszu felezési idejt
radionuklidok mérésére a nagy érzékenységének és alacsony
hatterének koszonhetden. Az ICP-MS technika megfelelden
érzékeny a nuklearis biztositéki szempontbdl fontos
radionuklidok elemzéséhez is, ugyanakkor joval kevésbé
koltséges, mint az emlitett egyéb tomegspektrometrias
modszerek.  Lézerablaciéos  mintabeviteli  egységgel
kapcsolva pedig mikrométer méretii egyedi részecskék
izotop-osszetételének elemzésére is alkalmas.'”

A Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség altal vett kdrnyezeti
mintak, ezen beliill a dérzsmintak elemzésének egy részét a
Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség seibersdorfi kozponti
laboratoriumaban végzik. A mintak tobbségét a seibersdorfi
laboratorium mellett a Nemzetk6zi Laborhalézat (Network
of Analytical Laboratories, NWAL) laboratériumainak
kiildik ki elemzésre. A halézat tevékenysége igen nagy
jelentdségli a nuklearis biztositéki rendszer miikodésében.

Az Izotopkutatd Intézet ICP-MS laboratoriuma az Orszagos
Atomenergia Hivatal kozremikodésével a kozeljovoben
csatlakozni kivan a Nemzetko6zi Laborhaldzatahoz.

Jelen dolgozat célja az Izotdpkutatd Intézet ICP-MS
laboratériuma altal elért 0j eredmények koziil néhany
jelentésebb bemutatasa.

A ismeretlen eredeti nukledris anyagok izotdp-
Osszetételének ¢€s gyartasi idejének meghatarozasahoz,
amely a lefoglalt hasadoanyagok karakterizalasahoz és az
eredet-meghatdrozashoz sziikséges, roncsolasos valamint
kvazi-roncsoldsmentes modszereket dolgoztunk ki. El6bbi
alacsonyabb kimutatasi hatarral és bizonytalansaggal
rendelkezd meghatarozasi modszer, a roncsolasmentes
eljards pedig a vizsgalt anyagb6l minddssze néhany
nanogramm (azaz 10° g) mennyiségii részletet igényl6
lézerablacidos ICP-MS madszer.

A nuklearis biztositéki ellenérzések soran vett dérzsmintak
uran- és pluténium-tartalmanak ultranyomnyi mennyiségi és
izotoparany meghatdrozasara alkalmas, ICP-MS technikédn
alapul6 analitikai mddszert fejlesztettiink ki.

2. Anyag és modszer

2.1. A nuklearis torvényszéki vizsgialatokhoz
alkalmazott vegyszerek

Az izotdphigitasos elemzéshez *°U standardot (New
Brunswick Laboratory, USA) hasznaltunk a 2*U
mérésé¢hez és a **Th elballitasahoz (milking). A **Th

sres

crer

standard oldatot (Merck, Darmstadt, Németorszag)
hasznaltunk az ICP-MS késziilék optimalizalasdhoz,
valamint természetes uran-oldatot a késziilék okozta
izotoparany-torzitds  (mass  bias) korrekcidjara. Az
extrakciés  kromatografids  elvalasztashoz =~ hasznalt
UTEVA™ (100-150 pum részecskeméret, aktiv komponens:
diamil-(amil-foszfonat)) és TEVA™ gyantakat (100-150
pum részecskeméret, aktiv komponens: alifas kvaterner-
amin) az Eichrom Technologies Inc. (Darien, Illinois, USA)
gyartja és forgalmazza. Az elemzéshez 1,8 ml gyantat
hasznaltunk milanyag Bio-Rad oszlopba toltve (atmér6: 8
mm, hossz: 40 mm). A felhasznalt vegyszerek és reagensek
analitikai tisztasaguak voltak. A savak Suprapur™ (Merck,
Darmstadt, Németorszag) mindségiiek voltak. A higitasok
nagytisztasagu vizzel (18,2 MQ cm’, Milli-Q System,
Millipore, USA) torténtek.

2.2. A nuklearis biztositéki mintak elemzéséhez
alkalmazott vegyszerek

A visszanyerési €s izotophigitasos elemzésekhez **?Pu
(National Institute of Standards and Technology, USA), »**U
(New Brunswick Laboratory, USA), 2**Am (National Institute
of Standards and Technology, USA) nyomjelz6t, valamint
22Th (SPEX CertiPrep, USA) és *'Np monoizotopos
standardot hasznaltunk. 1 ng g koncentracioju multielemes
standard oldatot (Merck, Darmstadt, Németorszag)
hasznaltunk az ICP-MS késziilék optimalizalasahoz,
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valamint természetes uran-oldatot a késziilék okozta
izotOparany-torzitas (mass bias) korrekcidjara. Az extrakcios
kromatografias elvalasztishoz hasznalt TRU™ (100-150
pm részecskeméret, aktiv komponens: oktilfenil-N,N-di-
izobutil-karbamoilfoszfin oxid (CMPO) és tri-butil-foszfat
(TBP) extrahaldszerek keveréke, inert hordoz6: Amberlite
XAD-7) gyantat az Eichrom Technologies Inc. (Darien,
Illinois, USA) gyartja és forgalmazza. Az elemzéshez 0,5 ml
gyantat hasznaltunk egyszer hasznalatos miianyag Pasteur
pipettaba toltve (belsd atmérd: 4 mm, oszlophossz: 12 mm).
A felhasznalt vegyszerek és reagensek analitikai tisztasaguak
voltak. A hasznalt sésav és hidrogén-fluorid Suprapur™
mindségli  volt (Merck, Darmstadt, Németorszag), a
roncsolashoz ¢és elvalasztashoz hasznalt nagytisztasagi
salétromsavat forraspont alatti desztillacioval allitottuk eld.
A higitasok nagytisztasagu vizzel (18,2 MQ cm’!, Milli-Q
System, Millipore, USA) torténtek.

1. Abra. Az MTA Izotépkutat6 Intézetben talalhaté mintaeldkészité
tisztalaboratdrium berendezései; laminaris fiilke és mikrohullamu
roncsolo.

2.3. A nukledris torvényszéki vizsgalatokhoz
alkalmazott miiszerek és mérési koriilmények

Az ICP-MS meghatarozas kettds fokuszalasi ICP-MS
berendezéssel tortént a precizitds javitdsa céljabol Un.
stabil mintabeviteli rendszer (Stable Introduction System,
Elemental Scientific, Omaha, USA) alkalmazasaval. A
mintabevitel dramlasi sebessége 100 pl min! volt. Mérések
elétt a késziilék mérési paramétereinek optimalizalasa
multielemes oldat mérésével tortént, 1 ng g uran esetében
a mért érzékenység 1,0 x 10° cps volt a 28U mérésekor, az
UH*/U" és UO*/U" aranyok kisebbek, mint 6 x 103 és 2 x
102 voltak.

A 1ézerablacios ICP-MS meérésekhez egy UP-213 tipusu
lézerablacios berendezés (New Wave, Freemont, USA)
szolgalt a mintabevitelre, amely a minta felszinérél a minta
kis részletét (pg—ng mennyiséget) parologtatja el, majd
argongazt alkalmazva bejuttatja azt a tomegspektrométerbe.
A hasznalt berendezés egy Nd:YAG lézert alkalmaz,
melynek a hullamhossza 213 nm. A mérésekhez
vonalpasztaval  dolgoztunk (pasztazasi sebesség: 5
um s, a lézer ismétlési sebessége: 10 Hz, 1ézernyaldb
atméréje: 95 wm, a hasznalt 1ézer energidja: 80% (0,28
mJ). A lézerablaciés mérés optimalizalasa NIST 612
referenciaanyag mérésével tortént. A lézerablacios ICP-
MS mérésékhez mind alacsony (R = 300), mind kozepes
(R = 4000) felbontast hasznaltunk.

A mérés a nukledris anyag 3 kiilonb6z6 helyén tortént. Mivel
a vizsgalt mintak kordbban nem voltak besugarozva, igy nem
feltételezhetd a minta inhomogenitasa. Az inhomogenitas a
parhuzamos mérések szorasaval ellendrizhetd.

2.4. A nuklearis biztositéki mintadk méréséhez
alkalmazott miiszerek és mérési koriilmények

A dorzsmintdk elokészitése laminaris fiilkében (AireGard
126-400E, NuAire Inc., USA) tortént, amely az Intézet
tisztalaboratériumaban (100000-es osztalyt) talalhato.

A  mintdk mikrohullamti feltardisa MARSS tipust
(CEM Corp. Metthews, USA) mikrohullamu roncsold
berendezésben, nagynyomasu teflonbombékban tortént,
nyomas és homérsékletkontroll mellett.

Az ICP-MS meghatdrozas Element2 tipusu, kettds
fokuszalasi  ICP-MS  berendezéssel tortént, Aridus
deszolvatald egység és mintabeviteli rendszer (Cetac
Technologies, Omaha, USA) alkalmazasaval, a kis
mintamennyiségek miatt és az UH® mennyiségének
csokkentése céljabol. A mintabevitel aramlasi sebessége 60
plmin volt. Mérések el6tt a késziilék mérési paramétereinek
optimalizalasa multielemes oldat mérésével tortént, 1 ng g!
uran oldat esetében az érzékenység 1,1 x 108 cps volt a 28U
mérésekor, az UH"/U" és UO*/U" aranyok kisebbek, mint 5
x 107 és 2,5 x 102 voltak.

Az 1. Abra a mintaelékészitd laboratériumban talalhat6
berendezéseket mutatja be.

2.5. Vizsgalt nuklearis torvényszéki mintak

Négy hazai lefoglalt vagy talalt minta elemzését végeztiik
el: egy szegényitett uran-oxid mintat (643. azonositasi
szamt minta 2’U/*8U izotéparany 0,00258 + 0,00004),
egy természetes uran-oxid mintat (590. azonositasi szamu
minta 25U/*8U izotoparany 0,00713 + 0,00014), valamint
két alacsony dusitasu uran-oxid mintat (642. azonositasi
szamu minta, 2°U/?8U izotoparany 0,0255 + 0,0013 és 597.
azonositast szamu minta). A lézerablacios elemzésekhez egy
sajat készitésii uran-oxid mintat hasznaltunk (UOX-STD),
amelyet uranil-acetatbol (Lachema Ltd. Csehszlovékia)
hamvasztassal allitottunk eld. A mddszerek validalasdhoz
az Nuclear Smuggling International Technical Working
Group (ITWG) altal szervezett korelemzés soran kapott
nagydusitdsu uran-oxid mintat is elemeztiink (RR-HEU
minta), amelynek korat a k6érmérés soran tobb kiilfoldi
laboratorium is meghatarozta. A roncsolasos elemzéshez
az uran-oxid mintdk ismert mennyiségli részleteit 6 M
salétromsavban melegités mellett oldottuk. A 1ézerablacids
ICP-MS elemzéseket a pasztilla formaji mintakon
kozvetleniil végeztik, mig a por mintdk (RR-HEU és
UOX-STD) esetén préseléssel allitottuk eld a pasztillakat
(atmér6: 5 mm, magassag: kb. 1 mm) és ezeken végeztiik el
az elemzést.

2.6. Vizsgalt dorzsmintak

Vizsgalatainkhoz a Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség
altal is alkalmazott standard TX304 (ITW Texwipe,
USA) tipust, 10x10 cm nagysagl, pamutbdl késziilt
dorzsmintavevd anyagot hasznaltuk.

A modszer analitikai teljesitményjellemzdinek vizsgalatahoz
és ellenOrzéséhez olyan dorzsmintat allitottunk eld,
melynek az uran és pluténium izotdptartalma ismert volt.
A dorzsmintavevd anyaghoz ismert izotop-Osszetételd,
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nemzetkozi korelemzés hiteles anyagmintajat (Institute
of Reference Materials and Methods, National Nuclear
Signatures  Inter-laboratory — Measurement Evaluation
Programme, NUSIMEP) adtuk hozza ismert mennyiségben.
Ezek a mintak 5 ppb mennyiségben urant, valamint nyomnyi
mennyiségben pluténiumot és egyéb radionuklidokat (pl.
Cs) tartalmaznak, melyek pontos mennyiségét nem adtak
meg referenciaértékként.

Az ismételhetGség vizsgalatdhoz a tiszta dérzsmintavevo
anyaghoz egy hazai lefoglalasbdl szarmazd, ismert
izotoposszetételi (35U/A8U: 0,0255 + 0,0013), alacsony
dusitasu uran-oxid minta savas oldatat adtuk. Harom gramm
oldatot adtunk a dorzsmintdhoz, majd a mintaeldkészitést
és a mérést a kidolgozott modszer alapjan 5 ismétlésben
végeztikk. Az ismételhetdség a kapott mérési eredmények
szorasaval becsiilheto.

2.7. Izotéparany-meghatirozishoz kidolgozott LA-
ICP-MS médszer

Az ICP-MS technika izotdparany-mérésre  torténd
alkalmazasakor néhany olyan hatast is figyelembe kell
venni €s korrigdlni kell, amely hagyoméanyos mennyiségi
meghatarozasnal nem sziikséges. Igy gyakorlatilag egy
1) modszerfejlesztési stratégiat kell alkalmazni ahhoz,
hogy a mddszer a nuklearis torvényszéki vizsgalatokkal
szemben  tamasztott  megbizhatésagi  kritériumokat
teljesitse. A sziikséges korrekciok koziil a két legfontosabb
a detektor holtidejének meghatarozasa, ill. a tomegtorzitas
korrekcidja.!! Az MTA IKI Sugarbiztonsagi Osztalyan
tarolt lefoglalt uran-oxid fiitéelem tablettak koziil harom
eltér6 dusitasi foku mintat elemeztiink a JRC ITU-val k6z6s
kutatasi egyiittmikodésben. Mindhdrom minta adagbol,
melyek ~ 100-300 db uran-oxid tablettat tartalmaznak
véletlenszertien 5-5 db tablettat valasztottunk ki az MTA
IKI-ben t6rténd LA-ICP-MS ill. gamma spektrometriai (GS)
elemzésre. Ezt kovetéen 1-1 mintat elemeztiink a JRC ITU-
ban rendelkezésre allé roncsolasos modszerekkel.

2.8. Az eredetmeghatirozashoz kidolgozott médszer
leirasa

A gyartasi id6 mérése a »*°Th és *U mennyiségének nagyon
pontos (kis bizonytalansagl) meghatarozasan alapul. A
24U, mint matrixalkoté elem, nagy mennyiségben fordul
el6 az uran-tartalmu nuklearis anyagokban, igy mérése
viszonylag egyszeri: a minta feloldasat és higitasat
kovetden izotdphigitasos ICP-MS modszerrel, 23U
nyomjelz6 alkalmazasaval hatarozzuk meg. A *°Th, mint
az #%U leanyeleme, a mintaban nyomelem-mennyiségben
(tipikusan pikogramm, azaz 1072 g g! mennyiségben)
fordul eld, igy sziikséges a matrix kémiai elvalasztasa a
mérést megeldzden. A pontos mennyiségi meghatarozashoz
sziikséges az izotophigitasos elemzés: ehhez **Th nyomjelz6
hasznalata a legmegfelel6bb, amelyet anyaelemébél, **U-bol
lefejve (milking) lehet eldallitani, s hitelesitett 2**Th standard
felhasznalasaval, forditott izotophigitassal hatarozhaté meg
a pontos koncentracidja.

Az #*U izotdphigitasos ICP-MS meghatarozasanal a minta
mérés eldtt tobb tizezerszeres higitast igényelt, amelyet
a pontossag érdekében, kétlépéses, tomeg szerinti higitas
alkalmazasaval oldottunk meg hozzavetéleg 100 pg
mintabdl kiindulva.

srir

izotophigitas elvei alapjan, a mért 2°Th/”®Th és a »4U/
33U izotdparanyokbdl szamoltuk ki. A késziilék okozta
izotdparany-torzitast linearis korrekcioval korrigaltuk.

A 1ézerablacios ICP-MS mérés soran nincs sziikség
kiilonsebb mintaeldkészitésre: a minta egy részletét Iézerrel
elparologtatjuk, majd ezt a mintarészletet bejuttatjuk az
ICP-MS-be, s mérjiikk az izotdpok mennyiségét és aranyat.
Bar maga a mérés egyszertl, a kiértékelés soran problémat
jelent, hogy a mért 2°Th/>4U intenzitdsarany nem egyezik
meg a gyartasi id6 meghatarozaséhoz sziikséges 2°Th/?*U
atomarannyal, mivel az urdn és a térium mas parolgasi
és ionizacids tulajdonsagokkal rendelkezik. A kiértékelés
soran ezt figyelembe kell venni, ami az ugynevezett relativ
érzékenységi faktor-modszerrel megteheto.

2.9. Adorzsmintik elemzéséhez kidolgozott modszer
leirasa

Az optimalizadlt mintaelokészitési modszer soran a
dorzsmintdkat a PFA, mikrohulldami roncsoléedénybe
helyezziik, tomegiiket lemérjitk, majd 2**Pu, 2°U és **Am
izotopnyomjelzdket adunk hozzajuk ismert mennyiségben.
Ezt kovetéen 10 ml 65 m/m%-os salétromsavat adunk
hozzajuk. A mintdkat egy éjszakan at allni hagyjuk
(eléroncsolas), majd a mikrohullamu roncsoldba helyezziik.
A mintdk bemérése és az eldroncsolds nagytisztasagu
térben, laminaris fiilkében torténik a kornyezeti (uran) hattér
csokkentése céljabol.

A feltarast kovetden a mintdkat ioncserélt vizzel 50 ml-
es polipropilén csovekbe mossuk. A mintaoldat végsd
feltaras soran elreagalt salétromsav mennyiségét 1 ml 65
m/m%-os HNO, adagolaséaval pétoljuk. Végiil az oldatokat
ioncserélt vizzel 40 ml-re toltjik. A mintakhoz 100 mg
Mohr-sét (Fe,(SO,),.2(NH,),SO,.12H,0) adunk, majd 10
perces razas utan oOvatosan 0,5 ml 25 m/m%-os NaNO,-
et csepegtetiink az oldatokhoz. A mintakat fél oraig allni
hagyjuk idonkénti 6sszerazas mellett.

A TRU gyantabdl Pasteur pipettaban 0,5 ml térfogati,
extrakcids kromatografias oszlopot készitiink. A gyantat 5
ml 3 M HNO,-al kondicionaljuk, majd a mintékat felvissziik
az oszlopra. Az oszlopot 5 ml 3 M HNO,-al mossuk, majd
megkezdjiik az egyes frakciok elualasat. Elso lépésben az
Am frakciot kapjuk meg 5 ml 4 M HCl-at hasznalva. A
masodik Iépésben a gyantan er6sen kotott Pu(IV) ionokat
erés redukaldszerrel Pu(Ill) ionokkd redukaljuk, és PFA
fézopoharba elualjuk az oszloprél. Ehhez a 1épéshez 15
ml 0,1 M aszkorbinsavat hasznalunk 4 M HCI oldatban. A
Th-Np frakcié lemosasahoz 5 ml 0,1 M HF/4M HCI oldat
sziikséges. Végiil az U frakciot kapjuk meg 15 ml 0,05
M oxalsav/0,1 M HCI oldat alkalmazasaval. A frakciokat
PFA {8z6poharba gytjtjiikk, majd f6z6lapon haromszor
szarazra paroljuk, mikozben 2 ml 65 m/m%-os salétromsav
és  hidrogén-peroxid hozzaadasaval elroncsoljuk a
frakcidk szervesanyag-tartalmat. A Pu-frakciok esetében a
roncsolashoz cc. HF és perklorsav alkalmazasa is sziikséges
a stabil aszkorbinsav-komplexek elbontasahoz. A mintik
maradék 1 cseppjét, pontosan ismert tomegli, nagyjabol
1,5 ml térfogaty, hig (1 m/m%-os) salétromsavban oldjuk.

cres
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alapjan, a mért 2°Pu/?*?Pu?*°Pu/?*?Pu és *'Pu/**?Pu, valamint
BAYABU B5UABU és 28U/4U izotoparanyokbdl szamitjuk
ki'2. A késziilék okozta tdmegtorzitast linedris korrekcioval
korrigaltuk. Az  izotoparanyok  bizonytalansaganak
(precizitasanak) meghatarozasa az ICP-MS szoftverével
tortént.

3. Eredmények

3.1. Az eredetmeghatarozashoz kidolgozott
roncsolasos médszer teljesitményjellemzéi

A kidolgozott roncsolasos ICP-MS mobdszer
teljesitményjellemz6it az 1. Tablazat foglalja Ossze. A
modszer gyors, a gyartasi id6 mintegy két napon beliil
egyszerlien és pontosan meghatarozhat6. A kimutatasi hatar
alapjan megadhat6 az a minimalis kor, amely adott disitast
uranminta esetén elérhet6: a kapott kimutatasi hatar (0,20

1. Tablazat. A kidolgozott roncsolasos ICP-MS mddszer teljesitményjellemz6i.

Osszefoglalé kozlemények

pg *'Th-tartalom) azt jelenti, hogy mar néhany hoénapos
természetes uran-oxid minta (10 mg minta mérésével) kora
¢és gyartasi ideje meghatarozhat6 a kidolgozott modszerrel.
Az elért alacsony érték azt is jelenti, hogy mar alacsony
dusitasi fokl, példaul természetes vagy szegényitett
uranmintak is elemezhetéek a modszerrel, amelyek a hazai
lefoglalt mintak dontd tobbségét jelentik.

3.2. Hazai lefoglalt mintak gyartasi idejének
meghatarozasa roncsoliasos médszerrel

A moadszert alkalmaztuk a hazai lefoglalt vagy talalt nuklearis
mintak gyartasi idejének meghatdrozasara. A kapott mérési
eredményeket a 2. Tablazat tartalmazza. A feltiintetett
koradatok a 2007.04.01-i referenciaidére vonatkoznak. A
modszer validalasara szolgald, korelemzésbol szarmazo
RR-HEU mintéara kapott mérési adatok jol egyeznek a tobbi
laboratorium altal mért értékekkel (1979. februar-julius)'.

Z'Th meghatarozas

24U meghatérozas

Mintaelkészités

Ideje 2 nap 3 dra
U dekontaminacids tényezdje >4 x 10° NA
Kémiai visszanyerés 53-86% NA

Abszolat kimutatasi hatar

0,20 pg (0,15 mBq)

0,24 pg (5,510? mBq)

8-2,51% 0,67-1,2%
2 nap 2 6ra
,85-2,6% 0,70-1,35%

A mérés bizonytalansaga (k= 2) 0
A mérés ideje
Teljes bizonytalansag (k = 2) 0
33. Az eredetmeghatarozashoz kidolgozott
lézerablaciés ICP-MS modszer

teljesitményjellemzéi

Az elért kimutatasi hatar (33,6 pg g!' 2°Th-tartalom), amely
bar nagyobb, mint a roncsoldsos mddszerrel elérhetd
— alkalmas a lefoglalt nuklearis anyagok gyartasi idejének

meghatarozasara. Elénye, a modszernek, hogy gyorsabb,
mint a roncsolasos elemzés, hatranya viszont, hogy a mérés
bizonytalansaga, igy a gyartdsi id6 bizonytalansaga is
nagyobb, mint a roncsolasos mddszerrel elérhetd érték. Ha
példaul a minta inhomogén, a 1ézerablacios ICP-MS gyartasi
id6 mérés nem végezhetd el pontosan. A kimutatasi hatar
alapjan mérhetd minimalis kor természetes izotop-Osszetételii

2. Tablazat. A kidolgozott roncsolasos ICP-MS mddszer teljesitményjellemzoi.

Minta BSU/A8U arany Meért 2°Th/**U atomarany  Szamolt Kor (év) Gyartasi id6é
643. szamu 0,00258 + 0,00004 3,8810°+ 2,810 13,7£1,0 190, augusznns
(£ 12 hénap)
, ; | 1989. julius
590. szamu 0,00713 + 0,00014 50110 +2,410° 17,73 + 0,87 '
(10 honap)
642. szémii 0,0255 + 0,0013 43810 +£2,810° 15,51 + 0,98 1L, sreptenibier
(£ 12 hénap)
RR-HEU 10,80 £ 0,17 7,8910° £ 3,610 279+13 s

(£ 16 honap)

uranminta esetén 0,58 év, tehat mar fiatal mintdk gyartasi
ideje is meghatarozhaté a moddszerrel. Az alacsony
kimutatasi hatar azt is jelenti, hogy mar alacsony dusitasu,
példaul a hazai lefoglalt mintdk dontd tobbségét jelentd
természetes vagy szegényitett uranmintak is mérhetéek a
modszerrel. F6 elonye az eljarasnak, hogy tulajdonképpen

115 évfolyam, 3-

roncsolasmentes technikdnak tekinthetd: az elemzéshez
mindossze nanogramm  (10° g) mintamennyiségre
van sziikség, valamint nem sziikséges a minta kémiai
mintaeldkészitése, példaul oldasa. Ezért a modszer
kilonosen alkalmas torvényszéki elemzések elvégzésére,
valamint olyan mintdk vizsgélatara, ahol kevés anyag all

4. szam, 2009.
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rendelkezésre a vizsgalathoz. A modszer igen gyors: a
gyartasi id6 a minta laboratériumba érkezésétd]l szamitott
harom oran beliil egyszertien meghatarozhato.

A kidolgozott  lézerablacios  ICP-MS
teljesitményjellemzdit a 3. Téblazat foglalja ossze.

modszer

3. Tablazat. A kidolgozott lézerablaciés ICP-MS modszer
teljesitményjellemzdi

Kimutatasi hatar (**°Th) 33,6 pgg!
Meghatéarozasi hatar (**°Th) 88,8 pg g’
Tipikus precizitas (k = 2) 9-35%

Meghatarozas ideje 3 6réan beliil
Minimalis meghatarozhaté kor 0,58 év

3.4. Hazai lefoglalt mintdk izotop-osszetételének
meghatarozasa LA-ICP-MS moédszerrel

Az uran-oxid tablettdk vizsgalata soran a tablettak
felszinérél jellemzden 3-5 helyrdl vettiink mintat, hogy a
kis mintavételi feliilet okozta bizonytalansagot csékkentsiik.
A mintavételi pontok minden esetben az uran-oxid tablettak
fedblapjan torténtek, a palastrél nem keriilt sor mintavételre.
A tomegtorzitas korrekcidjat természetes izotop-osszetételil
uran tabletta elemzésével végeztik el. Az eredményeket
tomegszazalékban adtuk meg.

4. Tablazat. Az 590-2 jelzést minta izotop-Osszetétele tomegszazalékban,
zéar6jelben a bizonytalansagok vannak feltiintetve.

MC-ICP-MS: TIMS: ICP-MS*  LA-ICP-SFMS®
24U 0,00515(9)  0,00494(31)  0,00579(55)  0,00524(10)
WU 0,71213(65)  0,71121(41)  0,71100(85)  0,7083(43)
26y . - 0,0012(22) -

WU 992827(6)  99,2839(20)  99.2820(12)  99,2865(44)

* AJRC ITU-ban végzett mérések
® Az MTA IKI-ben végzett mérések

5. Tablazat. Hazai, lefoglalt vagy talalt nuklearis anyagok gyartdsi ideje
lézerablacios ICP-MS technikaval meghatarozva.

Minta Szamolt kor (év) Gyartasi id6
643. szami minta >23 Rl HRR
elott
P 1991. februar
642. szamu minta 16,1 £3,0 @3 év)
597. szami minta 15,1 £ 1,0 13602, devemmlyer
(£ 1¢év)
RR-HEU 304438 1976. oktéber

(£ 3.8 év)

3.5. Hazai lefoglalt mintak gyartasi idejének
meghatarozasa LA-ICP-MS moédszerrel

A modszert alkalmaztuk a korabban roncsolasos modszerrel
is elemzett hazai, lefoglalt vagy talalt nukledris mintdk

gyartasi idejének meghatarozasara (5. Tablazat). A kapott
eredmények a megadott hibahatarokon beliil jol egyeznek
a roncsolasos technikaval kapott adatokkal (2. Téablazat),
valamint a RR-HEU minta esetén a tobbi kiilfoldi
laboratérium 4ltal mért eredményekkel (1979. februar-
julius).’

3.6. Safeguards céli dorzsmintak elemzéséhez
kidolgozott, optimalizalt elvalasztasi modszer

A dorzsmintak mintaelokészitése, valamint elem- és
izotoptartalmanak meghatarozasa tobbnyire id6igényes
folyamat. A legtobb esetben a mintaelokészités elsd
lépéseként  hosszadalmas  hamvasztasos =~ modszert
alkalmaznak. Szdmunkra elsddleges szempont volt, hogy
az analizis idejét és a mintaelokészitési 1épések szamat
csokkentsiik, amely altal a kimutatasi hatart alapvetden
befolyasolo hattér is csékkenthetd.

Ezen feladatokhoz a mikrohullam, savas feltarast, valamint
egy sajat fejlesztéstl, gyors, un. extrakcios kromatografias
elvalasztas alkalmazasat talaltuk optimalisnak.
Eldroncsolassal egyiitt a teljes dorzsminta darabolas nélkiil
feltarhaté mikrohullamu késziilékben, igy megakadalyozhato
a mintak esetleges szennyezddése, valamint nem sziikséges
az 1doigényes hamvasztasos modszer alkalmazasa.
A mikrohulldmu roncsolds nagy elénye, hogy a kiilsé
kornyezettdl zart térben torténik viszonylag kevés reagens
(salétromsav) hozzaadasa mellett, igy cs6kkenthet6 a hattér
és javithato a mérés megbizhatdsaga.

A feltarashoz az Amerikai Kornyezetvédelmi Ugynokség
(Environmental Protection Agency, EPA) altal javasolt EPA-
3052-es mikrohullamu feltarasi modszert vettiikk alapul.
Az eljarast gy modositottuk, hogy a feltarashoz csak 65
m/m%-os (tomény) salétromsavat alkalmaztunk, tovabba
kisebb teljesitménnyel és lassabb felfiitéssel roncsoltuk
a mintdkat. A modszerfejlesztés soran optimalizaltuk
a mintael6készitési kortilményeket (oxidacios allapot
bedllitasa, hasznalt eluensek mindsége és mennyisége).

A mérési eredményeink alapjan az optimalizalt eljaras
alkalmazasaval a radionuklidok tobbsége jol elvalaszthato
egymastol; az Am, Pu, Th/Np és U kilon frakcidkban
gytjthetok. A Np és a Th egy frakcidoban érkeznek le
az oszloprol, de az ICP-MS meghatérozasnal ezek nem
zavarjak egymas mérését. A 2. Abra a kapott optimalizalt
elicios profilt mutatja be.
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2. Abra. A vizsgalt radionuklidok elvalasztasanak optimalizalasaval
kapott elucios profil.'*
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3.7. Dérzsmintak elemzéséhez kidolgozott analitikai
moédszer teljesitményjellemzéi

A mddszer kimutatasi hataranak meghatarozasahoz U és
242Pu izotopokkal nyomjelzett, de mintavételre nem hasznalt
dorzsminta anyagot (vakmintat) hasznaltunk, amelyen a
valddi mintdhoz hasonléan elvégeztiik a teljes elemzést, igy
tartalmazta az 6sszes — vegyszerekb6l, mintaanyagbol, stb. -
szarmazo hattérszennyezést. A kimutatasi hatart a vakminta
mérésekor kapott hattér szorasanak haromszorosaként
definialt koncentracid-értékkel adtuk meg. A mért kimutatasi
hatdrokat a 6. Téablazat foglalja Ossze. A tablazatban
feltiintettik a Nemzetkézi Atomenergia Ugynokség
altal elvart és a szerzddéses laboratériumokkal szemben
tamasztott kovetelményeket is.

6. Tablazat. A kidolgozott médszer kimutatési hatarai és a Nemzetkozi
Atomenergia Ugynokség (NAU) elvarasai.

) . NAU
Botly  Kimwtstisl ety oty
39py 75 fg
<
2u40py 24 fg P}-l o 10‘ 4
dorzsminta
uipy 1.1fg
38 I ng
235 11.4 pg U <0.1-5 ng/
_— 0.14 pg dorzsminta
36y 0.083 pg
a) 25602

NUSIMEP 5 - 2°ur™u
2 0E-02

1.5E-02

A mert érték
O referencia érték

n*u)in{™u)

1.0E-02

5.0E-03

N5-A N5-B
Mintak

b) 0.35 T -
03 0 mért érték
]’ m referencia ériék
0.25 +
g
£ 021 I
£
=
& 015
L
<
01
0.05
0
N5-A N5-B

Mintak

3. Abra. A NUSIMEP-5 korelemzés mintait tartalmazé szintetikus
dorzsmintdk mért értékeinek és a korelemzés referenciaértékeinek
dsszevetése az a) 2U/*3U és b) 2°Pu/?*Pu izotdparanyok esetében.

Az eredményekbél leolvashato, hogy a kidolgozott modszer
megfelel a NAU elvarasoknak és a halozatba belépni kivano
laboratoriumokkal szemben tamasztott kovetelményeknek.

A nyomjelz6kbdl szamolt kémiai visszanyerések 62-88%
kozott valtoztak.

A kidolgozott moddszer pontossagat egy nemzetkozi
korelemzés hiteles anyagmintait felhasznalva hataroztuk
meg. A dorzsmintdkhoz a NUSIMEP-5 korelemzés
mintait adtuk hozzd, ismert mennyiségben, amely 5 ppb
mennyiségben urant, nyomnyi mennyiségben pedig
pluténiumot és egyéb radionuklidokat tartalmaz. A mért
értekek €s a hiteles referenciaértékek Osszevetését a 3.
Abra a) és b) része mutatja be az 23U/>%U és a “Pu/*Pu
izotéparanyok esetében.

A kapott eredmények jol egyeztek a hiteles értékekkel, mind
az uran, mind pedig a pluténium izotdparanyok esetében ¢s
igazoltak a modszer alkalmazhatdsagat.

A NUSIMEP mintdk hivatalosan megadott &ssz. U
koncentracidja 5 + 0,5 ng g'. Az izotdphigitas elve alapjan
altalunk mért érték a szintetikus mintdkban 5,13 + 0,4 ng
g'-nak adédott. A korelemzés mintajahoz nincsen megadott
hiteles Pu mennyiség, igy ehhez nem allt rendelkezésiinkre
referencia érték. A »°Pu-re szdmolt mennyiség: 0,0129 +
0,002 fg g, a *’Pu-re szamolt mennyiség pedig: 0,0034 +
0,0006 fg g'.

4. Osszefoglalas

Az MTA Izotépkutaté Intézet altal kidolgozott 1j
modszereket, eredményeket mutattuk be a kézleményben.

Analitikai modszereket (roncsolasos és kvazi
roncsolasmentes ICP-MS eljarasokat) dolgoztunk ki
nuklearis mintdk (uran-oxid-tartalmi hasaddanyagok)
gyartasi idejének meghatarozasara. A modszerek alkalmasak
a hazai lefoglalt vagy talalt nuklearis anyagok elemzésére €s
karakterizalasdra, mivel az elért alacsony kimutatdsi hatar
révén mar az alacsony dusitasi foku (példaul szegényitett,
természetes vagy alacsony dusitast) anyagok is mérhetok. A
modszereket §sszehasonlitottuk egyéb, az irodalomban leirt
eljarasokkal, valamint alkalmaztuk hazai lefoglalt mintak
gyartasi idejének meghatarozasara.

Mintaeldkészitési modszert (mikrohulldmi roncsolasos
és extrakcios kromatografias elvalasztasos eljarast) és
tomegspektrometrias meghatarozast dolgoztunk ki nuklearis
biztositéki (safeguards) doérzsmintadk U és Pu  izotop-
Osszetételének €s mennyiségének meghatarozasdhoz. Az
analitikai eljards megfelel a Nemzetkozi Atomenergia
Ugynokség kovetelményeinek. A modszer alkalmas a
dorzsmintak gyors és egyszerii mintael0készitésére és az
elért alacsony kimutatasi hatar révén alkalmas nyomnyi
mennyiségii nuklearis szennyezések kimutatasara és
eredetének felderitésére. A modszer alkalmazasa soran az U
¢és a Pu izotdpok teljes mértékben elvélaszthatok egymastol.
A mddszer tovabbfejleszthetd tovabbi, nuklearis biztositéki
szempontbol fontos radionuklid elemzésére, példaul Am,
Np, Th meghatarozasara. A modszer teljesitményjellemzoi,
valamint az alacsony kimutatasi hatarok mutatjak,
hogy a mddszer jol alkalmazhaté dorzsmintak gyors és
hatékony elemzésére, ezzel egyiitt nukledris létesitmények
ellenérzésére.
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Application of inorganic mass spectrometry for analysis
of nuclear forensic and safeguards swipe samples

The smuggling of nuclear materials is a new challenge for
the national forensic laboratories in Hungary. The task of the
categorization and characterisation of nuclear material of unknown
origin has been delegated to the Institute of Isotopes of the
Hungarian Academy of Sciences in 1996 by governmental decree.
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spectrometry (GS), thermal ionization mass spectrometry (TIMS)
or multi-collector inductively coupled plasma mass spectrometry
(MC-ICP-MS). However, during the last decades inductively
coupled plasma mass spectrometry (ICP-MS) equipped with single
electron multiplier has become an alternative technique for such
purposes. Since the investigated materials are forensic evidences
special attention has to be paid for minimizing the required sample
amount. However, for this special application laser ablation
(LA) sample introduction offers several advantages e.g. the low
sampling amount required for analysis (typically several pg) and
the short measurement time, this method has been used for analysis
of uranium based materials only for nuclear science but not for
nuclear forensic application.

Another task of the Institute of Isotopes is the analysis of
environmental safeguards swipe samples. International safeguards
have been applied about 30 years in order to verify that nuclear
materials declared by a State to the IAEA are used for peaceful
purposes only. In 1991 TAEA and inspectors were combing the
rubble of Iraq’s nuclear installations looking for evidence of a
secret programme to produce atomic bombs. This case opened
a new chapter in the development of international nuclear
safeguards. States in 1995 adopted measures for a strengthened
safeguards system. One of the principal strengthening measures
studied under this programme was the use of environmental
sampling and analysis to detect nuclear signatures which might
reveal undeclared activities. The most effective sampling type is
the swipe sample. The Agency regularly takes such samples in
the field and sends them to laboratories for detection of any traces
of nuclear material. Much information can be obtained from the
small amount of material collected in one sample that inspectors
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swipe on a 10 x 10 cm piece of cotton cloth. For this purpose, some
instrumental methods: based on radiometry or mass spectrometry,
e.g.: thermal ionization mass spectrometry (TIMS), secondary ion
mass spectrometry (SIMS), accelerator mass spectrometry (AMS)
has been used for the identification of isotopes in swipe samples.
However, several of these methods are with very expensive
instrumentation, difficult operation and time consuming and tedious
sample preparation. Inductively coupled plasma mass spectrometry
(ICP-MS) is at present the most frequently used inorganic mass
spectrometric technique. This powerful analytical technique is also
increasingly used for the measurement of long-lived radionuclides,
including plutonium.

The aim of this study was to demonstrate some novel results of
the Institute of Isotopes which are applied in nuclear forensics and
safeguards system.

A simple and reliable analytical method has been developed for
the rapid categorization of seized uranium oxide materials based
on uranium isotopic composition. Since the investigated materials
are forensic evidences special attention was paid for minimising
the required sample amount by using LA-ICP-MS detection. A
simple and rapid destructive analytical method has been developed
for determination of production date of uranium-based nuclear
materials by isotope dilution ICP-SFMS. The method due to its low
detection capabilities can be used for the age determination even if
limited sample amount is available (for example, approximately 10
mg of natural UQ, is usually sufficient for age determination with
suitable uncertainty) or for low-enriched uranium materials.

The production date can also be determined by direct laser ablation
ICP-SFMS technique, which has the great advantage that it does
not require the dissolution of the sample and only a small portion
(approximately a few micrograms) is consumed for the analysis.
However, care has to be taken to avoid the occurring molecular
interferences. Though the precision of laser ablation ICP-SFMS
technique is inferior to that of the liquid sample introduction, the
uncertainty of the measured production date is usually adequate for
nuclear forensic purposes.
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The LA-ICP-SFMS methods were validated by inter-laboratory
comparison and were also applied for investigation of seized
nuclear materials. The results obtained by LA-ICP-SFMS agree
well within their uncertainties with those of independent analytical
techniques. Although the precision of laser ablation ICP-SFMS
technique is worse than that of the other techniques based on
liquid sample introduction (e.g. MC-ICP-MS or SN-ICP-SFMS),
the uncertainty of the measured parameters is usually adequate for
nuclear forensic purposes.

A rapid and simple sample preparation method has been also
developed for the determination of plutonium, uranium and other
radionuclides in environmental swipe samples by ICP-SFMS.

Shorter sample preparation using only microwave digestion and
an easy and fast extraction chromatographic step were used for
separation and preconcentration of radionuclides in the samples.

The analytical performance of the method agrees with the
requirements (accuracy, precision, repeatability) of International
Atomic Energy Agency and can be applied for routine analysis. The
low detection limits achieved enable the analysis of isotope ratios
and isotope concentrations of U and Pu and other radionuclides.
The ICP-MS laboratory of the Institute of Isotopes proposed to join
to the Network of Analytical Laboratories.
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