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Urychlovacova hmotnostni spektrometrie (AMS) pfedstavuje ultracitlivou analytickou metodu pro méteni dlouhoZiji-
cich radionuklidii, konkrétng '*C, '“Be, *°Al, *'Ca, '*I a #*°U. Poskytuje informace o izotopovych pomérech az do 107'¢
ve vzorcich o hmotnosti od nékolika miligramil po desitky mikrogrami. Prvni AMS laboratoi v Ceské republice byla vybu-
dovéana v Ustavu jaderné fyziky AV CR v Rezi ve spolupraci s Archeologickym ustavem AV CR, Praha, v.v.i., a Fakultou
jadernou a fyzikélng inzenyrskou CVUT v Praze a vybavena zafizenim AMS MIELA (Ionplus AG, Svycarsko). Tento
prehled shrnuje historii, principy a vyuziti této unikatni analytické metody.

Kli¢ova slova: urychlovatova hmotnostni spektrometrie, *C, '“Be, 2°Al, %1, #°U, ultrastopova analyza, datovani

Obsah
1. Uvod
2. Historie

3. Princip urychlovacové hmotnostni spektrometrie
(AMS) a zatizeni MILEA (Multi Isotope Low Energy
AMS)

3.1. Iontovy zdroj s méni¢em vzorkl
3.2. Nizkoenergeticka ¢ast s injektorem svazku
vybranych zapornych iontl

Tandemovy urychlovaé

Vysokoenergeticka ¢ast analyzujici urychleny

svazek kladnych ionti
3.5. Koncové detekeni Cast

4. Moznosti a vyuziti AMS analyz
4.1. Izotop uhliku "*C
4.2. Radionuklidy '"Be a *°Al
4.3. Izotop jodu "I
4.4. Izotopy uranu **°U a U
4.5. Plutonium a ostatni aktinoidy

3.3.
34.

1. Uvod

Urychlovadova hmotnostni spektrometrie (Accele-
rator Mass Spectrometry, AMS) je analytickd metoda vyu-
zivajici poznatky urychlovacové fyziky a techniky k detek-
ci ultrastopovych mnozstvi latek. Jednd se o jednu
z nejcitlivéjsich metod vibec, ktera je schopnéd detegovat
nuklidy zastoupené ve stopovych izotopickych pomérech
1072 az 107 vaci piislusnému stabilnimu izotopu, a to ve
vzorcich o hmotnosti od jednotek miligrami do desitek
mikrogramtl. Této citlivosti pak odpovidd vysokd cena
a komplexnost zafizeni, véetné souvisejicich provoznich
naklada.
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Zakladni oblasti pouziti AMS je dnes stanoveni
radiouhliku "C a i dalsich nuklida jako '"Be, *°Al, *Cl,
#1Ca, "I a 2*°U. Rozsah a vyuZitelnost AMS pro jiz zmi-
néné, ale i fadu dalSich radionuklidi, je prokazovana uz
vice nez 45 let'™. B&hem této doby doslo k fadé vylepseni
a rozsiteni>® a AMS si ziskala vyluéné postaveni mezi
ultrastopovymi méticimi metodami.

Ve spolupraci Ustavu jaderné fyziky AV CR, Fakulty
jaderné a fyzikaln& inZenyrské CVUT v Praze a Archeolo-
gického tstavu AV CR Praha v projektu RAMSES pro-
gramu OPVVYV vznika pracovisté urychlovacové hmot-
nostni spektrometrie v ReZi, kam bylo zakoupeno nejno-
v&j§i AMS zafizeni MILEA (Multi Isotope Low Energy
AMS) vyrobce Tonplus AG (Dietikon, Svycarsko).

2. Historie

Vznik a vyvoj AMS je historicky spojen s rozvojem
urychlovadové techniky, jaderné fyziky a hmotnostni
spektrometrie (Mass Spectrometry, MS), souvisi také
s vyvojem jaderné chemie jako oboru vyuZivajiciho radio-
nuklidy a projevy jejich pfemény.

Pfi méfenich prvnimi MS metodami se pomérmné brzy
pfiSlo na problém izobarickych interferenci. Izobary
(nuklidy se stejnym poctem nukleontl) a stejné tak izoba-
rické molekuldrni ionty maji velmi blizkou hmotnost a ve
stejném nabojovém stavu jsou prostym délenim
v magnetickém poli prakticky nerozliSitelné. Tento stav
dobfe ilustruje objev izotopi helia a vodiku o hmotnosti 3
(’He a *H) v roce 1934. V té dob& nebylo znamo, ktery
z nich je radioaktivni a jak je v pfirod¢ zastoupen. Méreni
a stanoveni vlastnosti izobarti *He a *H z4sadn& kompliko-
valy i jejich molekularni izobarické interference, jako HD"
a H;". O vyfeseni *He-H problému se pokusil Luis Walter
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Alvarez ptipojenim cyklotronu k jednoduchému hmotnost-
nimu spektrometru’™. Podafilo se mu zméfit zastoupeni
3He ve vzorcich helia a také zmé&fit radioaktivitu *H, které
ziskal ozafovanim deuteria urychlenymi deuterony.

Pouziti spojeni cyklotronu a MS se stalo dulezitym
meznikem pro vyvoj AMS. Cyklotrony byly pouZzivany
zejména pro studium jadernych reakci nebo produkei
vzacnych nuklidd. Kromé intenzivnich iontovych svazkl
byly také schopny urychlovat lehké ionty na energie dosta-
tecné pro destrukci molekularnich iontd. Jejich vlastnosti
a tehdejsi technologie nestacily na analytické pouZiti t&z-
kych iontii*. Vyvoj elektrostatickych urychlovadii zapocal
ve 30. letech 20. stoleti pracemi napfiklad Roberta Jemiso-
na Van De Graafa'®a dalsich'’. Pro AMS vhodny tande-
movy urychlovac byl vyvijen v letech 1956-1959 a poprvé
byl spustén v laboratofich Atomic Energy of Canada,
Chalk River, pro jaderné-fyzikalni vyzkum'.

Pribézné s vyvojem urychlovaci vyvstaly pozadavky
na dostatecn¢ vykonné a variabilni iontové zdroje. Pro
aplikace v oblastech jaderné fyziky byly vyuzivany hlavné
pozitivni svazky, a tak vyvoj negativnich iontovych zdroji
zapocal az s vyvojem a rozsifenim tandemovych urychlo-
vacll a s nimi spojenymi aplikacemi svazki tézkych iontd.

Na konci 60. a pocatku 70. let se zacaly v iontovych
zdrojich vyuzivat pary cesia jako doplitkového prostiedi
pfi produkci zapornych iontlh bombardovanim teréového
vzorku urychlenymi ionty kryptonu. Samotné vyuZiti par
cesia a urychlenych cesnych ionti bylo poprvé publikova-
no v roce 1974. Cesiovy iontovy zdroj byl dale rozvijen
a modifikovan tak, aby bylo dosazeno maximalnich prou-
da zapornych ionti v plynnych i pevnych vzorcich. Kromé
tohoto zdroje vzniklo nékolik dal$ich typti zdrojli produku-
jicich zaporné ionty, nedosahly vSak takového rozsiteni
nebo parametri®.

Na tomto misté je tfeba uvést dalsi skutecnost, ktera
podstatné zasahla do vyvoje AMS a ve vysledku byla jed-
nou z hlavnich myslenek, ktera vyzkum v této oblasti po-
hanéla. Jedna se o problematiku méfeni a stanoveni '*C
a s tim souvisejici moznosti radiouhlikového datovani
vzorkl — latek, procest, artefaktl, i prostiedi. Od doby,
kdy Willard Frank Libby v roce 1946 publikoval princip
radiouhlikové datovaci metody'®, za jejiz zavedeni dostal
pozdéji Nobelovu cenu za chemii (1960), byla tato metoda
intenzivné rozvijena. Diky pologasu izotopu uhliku "*C
(5730 let) ptivodné pouzivana radiometricka méteni svymi
parametry nedostacovala pozadavkiim na nejistoty vysled-
k. V pfipadé radiometrického méfeni se deteguje zareni
emitované pfi radioaktivni pfeméné, kdy je aktivita mére-
ného radionuklidu svazana s poctem jeho ¢astic znamym
vztahem

A=)\N=In(Q2).N/Ty, (1)

kde 4 [Bq] je aktivita, A je pfeménova konstanta [s™'], N je
pocet castic a Ty, [s] je polocas premény radionuklidu.
Izotopicky pomér "“C/"*C se v piirodé pohybuje mezi
102107, pologas "*C je 5730 let a nuklid emituje mék-
ké zafeni p~ o maximalni energii Epemax = 156 keV. PH
konven¢nim radiometrickém stanoveni kapalinovou scinti-
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lacni spektrometrii (Liquid Scintillation Counting, LSC),
je do méteného vzorku zapotiebi prevést obvykle 1-10 g
uhliku v rliznych chemickych formach. DnesSni pfirozena
izotopicka smés obsahuje ptiblizné 6-10' atom “C v 1 g
uhliku a aktivita tohoto mnozstvi je pfiblizn€¢ 234 mBq.
Utinnost méteni na LSC je obvykle mezi 70-80 % a tak je
méfena &etnost ~ 0,17 s™'. Pro dosaZeni nejistoty méfeni
1 % (10" impulsti) je tieba v tomto modelovém piipadé vice
jak 16 hodin. Pro dosaZeni nejistoty 1 %o (10°impulsti) by
bylo tfeba méfit pfiblizn€é 70 dni. Tyto limity je moZné
zlepSit nejvyse faktory v fadu jednotek naptiklad zvySe-
nim G¢innosti detekce nebo méfenim jesté vétSiho mnoz-
stvi vzorku uhliku. Av8ak vzorky s obsahem datovatelné
chemické formy uhliku o hmotnosti fadu gramt nejsou ve
vétsing pripadi k dispozici nebo by ziskani takového
mnozstvi uhliku znamenalo vyznamny a nezadouci zdsah
do ptivodniho datovaného objektu.

Pozadavek na pfesné datovani malych vzorkl pisobil
tlak na vyvoj MS metod, které pii méfeni necekaji na pte-
meénu prvku, ale pfimo ,,pocitaji“ atomy pfitomného za-
jmového radionuklidu. V soucasném bézném AMS uspo-
fadani je pro porovnani do terciku v iontovém zdroji ob-
vykle nalisovano jeden az nékolik miligram materialu,
u radiouhlikového datovani vétSinou grafitu. V 1 mg pii-
rozeného uhliku se nachazi cca 107 atomti "*C. T pfi nizké
Gi¢innosti pievodu iontii "*C z terée do detektoru (obvykle
1-10 %) je béhem méfeni do detektoru pievedeno 10°-10°
Castic ze vzorku. Podle mnozstvi vzorku a nastaveni systé-
mu mize byt méfeni i tak malého vzorku s nejistotou mé-
feni 1 %o dokonceno v fadu hodin. Je vidét, Ze za urcitych
okolnosti je tedy mnohem vyhodnégjsi pocitat atomy stano-
vovaného nuklidu ve vzorku nez ¢ekat na jejich pfeménu,
a to zejména v pripadech, kdy je polocas ptemény fadove
delsi nez doba méfeni.

V 50. letech se vSak hmotnostné-spektrometrické
stanoveni '*C potykalo se zdsadnim problémem izobaric-
kych interferenci stejné jako diive rozligeni *H-He. Pii
pfevodu vzorku do ionizovaného stavu totiz obvykle vzni-
ka smés atomarnich iontii o riiznych nabojich a diky exis-
tenci izotopt vznikaji stejné nabité atomarni ionty riznych
prvkl o stejné hmotnosti nebo rizné nabité atomarni ionty
o stejném poméru hmotnosti a naboje, navic vznikaji také
izobarické molekularni ionty. U "C se projevily rovnou
dvé interference a to od viudypiitomného "N (99,636 %)
jako '""N* a taktéz b&zného **Si (92,223 %) jako **Si**
a samoziejmé nekolika molekuldrnich izobarickych iontt,
zejména “CH,", "CH". Tyto interference — zejména '“N*
— prakticky znemoziovaly datovani hmotnostné spektro-
metrickou analyzou "*C. Dal§im technologickym nedostat-
kem byly iontové zdroje, které nedokazaly dodavat dosta-
te¢né intenzivni iontové proudy.

Od Alvarezovych experimentti v roce 1939 tak uply-
nulo témét 40 let, nez se podafilo problém interferenci
a nedostatecného iontového proudu vyftesit a nalézt tech-
nologické feSeni vhodné i pro dal$i nuklidy. Béhem tohoto
obdobi probihal vzajemné provazany vyvoj elektrostatic-
kych urychlovaci, iontovych zdrojd, iontové optiky, mag-
netl i detektord urychlenych iontl, které byly vyuzivany
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hlavné v oblastech jaderné a Casticové fyziky. Béhem vy-
voje iontovych zdroji byly také zkoumény podminky
a tvorba atomarnich a molekuldrnich iontd. Ke zlomu do-
Slo v roce 1977, kdy né€kolik tymi publikovalo vysledky
svého mnohaletého snaZzeni. V préci ,,Radioisotope dating
with a cyclotron'* autofi obnovili myslenky vyuZiti
urychlovade jako soucasti velmi citlivého MS systému
a provedli méteni nekolika izotopt, které se pozdéji uka-
zaly jako primarni pro vyuziti AMS —°H, '“Be, "*C a %Al
Nékolik vyzkumnych skupin vSak paraleln¢ pracovalo na
moznostech méfeni '“C pomoci tandemového urychlova-
¢e: ,,An attempt to detect stable N ions from a sputter ion
source and some implications of the results on the design
of tandems for ultrasensitive carbon analysis“ls, ,,Carbon-
14: direct detection at natural concentrations*'®
a ,,Radiocarbon dating using electrostatic accelerators:
negative ions provide the key“'’. Pfevazné z téchto diivo-
da se rok 1977 poklada za rok zrozeni novodobé AMS.

Jak plyne z citovanych nazvli, v publikacich bylo
navrzeno vyuziti tandemového urychlovace ve spojeni se
zdrojem zaporné nabitych iontd a dokdzano, Ze tento sys-
tém je mozné vyuzit pro radiouhlikové datovani. Hlavni
myslenkou a objevem'® bylo pravé vyuziti neochoty dusi-
ku tvofit zdporn€ nabité ionty, coZ umozZiiuje pfirozenym
zpusobem potlacit nejzavaznéjsi izobaricky interferent pro
méfeni '*C. Produkce svazkil zapornych t&zkych iontil
byla také idedlni pro pouziti s tandemovymi urychlovaci,
kde diky principu urychlovani dochazi i k potlaceni izoba-
rickych molekularnich interferenci. Tehdy nalezené princi-
py jsou stale zdkladem i dnesnich technologii a konstrukci
AMS zatizeni. Shrnuti vyvoje AMS je uvedeno napiiklad
v pracich' 1922,

3. Princip AMS a zarizeni MILEA

Vyse naznaceny princip urychlova¢ové hmotnostni
spektrometrie je ve své genialité relativné jednoduchy.
Obecné AMS =zatizeni se sklada z péti zakladnich casti,
z nichz kazda ma nékolik dil¢ich celkil a prakticky vsech-
ny pro svou c¢innost vyzaduji stabilni hodnoty vysokého
vakua. Jedna se o (3.1.) iontovy zdroj s méni¢em vzorki,
(3.2.) nizkoenergetickou ¢ast s injektorem svazku vybra-
nych zapornych iontd, (3.3.) tandemovy urychlovag, (3.4.)
vysokoenergetickou c¢ast analyzujici urychleny svazek
kladnych iontd a (3.5.) koncovou detekéni ¢ast uréenou
pro méfeni iontl analyzovaného vzacného/stopového radi-
onuklidu.

Prvni tandemové urychlovace a jejich trasy nebyly
konstruovany pro AMS a aplikace v jaderné fyzice vyuzi-
valy relativné vysoka napéti 6 a vice MV. Jejich hlavnimi
nevyhodami, kromé& prace s tak vysokym napétim, byla
vetsi slozitost iontovych tras, nutnost plynového hospodar-
stvi pro izola¢ni plyn SFg, pouziti velkych magnetd apod.
Pro AMS naopak piedstavovalo vyhodnou moznost vyuzi-
ti vysSich ionizovanych stavil (viz dale). Béhem dalsiho
vyvoje byly navrhovany mensi tandemové urychlovace jak
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z divodid zjednoduseni celého systému, tak sniZeni pro-
voznich néklada®* 20,

Urychlovacovy hmotnostni spektrometr MILEA,
v nakresu na obr. 1, pfedstavuje komplexni AMS systém
s nizkym termindlovym napétim. AMS systémi s nizkym
terminalovym napétim do 1 MV vzniklo u rliznych vyrob-
ct v poslednich letech nékolik, vétSina z nich byla zamé-
fena na méfeni '*C, ty robustngjsi vsak dovoluji
i multiizotopova méfeni. (V principu jsou na svété pouze
3 vyrobci AMS: High Voltage Engineering Europa B. V.
(HVE), Nizozemi; National Electrostatics Corp. (NEC),
Wisconsin, USA; Ionplus A.G., ngcarsko). Toto konkrét-
ni zafizeni vzniklo kompletnim pfepracovanim
a vylepSenim prototypu malé¢ho tandemového urychlovace
AMS Tandy”, ktery vznikl spolupraci ETH Zurich
(Eidgenéssische Technische Hochschule Ziirich, Svycar-
sko), PSI (Paul Scherrer Institut, Svycarsko) a NEC
(National Electrostatic Corporation Inc., Wisconsin,
USA), dale také vyuzitim zkuSenosti z konstrukce malého
a komercné velmi uspésného AMS MICADAS (Mini
CArbon DAting System)® a technologického vyvoje po-
slednich 20 let. Konstrukce MILEA dovoluje i pfi niz§im
urychlovacim napéti vysoce citlivé analyzy zakladnich
AMS nuklidd s moznosti rozsifeni této skupiny podle
moznosti a potieb i na $irSi skupinu aktinoidl od izotopu
Th az po Cm. DuleZitou konstrukéni inovaci je achroma-
ti€nost iontové optiky celého systému a s tim souvisejici
navaznost ohnisek jednotlivych iontové-optickych ¢lent i
pro rizné hmotnosti/energie iontd.

3.1. Iontovy zdroj s méni¢em vzorkl

Nejcastéji vyuzivanym zdrojem zapornych iontd je
cesiovy iontovy zdroj (,,cesium sputter source®, obr. 1),
ktery vyuziva urychleny svazek cesnych iontii zaostteny
na ter¢ se vzorkem. Ze zasobniku s vysoce ¢istym kovo-
vym cesiem (b.t. 28,4 °C) vyhtivaného na 140 °C vstupuji
pary cesia do prostoru iontového zdroje, ¢ast par konden-
zuje na chladnéj$im povrchu katody a jejim okoli, ¢ast se
ionizuje na Zhaveném ionizatoru. Vzniklé Cs" ionty jsou
rozdilem elektrickych potencialti urychlovany k vyménné
katodé, coz je maly tercik z hliniku nebo jiného vhodného
materialu (Cu, Ni, Ti), do které¢ho je nalisovan analyzova-
ny vzorek. Pfi dopadu urychlenych Cs' iontd dochazi
k odpraseni a ionizaci vzorku, ¢ast rozpraSeného materidlu
pfi kontaktu s elementarnim cesiem ve svém okoli ziska
jeden az nékolik elektrond. Vzniklé zdporné atomarni
a molekularni ionty jsou soustavou elektrod s vhodnymi
potencialy extrahovany a urychleny ze zdroje do dalsi
Casti AMS trasy.

Vétsina soucasnych AMS zafizeni disponuje méni-
¢em vzorkd, ktery dovoluje ménit tercové katody se vzor-
ky pod vakuem bez nutnosti otevirat iontovy zdroj. Toto
konstrukéni feSeni dovoluje meéfit relativné velké sady
vzorkll bez preruseni, a i bez stdlého fyzického dohledu
operatora. MILEA navic vyuziva unikatni systém pro vyme-
nu vzorkd s kapacitou 40 pozic (1, obr. 1), ktery je umistén
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Obr. 1. MILEA a jeji dil¢i €asti: 1 — méni¢ vzorkd, 2 — iontovy zdroj, 3 — iontové ¢o¢ky typu Box lens, 5 — LE ESA, 6 — LE magnet,
7 — LE analyzator se dvéma FC, 8 — urychlova¢, 9 — kvadrupélovy triplet, 10 — zasouvatelny FC, 12 — prvni HE magnet, 13 — HE analyza-
tor se sedmi pozi¢né nastavitelnymi FC a sadou degradac¢nich folii pro méteni '°Be, 14 — HE ESA, 16 — zasouvatelny FC, 17 — druhy HE
magnet, 19 — plynovy detektor. 4, 11, 15 a 18 jsou uzavéry typu ,,gate valve®, které jsou urceny k oddéleni jednotlivych ¢asti iontové trasy
z diivodi ochrany vakua pfi servisnich ¢i havarijnich udalostech (pfevzato s povolenim Ionplus AG).

v délené vakuové komote a umoziiuje tak vyménu zasobniku
se vzorky za novy béhem méfeni a bez ztraty vakua.

3.2.Nizkoenergeticka ¢ast s injektorem svazku
vybranych zapornych iontl

Cela c¢ast AMS pred vstupem do urychlovace praktic-
ky predstavuje prvni hmotnostni spektrometr, ktery ma za
ukol vybrat pozadovanou frakei iontlh vzorku vhodnou
k analyze. Svazek zapornych iontl z iontového zdroje je
urychlen a tvarovan magnetickymi a elektrostatickymi
Cleny (3, 5, 6, obr. 1). U MILEA je za vystupem
z iontového zdroje zafazen nizkoenergeticky (LE-low
energy) elektrostaticky analyzator (5, obr. 1), ktery vloze-
nim elektrického pole posila do vstupniho ohniska LE
magnetu pouze ionty o zvolené energii a pracuje tak jako
prvni filtr moznych interferenci. Svazek dale vstupuje do
LE magnetu (6, obr. 1), ktery vybira ionty o zvoleném
poméru m/z do prvni ¢asti urychlovace. Magnet obsahuje
tzv. vychylova¢ svazku (bouncer, pulser, sekvenéni injek-
tor), jehoz ukolem je malou zménou elektrického pole na
elektrodach vlozenych do komory magnetu zacilit vychozi
svazek o daném m/z do Faradayovych detektorti (Faraday
cup, FC) umisténych mimo hlavni osu svazku jak pred
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urychlovadem, tak i za nim (7, 13 obr. 1). Vychylovani
probiha v cyklech s velmi kratkou mikro- az milisekundo-
vou periodou. V detektorech zméfené proudy molekular-
nich (pfed urychlovacem) a atomarnich iontd stabilnich
(nebo majoritnich) izotopti jsou poté vyuzity pro vypocty
ucinnosti zdroje a transmitance celé trasy. Stopové izotopy
jsou smérovany vzdy tak, aby ve svém pulsu prochazely
trasou az do koncového detektoru.

3.3. Tandemovy urychlovac

Tandemovy urychlova¢ pracuje na elektrostatickém
urychlovacim principu a jeho konstrukce vyuziva zmény
naboje urychlovanych iontl mezi jeho prvni a druhou
¢asti. Terminalové kladné vysoké napéti urychlovace je
pfipojeno na elektrodu uprostied zafizeni. Do urychlovace
vstupuje svazek zépornych iontll nejcastéji s nabojem —1
o energiich obvykle desitek keV, které jsou urychlovany
az na hodnotu terminalového napéti. Poté urychlené ionty
prolétaji kolizni celou se ziedénym plynem nebo tenkou
folii. Srazkami iontl s ¢asticemi latkového prostiedi dojde
ve stripperu, jak se tato ¢ast urychlovace nazyva, ke ztra-
tam elektronti a destrukci molekularnich iontl; ve vysled-
ku ziskaji urychlené ionty kladny naboj. Diky tomu jsou
urychlovany dal od terminalové kladné elektrody k vystu-
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pu z urychlovace. Takto je termindlové napéti vyuzito
hned dvakrat, odtud nazev tandemovy urychlovac¢. Prak-
ticky vzdy dojde k ionizaci atomli do né¢kolika riznych
nabojovych stavll a je tfeba zvolit vhodné terminélové
napéti a hustotu latkového prostfedi stripperu, aby byl
ziskdn optimalni vytézek vybranych iontll a vystupni sva-
zek mél vhodné parametry pro naslednou hmotnostni ana-
lyzu.

Vakuem izolovany urychlova¢ v MILEA pracuje pfi
termindlovém napéti laditelném az na 300 kV. Zisadni
inovaci je pouziti helia jako stripovaciho plynu, proti béz-
né pouzivanym plyniim (Ar, O,, N,) je dosaZeno lepsi
ucinnosti ionizace a mensiho rozptylu ¢astic v svazku po
prichodu plynem.

3.4.Vysokoenergeticka ¢ast analyzujici urychleny
svazek kladnych iontl

Urychleny svazek z urychlovace vstoupi do dalsi
¢asti AMS, coz je ve skutecnosti komplexni hmotnostni
spektrometr pro vysoké energie. Podle pozadavkd na po-
tlaceni interferenci se pii méfeni konkrétniho izotopu vyu-
ziva jeden nebo vice magnetti, degradacni folie, elektrosta-
tické analyzatory (ESA), nezbytnd iontovd optika
a Faradayovy detektory pro meéteni svazkl stabilnich izo-
topt. MILEA pfimo za urychlovacem vyuziva vlozeny
kvadrupdlovy triplet, ktery umoziiuje zaostfit ionty
o ruznych hmotnostech/energiich do vstupniho ohniska
prvniho magnetu a dovoluje tak dalsi trasu efektivné vyu-
zit pro nuklidy az po Cm.

V prvnim magnetu jsou ze svazku vybrany ionty
o poméru m/z odpovidajici analyzovanému stopovému
radionuklidu a sméfovany dale v ose trasy. Diky pouziti
vychylovace svazku (3.2) jsou trajektorie lehcich ¢i t&éz-
Sich stabilnich izotopt tohoto nuklidu ve vysokoenergetic-
kém (HE-high energy) magnetu zakfiveny mimo osu ion-
tové trasy a pii vhodném nastaveni piimo do jednotlivych
Faradayovych detektorti (13, obr. 1). Jak uz bylo feceno,
méfené hodnoty iontovych proudi jsou vyuzity
k vypoctim transmitance celé trasy a také k normalizaci
méfeného signalu stopového radionuklidu.

V dalsich ¢astech trasy AMS muze vybrany svazek
prochazet dalsimi elektrostatickymi a magnetickymi filtry,
konkrétni uspotfadani zavisi na pozadavcich koncové de-
tekce, energii urychlenych iont a potfebé filtrovat rizné
typy interferenci. U MILEA svazek vstoupi do HE ESA,
ktery dale odfiltruje ionty s nezddouci energii. Je zde zata-
zen také proto, e pii méfeni '°Be je za analyzator do cesty
svazku o m/z stopového izotopu vkladana tenka degradac-
ni folie pro potlaceni izobarického '°B. Interakce izobart
se diky riiznému protonovému &islu 1isi, ionty '°B tak ve
folii ztrati vice energie a jsou potlaceny v ESA. Nasledny
druhy magnet zajisti fokusaci svazku rozsifeného prtcho-
dem f6lii a navede ionty stopového nuklidu do detektoru.
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3.5. Koncova detekéni ¢ast

Pro detekei svazku a tedy poctu urychlenych iontl
méfeného stopového radionuklidu se nejcastéji pouZzivaji
rizné upravené typy plynovych detektor. Méné Casto
pouzivané polovodi¢ové detektory maji sice vyhodu rych-
lejsi odezvy a lepsiho rozliSeni, nicméné diky intenzité
svazku u nich dochazi k relativné rychlému poskozeni
a ztraté vlastnosti. Plynové detektory témito nedostatky
netrpi a vhodnou konstrukci je moZzné jejich detekeni
vlastnosti znaéné vylepsit. Zakladni podminkou je méfeni
celkové energie detegovaného iontu a mémé ztraty jeho
energie pii pruletu plynem dE/dx, diky kterym je mozné
dale rozlisit mezi izotopem analyzované¢ho iontu, jeho
izobary ¢i jinymi interferujicimi ionty. PouZzivaji se ioni-
zacni komory rtznych konstrukei, s jednou ¢i nékolika
sbérnymi elektrodami, pfipadné¢ miizkovou elektrodou.
Cilem je dosahnout co nejvyssiho energetického rozliSeni
pfi potlaceni Sumu a zachovani rychlosti odezvy.

Jako doplikovy detekéni systém se v nékterych pfi-
padech u AMS s vys$$im terminalovym napétim pouziva
detektord typu TOF (time-of-flight, detektor doby letu),
které umoznuji dalsi odliseni izotopd od ptipadného vyso-
kého pozadi.

MILEA pouziva plynovy detektor se dvéma sbérnymi
elektrodami a naplni izobutanu®’. P¥i méfeni °Al je navic
pouzivana tzv. absorp¢ni cela, coZ je prostor pied detekto-
rem odd€leny vstupnim okénkem a naplnény plynem,
ktery potladuje zbytky interferujicich jontd *C?".

4. Moznosti a vyuziti AMS analyz

Pro dosazeni nizkych detekénich limitdt AMS vhod-
nych i pro stanoveni ultrastopovych koncentraci radio-
nuklid® na arovnich jejich ptirozeného zastoupeni je tfeba
zajistit spInéni &ty nasledujicich podminek®:

— potlaceni interferenci atomarnich izobart,

—  potlaceni interferenci molekularnich izobart,

— dosazeni dostatecného hmotnostniho rozliSeni pro
méfeny prvek,

— spolehlivy postup normalizace naméfenych dat ke
zvolenému standardu.

Z chemického pohledu je vyuZziti AMS déle limitova-
no moznostmi separace méfeného prvku, jeho prevedenim
do terce, v pripadé radionuklidl bez stabilniho izotopu nale-
zenim vhodného neizotopického nosice nebo stopovace.

Izobarické interference jsou stale jednim z nejvétsich
omezeni AMS méteni. Lze je potlacit sou¢innosti chemic-
kych metod pfi pripravé terce, vyuzitim interakce urychle-
nych iontd zavislé na protonovém cisle Z (stripper, degra-
da¢ni folie) nebo rozdilem v zastoupeni ionizovanych
stavl pfi vysokych terminalovych napétich. Obvykle jsou
pouzivany vSechny techniky postupné v celé trase svazku
z iontového zdroje az do vhodného typu detektoru. Je to
dano tim, ze hmotnostné se jaderné izobary lisi jen malo
a soucasné zastoupeni interferujiciho radionuklidu je fado-
veé vyssi. Posledni novinkou je potlaceni izobari selektivni
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ionizaci zpomaleného iontového svazku laserem s piesné
nastavenou vinovou délkou a intenzitou™. Izobarické mo-
lekularni interference mohou byt prakticky uplné potlace-
ny diky ionizaci a zméndm néboje iontll ve svazku pfi
prichodu urychlenych ¢éstic stripperem.

AMS je relativni analytickd metoda, kterd méfi po-
mér zvolenych izotopl vii¢i stejnému poméru ve standar-
du. Vzhledem k tomu, Ze v trase svazku dochazi ke zmé-
nam izotopického poméru méfeného prvku, je tieba abso-

Tabulka I

Oblasti vyuziti AMS (pievzato a upraveno z cit.")
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lutni méfené veli¢iny — Cetnost impulst a proud iontového
svazku — vztahnout na hodnoty ziskané métenim standar-
du o zndmém izotopickém slozeni. Ze zmén, ke kterym
v izotopickém slozeni standardu dojde, jsou pak za pied-
pokladu dostate¢né stability celého zafizeni béhem méfeni
vzorku a standardu vypocteny normalizacni faktory pro
métené hodnoty jednotlivych izotopda.

P1i separaci a nasledném méfeni ultrastopovych kon-
centraci se mnozstvi latky pohybuje v blizkosti nebo i pod

Atmosféra

Antropogenni a kosmogenni radionuklidy v atmosféfe (produkce, chovani,

rezervoary, michani vzdusnych hmot, studium aerosolt)

3H, 7Be, 1OBe, 14C, 26A1, 32Si, 36C1,
39Ar, 81Kr, 85Kr, 1291

Chovani a chemie stopovych plynt (CO,, CO, CHs...), vliv spalovani fosilnich "¢

paliv, transport CO, v Zivotnim prostiedi

Biosféra

Datovani v archeologii, paleoekologii a ptibuznych oblastech

MC, 41Ca, 10Be’ N

Datovani a tvorba kalibra¢ni kiivky pomoci letokruhti, koralt, sladkovodnich

a oceanskych sedimenti a krasovych usazenin

"¢, izotopy U, Th, Pu

Forenzni studie vyuZivajici ,,bombovy pik*

14C 41Ca
D)

In vivo stopovaci studie rostlin, zvifat a lidi, ,,microdosing*.

14C, 26A1, 41Ca, 7956, 99TC, 1291

Hydrosféra

Datovani podzemnich vod

14C, 36CL 39Ar, 81Kr, 129I

Studium oceanského proudéni

14C, 39AI’, 99TC, 1291’ 231Pa, 236U

Paleoklimatické studie sladkovodnich a oceanskych sedimentti

S

Kryosféra

Paleoklimatické studie ledovct a polarniho ledu

10Be’ 14C, ZéAl, 3ZSi’ 36C1, 39AI', 81KI'

Variace intenzity slunecniho/kosmického zareni

1OBe, 14C, 36Cl

Vyuziti ,,bombového piku“ a zkousek jadernych zbrani

3¢, “'Ca, I, aktinoidy

Litosféra

Datovani expozice a eroze povrchl hornin

1OBe, 14C, 26A1, 36Cl

Monitoring neutronového toku v uranovych mineralech

236U

Paleoklimatické studie sprasi a usazenin, studie subdukce tektonickych desek

pomoci analyz magmatickych hornin

1 14
Be, *C

Geochronologie, datovani stafi hornin

izotopy U, 20T, Bpa, K, 'Sm

Kosmosféra

Kosmogenni radionuklidy v meteoritech a jinych extraterestrickych materialech

1OBe, 14C, 26A1, 36C1, 41Ca, 44Ti, 59Ni,
60Fe, 1291

Pozistatky projevi blizkych supernov na Zemi

()OFC, 14681’11, lssz, 244PU,, 247Cm

Poméry stabilnich izotopti v pre-solarnich materialech

izotopy Pt, Os

Geochemicka detekce solarnich neutrin PTe, 2°Pb

Technosféra

Vypusti z jadernych elektraren PTe, "1, C

Stanoveni polocast vzacnych radionuklida 3281, “ICa, *Ti, *°Fe, "°Se, '*°Sn
Meéfeni teploty plazmatu pii termojaderné fizi A1

Rekonstrukce toku neutrond pfi explozi jaderné zbran¢ (HiroSima)

35Cl, “'Ca, ©Ni

Studie reakei pro jadernou astrofyziku

lOBe’ l4c’ 26A1, 36C1, 4]Ca’ 44Ti, 59Ni,
63Ni, 146Sm, 202Pb, 230Th, 231Pa

Zaruky o nesifeni jadernych materialti

2 2 2 2 24 241
33U, #%U, #'Np, #*’Pu, **°Pu, **'Pu,
22py, 2Py, izotopy Sm
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hranici tzv. koncentrace vSudypfitomnosti, ktera se pro
vétsinu prvkd uvazuje na urovnich pod 1 ng kg™'. Diky
velmi vysokému hmotnostnimu rozli§eni a separaci inter-
ferujicich ionth AMS dokaZe méfit izotopické poméry az
107" a to ve vzorcich o hmotnostech v intervalu jednotek
miligram aZz desitek mikrogramil. Soucasné vSak plati, ze
na téchto urovnich koncentraci radionuklidti a velikosti
vzorku jsou odbér a pfiprava vzorku kritické kroky, kdy je
velmi jednoduché do vzorku zanést analyzovany radio-
nuklid z externiho zdroje v koncentraci blizké nebo vyssi
jeho ptvodni ultrastopové koncentraci. Jako u kazdé ana-
lytické metody je pfiprava a vybér chemického individua
k méfeni kritickym krokem, jak je dobfe patrné naptiklad
pti analyzach 2*°U nebo "*C.

Stru¢ny ptehled oblasti, ve kterych hraje AMS neza-
stupitelnou roli, a vycet nejcastéji stanovovanych radio-
nuklidd v dané oblasti je uveden v tab. L.

4.1. Izotop uhliku '*C

Uz v tvodu byl naznacen vliv, ktery mélo radiouhli-
kové datovani na vznik a vyvoj AMS. V soucasnosti je
AMS nejcastéjSim a prakticky nejpresnéjSim zpisobem,
jakym jsou ziskavany udaje o poméru "“*C/"?C ve vzorku.
Tato méfeni jsou také vétSinové vyuzivana pro radiouhli-
kové datovani. V tab. I jsou uvedeny i dals$i moznosti, jak
méfeni "C vyuzit. Ve viech piipadech jsou v soudasné
dobg, kdy je AMS méfeni '“C dobte zvladnutou metodou,
klicovymi pozadavky kvalitni ptiprava vzorku, jednoznac-
né prifazeni chemické entity ke konkrétnimu stafi a inter-
pretace ziskanych vysledkd.

4.2. Radionuklidy '“Be a *°Al

Tyto dva nuklidy s relativné dlouhym polocasem
premény — ""Be (1,51-10° let) a *°Al (7,17-10° let) —
v pfirod¢ spojuje podobny zpisob vzniku interakcemi
kosmického zafeni a jsou jako par vhodné pro datovani
zejména geologickych procestl v rozmezi nejcastéji jedno-
tek miliont let. Soucasné jsou oba nuklidy vyuzivany pro
sledovani historie intenzity kosmického zafeni a projevi
cykld sluneéni aktivity.

4.3. Izotop jodu '*°1

Tento nuklid vznikd zejména pii Stépeni tézkych ja-
der a to jej pfedurcuje do role stopovace antropogennich
aktivit. Jod mize prechazet mezi nékolika oxidac¢nimi
stavy a také mezi anorganickymi a organickymi formami,
coz mu propujcuje vysokou mobilitu a schopnost vstupo-
vat do mnoha pfirodnich procesi. Diky jadernym testtim,
prepracovani jaderného paliva a nehodam jadernych zafi-
zeni jsou timto nuklidem jiz oznaeny jednotlivé slozky
zivotniho prostfedi a je tak mozné studovat napiiklad
transportni procesy mezi nimi (tab. I).
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4.4. Izotopy uranu >*°U a #*U

Stejné jako u '¥I jsou zdrojem U zejména piepra-
covani jaderného paliva a testovani jadernych zbrani. Izo-
top uranu **°U vzniké zejména reakci **°U(n,y)**°U, ktera
je s priblizné pétinovou pravdépodobnosti konkurencni ke
§t8pné reakci. Pirodni izotopovy pomér *°U/APU
v loziscich uranu, tedy mistech s pfirozené zvySenou hus-
totou toku neutront, je piiblizn& 6-107"" a odhaduje se, ze
v ocednském uranu je jeSt¢ o 2 fady nizsi. Naproti tomu
napiiklad v jaderném palivu je tento pomér fadové 107,
Tyto rozdily zpusobily, Ze prakticky veSkeré prostredi
dostupné globalnimu spadu a nésledné migraci uranu je
ozna¢ené “°U a b&zné jsou tak v piirodnich vzorcich mé-
feny izotopové poméry mezi 107'% az 1078, Tato skuteénost
je velmi vyhodna pro studium pfirodnich procest (tab. I)
nebo forenzni analyzu jadernych materialli, ale u nizkych
izotopovych pomérll znacné ztézuje vlastni analytické
stanoveni, nebot’ nelze jednoznacné rozliSit kontaminaci
vzorku od jeho skute¢né hodnoty. V téchto ptipadech je
nezbytna prace v Cistém prostiedi, s vysoce Cistymi che-
mikaliemi a s materialy neznecisténymi lidskou ¢innosti
nebo vzniklymi pied 2. svétovou valkou. Z téchto duvodi
byva stanoveni >*°U doplnéno** stanovenim ***U nebo '*I.

4.5. Plutonium a ostatni aktinoidy

Dalsi nuklidy ze skupiny aktinoidd mohou byt vyuzi-
vany pro Siroké spektrum studii (tab. 1) at’ uz v datovani
nebo studii ptirodnich migra¢nich procest. Jejich stanove-
ni je obtizné jak diky komplikovanému chemickému cho-
vani (Pa, Np), tak zejména diky nepiitomnosti stabilnich
izotoptl i vhodnych stopovacli a tedy velmi obtiznému
nastaveni hmotnostné spektrometrického systému pfi sto-
povych koncentracich. Stanovuji se zejména izotopy plu-
tonia, u kterych vzajemny pomér mize indikovat jejich
pavod™®.

Vypracovano s financni podporou Ministerstva skol-
stvi, mladeze a télovychovy Ceské republiky, v projektu
OP VVV ¢ CZ.02.1.01/0.0/0.0/16_019/0000728 — Vyzkum
ultrastopovych izotopii a jejich vyuziti v socidlnich
a environmentalnich védach urychlovacovou hmotnostni
spektrometrii (RAMSES).
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Accelerator mass spectrometry (AMS) represents an
ultrasensitive analytical method for measurement of long-
lived radionuclides, namely ¢, Be, Al, *'Ca, %L, and
36U, 1t provides information about isotopic ratios up to 107
in samples of mass from several miligrams to tens of
micrograms. The first AMS laboratory in the Czech
Republic was built in Nuclear Physics Institute, Rez, in
collaboration with Archaeological Institute, Prague (both
Czech Academy of Sciences) and Faculty of Nuclear Sci-
ences and Physical Engineering, Czech Technical Univer-
sity in Prague, and equipped with AMS MIELA (Ionplus
AG, Switzerland). This review summarizes history, princi-
ples, and use of this unique analytical method.
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