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1 Inledning 
En viktig förmåga inom nationell och internationell säkerhet är att förhindra illegal 
hantering och spridning av radioaktivt material och kärnämne. Som ett led i detta har 
en nationell förstärkning av förmågan att detektera joniserande strålning skett bland 
annat hos Tullverket, Försvarsmakten och de Nationella beredskapslaboratorierna. 
Kopplat till denna förmåga bör det finnas en nationell expertkompetens tillgänglig när 
det finns indikationer på att radioaktivt material har beslagtagits. Denna 
expertkompetens bör kunna genomföra en första kategorisering av ett beslagtaget 
material, dvs bestämma typ av radioaktivt material, för att bistå berörda myndigheter1 
vid en första riskbedömning.  

Om det finns indikationer på att ett beslagtaget material innehåller plutonium skulle 
detta kunna verifieras genom γ-spektrometrisk analys. Bestämning av isotop-
sammansättningen av plutonium är viktig eftersom den pekar på potentiell 
användning av materialet. Plutonium med mycket hög andel 239Pu, >93%, kan 
exempelvis användas som kärnladdningsmaterial, medan plutonium med lägre andel 
av isotopen 239Pu är mindre lämpat för sådana ändamål. Dock är det inte uteslutet att 
även sådant material skulle kunna användas som laddningsmaterial [Mar 93]. Vidare 
talar en åldersbestämning av plutonium om när materialet senast separerades, vilket 
kan vara viktig information vid en första riskbedömningen. Utöver den första 
kategoriseringen och karaktäriseringen2 av ett beslagtaget material är det viktigt att få 
en tidig uppfattning om hur stor mängd det rör sig om.  

Syftet med detta arbete har varit att bygga upp kompetens och metodik för att kunna 
analysera isotopsammansättning av plutonium med γ-spektrometri. Vidare har en 
metod för åldersbestämning av plutonium utarbetats. Till sist har möjligheten att 
kvantifiera plutonium med γ-spektrometri utretts. 

 

2 Material och metoder 
2.1 Plutoniummaterial 
Tre stycken olika plutoniummaterial användes. IRMM-081 (Institute for reference 
material and measurements, Geel, Belgien) innehållande ca 1 mg plutonium i lösning 
med en plutoniumsammansättning motsvarande vapenkvalitet (WGPu3: Weapons-
Grade Plutonium); ett prov i gram-kvantiteter motsvarande WGPu; samt ett prov i 
gram-kvantiteter motsvarande FGPu (Fuel-Grade Plutonium, 84% nominell andel 
239Pu). De båda senare materialen var i fast form (metalliskt plutonium och PuO2). De 
tre olika materialen benämns i rapporten som IRMM-081, WGPu och FGPu.  

 

 

                                                 
1 Primärt  SKI och SSI. Övriga berörda myndigheter beror på scenarie och var/vem som gör den första 
upptäckten. 
2 Karaktärisering av exempelvis plutonium inbegriper bland annat bestämning av 
isotopsammansättningen. 
3 Plutonium delas in i olika kategorier beroende på mängd 240Pu: WGPu (Weapons-Grade Plutonium): 
240Pu<7%, FGPu (Fuel-Grade plutonium): 7%<240Pu<19%, RGPu (Reactor-Grade plutonium): 
240Pu>19%. Utöver dessa pratar man om ”MOX-grade” som innehåller >30% 240Pu, samt en 
underkategori inom WGPu som kallas SGPu (Super-Grade plutonium) där 240Pu<3%. 

 5



  FOI-R--2223--SE 

2.2 HPGe-detektorsystem 
Följande detektorsystem (Ortec, USA) har använts: 

1. HPGe för lågenergi-γ-spektrometri: LO-AX (benämd: LOAX/Pb eller 
LOAX/no Pb) 
Effektivitet: 15% vid 60 keV 
FWHM: ca 0.65 keV vid 60 keV 
Portabel detektor, mätningar gjorda med och utan blyskydd. 

2. 55% HPGe (benämnd Det2/Pb eller Det2/Pb Mättid=2 h) 
Effektivitet: 55% vid 1332 keV 
FWHM: 1.81 keV vid 1332 keV 
Fix detektoruppställning, mätningar gjorda bara i blyskydd. Dessutom en 
analys med mättiden 2 h (IRMM-081). 

3. 80% HPGe (benämnd Det3/Pb) 
Effektivitet: 80% vid 1332 keV 
FWHM: 1.92 keV vid 1332 keV 
Fix detektoruppställning, mätningar gjorda bara i blyskydd. 

4. 50% HPGe (benämnd WBC/no Pb) 
Effektivitet: 55% vid 1332 keV 
FWHM: 1.71 keV vid 1332 keV 
Portabel detektor, mätningar gjorda utan blyskydd. 

 

 
Figur 2.1 Detektoruppställning för mätningar gjorda utan blyskydd. Detektor 

LOAX till vänster, WBC till höger. 

 

Elektronik som användes var Ortec Dart, DigiDart eller NIM-elektronik (Ortec, 
USA). Mättider för IRMM-081 var 3-4 dygn, utom i ett fall då mättiden var 2 h. 
Mätningar gjordes för två detektorsystem utan blyskydd för att se på mätbarheten då 
bakgrunden är högre än den normalt är under kontrollerade former på laboratorium, 
d.v.s. i syfte att efterlikna fältmässiga förhållanden. Uppställningen för mätningar av 
IRMM-081 utan blyskydd visas i Fig. 2.1. För de båda plutoniummaterialen i gram-
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kvantiteter var mättiden 50 min (WGPu) respektive 20 min (FGPu). Båda dessa 
material mättes utan blyskydd. 

 

2.3 Masspektrometriska analyser 
För mätning av isotopsammansättning och ålder på plutonium med ICP-SFMS 
(Inductively Coupled Plasma Sector Field Mass Spectrometry) användes en Element2 
(Thermo-Finnigan, Bremen, Tyskland)4. Plutonium och americium analyserades via 
isotoputspädningsanalys där 244Pu och 243Am användes som isotopspikar. Mängden 
plutonium i dessa analyser var ca 0.2-5 ng. Detaljer rörande dessa analyser finns 
beskrivet i detalj av Nygren et al. [Nyg 05]. I ett fall (WGPu) gjordes även en α-
spektrometrisk analys av plutonium5. I den analysen togs en delmängd av 
plutoniumfraktionen ut efter den kemiska separationen och elektrodeponerades på 
stålplanchett före mätning med en PIPS-detektor (Passivated Implanted Planar 
Silicon, Ortec, USA).  

 

2.4 Monte Carlo simulering 

2.4.1 Detektor 
För att undersöka om det finns någon avgörande skillnad i möjligheten att detektera 
plutonium med de använda detektorerna har Monte Carlo-simuleringar med samma 
källa och geometri som vid de praktiska försöken genomförts för några detektorer. 
Monte Carlo-simuleringarna av detektor och plutoniummaterial genomfördes med 
koden MCNP 5 [Mcn 03]. MCNP är en generell kod för neutroner, fotoner och 
elektroner i en värld som beskrivs av valfria material i en tredimensionell 
konfiguration begränsad av celler uppbyggda av valfria ytor. Tre av de använda 
detektorerna har beskrivits i MCNP (Figur 2.2, 2.3, 2.4). Vid beskrivningen av 
detektorerna har de delar av detektorn som ligger bakom kristallen ej beskrivits då alla 
mätningar görs med källan framför detektorn och i dessa simuleringar är endast pulser 
som registreras i fototoppen av intresse. Detektorerna är beskrivna enligt respektive 
produktblads geometriska specifikation för allt som ligger på sidan och framför 
respektive kristall. Detta innebär att för LOAX så är dess Be-fönster samt plasthätta 
med i koden (Figur 2.2). LOAX-detektorn är av n-typ och har en litiumkontakt med 1 
mm tjocklek på insidan av kristallen och en 0.3 μm tunn kontakt på utsidan. WBC och 
Detektor 3 är av p-typ och har därför den tjocka litiumkontakten (700 μm) på utsidan 
av kristallen. Den effektivitet som erhålls, när den av tillverkare givna dimensioner 
används, är högre än den empiriskt uppmätta effektiviteten. I detta arbete har ingen 
hänsyn tagits till detta då den absoluta effektiviteten inte har varit av intresse. 

 

                                                 
4 Båda WGPu-materialen analyserades med ICP-SFMS, dock har inte materialet motsvarande FGPu 
analyserats med masspektrometri. 
5 238Pu är svår att analysera med mass-spektrometri eftersom risk finns för kontamination av 238U, som 
förekommer naturligt och alltid som en bakgrundskomponent i masspektrometri. I den α-
spektrometriska analysen erhåller man aktivitetskvoten 239+240Pu/238Pu. Se vidare avsnitt 2.5.1. 
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Figur 2.2. MCNP beskrivning av 
LOAX.  Detektorn är av n-typ 
med tunt Be-fönster och en 
plasthätta framför som skydd. I 
bilden indikeras också Cu 
kontakten till kristallen. Modellen 
är förenklad för all konstruktion 
bakom kristallen. 

 
Figur 2.3. MCNP beskrivning av 
WBC. Detektorn är av p-typ. I 
bilden indikeras Ge-kristallen. 
Modellen är förenklad för all 
konstruktion bakom kristallen. 

Figur 2.4. MCNP beskrivning av 
Detektor 3. Detektorn är av p-typ. I 
bilden indikeras inre- samt yttre Al-
hölje. Denna modell inkluderar även 
Cu-kylstav. 

Ge kristall 

Cu kontakt 

Inre Al hölje 
 
Yttre Al hölje 

Plasthätta Be-fönster 

 

2.4.2 Källa 

Källor i MCNP kan beskrivas som punktkällor eller källor med utbredning, där 
fotoner, elektroner eller neutroner kan användas som startpartiklar. Registrering av 
träffar görs med tallies (poängräknare). I alla simuleringar i denna rapport har 
energideponering i HPGe detektorns aktiva del av kristallen använts som tally. 

d 

 
 Figur 2.5. Pu-punktkälla. I figuren är d 

avståndet mellan centrum av Pu sfären och 
centrum av germanium kristallen. 

Figur 2.6. Pu-källa som lösning i 100 ml 
behållare. 

 
MCNP simuleringar gjordes för två geometriskt olika typer av källor, sfäriska källor 
samt en 100 ml behållare. Avståndet, d, angivet vid simuleringarna (Figur 2.5) är 
avståndet mellan centrum av den sfäriska källan och centrum av Ge-kristallen. Varje 
simulering gjordes med ett antal energier för att undersöka vid vilken energi det så 
kallade knäet, dvs den energi där respektive detektor har sin högsta effektivitet, 
hamnade. De använda energierna var: 0.06, 0.08, 0.15, 0.2, 0.3, 0.4 0.5, 0.6, 1.0 samt 
2.0 MeV. Energierna är valda för att ge en god bild av effektivitetens beroende av 
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fotonenergi, och är alltså inte verkliga γ-energier för plutonium. För alla energier har 
viktfaktorn 1, motsvarande fotonutbyte, använts. Totalt har 17 olika simuleringar 
gjorts med de 3 detektorerna (Tabell 2.1). 

 
Tabell 2.1 Genomförda simuleringar (#1-17) för de i MCNP-kod beskrivna 

detektorerna. Den punktformade strålkällan beskrivs i respektive 
simulering av avståndet (d) mellan centrum källa och centrum kristall, 
massa samt densitet. För 100 ml behållare har avståndet d inte angivits. 
Behållaren var placerad med ena sidan direkt mot detektorns hölje. 

Simulering # Detektor d (cm) Massa (g) Densitet# (g/cm3) 
1 WBC 30 Ideal punktkälla 19.8 
2 WBC 30 1·10-6 19.8 
3 WBC 30 1·10-3 19.8 
4 WBC 30 0.5 19.8 
5 WBC 30 1 19.8 
6 WBC 30 2 19.8 
7 LOAX 30 1·10-3 19.8 
8 3 30 1·10-3 19.8 
9 WBC Mot detektor 100 ml behållare 1.0 
10 LOAX Mot detektor 100 ml behållare 1.0 
11 WBC 30 1 11.4 
12 WBC 30 0.1 11.4 
13 WBC 30 10 11.4 
14 WBC 30 40 11.4 
15 WBC 30 100 11.4 
16 WBC 30 200 11.4 
17 WBC 30 300 11.4 
# Densitet 19.8 g/cm3 motsvarar metalliskt plutonium (α-fas); 11.4 g/cm3 motsvarar sintrad PuO2; 
densitet 1.0 g/cm3 motsvarar vattenlösning. 
 

2.5 Beräkning av isotopsammansättning 

Antal atomer av en radioaktiv nuklid kan beräknas enligt 

2ln
· ½tAAN ==

λ
     (2.1) 

För en mätning, i detta fall en γ-spektrometrisk mätning, och för plutoniumisotop i får 
vi 
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där CPu-i,Eg är räknehastigheten för isotop i vid γ-energin Eγ-j, t½,Pu-i är halveringstiden 
för isotop i, γPu-i,Eγ-j är fotonutbytet för isotop i vid Eγ-j, och ΨEγ-j är 
detektoreffektiviteten vid Eγ-j. Isotopkvoten R för N(240Pu)/N(239Pu) kan då skrivas 
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Vidare kan man visa att andelen f av en isotop i blir 

iPu

iPu
iPu R

Rf
−

−
− Σ

=      (2.4) 

Observera att R239/239=1, dvs att ΣRPu-i =(R238/239+1+R240/239+R241/239+…). 

 

2.5.1 Kombination av ICP-SFMS och α-spektrometri för bestämning av 238Pu 

I detta arbete har mass- och α-spektrometrisk använts som en referensmetod för 
isotopkvotsmätningar. 238Pu är svår att analysera med masspektrometri eftersom risk 
finns för kontamination av 238U. Detta problem kan övervinnas om man analyserar 
238Pu med α-spektrometri. I en sådan analys erhåller man 239+240Pu/238Pu som en 
aktivitetskvot. Man kan visa att isotopkvoten R238/239 från en kombination av α-
spektrometri och masspektrometri kan tecknas som 

aktivitet
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där R240/239 är isotopkvoten 240Pu/239Pu från den masspektrometriska analysen och 
R(239+240)/238,aktivitet är aktivitetskvoten 239+240Pu/238Pu från α-spektrometri. 

 

2.6 Detektoreffektivitet 

För att göra en analys av isotopsammansättningen med γ-spektrometri måste man 
korrigera för variationen i detektoreffektivitet mellan olika energier. Under 
förutsättning att det finns ett flertal γ-energier av en isotop utspridda över det 
energiintervall man är intresserad av kan en internkalibrering göras för varje enskilt 
prov. Detta är fallet för 239Pu som har ett antal γ-energier i intervallet 100-500 keV. 
En förutsättning är dock att materialet är ”isotophomogent”, d.v.s. allt plutonium som 
finns i provet måste ha samma isotopsammansättning. Alternativt finns all 
information som behövs inom ett tillräckligt snävt energiintervall så att felet p.g.a. 
skillnader i detektoreffektivitet inom intervallet kan försummas för den precision som 
anses tillräcklig i analysen6. Korrektion för variation i detektoreffektivitet som 
funktion av γ-energi kan göras om man ansätter en responsfunktion.  

)( γEfkn=Ψ      (2.6) 

Responsfunktion kan vara fysikalisk eller empirisk. I detta arbete har två modeller 
använts. Den första är en enkel första ordningens effektivitetsmodell ( ). 
Denna modell gäller dock inte på båda sidor av ett knä (maximum för 
detektorresponsen). I de fall där provet befinner sig i lösning fungerar dock denna 
modell oftast tillfredsställande. I detta arbete användes denna responsfunktion för 

mEke +=Ψ γln

                                                 
6 Vi kan också känna till responsfunktionen för en specifik detektor och för den matris provet befinner 
sig i. Detta kan dock vara svårt om man inte vet densitet på matrisen och eventuella absorbatorer som 
finns mellan prov och detektor. Det bästa sättet är alltså att göra en internkalibrering utifrån toppar som 
finns i det aktuella provet. 
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materialet IRMM-081 som befinner sig i en syralösning. För de HPGe-detektorer som 
använts i detta arbete fungerar denna enkla modell bra för att beskriva 
detektorresponsen över 140 keV. För de fall då självabsorptionen i ett prov är påtaglig 
har GammaVisions responsmodell ansatts (empirisk modell med ett högre ordningens 
polynom i exponent [Gam 6.01]). Denna modell kan beskriva detektorresponsen på 
båda sidor om maximum. I detta arbete användes denna responsfunktion för de två 
materialen i fast form (WGPu och FGPu) p.g.a. självabsorptionen i proven. 
Koefficienterna för denna responsmodell beräknades i Microsoft Excel med minsta 
kvadratmetoden. 

 

2.7 Åldersbestämning 
För ett radioaktivt sönderfall gäller 

...321
321 ⎯→⎯⎯→⎯⎯→⎯ λλλ XXX    (2.7) 

där antalet atomer N, eller aktiviteten A, för de olika komponenterna är en funktion av 
tiden t. För början av sönderfallskedjan, X1 och X2, kan man visa att tiden t, som vi 
här definierar som åldern7 på materialet, kan tecknas 

2

1 2 1 1

1 ln 1 1 Nt
N

λ
λ λ λ

2
⎡ ⎤⎛ ⎞

= ⋅ − −⎢ ⎥⎜ ⎟− ⎝ ⎠⎣ ⎦
   (2.8) 

dvs åldern t på materialet är en funktion av sönderfallskonstanterna λ1  och λ2 och 
isotopkvoten N1/N2. Sambandet i Ekv. (2.8) illustreras i Fig. 2.7 för fallet 241Am/241Pu. 

0.1

1

10

100

0.01 0.1 1 10 100

Am-241/Pu-241

t(y
)

 
Figur 2.7 Plutoniumåldern som funktion av kvoten 241Am/241Pu. 

 

                                                 
7 Med åldern menas tiden sedan senaste kemiska separation, eller upparbetning, gjordes på materialet. 
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I detta arbetet har kvoten 241Am/241Pu använts för åldersbestämning av plutonium med 
γ-spektrometri. Med masspektrometri användes i ett fall även 236U/240Pu-kvoten. 
Denna kvot går dock inte att bestämma med γ-spektrometri eftersom 236U inte har 
någon mätbar γ-linje. Ett alternativ skulle kunna vara att analysera kvoten 235U/239Pu. 
Mättekniskt är då problemet att det inte hinner växa in tillräckligt med 235U i proverna 
p.g.a. den långa halveringstiden för 239Pu. 

 

2.8 γ-energier 
De plutoniumisotoper som är av primärt intresse att analysera är 238Pu, 239Pu, 240Pu, 
241Pu och 242Pu8. Dessutom innehåller i princip alla plutoniummaterial 241Am och 
237U, vilka är sönderfallsprodukter från 241Pu. 237U kommer, i stort sett, att vara i 
radioaktiv jämvikt med 241Pu ca 1.5 månad efter kemisk separation. Fig. 2.8 visar ett 
HPGe-spektrum på WGPu mellan 100 och 500 keV. Gammaenergier, fotonutbyten 
och halveringstider för beräkning av isotopkvoter med Ekv. (2.3) är tagna från 
ENSDF (Evaluated Nuclear Structure Data File) via www.radiochemistry.org [Rad 
03].  
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Figur 2.8 γ-spektrum på IRMM-081 (~95% 239Pu). 

 

2.8.1 238Pu 

Det finns bara två användbara γ-energier över 150 keV för att analysera 238Pu: 152.7 
och 766.4 keV. I det här arbetet har 152.7 keV-toppen använts eftersom 766.4 keV-
toppen i det analyserade materialet är för svag för en tillförlitlig analys. I vissa 
situationer, exempelvis då ett prov är skärmat, måste dock den högre energin 
användas. 

 

 

 

 

                                                 
8 För att i fält kunna göra en första riskbedömning vid ett beslag torde dock kvoten R239/240 vara 
tillräcklig att analysera. Dock är de andra isotoperna intressanta ur ett vidare perspektiv, bl.a. för att 
kunna göra åldersbestämning och för en mer komplett bild av isotopsammansättningen på 
plutoniummaterialet. 
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2.8.2 239Pu 
239Pu är den plutoniumisotop som har flest användbara γ-energier. Det gör att den kan 
användas för att etablera en responsfunktion. De γ-energier från 239Pu som använts i 
detta arbete återfinns i Tab. 2.2. 

 
Tabell 2.2 Några γ-energier från olika plutoniumisotoper. 

Pu-isotop Eγ (keV) Fotonutbyte: 
(fotoner/sönderfall) 

239 129.296 0.0000631 
239 144.201 0.00000283 
239 146.094 0.00000119 
241 148.57 0.000001855 
238 152.72 0.00000937 
241 159.955 0.0000000654 
240 160.308 0.00000402 
239 161.45 0.00000123 
241 169.56 0.00000173 
239 195.679 0.00000107 
239 203.55 0.00000569 
239 345.013 0.00000556 
239 375.054 0.00001554 
239 413.713 0.00001466 
239 451.481 0.00000189 
240 642.35 0.00000013 
239 645.94 0.000000152 
238 766.39 0.00000022 

 

2.8.3 240Pu 

Det finns bara två användbara γ-energier över 150 keV för att analysera 240Pu: 160.3 
och 642.3 keV. I det här arbetet har 160.3 keV-toppen använts. 

 

2.8.4 241Pu 
241Pu har bara en mätbar γ-energi, 148.6 keV, men med antagandet att 237U föreligger 
i jämvikt med 241Pu skulle 241Pu kunna bestämmas utifrån en analys av 237U. Man bör 
då dock vara medveten om att korrektion av bidrag från 241Am måste göras eftersom 
dessa ger upphov till samma γ-energier, dock i olika proportion. Denna proportion 
ändras dessutom med tiden. För plutoniummaterial äldre än ca 30 år kommer bidraget 
till alla 237U γ-linjer alltid att vara >10% [Sam 91]. 

 

2.8.5 242Pu 
242Pu kan inte bestämmas med γ-spektrometri [Gun 80]. Om man ändå vill ha en 
uppskattning av andelen 242Pu i ett prov använder man sig av s.k. isotopkorrelationer 
[Gun 80]. Osäkerheten i sådana isotopkorrelationer kan uppgå till flera tiotalet procent 
[Mor 04]. Andelen 242Pu är dock inte nödvändig för den första bedömningen av ett 
material utan får anses vara en del av en karaktärisering som kan göras i ett senare 
skede. Om möjlighet finns är då masspektrometri att föredra. 
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2.8.6 241Am 

För åldersbestämning av plutonium med γ-spektrometri har 241Am-toppen på 169.5 
keV använts. Trots att den starkaste 241Am-toppen är på 59.5 keV har inte denna 
använts eftersom man hamnar i svårigheter att konstruera den relativa 
effektivitetskurvan i detta energiområde.  

 

2.9 Interferenser 
Inga svårartade interferenser från andra gammastrålande radionuklider förekommer på 
de γ-energier som analyserats. Dock kan man få summationstoppar i energiintervallet 
150-165 keV, främst från 241Am (59.54 keV) och röntgentoppar runt 100 keV [Sam 
82]. Problemet kan begränsas genom att använda absorbatorfilter mellan prov och 
detektor [Abo 96]. 

 

2.10 Utvärderingsmetod 
För att erhålla nettoareorna på de toppar som togs med i analysen utvärderades spektra 
med GammaVision 6.01 (Ortec, USA). Exempelvis måste 160.3 keV-toppen från 
240Pu lösas upp från närliggande 239Pu-topp på 161.5 keV, se Fig. 2.9. Sedan 
konstruerades en relativ effektivitetskurva utifrån 239Pu-toppar, se Fig. 2.10, för att 
kunna korrigera för detektoreffektivitetens variation över energiintervallet. Observera 
att detta görs i varje enskild mätning, och att den exakta geometrin (eller 
provmatrisen) inte är viktig för en bestämning av isotopsammansättning eller ålder.  
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Figur 2.9 γ-spektrum i energiintervallet 140-170 keV på IRMM-081 (~95% 239Pu). Se 

Tabell 2.2 för identifiering av toppar. 

 

Notera skillnaden mellan Fig. 2.10 (A) och (B): Provet i (A) befinner sig i en lösning 
med en densitet nära 1 g/mL medan provet i (B) är i fast form och i större mängd. 
Mätningarna är visserligen gjorda med olika typer av detektorer men den stora 

 14



  FOI-R--2223--SE 

skillnaden kommer från självabsorption i provet. På 160.3 keV för bestämning av 
240Pu föreligger två interferenser: 241Pu på 160.0 keV och 239Pu på 160.2 keV. 239Pu-
korrektionen baserades på 161.5 keV-toppen och 241Pu på 148.6 keV-toppen. 238Pu 
analyserades utifrån 152.7 keV-toppen. För att erhålla en bättre precision i analysen 
togs flera 239Pu-toppar med, se Tab. 2.2. Andelen 239Pu beräknades sedan som ett 
viktat medelvärde utifrån dessa toppar. Isotopkvoter beräknades enligt Ekv. (2.3) och 
andel enligt Ekv. (2.4) summerat över 238-241Pu. Alla dessa beräkningar gjordes i 
Excel. 
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Figur 2.10 Relativ effektivitetskurva för LOAX/IRMM-081 (A: Plutonium i lösning) 
och WBC/WGPu (B: Plutonium i fast form). Observera att mätpunkterna 
kommer från 239Pu-toppar som finns inherent i provet, dvs metodiken 
för bestämning av isotopsammansättning är inte beroende av någon 
absolutkalibrering.  

 

2.11 Mätosäkerhetsberäkningar 
Kombinerad mätosäkerhet beräknades med programvaran GUM Workbench Pro 
(Version 2.3, Metrodata GmbH, Tyskland) enligt ISO/GUM [ISO 95]. 
Osäkerhetsbudgetar visade att för alla genomförda γ-spektrometriska mätningar 
dominerades mätosäkerheten av räknestatistiken. I denna rapport redovisas den 
kombinerade osäkerheten med en täckningsfaktor k=2, vilket motsvarar ett ungefärligt 
konfidensintervall på 95%, om inget annat anges. 

 

3 Resultat och diskussion 
3.1 Isotopsammansättning 

3.1.1 Isotopsammansättning: IRMM-081 
De isotoper som är viktiga för en första riskbedömning vid ett beslag av plutonium är 
239Pu och 240Pu. Kvoten R239/240 är i princip en funktion av utbränningen av bränslet i 
en reaktor [Tof 06]. I kraftproducerande reaktorer ligger R239/240 mellan 1.5 och 4, 
beroende på reaktortyp och utbränning [Car 97], medan den för WGPu (>93% 239Pu) 
är större än 14. Dock kan man i kraftproducerande reaktorer oavsiktligt erhålla 

 15



  FOI-R--2223--SE 

plutonium med en sammansättning motsvarande WGPu [Car 97]9. Fig. 3.1 visar 
uppmätt R239/240 i IRMM-081 med de olika detektoruppställningarna10, samt med ICP-
SFMS. Som figuren visar ger γ-mätningarna tillräcklig noggrannhet och precision för 
en bestämning av R239/240, åtminstone för en första bedömning. 
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Figur 3.1 Uppmätt R239/240 i IRMM-081 för de olika mätningarna. (Osäkerheten för 

certifierat värde ligger inom linjens tjocklek. Osäkerheten för analysen 
med ICP-MS ligger inom markörens storlek.) 

 

Som syns i Fig. 2.8 skulle en bestämning av R239/240 i princip kunna baseras enbart på 
energierna 160.3 keV (240Pu) och 161.5 keV (239Pu). Om ett prov skulle vara skärmat 
kan det dock vara svårt att se dessa gammaenergier. I ett sådant fall skulle man kunna 
analysera R239/240 via gammaenergierna 642.3 keV (240Pu) och 645.9 keV (239Pu) [Kou 
02]. 

Fig. 3.2-3.5 visar den uppmätta andelen av 238-241Pu i IRMM-081. För 238Pu ligger alla 
mätresultat över det certifierade värdet, dock signifikant enbart för två av dessa. 
Troligtvis överskattas andelen 238Pu p.g.a. interferens från en summationstopp på 
154.1 keV (241Am@59.5+röntgentopp@94.6 keV). Interferensen skulle kunna 
minskas genom att skärma detektorerna med någon typ av filter [Abo 96]. Den största 
överskattningen av 238Pu görs för LOAX-detektorn, vilket sannolikt beror på att denna 
detektor har ett Be-fönster, medan de övriga detektorerna har Al-fönster. Ett Al-
fönster skärmar komponenterna för den interfererande summationstoppen bättre. Det 
kan bildas ett antal summationstoppar i energiområdet 150-165 keV [Sam 82]. Bland 
annat förekommer en topp på ca 158 keV, vilket är summan av 59.5 keV och 98.8 
keV.  

                                                 
9 Detta inträffade på 1970-talet i den amerikanska reaktorn Dresden-2 då stora bränsleskador medförde 
att hela härden fick bytas ut innan någon större utbränning uppnåtts [Car 97]. 
10 De olika detektorsystemen i Fig. 3.1-3.5 är beskrivna i avsnitt 2.2. 
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Figur 3.2 Uppmätt andel 238Pu, f(238Pu), i IRMM-081 för de olika mätningarna. För 

LOAX/no Pb och Det2/Pb Mättid=2 h var detektionsgränsen inte 
tillräcklig för att detektera 238Pu. Med ICP-MS är det generellt svårt att 
analysera 238Pu. (Osäkerheten för certifierat värde ligger inom linjens 
tjocklek.) 
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Figur 3.3 Uppmätt andel 239Pu, f(239Pu), i IRMM-081 för de olika mätningarna. 

(Osäkerheten för certifierat värde ligger inom linjens tjocklek. 
Osäkerheten för analysen med ICP-MS ligger inom markörens storlek.) 
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Figur 3.4 Uppmätt andel 240Pu, f(240Pu), i IRMM-081 för de olika mätningarna. 

(Osäkerheten för certifierat värde ligger inom linjens tjocklek. 
Osäkerheten för analysen med ICP-MS ligger inom markörens storlek.) 
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Figur 3.5 Uppmätt andel 241Pu, f(241Pu), i IRMM-081 för de olika mätningarna. 

(Osäkerheten för certifierat värde ligger inom linjens tjocklek.) 

 

Osäkerheterna för 238Pu-analysen kan förefalla stora. Man skall då beakta att andelen 
av denna isotop i det uppmätta materialet enbart är 0.0061%. Enligt Morel et al. [Mor 
04] kan man förvänta sig osäkerheter för 238Pu på mellan 3-20% när andelen varierar 
mellan 1.5-0.005%. 
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För andelen 239Pu och 240Pu är resultaten tillfredsställande m.a.p. noggrannhet och 
precision, se Fig. 3.3 och 3.4. För 241Pu blir det en liten residualbias i två av 
mätningarna, se Fig. 3.5. Fig. 3.1-3.5 finns också redovisade i Appendix 1, men där 
som den relativa avvikelsen från certifierade värden. I fallet 238Pu överskattades 
andelen, medan för 241Pu blir det i några fall en liten underskattning. En möjlig orsak 
till detta skulle kunna vara att toppanpassningen i GammaVision inte är tillräckligt 
bra. Morel et al. [Mor 04] konstaterade att för denna typ av mätningar finns det en 
risk att mätosäkerheten underskattas med en faktor 1.5-3. En faktor tre större 
mätosäkerhet skulle då inbegripa det certifierade värdet på andelen 241Pu för alla 
mätningar i detta arbete. Orsaken till en underskattad mätosäkerhet kan exempelvis 
vara att man inte har fullständig kontroll över sin mätmodell, d.v.s. man har inte 
lyckats ta med alla osäkethetsbidrag (eller inte korrekt skattat de olika bidragen). En 
komponent som kan vara svår att uppskatta är giltigheten i en empirisk 
responsfunktion, d.v.s. vilket analysfel som implementeras p.g.a. den responsfunktion 
man väljer att använda. Fig. 3.6 visar två olika responsmodeller anpassade till samma 
mätdata. Som framgår av figuren skiljer sig modellerna åt med upp till 6% i det 
energiintervall där man exempelvis kan analysera 240Pu och 241Pu.  
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Figur 3.6 Två olika empiriska modeller för detektorrespons samt den relativa 

skillnaden mellan dessa modeller. De responsfunktioner som anpassats till 
mätdata i detta exempel är dels den funktion som används av GammaVision 
för att beskriva detektoreffektivitet, dels den modell som används av 
PC/FRAM [Sam 03]. Båda dessa modeller är empiriska. 

 

3.1.2 Isotopsammansättning: WGPu och FGPu 
Tabell 3.1 visar resultaten för de båda plutoniumproverna i fast form (WGPu och 
FGPu). Av dessa analyserades WGPu med både γ-spektrometri och ICP-SFMS+α-
spektrometri, medan FGPu enbart analyserades med γ-spektrometri. 
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Tabell 3.1 Resultat för WGPu och FGPu. Resultaten som andel (atom-%) vid 
referensdatum 2006-09-15. 

Isotop WGPu 
γ-spektrometri 

WGPu 
ICP-SFMS+α-
spektrometri 

FGPu# 
γ-spektrometri 

238 0.0087±0.0039 0.00668±0.00020 0.039±0.010 
239 94.68±0.21 94.483±0.021 85.84±0.21 
240 5.26±0.50 5.541±0.021 13.8±1.3 
241 0.055±0.003 0.05952±0.00060 0.319±0.010 
# Nominell andel 239Pu: 84%. 

 

Som framgår av tabellen ovan överskattas andelen 238Pu med γ-spektrometri relativt 
α-spektrometri. Samma observation gjordes för materialet IRMM-081. Den troliga 
orsaken är interferens från en summationstopp (se 3.1.1). För den γ-spektrometriska 
bestämningen av WGPu-materialet blev R240/239=0.0555±0.0053. Mättiden för 
analysen var 50 min, och mätosäkerheten dominerades helt av det statistiska bidraget 
från bestämningen av 240Pu. Eftersom den relativa mätosäkerheten i denna analys låg 
på ca. 10% kan man förvänta sig att en en faktor tio kortare mättid borde öka 
mätosäkerheten med ungefär en faktor tre. Alltså skulle man med en mättid på enbart 
5 min fortfarande kunna analysera detta material med en tillräcklig noggrannhet för 
att göra bedömningen att det rör sig om ett material av vapenkvalitet.  
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Figur 3.7 Relativa avvikelsen för WGPu mellan analys med γ-spektrometri och 

kombinationen ICP-SFMS och α-spektrometri. (För 239Pu var avvikelsen  
–(0.21±0.23)%.) 

 

Fig. 3.7 visar avvikelsen för WGPu mellan analys med dels γ-spektrometri, dels 
analys med en kombination av ICP-SFMS och α-spektrometri. Som framgår av 
figuren var det god överensstämmelse mellan de båda metoderna, d.v.s. ingen 
signifikant nettoavvikelse förelåg.  
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3.2 Åldersbestämning: IRMM-081 
Åldersbestämning av plutonium är viktigt bland annat inom nukleär forensisk analys. 
Exempelvis kan man begränsa antalet möjliga reaktorer för ett plutoniummaterial 
genom att kombinera en åldersbestämning med isotopsammansättningen. Utöver den 
forensiska aspekten av en åldersbestämning skulle den vid ett beslag av plutonium 
kunna ge värdefull information beträffande möjliga scenarier, och därmed bidra till 
den första riskbedömningen.  

Fig. 3.8 visar resultaten på ett antal åldersbestämningar av IRMM-081 med dels γ-
spektrometri, dels med kemisk separation av americium och plutonium följt av 
masspektrometrisk analys (ICP-SFMS). Som figuren visar är samtliga analyser i stort 
sett i överensstämmelse med känd referensålder [Ber 05].  
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Figur 3.8 Uppmätt ålder (2005-04-01) på IRMM-081. Linjen är känd referensålder. 

 

3.2.1 Åldersbestämning: WGPu 

Den analyserade åldern på detta material blev 35.2±0.2 år med γ-spektrometri. Med 
ICP-SFMS analyserades åldern utifrån två sönderfallskedjor: dels sönderfallet från 
241Pu till 241Am, dels sönderfallet från 240Pu till 236U. I det första fallet blev åldern 
35.0±0.3 år och i det andra 38.2±3.0 år (referensdatum för analyserna: 2006-09-15). 

 

3.3 Möjligheter till kvantifiering 
För att jämföra om det finns någon avgörande skillnad i möjligheten att detektera 
plutoniummaterial med de olika detektorerna så genomfördes Monte Carlo-
simuleringar med de 3 detektorerna med motsvarande källa-detektor geometri. Källan 
var en 1 mg plutonium sfär på avståndet 30 cm (simulering 3, 7 och 8, Figur 3.9). 
Simuleringarna visar att detektor 3 har ungefär 13 gånger högre effektivitet än LOAX 
detektorn och 6 gånger högre effektivitet än WBC. LOAX har sin högsta effektivitet 
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vid en något lägre energi än för WBC och Detektor 3. Skillnaden är dock liten; LOAX 
har sitt knä just under 200 keV och WBC just över 200 keV. Ingen avgörande praktisk 
skillnad, när det gäller utseendet på effektivitetskurvan, kunde därför påvisas i 
möjligheten att detektera plutoniummaterial med de testade detektorerna.  
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Figur 3.9 Simulering av detektoreffektivitet för en 1 mg, densitet 19.8 kg/cm3, 

plutoniumsfär på 30 cm avstånd. 

 
Effektivitetens beroende av massan har undersöks för en av detektorerna, WBC 
(simulering 1-6) i syfte att avgöra ifall en kvantifiering av plutonium kan göras 
baserat på effektivitetskurvans form. Dessa simuleringar är gjorda för en sfärisk källa 
med densiteten 19.8 g/cm2. För de massor som är simulerade mellan ideal punktkälla, 
det vill säga en källa utan massa och utbredning, och massa upp till 2 g (Figur 3.10), 
kan en tydlig förskjutning av knät ses. För en punktkälla ligger knäet ungefär vid 150 
keV medan den för 1 g ligger vid 1 MeV. Problemet är att knäet för högre massor än 1 
g återigen går mot att ligga vid lägre energier. Orsaken till denna effekt är att 
effektiviteten för lägre energier påverkas mer av egenabsorption i källan än vad högre 
energier gör (Figur 3.11). När massan ökar kommer då effektiviteten att minska 
snabbare hos dessa lägre energier. När sedan det minskade avståndet (vid ökad massa 
ökar även radien vilket gör att källan kommer närmare detektorn) samt den ökade 
mantelytan gör att effektiviteten ökar igen kommer återigen de lägre energierna att 
påverkas mest. Detta reducerar möjligheten att bestämma massan hos källan genom 
att enbart titta på effektivitetskurvans form, åtminstone för rena plutoniumkällor med 
massa högre än 1 g. För att undersöka vilken påverkan en lägre densitet har 
genomfördes motsvarande simuleringar för PuO2 med densiteten 11.4 g/cm3 
(simulering 11) (Figur 3.12). Här är det klart att den lägre densiteten får en tydlig 
inverkan på effektivitetskurvan. Knäet för PuO2 hamnar vid ungefär 300 keV jämfört 
med 1 MeV för ett metalliskt plutoniummaterial. För PuO2 är därför möjligheten att 
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bestämma massan via effektivitetskurvan mycket bättre på grund av den lägre 
densiteten och därmed mindre egenabsorption. Den största mängd PuO2 som det är 
möjlig att uppskatta massan på är ungefär 100 g. Då provet är i lösning i en 100 ml 
behållare placerad framför detektorn är egenabsorption ett mindre problem 
(Simulering 9-10) (Figur 3.13). Här finns en möjlighet att bestämma mängden med 
hjälp av simulerade effektivitetskurvor då geometrin är känd. 

0.00E+00

5.00E-05

1.00E-04

1.50E-04

2.00E-04

2.50E-04

3.00E-04

1.00E-01 3.00E-01 5.00E-01 7.00E-01 9.00E-01 1.10E+00 1.30E+00 1.50E+00 1.70E+00 1.90E+00

Energi (MeV)

Ef
fe

kt
iv

ite
t 

Punktkälla

1 microg

1 mg

0.5 g

2 g

1 g

 
Figur 3.10 Simulering av effektiviteten hos detektor WBC för plutoniumsfär med 

densitet 19.8 g/cm3 på avståndet 30 cm mellan detektor och källa. 
Simulering #1-6. 
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Figur 3.11 Simulering av effektiviteten hos detektor WBC för plutoniumsfär med 

densitet 19.8 g/cm3 på avståndet 30 cm mellan detektor och källa. 
Simulering #1-6. 
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Figur 3.12 Simulering av effektiviteten hos detektor WBC för en sfär med densitet 

19.8 g/cm3 (Simulering 5) respektive 11.4 g/cm3 (Simulering 10-17) på 
avståndet 30 cm mellan detektor och källa. 
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Figur 3.13 Simulering av effektiviteten hos detektor WBC respektive LOAX för en 

behållare med 100 ml  lösning innehållande plutonium. 

 

3.4 Kemisk form på WGPu 
Detta prov befann sig i en stålcylinder med ca 2 mm tjocka väggar. Ursprungligen var 
materialet i metalliskt form. Metalliskt plutonium oxiderar dock vid närvaro av luft. 
Därför var cylindern från början fylld med kvävgas. Denna behållare öppnades dock 
för några år sedan i handskbox med vanlig luft som atmosfär, d.v.s. vid 
återförslutningen av cylindern försvann inertatmosfären. Fig. 3.14 visar MCNP-
simuleringar för plutonium med olika densitet i en stålbehållare med 2 mm tjocka 
väggar. Som framgår av figuren verkar materialet idag åtminstone inte vara helt i 
metallisk form (ρ=16 g/mL). Det går heller inte att förklara avvikelsen med att 
materialet är sintrad PuO2 med densitet 11.4 g/mL (ett faktum som i sig skulle vara 
högst förvånande). Vid ytterligare simuleringar där densiteten hos materialet sänktes 
till 8 g/mL så erhölls en till stora delar liknade effektivitet som för empiriska data. Det 
är dock svårt att fysikaliskt förklara varför densiteten skulle sjunka till 8 g/mL. 
Bulkdensiteten för okompakterad PuO2 är 3-4 g/mL vilket innebär en ytterligare 
förskjutning av effektivitetskurvan mot lägre energier. Förklaringen skulle kunna vara 
att provet består av en intakt kärna av metallisk plutonium med ett yttre lager av oxid. 
Eventuellt så kan en del av plutoniumoxiden hamnat på botten eller väggarna inne i 
stålcylindern.  
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Figur 3.14 MCNP-simulering av WGPu (fast plutonium i en stålcylinder) för en 

detektor. Densiteterna motsvarar metalliskt plutonium (δ-fas): 16 g/mL; 
sintrad PuO2: 11.4 g/mL samt en densitet som sammanfaller med 
mätdata: 8 g/mL. 

 

4 Slutsatser 
Vi har i detta arbete visat på möjligheten att med γ-spektrometri analysera 
isotopkvoter och ålder på plutonium. Resultaten visar på god överensstämmelse 
mellan dels olika analystekniker (γ-spektrometri och ICP-SFMS) dels mellan 
analysresultat och kända data för ett referensmaterial. Vidare visar resultaten på att det 
är fullt möjligt att bestämma sammansättningen av gram-kvantiteter WGPu och FGPu 
med enbart några minuters mättid (med tillräcklig precision för en första 
hotbedömning). 

Antagandet att det går att bestämma massan hos ett okänt prov innehållande 
plutonium genom att studera formen hos effektivtetskurvan har undersökts teoretiskt 
genom att titta på resultat av MCNP simuleringar. Beroende på den höga 
egenabsorptionen kan man inte korrekt kvantifiera sfäriska källor av metalliskt 
plutonium som har en massa överstigande storleksordningen 1g. Situationen är något 
bättre om källan består av PuO2, då den lägre densiteten gör att det är möjligt att 
bestämma massor upp till ca 100 g. Har källan en känd geometri och dessutom lägre 
densitet, till exempel om provet är en lösning, är det klart möjligt att bestämma 
mängden. 
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5 Förslag till fortsatt verksamhet 
Detta projekt har främst varit inriktat på kompetens- och förmågeuppbyggnad. Förslag 
till fortsatta aktiviteter inom området är: 

o Kompetensuppbyggnad för isotopkvotsmätningar av uran med γ-
spektrometri. Detta kan då senare generera en metod för den nationella 
strålskyddsberedskapen. 

o Implementera metodik för plutonium, och senare för uran. 

o Validera MCNP-modellen med ett fast plutonium- eller uranmaterial med 
känd kemisk form och dimension. 
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Appendix 1 
Relativ avvikelse, BIAS=(Mätt-certifierat värde)/Certifierat värde·100, från certifierat 
värde på IRMM-081 för isotopkvoten R239/240 samt för andel 238Pu, 239Pu, 240Pu och 
241Pu med de olika HPGe-mätuppställningarna och ICP-SFMS.  
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Figur A1-1 Relativ BIAS för isotopkvoten R239/240. 
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Figur A1-2 Relativ BIAS för andel 238Pu, f(238Pu). För LOAX/no Pb och Det2/Pb 

Mättid=2 h var detektionsgränsen inte tillräcklig för att detektera 238Pu, 
och ICP-SFMS är det generellt svårt att analysera 238Pu. 
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Figur A1-3 Relativ BIAS för andel 239Pu, f(239Pu). 
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Figur A1-4 Relativ BIAS för andel 240 240Pu, f( Pu). 
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Figur A1-5 Relativ BIAS för andel 241 241Pu, f( Pu). 
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