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1 Inledning

En viktig formaga inom nationell och internationell sakerhet ar att forhindra illegal
hantering och spridning av radioaktivt material och kdrndmne. Som ett led i detta har
en nationell forstarkning av formagan att detektera joniserande stralning skett bland
annat hos Tullverket, Forsvarsmakten och de Nationella beredskapslaboratorierna.
Kopplat till denna férmaga bor det finnas en nationell expertkompetens tillganglig nar
det finns indikationer pa att radioaktivt material har beslagtagits. Denna
expertkompetens bor kunna genomfora en forsta kategorisering av ett beslagtaget
material, dvs bestimma typ av radioaktivt material, for att bistd berdrda myndigheter*
vid en forsta riskbedémning.

Om det finns indikationer pa att ett beslagtaget material innehaller plutonium skulle
detta kunna verifieras genom vy-spektrometrisk analys. Bestdmning av isotop-
sammansattningen av plutonium &r viktig eftersom den pekar pa potentiell
anvandning av materialet. Plutonium med mycket hog andel *°Pu, >93%, kan
exempelvis anvandas som kérnladdningsmaterial, medan plutonium med lagre andel
av isotopen 2*°Pu ar mindre lampat for sddana andamal. Dock ar det inte uteslutet att
aven sadant material skulle kunna anvandas som laddningsmaterial [Mar 93]. Vidare
talar en aldershestamning av plutonium om nar materialet senast separerades, vilket
kan vara viktig information vid en forsta riskbeddomningen. Utdver den forsta
kategoriseringen och karaktariseringen® av ett beslagtaget material ar det viktigt att fa
en tidig uppfattning om hur stor méngd det ror sig om.

Syftet med detta arbete har varit att bygga upp kompetens och metodik for att kunna
analysera isotopsammanséttning av plutonium med vy-spektrometri. Vidare har en
metod for aldersbestamning av plutonium utarbetats. Till sist har mojligheten att
kvantifiera plutonium med y-spektrometri utretts.

2 Material och metoder
2.1 Plutoniummaterial

Tre stycken olika plutoniummaterial anvandes. IRMM-081 (Institute for reference
material and measurements, Geel, Belgien) innehallande ca 1 mg plutonium i lésning
med en plutoniumsammansattning motsvarande vapenkvalitet (WGPu®: Weapons-
Grade Plutonium); ett prov i gram-kvantiteter motsvarande WGPu; samt ett prov i
gram-kvantiteter motsvarande FGPu (Fuel-Grade Plutonium, 84% nominell andel
“%%py)). De béda senare materialen var i fast form (metalliskt plutonium och PuO,). De
tre olika materialen bendmns i rapporten som IRMM-081, WGPu och FGPu.

! Primart SKI och SSI. Ovriga berérda myndigheter beror pé scenarie och var/vem som gér den férsta
upptackten.

2 Karaktérisering av exempelvis plutonium inbegriper bland annat bestamning av
isotopsammanséttningen.

® Plutonium delas in i olika kategorier beroende pd mangd %*°Pu: WGPu (Weapons-Grade Plutonium):
29p<7%, FGPu (Fuel-Grade plutonium): 7%<**°Pu<19%, RGPu (Reactor-Grade plutonium):
20p>19%. Utdver dessa pratar man om "MOX-grade” som innehaller >30% 2*°Pu, samt en
underkategori inom WGPu som kallas SGPu (Super-Grade plutonium) dar **°Pu<3%.
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2.2  HPGe-detektorsystem
Féljande detektorsystem (Ortec, USA) har anvénts:

1. HPGe for lagenergi-y-spektrometri: LO-AX (benamd: LOAX/Pb eller
LOAX/no Pb)

Effektivitet:  15% vid 60 keV

FWHM: ca 0.65 keV vid 60 keV

Portabel detektor, métningar gjorda med och utan blyskydd.

2. 55% HPGe (bendmnd Det2/Pb eller Det2/Pb Méattid=2 h)
Effektivitet:  55% vid 1332 keV

FWHM: 1.81 keV vid 1332 keV

Fix detektoruppstélining, matningar gjorda bara i blyskydd. Dessutom en
analys med méttiden 2 h (IRMM-081).

3. 80% HPGe (bendmnd Det3/Pb)

Effektivitet:  80% vid 1332 keV

FWHM: 1.92 keV vid 1332 keV

Fix detektoruppstélining, métningar gjorda bara i blyskydd.

4. 50% HPGe (benamnd WBC/no Pb)
Effektivitet:  55% vid 1332 keV

FWHM: 1.71 keV vid 1332 keV

Portabel detektor, métningar gjorda utan blyskydd.

B 1

—— P 3

Figur 2.1 Detektoruppstallning fér matningar gjorda utan blyskydd. Detektor
LOAX till vanster, WBC till héger.

Elektronik som anvandes var Ortec Dart, DigiDart eller NIM-elektronik (Ortec,
USA). Mattider for IRMM-081 var 3-4 dygn, utom i ett fall dd mattiden var 2 h.
Maétningar gjordes for tva detektorsystem utan blyskydd for att se pa méatbarheten da
bakgrunden &r hogre dn den normalt ar under kontrollerade former pa laboratorium,
d.v.s. i syfte att efterlikna faltmassiga forhallanden. Uppstéllningen for matningar av
IRMM-081 utan blyskydd visas i Fig. 2.1. For de bada plutoniummaterialen i gram-
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kvantiteter var mattiden 50 min (WGPu) respektive 20 min (FGPu). Bada dessa
material méttes utan blyskydd.

2.3  Masspektrometriska analyser

FOor matning av isotopsammansattning och alder pa plutonium med ICP-SFMS
(Inductively Coupled Plasma Sector Field Mass Spectrometry) anvéndes en Element2
(Thermo-Finnigan, Bremen, Tyskland)®. Plutonium och americium analyserades via
isotoputspadningsanalys dar ***Pu och **Am anvéandes som isotopspikar. Mangden
plutonium i dessa analyser var ca 0.2-5 ng. Detaljer rérande dessa analyser finns
beskrivet i detalj av Nygren et al. [Nyg 05]. I ett fall (WGPu) gjordes aven en a-
spektrometrisk analys av plutonium®. | den analysen togs en delmangd av
plutoniumfraktionen ut efter den kemiska separationen och elektrodeponerades pa
stalplanchett fore matning med en PIPS-detektor (Passivated Implanted Planar
Silicon, Ortec, USA).

2.4 Monte Carlo simulering
2.4.1 Detektor

For att underséka om det finns nagon avgorande skillnad i mojligheten att detektera
plutonium med de anvénda detektorerna har Monte Carlo-simuleringar med samma
kélla och geometri som vid de praktiska forséken genomférts for nagra detektorer.
Monte Carlo-simuleringarna av detektor och plutoniummaterial genomférdes med
koden MCNP 5 [Mcn 03]. MCNP ar en generell kod for neutroner, fotoner och
elektroner i en vérld som beskrivs av valfria material i en tredimensionell
konfiguration begrénsad av celler uppbyggda av valfria ytor. Tre av de anvénda
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 da alla
matningar gors med kéllan framfér detektorn och i dessa simuleringar ar endast pulser
som registreras i fototoppen av intresse. Detektorerna &r beskrivna enligt respektive
produktblads geometriska specifikation for allt som ligger pa sidan och framfor
respektive kristall. Detta innebéar att for LOAX sa ar dess Be-fonster samt plasthatta
med i koden (Figur 2.2). LOAX-detektorn &r av n-typ och har en litiumkontakt med 1
mm tjocklek pa insidan av kristallen och en 0.3 um tunn kontakt pa utsidan. WBC och
Detektor 3 ar av p-typ och har darfor den tjocka litiumkontakten (700 um) pa utsidan
av kristallen. Den effektivitet som erhalls, nar den av tillverkare givna dimensioner
anvands, ar hogre an den empiriskt uppmatta effektiviteten. | detta arbete har ingen
hansyn tagits till detta da den absoluta effektiviteten inte har varit av intresse.

* B&da WGPu-materialen analyserades med ICP-SFMS, dock har inte materialet motsvarande FGPu
analyserats med masspektrometri.

5 238py &r svAr att analysera med mass-spektrometri eftersom risk finns fér kontamination av U, som
férekommer naturligt och alltid som en bakgrundskomponent i masspektrometri. 1 den o-
spektrometriska analysen erhller man aktivitetskvoten 2%*2°pu/8py. Se vidare avsnitt 2.5.1.



Plasthatta

Be-fonster

Figur 2.2. MCNP beskrivning av
LOAX. Detektorn ar av n-typ
med tunt Be-fonster och en
plasthatta framfor som skydd. |

Ge kristall

Cu kontakt

Figur 2.3. MCNP beskrivning av
WBC. Detektorn &ar av p-typ. |
bilden indikeras Ge-kristallen.
Modellen ar férenklad for all

Inre Al hélje

Yttre Al holje
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Figur 2.4. MCNP beskrivning av
Detektor 3. Detektorn ar av p-typ. |
bilden indikeras inre- samt yttre Al-
holje. Denna modell inkluderar &ven

bilden indikeras ocks&d Cu
kontakten till kristallen. Modellen
ar forenklad for all konstruktion
bakom kristallen.

konstruktion bakom kristallen. Cu-kylstav.

242 Kalla

Kéllor i MCNP kan beskrivas som punktkéllor eller kéllor med utbredning, dar
fotoner, elektroner eller neutroner kan anvandas som startpartiklar. Registrering av
traffar gors med tallies (podngraknare). | alla simuleringar i denna rapport har
energideponering i HPGe detektorns aktiva del av kristallen anvénts som tally.

Figur 2.5. Pu-punktkalla. I figuren &r d
avstandet mellan centrum av Pu sfaren och
centrum av germanium Kristallen.

Figur 2.6. Pu-kélla som lésning i 100 ml
behallare.

MCNP simuleringar gjordes for tva geometriskt olika typer av kallor, sfariska kallor
samt en 100 ml behallare. Avstandet, d, angivet vid simuleringarna (Figur 2.5) &r
avstandet mellan centrum av den sfariska kallan och centrum av Ge-kristallen. Varje
simulering gjordes med ett antal energier for att undersoka vid vilken energi det sa
kallade kndet, dvs den energi dar respektive detektor har sin hogsta effektivitet,
hamnade. De anvénda 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 ar valda for att ge en god bild av effektivitetens beroende av
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fotonenergi, och &r alltsa inte verkliga y-energier for plutonium. For alla energier har
viktfaktorn 1, motsvarande fotonutbyte, anvants. Totalt har 17 olika simuleringar
gjorts med de 3 detektorerna (Tabell 2.1).

Tabell 2.1 Genomférda simuleringar (#1-17) fér de i MCNP-kod beskrivna
detektorerna. Den punktformade stralkallan beskrivs i respektive
simulering av avstandet (d) mellan centrum kalla och centrum kristall,
massa samt densitet. Fér 100 ml behallare har avstandet d inte angivits.
Behallaren var placerad med ena sidan direkt mot detektorns hélje.

Simulering # Detektor d (cm) Massa (g) Densitet” (g/cm®)
1 WBC 30 Ideal punktkalla 19.8
2 WBC 30 1-10° 19.8
3 WBC 30 1-10° 19.8
4 WBC 30 05 19.8
5 WBC 30 1 19.8
6 WBC 30 2 19.8
7 LOAX 30 1-10° 19.8
8 3 30 1-10° 19.8
9 WBC Mot detektor 100 ml behallare 1.0
10 LOAX Mot detektor 100 ml behallare 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/cm® motsvarar metalliskt plutonium (o-fas); 11.4 g/cm® motsvarar sintrad PuOy;
densitet 1.0 g/cm® motsvarar vattenldsning.

2.5  Berakning av isotopsammansattning
Antal atomer av en radioaktiv nuklid kan beréknas enligt
_A_AL,
A In2
F_('jr en matning, i detta fall en y-spektrometrisk méatning, och for plutoniumisotop i far
Vi

(2.1)

1 1

NPu—i = ﬁcpu—i,Ey-j 'tl/z,Pu—i' Wy

(2.2)

Pu—i,Ey-j T Ey-j

dar Cpy.igg ar raknehastigheten for isotop i vid y-energin E,.j, ty, py-i ar halveringstiden
for isotop i, ypuwig- ar fotonutbytet for isotop i vid E,j, och Wg. ér
detektoreffektiviteten vid E. ;. Isotopkvoten R for N(**°Pu)/N(***Pu) kan d skrivas

R240/239 -

\\ P _ CPu—24O,Ey—24O tl/z,Pu—24O Y pu—239,Ey-239 lPlzy—zsg (2.3)

Npy_230 CPu—239,Ey—239 L, pu-230 ¥ Pu—240,E-240 LPE;/—240
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Vidare kan man visa att andelen f av en isotop i blir

R, .
fo=_Pudi 2.4
TOER,, 24)

Observera att Rozgr230=1, dvs att XRpy i =(R2ssi230+1+R240/2391R241/2397 . ..).

2.5.1 Kombination av ICP-SFMS och a-spektrometri for bestamning av 2®*Pu

| detta arbete har mass- och a-spektrometrisk anvénts som en referensmetod for
isotopkvotsmatningar. 2*®Pu &r svar att analysera med masspektrometri eftersom risk
finns for kontamination av **®U. Detta problem kan 6vervinnas om man analyserar
%8Py med o-spektrometri. | en sddan analys erhdller man 2***?*%pu/2®py som en
aktivitetskvot. Man kan visa att isotopkvoten Rjsgspse fran en kombination av a-
spektrometri och masspektrometri kan tecknas som

tl/z, Pu-238 tl/z, Pu-239
11+ R240/239'

1:1/z,Pu—239 12, Pu—240

(2.5)

Rossroa0 = R
(239-+240) / 238, aktivitet
dar Rosose ar isotopkvoten 2*°Pu/*Pu frn den masspektrometriska analysen och
R (239+240)/238 aktivitet & aktivitetskvoten 2***24%py/>*®py frén a-spektrometri.

2.6 Detektoreffektivitet

For att gora en analys av isotopsammansattningen med y-spektrometri maste man
korrigera for variationen i detektoreffektivitet mellan olika energier. Under
forutsattning att det finns ett flertal y-energier av en isotop utspridda Over det
energiintervall man &r intresserad av kan en internkalibrering goras for varje enskilt
prov. Detta ar fallet for 2°Pu som har ett antal y-energier i intervallet 100-500 keV.
En forutséttning ar dock att materialet &r ”isotophomogent”, d.v.s. allt plutonium som
finns i provet maste ha samma isotopsammansattning. Alternativt finns all
information som behdvs inom ett tillrackligt snavt energiintervall sa att felet p.g.a.
skillnader i detektoreffektivitet inom intervallet kan forsummas fér den precision som
anses tillracklig i analysen®. Korrektion for variation i detektoreffektivitet som
funktion av y-energi kan géras om man ansétter en responsfunktion.

¥ = fkn(E,) (2.6)

Responsfunktion kan vara fysikalisk eller empirisk. | detta arbete har tvd modeller

anvants. Den forsta ar en enkel forsta ordningens effektivitetsmodell (W = e 5,
Denna modell galler dock inte pd bada sidor av ett knd (maximum for
detektorresponsen). | de fall dar provet befinner sig i I6sning fungerar dock denna
modell oftast tillfredsstallande. | detta arbete anvdndes denna responsfunktion for

® Vi kan ocks& kénna till responsfunktionen for en specifik detektor och fér den matris provet befinner
sig i. Detta kan dock vara svart om man inte vet densitet p& matrisen och eventuella absorbatorer som
finns mellan prov och detektor. Det basta sattet 4r alltsa att gora en internkalibrering utifran toppar som
finns i det aktuella provet.

10
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materialet IRMM-081 som befinner sig i en syraldsning. For de HPGe-detektorer som
anvants i detta arbete fungerar denna enkla modell bra for att beskriva
detektorresponsen dver 140 keV. For de fall da sjalvabsorptionen i ett prov ar pataglig
har GammaVisions responsmodell ansatts (empirisk modell med ett hégre ordningens
polynom i exponent [Gam 6.01]). Denna modell kan beskriva detektorresponsen pa
bada sidor om maximum. | detta arbete anvandes denna responsfunktion for de tva
materialen i fast form (WGPu och FGPu) p.g.a. sjalvabsorptionen i proven.
Koefficienterna for denna responsmodell berdknades i Microsoft Excel med minsta
kvadratmetoden.

2.7 Aldersbestamning
For ett radioaktivt sonderfall galler

X~ X, L5 X, —5s (2.7)

dar antalet atomer N, eller aktiviteten A, for de olika komponenterna &r en funktion av
tiden t. FOr borjan av sonderfallskedjan, X; och X,, kan man visa att tiden t, som vi
har definierar som aldern’ p materialet, kan tecknas

" 'H“M 28)
21_12 /11 Nl

dvs aldern t pa materialet &r en funktion av sonderfallskonstanterna A; och i, och
isotopkvoten N1/N,. Sambandet i Ekv. (2.8) illustreras i Fig. 2.7 for fallet **Am/***Pu.

100 [

’ s

t(y)

1 F
0.1
0.01 0.1 1 10 100
Am-241/Pu-241
Figur 2.7 Plutoniumaldern som funktion av kvoten ***Am/**'Pu.

” Med &ldern menas tiden sedan senaste kemiska separation, eller upparbetning, gjordes p& materialet.
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| detta arbetet har kvoten 2 Am/**'Pu anvants for aldersbestamning av plutonium med
y-spektrometri. Med masspektrometri anvandes i ett fall aven ***U/**°Pu-kvoten.
Denna kvot gar dock inte att bestamma med y-spektrometri eftersom #*°U inte har
ndgon matbar y-linje. Ett alternativ skulle kunna vara att analysera kvoten 2°U/*°pu.
Mattekniskt &r dd problemet att det inte hinner véxa in tillrackligt med *°U i proverna
p.g.a. den 1&nga halveringstiden for Z°Pu.

2.8  y-energier

De plutoniumisotoper som &r av primart intresse att analysera ar *®Pu, 2°pu, 2°pu,
>'pyy och 2*2pu®. Dessutom innehaller i princip alla plutoniummaterial ***Am och
281y, vilka &r sonderfallsprodukter frdn ***Pu. “’U kommer, i stort sett, att vara i
radioaktiv jamvikt med 2**Pu ca 1.5 manad efter kemisk separation. Fig. 2.8 visar ett
HPGe-spektrum pa WGPu mellan 100 och 500 keV. Gammaenergier, fotonutbyten
och halveringstider for berakning av isotopkvoter med Ekv. (2.3) &r tagna fran
ENSDF (Evaluated Nuclear Structure Data File) via www.radiochemistry.org [Rad
03].

10000 1000
/Pu-239 129 keV Pu-239:375keV  Pu-239:393 keV Pu-239: 414 keV

Pu-239: 196 keV \
Pu-239: 144 keV Pu-239; 333 keV/

Pu-239: 203 keV

1000 | Pu-239: 161 keV

\PU-ZSQ‘ 171 keV —100 [ Pu-239: 451 keV

Pu-241:149keV | Pu-240: 160 keV

Intensity (arb. units)
8
8
Intensity (arb. units

Pu-238: 153 keV

>—~
5]

U-237/Am241: 208 keV Pu-239: 380 & 383 keV
Pu-239: 345 keV

100 150 200 250 250 300 350 400 450 500
E (keV) E (keV)

Figur 2.8 y-spektrum p& IRMM-081 (~95% ***Pu).

281 *py

Det finns bara tva anvandbara y-energier 6ver 150 keV for att analysera 2*®Pu: 152.7
och 766.4 keV. | det har arbetet har 152.7 keV-toppen anvants eftersom 766.4 keV-
toppen i det analyserade materialet ar for svag for en tillforlitlig analys. | vissa
situationer, exempelvis da ett prov ar skarmat, maste dock den hogre energin
anvandas.

® For att i falt kunna gora en forsta riskbeddmning vid ett beslag torde dock kvoten Rjsgp4o Vara
tillracklig att analysera. Dock dr de andra isotoperna intressanta ur ett vidare perspektiv, bl.a. for att
kunna gora aldersbestamning och for en mer komplett bild av isotopsammansattningen pa
plutoniummaterialet.
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282 *%py

2%py ar den plutoniumisotop som har flest anvandbara y-energier. Det gér att den kan
anvandas for att etablera en responsfunktion. De y-energier fran >*°Pu som anvants i
detta arbete aterfinns i Tab. 2.2.

Tabell 2.2 Nagra y-energier fran olika plutoniumisotoper.
Pu-isotop E, (keV) Fotonutbyte:
(fotoner/sonderfall)
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
283 *Pu

Det finns bara tvd anvandbara y-energier 6ver 150 keV for att analysera ?*°Pu: 160.3
och 642.3 keV. | det hér arbetet har 160.3 keV-toppen anvants.

2.8.4 *py

?1pyy har bara en métbar y-energi, 148.6 keV, men med antagandet att 2*’U féreligger
i jamvikt med 2**Pu skulle ***Pu kunna bestdmmas utifran en analys av ?’U. Man bér
da dock vara medveten om att korrektion av bidrag fran ***Am maste goras eftersom
dessa ger upphov till samma y-energier, dock i olika proportion. Denna proportion
andras dessutom med tiden. For plutoniummaterial aldre an ca 30 ar kommer bidraget
till alla %’U y-linjer alltid att vara >10% [Sam 91].

285 2¥py

%2py; kan inte bestammas med y-spektrometri [Gun 80]. Om man and& vill ha en
uppskattning av andelen 2*?Pu i ett prov anvander man sig av s.k. isotopkorrelationer
[Gun 80]. Osakerheten i sadana isotopkorrelationer kan uppga till flera tiotalet procent
[Mor 04]. Andelen 2*Pu &r dock inte nédvandig for den forsta bedémningen av ett
material utan far anses vara en del av en karaktarisering som kan goras i ett senare
skede. Om majlighet finns ar da masspektrometri att féredra.

13
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286 *Am

For aldersbestamning av plutonium med y-spektrometri har ***Am-toppen pa 169.5
keV anvants. Trots att den starkaste ***Am-toppen ar pd 59.5 keV har inte denna
anvants eftersom man hamnar i svarigheter att konstruera den relativa
effektivitetskurvan i detta energiomrade.

29 Interferenser

Inga svarartade interferenser fran andra gammastralande radionuklider forekommer pa
de y-energier som analyserats. Dock kan man fa summationstoppar i energiintervallet
150-165 keV, framst fran **Am (59.54 keV) och rontgentoppar runt 100 keV [Sam
82]. Problemet kan begransas genom att anvanda absorbatorfilter mellan prov och
detektor [Abo 96].

2.10 Utvarderingsmetod

For att erhalla nettoareorna pa de toppar som togs med i analysen utvarderades spektra
med GammaVision 6.01 (Ortec, USA). Exempelvis maste 160.3 keV-toppen fran
2py |osas upp fran narliggande **°Pu-topp pd 161.5 keV, se Fig. 2.9. Sedan
konstruerades en relativ effektivitetskurva utifrdn **°Pu-toppar, se Fig. 2.10, for att
kunna korrigera for detektoreffektivitetens variation Over energiintervallet. Observera
att detta gors i varje enskild matning, och att den exakta geometrin (eller
provmatrisen) inte ar viktig for en bestamning av isotopsammanséttning eller alder.

1000
90 | |
800 | L

700 | Ly

w0

z s g ] N
400 | v M V |
300 | \ ' “ M \“/“\V/\AA;“\”\\,"A\:‘r\
200
100
0
140 145 150 155 160 165 170
E (keV)
Figur 2.9 y-spektrum i energiintervallet 140-170 keV pa IRMM-081 (~95% **°Pu). Se

Tabell 2.2 f6r identifiering av toppar.

Notera skillnaden mellan Fig. 2.10 (A) och (B): Provet i (A) befinner sig i en 16sning
med en densitet ndra 1 g/mL medan provet i (B) ar i fast form och i stérre mangd.
Matningarna ar visserligen gjorda med olika typer av detektorer men den stora
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skillnaden kommer fran sjalvabsorption i provet. Pa 160.3 keV for bestamning av
*py foreligger tva interferenser: *'Pu pd 160.0 keV och *°Pu pé 160.2 keV. **Pu-
korrektionen baserades pd 161.5 keV-toppen och ***Pu pé& 148.6 keV-toppen. **®Pu
analyserades utifran 152.7 keV-toppen. For att erhalla en battre precision i analysen
togs flera **Pu-toppar med, se Tab. 2.2. Andelen ?°Pu beraknades sedan som ett
viktat medelvarde utifran dessa toppar. Isotopkvoter beraknades enligt Ekv. (2.3) och
andel enligt Ekv. (2.4) summerat dver *%'pu. Alla dessa berakningar gjordes i
Excel.

120

=
o o
o o

Relativ effektivite
D
o

Relativ effektivitet

20

0
100 150 200 250 300 350 400 450 500 100 200 300 400 500 600 700

Ey (keV) Ey (keV)

Figur 2.10 Relativ effektivitetskurva for LOAX/IRMM-081 (A: Plutonium i I8sning)
och WBC/WGPu (B: Plutonium i fast form). Observera att matpunkterna
kommer frdn **°Pu-toppar som finns inherent i provet, dvs metodiken
for bestamning av isotopsammansattning ar inte beroende av nagon
absolutkalibrering.

2.11 Maéatosakerhetsberakningar

Kombinerad matosékerhet berdknades med programvaran GUM Workbench Pro
(Version 2.3, Metrodata GmbH, Tyskland) enligt ISO/GUM [ISO 95].
Osakerhetsbudgetar visade att for alla genomfdrda y-spektrometriska matningar
dominerades matosdkerheten av réknestatistiken. I denna rapport redovisas den
kombinerade osékerheten med en tackningsfaktor k=2, vilket motsvarar ett ungefarligt
konfidensintervall pa 95%, om inget annat anges.

3 Resultat och diskussion
3.1 Isotopsammansattning

3.1.1 Isotopsammanséttning: IRMM-081

De isotoper som &r viktiga for en forsta riskbeddmning vid ett beslag av plutonium &r
2%9py och 2*%Pu. Kvoten Rasgag & i princip en funktion av utbranningen av branslet i
en reaktor [Tof 06]. I kraftproducerande reaktorer ligger Rasgra0 mellan 1.5 och 4,
beroende pa reaktortyp och utbranning [Car 97], medan den for WGPu (>93% *°Pu)
ar storre an 14. Dock kan man i kraftproducerande reaktorer oavsiktligt erhdlla
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plutonium med en sammansattning motsvarande WGPu [Car 97]°. Fig. 3.1 visar
UPPMAtt Raoagroa0 | IRMM-081 med de olika detektoruppstallningarna®, samt med 1CP-
SFMS. Som figuren visar ger y-matningarna tillracklig noggrannhet och precision for
en bestamning av Rasg/40, atminstone for en forsta beddmning.

40

¢ R239/240

e Certifierat vérde

30 -

239/240
A
—S—

10

Det2/Pb  WBC/no Pb LOAX/Pb  LOAXno Det2/Pb Det3/Pb  ICP-SFMS
Pb Maéttid=2 h

Det.system

Figur 3.1 Uppmatt Rysgpao | IRMM-081 fér de olika matningarna. (Osakerheten for
certifierat varde ligger inom linjens tjocklek. Osakerheten fér analysen
med ICP-MS ligger inom markdrens storlek.)

Som syns i Fig. 2.8 skulle en bestamning av Razgp40 i princip kunna baseras enbart pa
energierna 160.3 keV (**°Pu) och 161.5 keV (**°Pu). Om ett prov skulle vara skarmat
kan det dock vara svart att se dessa gammaenergier. | ett sadant fall skulle man kunna
analysera Rasoo40 Via gammaenergierna 642.3 keV (*“°Pu) och 645.9 keV (*°Pu) [Kou
02].

Fig. 3.2-3.5 visar den uppmatta andelen av 2%2*'pu i IRMM-081. Fér 28Pu ligger alla
matresultat over det certifierade vardet, dock signifikant enbart for tva av dessa.
Troligtvis overskattas andelen **®*Pu p.g.a. interferens frdn en summationstopp pa
154.1 keV (**Am@59.5+rontgentopp@94.6 keV). Interferensen skulle kunna
minskas genom att skarma detektorerna med nagon typ av filter [Abo 96]. Den storsta
verskattningen av **Pu gors for LOAX-detektorn, vilket sannolikt beror p4 att denna
detektor har ett Be-fonster, medan de Ovriga detektorerna har Al-fonster. Ett Al-
fonster skarmar komponenterna for den interfererande summationstoppen béttre. Det
kan bildas ett antal summationstoppar i energiomradet 150-165 keV [Sam 82]. Bland
annat forekommer en topp pa ca 158 keV, vilket & summan av 59.5 keV och 98.8
keV.

® Detta intraffade p& 1970-talet i den amerikanska reaktorn Dresden-2 da stora bransleskador medférde
att hela harden fick bytas ut innan ndgon storre utbranning uppnatts [Car 97].
19 De olika detektorsystemen i Fig. 3.1-3.5 &r beskrivna i avsnitt 2.2.
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Det2/Pb  WBCino LOAX/Pb LOAX/no Det2/Pb  Det3/Pb  ICP-SFMS
Pb Pb Mattid=2 h
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Figur 3.2 Uppmatt andel **®Pu, f(**®*Pu), i IRMM-081 for de olika matningarna. For

LOAX/no Pb och Det2/Pb Mattid=2 h var detektionsgransen inte
tillracklig for att detektera ***Pu. Med ICP-MS ar det generellt svart att
analysera *®pu. (Osakerheten for certifierat varde ligger inom linjens

tjocklek.)
100
<o Atom-% Pu-239
Certifierat varde
< & T %
S h == S
s 95 | <f
90 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
Det2/Pb  WBC/no Pb LOAX/Pb LOAX/no  Det2/Pb  Det3/Pb  ICP-SFMS
Pb Mattid=2 h
Det.system
Figur 3.3 Uppmatt andel **Pu, f(***Pu), i IRMM-081 foér de olika méatningarna.

(Osékerheten for certifierat varde ligger inom linjens tjocklek.
Osékerheten for analysen med ICP-MS ligger inom markdrens storlek.)
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Figur 3.4 Uppmatt andel ?*°Pu, f(**°Pu), i IRMM-081 foér de olika méatningarna.
(Osakerheten for certifierat varde ligger inom linjens tjocklek.
Osékerheten for analysen med ICP-MS ligger inom markdrens storlek.)
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Figur 3.5 Uppmatt andel **Pu, f(**'Pu), i IRMM-081 for de olika matningarna.

(Oséakerheten for certifierat varde ligger inom linjens tjocklek.)

Osakerheterna for 28Pu-analysen kan forefalla stora. Man skall d& beakta att andelen
av denna isotop i det uppmatta materialet enbart ar 0.0061%. Enligt Morel et al. [Mor
04] kan man férvanta sig osakerheter for 22Pu pa mellan 3-20% nar andelen varierar
mellan 1.5-0.005%.
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For andelen *Pu och #°Pu ar resultaten tillfredsstallande m.a.p. noggrannhet och
precision, se Fig. 3.3 och 3.4. For 2*'Pu blir det en liten residualbias i tva av
matningarna, se Fig. 3.5. Fig. 3.1-3.5 finns ocksa redovisade i Appendix 1, men dar
som den relativa avvikelsen fran certifierade varden. | fallet “*®Pu dverskattades
andelen, medan for *'Pu blir det i n&gra fall en liten underskattning. En mojlig orsak
till detta skulle kunna vara att toppanpassningen i GammaVision inte ar tillrackligt
bra. Morel et al. [Mor 04] konstaterade att for denna typ av matningar finns det en
risk att matosakerheten underskattas med en faktor 1.5-3. En faktor tre storre
matosakerhet skulle dd inbegripa det certifierade vardet pd andelen **'Pu for alla
matningar i detta arbete. Orsaken till en underskattad matosakerhet kan exempelvis
vara att man inte har fullstdandig kontroll 6ver sin matmodell, d.v.s. man har inte
lyckats ta med alla osakethetsbidrag (eller inte korrekt skattat de olika bidragen). En
komponent som kan vara svar att uppskatta ar giltigheten i en empirisk
responsfunktion, d.v.s. vilket analysfel som implementeras p.g.a. den responsfunktion
man valjer att anvanda. Fig. 3.6 visar tva olika responsmodeller anpassade till samma
matdata. Som framgar av figuren skiljer sig modellerna at med upp till 6% i det
energiintervall dir man exempelvis kan analysera *°Pu och #*'Pu.

40
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g | -- N
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7/ Modell 1: GammaVision 12

Modell 2: PC/FRAM
———— Skillnad mellan modeller

10
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Ey (keV)
Figur 3.6 Tva olika empiriska modeller for detektorrespons samt den relativa
skillnaden mellan dessa modeller. De responsfunktioner som anpassats till
matdata i detta exempel ar dels den funktion som anvands av GammaVision

for att beskriva detektoreffektivitet, dels den modell som anvands av
PC/FRAM [Sam 03]. Bada dessa modeller ar empiriska.

3.1.2 Isotopsammansattning: WGPu och FGPu

Tabell 3.1 visar resultaten for de bada plutoniumproverna i fast form (WGPu och
FGPu). Av dessa analyserades WGPu med bade y-spektrometri och ICP-SFMS+a.-
spektrometri, medan FGPu enbart analyserades med y-spektrometri.
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Tabell 3.1 Resultat for WGPu och FGPu. Resultaten som andel (atom-%) vid
referensdatum 2006-09-15.

Isotop WGPu WGPu FGPU”

y-spektrometri ICP-SFMS+a.- y-spektrometri
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 Z°Pu: 84%.

Som framgar av tabellen ovan dverskattas andelen **Pu med y-spektrometri relativt
a-spektrometri. Samma observation gjordes for materialet IRMM-081. Den troliga
orsaken ar interferens fran en summationstopp (se 3.1.1). For den y-spektrometriska
bestaimningen av WGPu-materialet blev Rj40239=0.0555£0.0053. Méttiden for
analysen var 50 min, och mé&tosakerheten dominerades helt av det statistiska bidraget
fran bestamningen av 2*°Pu. Eftersom den relativa matosakerheten i denna analys lag
pa ca. 10% kan man forvanta sig att en en faktor tio kortare mattid borde Oka
matosakerheten med ungefar en faktor tre. Alltsa skulle man med en méttid pa enbart
5 min fortfarande kunna analysera detta material med en tillracklig noggrannhet for
att géra bedémningen att det ror sig om ett material av vapenkvalitet.

100

BIASi andel av de olika Pu-isotoperna (%)
o
x
<
e

-100
238 239 240 241

Pu-isotop

Figur 3.7 Relativa avvikelsen for WGPu mellan analys med y-spektrometri och
kombinationen ICP-SFMS och a-spektrometri. (For ***Pu var avvikelsen
—(0.21+0.23)%.)

Fig. 3.7 visar avvikelsen for WGPu mellan analys med dels y-spektrometri, dels
analys med en kombination av ICP-SFMS och o-spektrometri. Som framgar av
figuren var det god Overensstammelse mellan de bada metoderna, d.v.s. ingen
signifikant nettoavvikelse forelag.
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3.2 Aldersbestamning: IRMM-081

Aldersbestdamning av plutonium &r viktigt bland annat inom nukledr forensisk analys.
Exempelvis kan man begransa antalet mojliga reaktorer for ett plutoniummaterial
genom att kombinera en aldersbestamning med isotopsammanséattningen. Utéver den
forensiska aspekten av en aldersbestamning skulle den vid ett beslag av plutonium
kunna ge vérdefull information betr&ffande mojliga scenarier, och darmed bidra till
den forsta riskbedémningen.

Fig. 3.8 visar resultaten pa ett antal aldersbestamningar av IRMM-081 med dels v-
spektrometri, dels med kemisk separation av americium och plutonium féljt av
masspektrometrisk analys (ICP-SFMS). Som figuren visar &r samtliga analyser i stort
sett i dverensstammelse med kand referensalder [Ber 05].
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Figur 3.8 Uppmatt alder (2005-04-01) pa IRMM-081. Linjen ar kand referensélder.

3.2.1 Aldersbestamning: WGPu

Den analyserade aldern pa detta material blev 35.2+0.2 ar med y-spektrometri. Med
ICP-SFMS analyserades aldern utifran tva sonderfallskedjor: dels sonderfallet fran
21py till 2*Am, dels sonderfallet fran 2*°Pu till 2°U. | det férsta fallet blev aldern
35.0+0.3 &r och i det andra 38.2+3.0 ar (referensdatum for analyserna: 2006-09-15).

3.3  Magjligheter till kvantifiering

For att jamfora om det finns nagon avgorande skillnad i majligheten att detektera
plutoniummaterial med de olika detektorerna sia genomférdes Monte Carlo-
simuleringar med de 3 detektorerna med motsvarande kalla-detektor geometri. Kéllan
var en 1 mg plutonium sfar pa avstandet 30 cm (simulering 3, 7 och 8, Figur 3.9).
Simuleringarna visar att detektor 3 har ungefar 13 ganger hogre effektivitet &n LOAX
detektorn och 6 ganger hogre effektivitet an WBC. LOAX har sin hogsta effektivitet
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vid en nagot lagre energi an for WBC och Detektor 3. Skillnaden ar dock liten; LOAX
har sitt kn& just under 200 keV och WBC just 6ver 200 keV. Ingen avgdrande praktisk
skillnad, nar det galler utseendet pa effektivitetskurvan, kunde darfor pavisas i
mojligheten att detektera plutoniummaterial med de testade detektorerna.
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Figur 3.9 Simulering av detektoreffektivitet for en 1 mg, densitet 19.8 kg/cms,
plutoniumsfar p& 30 cm avstand.

Effektivitetens beroende av massan har undersoks for en av detektorerna, WBC
(simulering 1-6) i syfte att avgora ifall en kvantifiering av plutonium kan goras
baserat pa effektivitetskurvans form. Dessa simuleringar ar gjorda for en sfarisk kalla
med densiteten 19.8 g/cm?. Fér de massor som &r simulerade mellan ideal punktkalla,
det vill sdga en kélla utan massa och utbredning, och massa upp till 2 g (Figur 3.10),
kan en tydlig forskjutning av knét ses. For en punktkalla ligger kndet ungefar vid 150
keV medan den for 1 g ligger vid 1 MeV. Problemet &r att kndet fér hogre massor an 1
g aterigen gar mot att ligga vid lagre energier. Orsaken till denna effekt &ar att
effektiviteten for lagre energier paverkas mer av egenabsorption i kéllan an vad hogre
energier gor (Figur 3.11). Nar massan 6kar kommer da effektiviteten att minska
snabbare hos dessa lagre energier. Nar sedan det minskade avstandet (vid 6kad massa
Okar aven radien vilket gor att k&llan kommer nérmare detektorn) samt den 6kade
mantelytan gor att effektiviteten okar igen kommer aterigen de lagre energierna att
paverkas mest. Detta reducerar mojligheten att bestimma massan hos kallan genom
att enbart titta pa effektivitetskurvans form, atminstone for rena plutoniumkallor med
massa hogre an 1 g. For att undersoka vilken paverkan en lagre densitet har
genomfordes motsvarande simuleringar for PuO, med densiteten 11.4 g/cm?
(simulering 11) (Figur 3.12). Har &r det klart att den lagre densiteten far en tydlig
inverkan pa effektivitetskurvan. Knéet for PuO, hamnar vid ungefar 300 keV jamfort
med 1 MeV for ett metalliskt plutoniummaterial. Fér PuO, ar darfér mojligheten att
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bestamma massan via effektivitetskurvan mycket battre pd grund av den lagre
densiteten och darmed mindre egenabsorption. Den stérsta méngd PuO, som det &r
mojlig att uppskatta massan pa ar ungefar 100 g. Da provet ar i l6sning i en 100 ml
behallare placerad framfor detektorn ar egenabsorption ett mindre problem
(Simulering 9-10) (Figur 3.13). Har finns en mojlighet att bestdmma méangden med
hjéalp av simulerade effektivitetskurvor da geometrin ar kand.

3.00E-04

—X— Punktkalla
—8— 1 microg

2.50E-04 —
——1mg

/B\S\ —+—05g
2.00E-04 —©-2¢g —

=19

1.50E-04

Effektivitet

1.00E-04 A

5.00E-05 +

0.00E+00
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)
Figur 3.10 Simulering av effektiviteten hos detektor WBC for plutoniumsfar med

densitet 19.8 g/cm® pd avstdndet 30 cm mellan detektor och kalla.
Simulering #1-6.
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Figur 3.11 Simulering av effektiviteten hos detektor WBC for plutoniumsfar med
densitet 19.8 g/cm® pd avstdndet 30 cm mellan detektor och kalla.
Simulering #1-6.
1.50E-04
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-1.00E-05
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Figur 3.12 Simulering av effektiviteten hos detektor WBC for en sfar med densitet

19.8 g/cm” (Simulering 5) respektive 11.4 g/cm? (Simulering 10-17) pa
avstandet 30 cm mellan detektor och kalla.
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Figur 3.13 Simulering av effektiviteten hos detektor WBC respektive LOAX for en
behallare med 100 ml l6sning innehallande plutonium.

3.4  Kemisk form pa WGPu

Detta prov befann sig i en stalcylinder med ca 2 mm tjocka véaggar. Ursprungligen var
materialet i metalliskt form. Metalliskt plutonium oxiderar dock vid narvaro av luft.
Darfor var cylindern fran borjan fylld med kvéavgas. Denna behallare 6ppnades dock
for nagra ar sedan i handskbox med vanlig luft som atmosfar, d.v.s. vid
aterforslutningen av cylindern forsvann inertatmosfaren. Fig. 3.14 visar MCNP-
simuleringar for plutonium med olika densitet i en stalbehallare med 2 mm tjocka
vaggar. Som framgar av figuren verkar materialet idag atminstone inte vara helt i
metallisk form (p=16 g/mL). Det gar heller inte att forklara avvikelsen med att
materialet ar sintrad PuO, med densitet 11.4 g/mL (ett faktum som i sig skulle vara
hogst forvanande). Vid ytterligare simuleringar déar densiteten hos materialet sanktes
till 8 g/mL sa erholls en till stora delar liknade effektivitet som for empiriska data. Det
ar dock svart att fysikaliskt forklara varfor densiteten skulle sjunka till 8 g/mL.
Bulkdensiteten for okompakterad PuO, &r 3-4 g/mL vilket innebér en ytterligare
forskjutning av effektivitetskurvan mot lagre energier. Forklaringen skulle kunna vara
att provet bestar av en intakt karna av metallisk plutonium med ett yttre lager av oxid.
Eventuellt sa kan en del av plutoniumoxiden hamnat pa botten eller vaggarna inne i
stalcylindern.
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Figur 3.14 MCNP-simulering av WGPu (fast plutonium i en stalcylinder) for en
detektor. Densiteterna motsvarar metalliskt plutonium (8-fas): 16 g/mL;
sintrad PuO,: 11.4 g/mL samt en densitet som sammanfaller med
matdata: 8 g/mL.

4 Slutsatser

Vi har i detta arbete visat pa mojligheten att med y-spektrometri analysera
isotopkvoter och dlder pa plutonium. Resultaten visar pa god Overensstammelse
mellan dels olika analystekniker (y-spektrometri och ICP-SFMS) dels mellan
analysresultat och kanda data for ett referensmaterial. Vidare visar resultaten pa att det
ar fullt mojligt att bestdmma sammansattningen av gram-kvantiteter WGPu och FGPu
med enbart ndgra minuters mattid (med tillracklig precision for en forsta
hotbedémning).

Antagandet att det gar att bestimma massan hos ett okéant prov innehallande
plutonium genom att studera formen hos effektivtetskurvan har undersokts teoretiskt
genom att titta pa resultat av. MCNP simuleringar. Beroende pa den hoga
egenabsorptionen kan man inte korrekt kvantifiera sfariska kallor av metalliskt
plutonium som har en massa éverstigande storleksordningen 1g. Situationen ar nagot
battre om kallan bestar av PuO,, da den lagre densiteten gor att det ar majligt att
bestdmma massor upp till ca 100 g. Har kéllan en k&nd geometri och dessutom lagre
densitet, till exempel om provet ar en losning, &r det klart mojligt att bestimma
mangden.
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5 Forslag till fortsatt verksamhet

Detta projekt har framst varit inriktat pa kompetens- och formageuppbyggnad. Forslag
till fortsatta aktiviteter inom omradet ar:

0 Kompetensuppbyggnad for isotopkvotsmatningar av uran med
spektrometri. Detta kan da senare generera en metod for den nationella
stralskyddsberedskapen.

Implementera metodik for plutonium, och senare for uran.

o Validera MCNP-modellen med ett fast plutonium- eller uranmaterial med
kénd kemisk form och dimension.
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Appendix 1

Relativ avvikelse, BIAS=(Matt-certifierat varde)/Certifierat varde-100, fran certifierat
véarde p& IRMM-081 for isotopkvoten Rasgso Samt for andel 2*%Pu, °Pu, ?*°Pu och
*'p med de olika HPGe-méatuppstallningarna och ICP-SFMS.
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Figur A1-1 Relativ BIAS for isotopkvoten Rosg 0.
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Figur A1-2 Relativ BIAS for andel #®Pu, f(**®Pu). For LOAX/no Pb och Det2/Pb
Mattid=2 h var detektionsgransen inte tillracklig for att detektera **®pu,
och ICP-SFMS ar det generellt svart att analysera *®pu.
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Figur A1-3 Relativ BIAS for andel 2°Pu, f(**°Pu).
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