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Sammanfattning

I denna rapport presenteras en metodik for dekonvulering av alfaspektra. En
forutsattning for bra resultat fran dekonvulering &r att man har spektrala data med
tillrackligt god uppldsning. Detta erhélls genom att mita med tillrdckligt bra vakuum,
samt att man har tillrackligt tunna prover sé att energiforluster for alfapartiklarna frén
prov till detektor minimeras. Dessutom bidrar ett stort prov-till-detektoravstand till
bttre uppldsning. Metoden provades pa tre olika material: 2*?U, 2*°Pu samt ett med
29Py och 24°Pu.

Nyckelord: Alfaspektrometri, dekonvulering



Summary

In this report a method for deconvolution of peaks in alpha spectra was evaluated. A
prerequisite for good results for a deconvolution is to have spectra with good
resolution. This can be achieved by having vacuum during the measurement, and thin
enough samples in order to minimize energy losses for the alpha particles between the
sample and the detector. Additionally, a large sample-to-detector distance results in an
improved resolution. The method was tested on three different materials: 232U, 2*°Pu
and one material containing both 2*Pu and >*°Pu.

Keywords: Alpha spectrometry, deconvolution
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1 Inledning

Toppareabestdmning av alfaspektra dr problematiskt nér en topp interfererar
med en annan topp som har ldgre energi, vilket kan forekomma om dels olika
alfasonderfallande radionuklider finns i ett prov och dessa har energier som
inte ar tillrackligt skilda frén varandra, dels da prover inte &r tillrdckligt tunna,
vilket resulterar 1 att alfapartiklarna forlorar olika mycket energi under sin
passage 1 provet. Vidare kan energiforluster for alfapartiklarna férekomma om
vakuum i mdtkammaren inte dr tillrdckligt bra, eftersom alfapartiklarna dven
hir kommer att forlora energi pd végen till detektorn.

Exempel da spektrumdekonvulering kan vara nédvandigt dr vid a) métning av
244Cm och **' Am, vilka &r svéra att separera kemiskt, b) métning av uran dar
exempelvis 2**U kan interferera med toppar fran >*U, c) bestdmning av kvoten
239py/240Py, vilket med tillrdckligt god uppldsning kan goras forst efter
dekonvulering [Marzo 2016, LaMont 1998]. En 16sning pé detta problem é&r att
anpassa en funktion som beskriver toppar i alfaspektra till uppmatta data.
Diérefter kan toppareor berdknas genom integrering/summering av de
dekonvulerade topparna.

Malséttningen med detta arbete var att anvdnda en modell, som beskriver
toppar i alfaspektrometri och som kan tillimpas for dekonvulering av uppmétta
spektrala data.
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2 Teori

Ett flertal olika funktioner for att anpassa toppar 1 alfaspektrum har presenterats
i litteraturen. Den enklaste toppformen dr en Gauss-funktion, vilken vanligen
tilldmpas 1 toppanpassingar i gammaspektrometri. Dock forekommer oftast
svansning pd lagenergisidan av en alfatopp, vilket gor att Gauss-funktioner inte
ger en tillrackligt god anpassning. En 10sning &r att ldgga till n antal
exponentialfunktioner som dé enbart géller pa ldgenergisidan av en topp. For
tunna prover ricker inte en exponentialfunktion, utan man kan behdva minst
tva for att tillrdckligt vdl kunna beskriva toppformen [Marzo 2016]. En
funktion som visat sig kunna beskriva toppar i alfaspektra dr [Bortels och
Collears, 1987]

E—Eg , 02

2
Ai(1=7 (E;fauz”?) 1 /E-Ey; o n (Tz +ZTZ) 1 /E—Ey; o

(1)

dér o, 11, T2, 1 dr parametrar som styr toppformen, och som ar samma for alla
toppar 1 ett enskilt alfaspektrum. Enskilda toppar karaktériseras ocksa av
parametrarna 4; och Eqi, dér A; beskriver amplituden och Eqi &r energin for den
emitterade alfapartiklen i. Aven om man kan léigga till fler komponenter for att
beskriva svansningen av en topp har enbart tva anvénts har. Pommé och Caro
Marroyo [Pommé och Caro Marroyo 2015] tillampade upp till 14 komponenter
for att beskriva svansning pa bada sidor av en alfatopp. I deras fall géillde det
dock alfaspektra av oerhort god kvalitet och déir syftet var att bestimma
fysikaliska referensdata for alfasonderfall. Utifran métdata anpassades
parametrarna o, T1, 12, 1, 4i och Eui genom minimering av

XZ — Z [f(Ei;;Ni]z (2)
dér f(Ei) &r funktionsvérdet 1 varje métpunkt, Ni r métvirdet och ci dr
osdkerheten 1 det enskilda matviardet. Minimering genomfoérdes med
funktionen Solver i Microsoft Excel. Ett VBA-script minimerade
felkvadratsumman i ett antal steg: forst med avseende pé o, t1, 12, 1, 4i och
bakgrunden; dérefter inkluderades dven Eqi;. Denna sekvens grundade sig 1 att
anpassningen riskerade att urarta om alla parametrar fick variera fritt direkt. I
bilaga 1 ges ett exempel pa ett script i Excel som genomfor toppanpassning for
dekonvulering av 2*Pu och *°Pu.
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3 Material och metod

3.1 2pu/#%py

Dekonvulering av 2°Pu och 2Py tillimpades pa IRMM-081 (JRC Geel,
Belgien), som ir ett material med en isotopandel >**Pu pa ca. 95 %. Vid
miittillfillet (maj 2018) var aktivitetskvoten 2*°Pu/>**Pu 0,17334+0,00044. De
alfaenergier som anvindes vid dekonvuleringen var for 2°Pu 5105,81 keV,
5143,82 keV samt 5156,59 keV (alfaenergier for 2*°Pu se nedan). Dessa svarar

for 99.8 % av alfaemissionen fran *°Pu. Vid mitningen anviindes ca. 100 Bq
2394240p,,

3.2 2%py

240py sonderfaller genom alfaemission, med i huvudsak antingen en alfapartikel
som har energin 5168,13 keV eller med en som har energin 5123,13 keV.
Sannolikheterna for dessa emissioner dr 72,74 % respektive 27,16 %. 1
metrologiska sammanhang anvinds alfaspektrometri for att bestimma
fysikaliska data for alfasonderfallande radionuklider. Ett sétt att verifiera att
dekonvuleringsmetoden ér tillrackligt bra dr att jamfora, i det har fallet,
uppmétta sannolikheter med data frin referensmétningar. I denna métning
anvindes ca. 100 Bq av IRMM-083 (JRC Geel, Belgien) som é&r anrikad med
avseende pé 2*°Pu (98,97 at.-%). Av de alfasénderfallande plutoniumisotoperna
i IRMM-083 svarar >*°Pu for 99,82 % av alfaaktiviteten och 2*°Pu for 0,17 %.

3.3 2y

2321 emitterar i sitt sonderfall i huvudsak antingen en alfapartikel med energin
5320,24 keV eller en med energin 5263,48 keV. Sannolikheten for emission av
dessa tv4 alfapartiklar r 69,1 % respektive 30,6 %. Dekonvulering av 23U
genomfordes eftersom det vid FOI genom aren observerats att de relativa
hoéjderna for toppar fran de tva emitterade alfapartiklarna inte verensstimmer
med fysikaliska data. Teoretiskt ska kvoten vara 69,1/30,6=2,26, men vid
matningar har denna kvot alltid varit signifikant storre. En forklaring skulle
kunna vara koincidenser mellan alfapartiklar och konversionselektroner
[Siiskonen och Pollanen 2005]. Genom att méta pa tva olika avstdnd (ndra samt
langt ifrin detektorn) skulle denna hypotes kunna testas. Ca. 4 Bq U
anvéndes 1 mitningen (NIST SRM 4324A, NIST USA).

11
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3.4 Alfaenergier for de studerade radionukliderna

I tabell 1 redovisas de alfaenergier som anvéndes som startenergier vid
dekonvuleringar samt sannolikheter for emission av de olika alfapartiklarna.

Tabell 1. Energier (E,) och sannolikheter (p.) for alfapartikelemission for de studerade
radionukliderna [DDEP]. Siffrorna inom parentesen anger osakerheten i fysikaliska data.

Radionuklid E, (keV) Do (%)
239py 5105,81(21) 11,87(3)
5143,82(21) 17,14(4)
5156,59(14) 70,79(10)
240pyy 5123,6(2) 27,16(19)
5168,13(15) 72,74(18)
232y 5263,48(9) 30,6(6)
5320,24(9) 69,1(6)

Har ar osakerheter angivna med k=1, och refererar till de motsvarande sista
siffrorna for matvardet.

3.5 Experimentellt

Fastfasextraktion genomfordes pa 16sningarna av plutonium och uran for att
separera bort dotterradionuklider [Jonsson et al. 2014]. Darefter indunstades
l6sningarna till torrhet varefter proverna 16stes upp med 5 ml 15 vikts-%
NaxS04 (Merck, Tyskland), 2.5 ml 5 vikts% NaHSOs (Merck, Tyskland) och 2
ml Milli-Q-vatten under virmning pé virmeplatta vid 150 °C i 10 minuter.
Losningen dverfordes sedan till en elektrodeponeringscell. Biagaren skoljdes tre
ganger med 1 ml Milli-Q-vatten, som ocksa dverfordes till
elektrodeponeringscellen. 1 ml (NH4)2C204 (Merck, Tyskland) (20 g/1)
tillsattes och provet elektrodeponerades pa en stalplanschett i 90 minuter vid en
stromstyrka pa 0,75 A. Ungefér 1 minut fore elektrodeponeringen stoppades
tillsattes 1 ml 25 % KOH (Merck, Tyskland). Efter deponeringen skoljdes
stdlplanschetten med Milli-Q-vatten och fick torka innan métning.

Mitningar genomfordes med en Octete (Ortec, TN, USA) utrustad med PIPS-
detektor (Ortec, TN, USA) med en aktiv area pa 300 mm?. For att erhalla s3
hégupplosta spektrum som mojligt genomfordes mitningarna i
vakuumkammare (p=2 mbar). Mitningar pa 2**U genomfordes pa tvé olika
avstand for att studera koincidenssummationer: (10+£2) mm samt (40+2) mm
frén detektorn. Alla andra métningar genomfordes pa det storre avstdndet.
Antalet kanaler och forstirkning stilldes in sé att spektra med ca. 2 keV/kanal
erholls.

3.6 Matosakerhet

Osédkerheter 1 uppmatta aktivitetskvoter beraknades enligt Pommé 2015
[Pommé 2015], dér hinsyn tas till att toppareorna dr korrelerade om topparna
inte dr helt baslinjeuppldsta. Méatosdkerheten beror dé inte enbart pé antalet
handelser i toppar fran en radionuklids alfapartikelemission, utan dven pa

12
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antalet hiandelser fran en annan radionuklids alfapartikelemission under en
topp. Bidrag till den sammanlagda osédkerheten fran vald funktion har inte
skattats. Andra osdkerhetskdllor som inte tagits med ar bidrag fran
anpassningen.

13
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4 Resultat och diskussion

4.1 Plutonium (#°Pu/?°Pu)

Plutoniummatningar med alfaspektrometri pa omgivningsprover dr sillan
upplosta med avseende pa 2**Pu och 2*°Pu, utan resultat presenteras som
summan av det tvé isotoperna 2***24°Py [Manjon et al. 1995]. Detta beror pa de
laga forekommande nivderna av plutonium i omgivningen i kombination med
den begrinsade upplosning man kan erhalla med alfaspektrometri. Vid hogre
aktiviteter, vilket ger god réknestatistik under 6verskddlig méttid, av plutonium
och da man lyckats erhélla god upplosning dr det dock mdjligt att dekonvulera
239Pu och 2*°Pu [Sibbens och Pommé 2004; Marzo 2016; Amoudry och Burger
1984]. LaMont et al. [LaMont et al. 1998] visade att det var mojligt att
spektralt 16sa upp 2*’Pu och 2*°Pu pa simulerade prover med aktiviteter mellan
3-7 Bq. I figur 1 visas dekonvulering av 2*°Pu och 2*°Pu for IRMM-081. Den
uppméitta aktivitetskvoten var 0,1797+0,0052 (k=2), jamfort med det
certifierade vardet pa 0,17334+0,00044 (k=2). (Det certifierade virdet raknades
om fran isotopkvot till aktivitetskvot samt halveringstidskorrigerades fran
referensdatumet 1992-12-02.) Det uppmiétta vardet avviker statistiskt nagot
fran det certifierade, vilket innebér att mitosdkerheten dr ndgot underskattad.
En maétosédkerhet pd 0,0064 istillet for 0,0052 for aktivitetskvoten hade gjort att
virdena skulle vara konsistenta pa 95 % konfidensniva. Nu ér de konsistenta pa
97 % konfidensniva, vilket motsvarar en tickningsfaktor £=2.43. Ett
osidkerhetsbidrag som inte tagits med och som kan bidra till en underskattad
matosédkerhet dr, som tidigare nimnts, bidrag fran den anvidnda funktionen.
Andra bidrag kan komma fran minimeringen av felkvadratsumman. Oavsett far
precisionen i resultatet anses var tillrackligt bra. Det kan ndmnas att alla
alfautbyten for 2*°Pu och 2*°Pu efter dekonvulering éverensstimde med
fysikaliska data inom ca. 4 %.

14
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Figur 1. Alfaspektrum for 240*23°py (IRMM-081) métt pa stort avstand fran detektorn. Det uppmatta

spektrumet ddljs i grafen av det anpassade.

4.2 Py

I figur 2 visas en anpassning av alfaspektrum for 2*°Pu. Den uppmiitta kvoten
for toppareorna fran de tva alfapartiklarna blev 2,68+0,03 (k=2), vilket ska
jamforas med ett virde pa 2,658+0,015 uppmiitt i en enskild studie av Pommé
och Caro Marrayo [Pommé och Caro Marroyo 2015]. P4 95 %-konfidensnivin

ar dessa virden Gverensstimmande.
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Figur 2. Alfaspektrum for 24°Pu (IRMM-083) matt pa stort avstand fran detektorn.

4.3 2y

I figur 3 visas anpassningen for ett alfaspektrum frén 23>U d& provet mittes
nira detektorn. Kvoten mellan areorna for de tva alfatopparna blev 2,99+0,10
(k=2) vilket ska jaimforas med den teoretiska kvoten pé 2,258+0,097 (k=2)
[DDEP]. Avvikelsen mellan det uppmétta och det teoretiska virdet var i det hir
fallet ca. 25 %, vilket kan forklaras med att alfapartikeln med energin

5263,48 keV interagerar inom detektorsystemets tidsupplosning med en
konversionselektron och da ger bidrag i den hogre toppen [Siiskonen och
P6lldnen 2005]. Om déremot provet méts pa ett storre avstdnd minskar
sannolikheten for att alfapartikeln och en konversionselektron samtidigt
vaxelverkar i detektorn (analogt med exv. y-y-koincidenser 1
gammaspektrometri). Ett spektrum frdn en sddan métning visas i figur 4. I
denna mitning blev kvoten mellan toppareorna 2,19+0,13 (k=2), en skillnad pé
ca. 3 % mot accepterade fysikaliska data [DDEP].

16
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Figur 3. Alfaspektrum for 232U (NIST SRM 4325A) matt nara detektorn.
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Figur 4. Alfaspektrum for 22U (NIST SRM 4324A) méatt pa stort avstand fran detektorn.
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Det ar alltsa hogst sannolikt att avvikelser i de relativa topphdjderna som
tidigare observerats for de tva emitterade alfapartiklarna frin >*?U kan forklaras
av koincidenser mellan en alfapartikel och en konversionselektron. Det bor i
detta sammanhang papekas att i motsats till koincidenser i gammaspektrometri,
far man inga forluster av hdandelser 1 alfaspektrometri eftersom energin pa
konversionselektronen ar sa liten, vilket innebér att handelsen fortfarande
hamnar 1 regionen som man analyserar exv. i en isotoputspadningsanalys. |
fallet gammaspektrometri fir koincidenser till foljd att hindelsen kan hamna
langt ifran den analyserade toppen, vilket resulterar i s.k. summationsforluster.
Den sdmre baslinjeupplosningen i figur 3 dr till delar en f6ljd av hdndelser fran
koincidenser.

18
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5 Slutsats

I detta arbete har en metod for dekonvulering av alfaspektra testats.
Dekonvulering av 2°Pu och 2*°Pu for ett uppmiitt spektrum med en
aktivitetskvot 24°Pu/>°Pu pa 0,17334+0,00044 (k=2) resulterade i en
aktivitetskvot pa 0,1797+0,0052 (k=2), vilket dr 6verensstimmande pa 97 %
konfidensniva. Dekonvulering av de tva huvudtopparna for *°Pu i ett material
anrikat med avseende pé 2*°Pu, resulterade i alfautbyten som var konsistenta
med tidigare uppmatt data fran referensmitningar. Vidare visades att vid
mitning av 2**U néra detektorn erhélls koincidenssummationer
(atkonversionselektroner). Vid mitning pa ett storre avstdnd overensstamde
mitresultatet med fysikaliska data.

Forslag pa fortsatt arbete

Detta arbete forslas kunna fortsdtta med att studera fler fall d4 dekonvulering
kan vara nédvéndigt exv. IDAS (isotope dilution alpha spectrometry) da toppar
fran prov och spik inte &r baslinjeupplosta. Ett intressant fall &r dd man har
tjocka prover, exv. 1 in situ alfaspektrometri som gor att svansningen blir
betydligt mer svérartad dn i det hir arbetet. Vidare skulle ett fortsatt arbete
kunna inbegripa skapandet av anvéndbara verktyg (programvara) for
dekonvulering.

19
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Bilaga 1: Kortfattad beskrivning av berédkningsalgoritm i Excel for

dekonvulering av alfaspektrum

For varje energi skapades ett ark som beskriver varje enskild topp som ska ingd
i dekonvuleringen. Amplitud och energi &r unikt for varje topp, medan
toppformsparametrar (upplésningen ¢ och svansningsparametrarna ti, och 1 i
Ekv. 1) 4 gemensamma for alla toppar. Alla toppar som funktion av energi
summerades thop och den viktade och kvadrerade avvikelsen mot uppmatta
viarden berdknades 1 varje datapunkt (Ekv. 2). Direfter minimerades
felkvadratsumman (Ekv. 2) med funktionen Solver i Excel genom att variera
amplituder, toppformsparametrar, bakgrund samt energier. Antalet héndelser 1

de enskilda topparna summerades slutligen ihop for att erhélla toppareor.

Exempel pa ett script i Visual Basic for minimering av felkvadratsumman vid

dekonvulering av **°Pu och 2*°Pu:

"Macro5 Macro

Sheets("Sum").Select ‘Arket ddr minimering av

felkvadratsumman genomfors.

Range("B15").Value = 4750 ‘Startenergi (Eiow) i keV

for energiomrddet som ska dekonvuleras.

Range("C15").Value = 5240 ‘Stoppenergi (Enign) i keV’
for energiomradet som ska dekonvuleras. Ett logiskt uttryck anvindes som
satte enskilda bidrag till felkvadratsumman till noll om energierna lag utanfor
energiintervallet. Om data lag innanfor intervallet berdknades bidraget till

felkvadratsumman. Det logiska uttrycket i Excel var:

=IF(AND(E> Eiow; E<Enign;, Berdknat felkvadratsummebidrag; 0)

SolverOk SetCell:="3G841", MaxMinVal:=2, ValueOf:=0),
ByChange:="$1$19:31823;$1$31:81837", _ ‘Anrop av

Solver. Cell G41 innehdller felkvadratsumman. I forsta steget varieras

21
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amplituder (cellerna 119-123) och parametrar som bestimmer toppformer

(cellerna 131-137). Detta upprepas fyra gdnger.
Engine:=1, EngineDesc:="GRG Nonlinear"

SolverOk SetCell:="$G841", MaxMinVal:=2, ValueOf:=0,
ByChange:="$1$19:$1$23;$1$31:81837", _

Engine:=1, EngineDesc:="GRG Nonlinear"
SolverSolve Userfinish:=True

SolverOk SetCell:="$G841", MaxMinVal:=2, ValueOf:=0,
ByChange:="$1$19:$1$23;$1$31:81837", _

Engine:=1, EngineDesc:="GRG Nonlinear"

SolverOk SetCell:="$G841", MaxMinVal:=2, ValueOf:=0,
ByChange:="31819:81823,81831:81837", _

Engine:=1, EngineDesc:="GRG Nonlinear"
SolverSolve Userfinish:=True

SolverOk SetCell:="8$G841", MaxMinVal:=2, ValueOf:=0),
ByChange:="$1819:81823;$1$31:81337;81$5:8189", _ ‘Hdr tas
Given energierna med i minimeringen (cellerna 15-19). Aven detta steg upprepas
nagra gdnger.

Engine:=1, EngineDesc:="GRG Nonlinear"

SolverOk SetCell:="$G841", MaxMinVal:=2, ValueOf:=0,
ByChange:="31819:831823,31331:31337;$1385:3189", _

Engine:=1, EngineDesc:="GRG Nonlinear"
SolverSolve Userfinish:=True

SolverOk SetCell:="$G841", MaxMinVal:=2, ValueOf:=0,
ByChange:="31819:831823,31331:31337;$1385:3189", _

Engine:=1, EngineDesc:="GRG Nonlinear"

SolverOk SetCell:="$G841", MaxMinVal:=2, ValueOf:=0),
ByChange:="$1819:81823;$1$31:81337;81$5:8189", _
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Engine:=1, EngineDesc:="GRG Nonlinear"
SolverSolve Userfinish:=True

Sheets("START").Select

End Sub

Om flera spektrala regioner, som &r baslinjeupplosta, forekommer i ett
spektrum kan ovanstaende script ingé (kopieras) efter att man modifierat start-
och stoppenergi, samt dndrat cellreferenser for amplituder och energier for de
toppar som ska ingd i de olika regionerna. Observera att
toppformsparametrarna ska var samma for alla toppar. Om exempelvis ***Pu
ska ingé i dekonvuleringen kan scriptet upprepas mellan energierna 5200 keV
och 5540 keV beroende pé spektral kvalitet. Det bor dé rdcka med att variera

amplituder och energier for topparna frin 23%Pu.
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