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Streszczenie

Nieniszczace pomiary promieniowania gamma oraz X s3 czesto wykorzystywane do identyfikacji
specjalnych materiatéw jadrowych (Special Nuclear Materials-SNM). Istnieje wiele dostepnych komputerowych
koddw stuzgcych do obliczania sktadu izotopowego plutonu oraz uranu w oparciu o widmo pomiaru
promieniowania gamma oraz X danego materiatu. Prawidfowa analiza wymaga czesto dokfadnego
okreslenia niskoenergetycznej czesci widma pomiaru oraz wykorzystania detektora o wysokiej
energetycznej zdolnosci rozdzielczej (FWHM).

Celem pracy jest przedstawienie wynikow pomiardw kilku probek wzorcowych uranu oraz probek plutonu
o réznym sktadzie izotopowym przy uzyciu detektora potprzewodnikowego LEGe oraz analiza skfadu
izotopowego z wykorzystaniem kodow MGA oraz MGAU.

W prébkach wzorcowych okreslono stopien wzbogacenia uranu natomiast w niereferencyjnych prébkach
zawierajgcych izotopy Pu okreslono skfad izotopowy.

Wprowadzenie

Szybkie i doktadne okreslenie wzbogacenia uranu
oraz sktadu izotopowego plutonu jest istotne
nie tylko w cyklu paliwowym, lecz takze w walce
ze zwalczaniem przemytu specjalnych materiatéw
jadrowych (SNM). SNM podlegaja scistej kontroli
i sg weryfikowane przez Euratom, IAEA oraz w opar-
ciu o Program Ochrony Materiatéw, Kontroli
i Odpowiedzialnosci (Material Protection, Control
and Accounting — MPC&A) przy zastosowaniu SNM
w instalacjach jadrowych danego operatora [1].

Materiaty jadrowe dzieli sie na:

* specjalne materiaty rozszczepialne, ktérymi sg
pluton (Pu-239, z wytaczeniem plutonu o zawar-
tosci Pu-238 powyzej 80%), uran-233 (U-233),
uran wzbogacony w izotopy uranu-233 lub ura-
nu-235 (U-235), dowolny materiat zawierajacy
jeden lub wiecej z wymienionych;

* materiaty wyjsciowe, ktérymi sa: uran naturalny
(wystepuje w srodowisku naturalnym i zawiera
okoto 99,28% uranu-238, 0,72% uranu-235 oraz
sladowg ilos¢ uranu-234), uran zubozony (zawar-
tos¢ uranu-235 jest nizsza niz w uranie natural-
nym, czyli wynosi mniej niz 0,72%) oraz tor;

e uran wzbogacony w izotopy 235 lub 233 ozna-
cza uran zawierajacy izotop U-235 lub U-233

albo obydwa w ilosci wiekszej niz w uranie wy-
stepujacym w naturze.

Materiaty jadrowe mozemy scharakteryzowac jako:

* paliwo jadrowe (np. nisko- (<20% — LEU) lub
wysoko- (20% — HEU) wzbogacony uran, pluton,
a takze mieszanina tlenkéw plutonu i uranu
- MOX,

* materiat nadajacy sie do produkgji broni jadro-
wej po przetworzeniu,

* materiat bezposrednio gotowy do produkcji bomb
nuklearnych (o postaci metalicznej i zawartosci
U-235 lub Pu-239 ok. 93%).

Proces charakteryzacji ma na celu tylko odpo-
wiedzie¢ na pytanie, z jakim konkretnie materiatem
mamy do czynienia (bez wnikania w jego historie).
Identyfikacja materiatu jadrowego ma odpowie-
dzie¢ na nastepujace pytania [2]:

* jakie byto pierwotne przeznaczenie materiatu

(intencja producenta)?

* jakie jest pochodzenie materiatu (kto, jaka tech-
nologia i kiedy go wyprodukowat)?

* kto byt jego ostatnim prawnym wtascicielem?

* jaka trasg nastgpit przemyt?

Pomiary z wykorzystaniem spektrometrii pro-
mieniowania gamma oraz promieniowania X s3
czesto wykorzystywane do charakteryzacji specjal-
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nych materiatéw jadrowych. Spektrometrie gamma
mozna podzieli¢ na pomiary wykonywane za po-
mocg detektoréw o niskiej oraz wysokiej energety-
cznej zdolnosci rozdzielczej (FWHM). Do detekto-
réw pierwszej kategorii nalezg Nal oraz CdTe, ktére
stuzg gtéwnie do okreslania wzbogacenia uranu
U-235 podczas analizy specjalnych materiatow
jadrowych. Detektory wysokiej rozdzielczosci stuzg
do okreslenia wzbogacenia uranu oraz rutynowych
pomiaréw izotopdéw plutonu. Petna analiza widma
pomiarowego NSM jest wykonywana przez wysoko-
specjalistyczne oprogramowanie, do najbardziej
popularnych nalezy MGA (analiza radionuklidéw
plutonu), MGAU (analiza radionuklidow uranu),
ktore opierajg sie na analizie widma w zakresie
niskich energii oraz TRIFID (analiza izotopow pluto-
nu), a takze FRAM w oparciu o analize widma
w zakresie wyzszych energii (w sytuacji duzej samo-
absorpcji promieniowania w matrycy) [1].
Spektrometria gamma przy uzyciu detektoréw
o wysokiej FWHM zapewnia:
* pomiary izotopow plutonu, ameryku, uranu oraz
stopnia wzbogacenia U-235,
* ilosciowe pomiary izotopéw plutonu oraz uranu
przy niskiej gestosci matrycy,
* pomiary posrednie innych emiteréw promienio-
wania gamma, ktére nie sg zidentyfikowane
w badanym materiale (np. Cm-244) [3].

Analiza probek SNM przy uzyciu
kodu komputerowego MIGAU
oraz MGA

Typowe pomiary izotopow uranu sg stosunkowo
trudne, gdyz jest to zwigzane z geometrig pomiaru,
gruboscia scianek naczynia pomiarowego, sktadem

Spectrum ID:

Counts

Fot. 1. Czes¢ widma promieniowa-
nia gamma analizowanego przez
program MGAU [4]
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chemicznym matrycy (duzy wptyw samoabsorpcji).
Program Multi- Group- Analysis for Uranium (MGAU)
zostat zaprojektowany w celu poprawy doktadnosci
analizy pomiaréw oraz unikniecia kalibracji, ktéra
jest istotha w innych metodach pomiarowych.
MGAU jest tak skonstruowany, aby zminimalizo-
wac catg procedure zwigzang z uzytkowaniem pro-
gramu i analiza widma promieniowania gamma.

MGAU wykorzystuje czes¢ niskoenergetycznego
widma gamma oraz X w zakresie 84 205 keV. Pod-
stawowe informacje dotyczace wzbogacenia U-235
oraz U-238 zawarte sg w zakresie 90-94 keV widma.
Biorgc pod uwage samoabsorpcje matrycy oraz
probki, kilka pikdw w zmierzonym widmie moze
by¢ wykorzystane do sporzadzenia wzglednej krzy-
wej wydajnosci detektora w funkgji energii [4].

Jako miernik wzbogacenia uzywa sie takze linii
185,7 keV (U-235), jednak jest to inna metoda i wy-
maga uzycia minimum jednej prébki wzorcowej
(o znanym wzbogaceniu U-235) przy zblizonej geo-
metrii pomiarowej. Problem mozna rozwigzac sto-
sujgc metode pomiaru probki o nieskonczonej gru-
bosci przez zastosowanie kolimatora (ktéry zapew-
nia, ze detektor , widzi” préobke w tym samym kacie
brytowym). Na fot. 1 przedstawiono czes¢ widma
promieniowania gamma wykorzystywanego w ob-
liczeniach MGAU.

W Tabeli 1 przedstawiono wyniki analizy 5 pro-
bek wzorcowych o znanym wzbogaceniu U-235
w oparciu o kod MGAU. Prébki wzorcowe posia-
daty takg samag mase i geometrie. Pomiary wyko-
nywane byty przy pomocy detektora potprze-
wodnikowego LEGe1015 (FWHM — 530 eV przy
122 keV), czas pomiaru poszczegolnych prébek
wynosit 3000 s.
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Tabela 1. Obliczone wartosci wzbogacenia % U-235 przy
wykorzystaniu MGAU

Tabela 2. Analiza sktadu izotopowego Pu w trzech
prébkach

Nr prébki % U—(Zv\.j,ZSo\gepcr)ébce % U—ZI?ASGvAvUprébce
1. 0,710 0,700 =0,040
2. 0,310 0,312 = 0,008
3. 1,950 1,892 = 0,013
4. 2,900 2,878 = 0,018
5. 4,500 4,244 + 0,026

Analiza izotopoéw plutonu przy uzyciu
programu MGA

Program Multi-Group-Analysis (MGA) byt stwo-
rzony w celu udoskonalenia tradycyjnych metod
pomiarow izotopdéw plutonu. Standardowa analiza
MGA bazuje na informacji zawartej w widmie gam-
ma w zakresie 0-300 keV. Podstawowa analiza
opiera sie na badaniu multipletu rejonu 94-104 keV
(linii gamma i X), a takze linii 59 keV, 129 keV oraz
208 keV.

W sytuacji braku mozliwosci pomiaru niskich
energii (np. w przypadku duzej samoabsorpcji)
istnieje mozliwosc analizy widma w zakresie powy-
zej 600 keV. MGA bazuje na kilku liniach gamma
oraz X emitowanych przez trzy izotopy plutonu.
Intensywnos¢ oraz doktadnos¢ ksztattu pikow
w przedziale 94-104 keV widma pozwala obliczy¢
sktad izotopowy Pu z wyjatkiem Pu-242, ktéry jest
obliczany z innego radionuklidu [5].

W Tabeli 2 przedstawiono wyniki analizy sktadu
izotopowego Pu (trzech prébek) wykonang za po-
mocq programu komputerowego MGA (wersja 9.7
1996) na licencji firmy Canberra z widma promie-
niowania gamma otrzymanego przy uzyciu detek-
tora LEGe1015.

Whnioski

Obydwie wykorzystywane metody (MGA i MGAU)
pozwalaja na szybkie, nieniszczace okreslenie skfa-
du izotopowego prébek zawierajacych izotopy
uranu oraz plutonu bez wzgledu na geometrie
pomiarowg z wykorzystaniem detektoréw o bar-
dzo dobrej zdolnosci rozdzielczej w niskich ener-
giach promieniowania gamma. Metoda MGAU ma
zastosowanie do ,czystych” prébek uranu, ktére
nie zawierajg naturalnych izotopdéw z szeregu
uranowo-radowego (np. ruda uranowa).

Zawartos¢ uranu U-235 w mierzonych materia-
tach wzorcowych zawierata sie w zakresie (0,31-4,50)%.
Taka zawartos¢ uranu najczesciej ma zastosowanie
w przemysle energetyki jadrowej. W reaktorach

Prébka 1 Prébka 2 Prébka 3

Radionuklid

Sktad %| err. % |Sktad %| err. % |Sktad %| err. %

Pu-238 0,23 1,9 0,01 20,0 0,19 3,6

Pu-239 | 80,50 | 04 | 92,10 02 |86,68 | 0,5

Pu-240 | 17,60 1,6 7,76 2,2 12,01 3,4

Pu-241 0,92 1.3 0,09 3,2 0,78 2,3

Pu-242 0,78 10,0 | 0,04 | 10,0 | 0,35 15

Am-241 3,67 1,1 0,61 1,3 3,26 1,9

Np-237 0,11 8.4 0,02 | 27,0 | 0,14 | 16,7

lekkowodnych stosuje sie wzbogacenie U-235
w zakresie 3-5% (najczesciej wystepujace w Euro-
pie to BWR, PWR).

Centralne Laboratorium Ochrony Radiologicznej
prowadzi takze nieniszczace badania réznych pro-
bek w ramach programu zwalczania przemytu
materiatéw jadrowych i materiatéw specjalnego
znaczenia oznaczajac réznego rodzaju proébki
(w tym probki pastylek paliwa jadrowego). Wyniki
pomiaréw byty precyzyjne, co zostato zweryfikowa-
ne przez wykonanie analizy niszczacej wykonane;j
w ITU (Institute for Transuranium Elements)
w Karlsruhe.
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