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EXPERIMENTAL EVALUATION OF GAMMA SPECTROMETRIC METHOD
FOR THE DETERMINATION OF A PLUTONIUM ISOTOPIC RATIOS.
(PART I).

ABSTRACT

The behaviour of a spectral data analysis code,
applied to plutonium samples analized by gamma ray spectro-

metry, 1s evaluated.

Using nuclear data as calculus parameters and
intrinsic calibration techniques for the determination
of isotopic ratios, the results obtained are compared
with data from an international intercalibration exercise

previously published.



RESUMEN

Se evalua el comportamiento de un programa de
cdlculo de datos espectrales aplicado a muestras de plu-

tonio, analizadas por espectrometria gamma.

Utilizando datos nucleares como parametros de
calculo y haciendo uso de la técnica de calibracidn in-
trinseca para la determinacidn de relaciones isotdpicas,
se comparan lus resultados obtenidos con aquellos publi-

cados en un ejercicio de intercomparacidn internacional.

TNTRODUCCION

A lo largo del ciclo de combustibles nucleares,
existen distinlas etapas en las cuales es necesario con-~
trolar la composicion isotdpica de los diferentes mate-
riales fisiles y fértiles, entre ellas las de uranio y

plutonio.

Estos controles permiten asegurar no soélo el
correcto desarrollo de los procesos de fabricacidn o re-
conversidn de los combustibles, sino también contabili-

zar el material nuclear especial con fines de Salvaguar-

dia.

Las técnicas de analisis no destructive, espe-
cialmente adecuadas para efectuar mediciones de contabi-
lidad, tienen la ventaja de evitar las pérdidas de mate~
rial debidas al tratamiento quimico y acondicionamiento
de la muestra, con la consiguiente disminucidn de erro-

res analiticos y costos operativos.

La espectrometria gamma de alta resolucidn, una

de las técnicas de analisis no destructivo frecuentemen-



te utilizada, resulta particularmente adecuada para la
determinacidn de relaciones isotdpicas de materiales nu-

cleares como el plutonio y el uranio enriguecido.

La medicidn de relaciones isotdpicas de Pu por

espectrometria gamma, estd basada en la radiacidn gamma

caracteristica emitida por los isdtopos 2385, 239,

240pu y 241p

r !

u. Lamentablemente, el isdtopo 242Pu no emi-

te radiacidn gamma detectable.

Esta técnica permite la calibracidn intrinseca
del sistema de medicidn, utilizando sdélo los parametros
fundamentales de los isdtopos. De esta manera, se pueden
determinar los datos de interés sin la utilizacidn de
patrones de calibracidn e independizdndose de la forma

fisica de la muestra.

Utilizando esta metodologia, las relaciones i-

sotdpicas se obtienen a partir de la ecuacidn

N(3) _ A(3) . T(x) . T(j)} . E(k)
N(k) A(k) . I(3) . T{(k) . E(3j}

(1)

en la cual, las areas netas de los fotopicos, A(i}, y

las eficiencias relativas de deteccidn, E(i)}, se deter-
minan a partir del espectro gamma medido. Las intensida-
des absolutas de desintegracidn gamma, I{(i), y los peri-
odos de semidesintegracidn, T(i), son los pardmetros fun-

damentales necesarios para completar el cdlculo.

La complejidad de los espectros gamma colecta-
dos a partir de mezclas de isdtopos de plutonio, y la
exigencia de altas precisiones en la determinacidn de
su isotopia con fines de salvaguardia, determinaron el
uso de un sistema de espectrometria con detectores de

muy alta resolucidén, asociados a electrdnica de alta es-



tabilidad y un sofisticado cdédigo de cdlculo para su re-
solucidn (1).

En el presente trabajo, se probard la capacidad
de andlisis del cddigo de calculo comercial SPECTRAN F
para la determinacidn de las areas netas de fotopicos
y las eficiencias relativas de deteccidn, como primera
parte de un programa de validacidn del sistema menciona-

do anterlormente.

Para ello, se utilizaron como referencia datos
publicados previamente por el ESARDA (BEuropean Safeguards
Research and Development Association) {(2), como resulta-

do de un ejercicio de intercalibracidn para la determi-

nacidén de las relaciones isotdpicas 238Pu/24lPu,
239Pu/24lpu, 24OPu/241Pu % 241Am/239pu por espectrometria
gamma .

METODOLOGIA

El trabajo se desarrolld aplicando el cddigo
de calculo SPECTRAN F a cada uno de los seis espectros
distribuidos entre los participantes del ejercicio de
intercalibracidn (3). Estos espectros corresponden a las
mediciones de tres patrones NBS de plutonio-de diferen-
te composicidn isotopica -SRM 946, SRM 947,  SRM 948- re-
alizadas con un detector LEPS -planar- y otro COAX
-coaxial-. En los graficos 1 a 6 se muestran los espec-

tros mencionados.

De esta manera, se obtuvieron las areas netas
de los fotopicos estadisticamente significativos, tenien-
do como variable de andlisis, el numero de canales a pro-
mediar a ambos lados del pico para la determinacidn de
la curva de fondo, ¢l orden del algoritmo para el "sua-

vizado" del espectro y el nivel de confianza requerido



en la determinacidn de los fotopicos (4).

Los valores utilizados como paradmetros para la
resolucidn de espectros LEPS, son los usados habitualmen-
te para el célculo de espectros colectados con detecto-
res de alta resolucidn, es decir, cuatro canales a cada
lado del pico y un orden cinco para el *“suavizado" del
mismo. Los espectros COAX, obtenidos con un detector de
inferior resolucidn, exigieron el uso de un orden de
"suavizado" mayor, siete en ese caso. También se debid
modificér el numero de canales gue se toman a ambos la-
dos del pico para determinar la curva de fondo, reducién-
dolo a dos. En ambos casos el nivel de confianza regue-
rido para la determinacidn del pico fue de 95 %, valor

habitual en espectrometria gamma.

Todos los calculos se han efectuado para las
ocho energias previamente elegidas en el ejercicio de
intercalibracion usado como referencia, las que se encuen-

tran en la zona que va de 125 a 208 kev.

En las tablas I a VI se presentan las areas ne-
tas calculadas por el SPECTRAN F, el promedio de las &a-
reas netas publicadas con su desviacidn standard relati-
va y las diferencias porcentuales relativas encontradas

entre ambas series de valores.

A partir de las 4dreas netas calculadas, y con
el uso de las intensidades absolutas de desintegracidn
gamma (5) v los periodos de semidesintegracidn (6), se
obtuvieron los datos que permitieron construir las cur-
vas de eficiencias relativas de deteccidn en funcidn de
la energia. Figuras 7 a 12.

i
Si bien la zona de interés es la que va de 125

a 208 kev, para el calculp de estas curvas se utilizaron



S

picos comprendidos en la regidn de 125 a 450 kev. Esto
permitié comparar los valores de eficiencia obtenidos
con sus homdélogos publicados. Ademds fue necesario uti-
lizar, en el caso de los espectros LEPS, una mayor can-
tidad de puntos en la zona de altas energias debido a

su menor respuesta de deteccidn.

Los promedios de las eficiencias relativas pu-
blicadas en la referencia, su desviacidn standard, los
valores calculados por el SPECTRAN F y el apartamiento
porcentual encontrado entre las series de datos, se mues-

tran en las tablas VII a XII.

En la dltima etapa del trabajo, al comparar el
promedio de las relaciones isotopicas relativas publica-
das con aquéllas calculadas a partir de los datos propor-
cionados por el codigo, se encontrd gque los apartamien-
tos no guardaban relacidn con los esperados a partir del
examen de los datos primarios obtenidos por el SPECTRAN F.
Ello indujo a recalcular las relaciones isotdpicas de
la referencia en aquellocs casos en los que se contaba

con los datos primarios. Tablas XIIT a XVIIT.

La tabla XIX resume las relaciones isotdpicas
promedio recalculadas y las obtenidas a partir de los
datos provistos por el cddigo utilizado, con su aparta-

miento relativo porcentual.

CONCLUSIONES

Del analisis de los datos tabulados, se infie-
re que el cddigo evaluado permite obtener valores de a-
reas netas de fotopico cuyos apartamientos respecto del
promedio de los datos publicados, resultan inferiores
al 3 % en mas del noventa porciento de los casos. En par-

ticular, se puede observar que los datos que mayor apar-



tamiento muestran, corresponden al area neta del pico

de 160,28 kev (°%%pu), dado que en el mismo estdn suma-
das las contribuciones de las lineas de 159,96 kev (241p,
y 160,19 kev (239Pu).

Con respecto a las eficiencias relativas, se
puede cbservar un comportamiento similar con apartamien-
tos menores gque el 3 % en el noventa y cinco porciento
de los casos, obteniéndose con estos valores curvas bien

ajustadas a los promedios publicados en la referencia.

Las relaciones isotdpicas obtenidas aplicando
el mismo criterio de cdlculo a todos los datos primarios
disponibles, muestran apartamientos menores que el 5 %,
excepto en los casos en que el cdlculo involucra al pi-
co de 160 kev: en ellos, el apartamiento puede llegar
hasta el 8 %.

Esto permite concluir, que el cddigo estudiado
tiene una respuesta adecuada dentro de los limites de
precisidén esperados, ya que los valores promedioc tomados
como referencia fueron calculados en base a datos que
surgen de utilizar funciones de ajuste y métodos de in-

tegracidén distintos entre si.

El resultado de la evaluacidén del SPECTRAN F,
permitird completar la validacidn de este sistema espec-
trométrico, el que podrad ser utilizado para la determi-
nacién de relaciones isotdépicas de uranio y plutonio en

diferentes etapas del ciclo de combustibles.

e et e ey,

)
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P 285.38 ) 0. 6993 ' 4,00 : 0,717 { 2633 ‘
P267.54 2. 6460 : 4,20 i QL6420 v | 2.48 b
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Takla IX. Eficiencias relativas de detecoidn.
fpartamientos porcentuales. Espectro LERFS 948.

* eoers fPe pam ks kg Anik Sated ddhes said A ALAD Semas S SeSem AR A Sl g Senke alhie S Sk A st et ............_..........,...-...._...__.._...-_.._..............-......_.—-.__,._.____....._........*
Y Energia
tilizada
* g cotns gube

Eficiencia | Desviacisn | Eficiencia | Diferencial
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Tabla X. Eficiencias relativas de deteccidn,
Apartamientos porcentuales. Espectro COAX F464.
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! 152.68 | 1.2258 : Te b0 i 1.2008 : 2.04 :
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' AI2.E8 : .73 ' 4.0 g Q0.717% : 1.86 H
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Tabla XI. Eficiencias relativas de deteccidn.

Apartamientos porcentuales. Espectro DOAX 247.
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Tabla XI1. Eficiencias relativas de deteccidn.

Apartamientos porcentuales. Espectro COAX %48.
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Tabla XIII. Relaciones Isotdpicas Relativas utilizadas como referencia,

con sus promedios vy desviaciones standard relativas.
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Tahla XIV. Relaciones Isotopicas lativas utilizadas como referencia,

con sus promedios v o cdesviaeciones standaerd relativas.,

v

(k%% Se carecis de dabos primarics para su cdleoulo.
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Tabla XV. Relaciones I& sotdpicas Relativas utilizadas como
referenciaqa, con sus promedios vy desviaciones standard.
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bR.R7? L 0.%82 1 QLTS L 0,979 1 0.967 1 0.944
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fabla XVI. Relaciones Isctédpicas Relativas utilirzadas coamo
reterenci kR, con sus pronedios v desviaciones standard.
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XxX) Se carecid de datos primarios para su cadloulco.
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Tabla XVI1I1. Relaciones Isobldpicas Relativas utilizadas como
referencia, con sus promedios y desviaciones standard,
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: 01, 924 ' 0. 804 , 0.%48 4 0.822 | XX i XXX !
| XXk ' k% i 0,292 4 Q. 930 i 0.9255 H &, 897 i
S TR I Vo0.912 ) 0.868 1 0943 0 G.916 1 0.882
H 1. 008 : 0, 20 : 1. 000 : 3. 744 H 0.999 i Q. 206 p
: et e s b i et o i ik S e i i ain b e e e i e i1 ofes et s s ek b e i s e o e 4 1 o e s v s e i A U o b i a1 S :
i D, PO H 0.8&64 ' 0. 4 0. 895 ! 0.9281 H 0. 895 H
! S ‘ 4,947 ) ) ' Tl 29U ! R i 2.27% H
* ...,...._...._.._................._...,.-....,...,..................,........_....\...._,.,.....«...-.......—_.__“--—-‘.-.-w«.....--»---——“..---—----h..»--—-.-—..«-.u-wm.«-..----...—.*

Tabla XVIII. Relaciones legtdapicas Relativas utilizadas come
referencia, Ccon sus promedios v desviaciones standard.

r

(kX%) Se careclsd de datos primarios para su caloulo.



§-mmmmmm e mm e — e e e ———— t
i Relaciones { Energias | Espectro | Referencia | Desviacién ! Factar | Diferencia !
i Isotépicas | Utilizadas | OGamma } [Internac ¢ Standard ¥ | Calculada ! Porcentual !
1 + + + ¢ 3 + t
i Pu238/Pu24y § 1527148 1 LEPS %46 3 0.979 ) 2.19 V0972 1 0.89 g
) ) ) COARX 946 ! 0.982 P2 0970 1.20 '
| i i\ LEPS 947 1 0.980 H 1.7% 0977 0.30 i
) ; » COAX 947} 0.978 H 1.42 v 0.970 0.79 H
g ' ! LEPS #43 ) 1,041 : J.9% P 1078t 3.4 '
H ' ' COAX 995 ¢ 1,032 ' .78 4 0,980 1 5.80
¢ Pu239/Pu2al § 129/148 3 LEPS 996 1  0.975 ' 416 1 0.979 | 0.48 &
' i203/208 0 yoo0.970 1.46 0.9 {0,950 !
! i 129/148 | COAYX %460 0.98% ¢ 4,15 ! 0.6 1 .66 !
' io203/208 i 0.987 ! 2,063 P0.978 ¢ 483
! | 1294148 ) LEPS %47 7 0.984 ' 3,08 ¢ 0.994 i .06
' i 2037208 ) yo0.974 f.48 IR 1T R 1 0 :
H 11297148 1 COAX %47 3 0,994 : 3.47 i 0.980 J.44 H
! v 203/208 ¢ v 0976 2.58 VIS 75 SRR N ¥ A
; i 129/148 ) LEPS 748 2 0,987 : 2.81 {92 3.8 H
: i 203/208 0 i 0.956 ¢ 0.54 P 7 0.3
' v 129/148 1 COAX 748 1 1.011 i 3.30 ¢ 0980 ' 2.99 !
H P203/208 0 v 0,952 ' 0.58 S AT N (X 1| :
1 Pu240/Pu241 + 1507148  LEPS %46 1 1.004 ! 3.60 0914 1 BT i
; V1504164 P 0,883 P6.483 0 0,828 ¢ 4,07
' i 1480/143 ) COAX %44 5 0.998 ¢ 5.32 to0.B72 ¢ 898
' 1173 V.Y S v 0,964 ' 4.94 Poo80t v .29
i v 1607143 LEPS %47 3 0.99% 1 3.42 Po0922 4 LR i
: ¢ 1607168 i 0.887 H 1.27 v 0.824 7.08 H
; v 1604143 | COAX 947 3 0.985 v 3.24 ool ! .20 '
: V1607164 ) i 0.899 i 5.29 i 0,893 4,79 '
' v 1507148 1 LEPS 948 3 0.980 ' 2.27 !o0.943 3.4 :
H v 1607164 ) i 0.868 H 3.47 i 0,880 0.92 H
' v 160/148 | COAY 948  0.981 ' 3.64 t0.93t {5,086 '
H v 1807184 ) i 0.895 ' 2.23 ¢ 0.878 | {.98 '
v AR241/Pu23% | 125/129 ) LEPS 995 1 0.01654 | 1.60 1 0.01872 | 1.09 '
H H 1 COAX %46 1 0.01339 ¢ J.42 to0.01295 | 3.3 i
' ' i\ LEPS 947 | 0,01885 | 1.29  © 0.01881 | 0.20 '
' i P COAX %47 | 0.01481 ! 3,06 P 0.01424 ¢ 3.8 |
i i i LEPS 948 | 0.00444 ' 2,23 ¢ 0.00455 ! 1.B4 H
' i v COAX 948 | 0.00464 ¢ 2.20 1 0.00461 ! 0.58 '
i et L L S L DR 4

Tahla XIX. Relaciones Isotsdpicas Relativas. Cuadro Resumen.



