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Протидія незаконному обігу ядерних матеріалів та запобігання їх 
використанню в терористичних цілях є одним із ключових завдань 
національної та міжнародної ядерної безпеки. Ядерна 
криміналістика – міждисциплінарний науковий напрям, що поєднує 
сучасні фізичні та аналітичні методи аналізу, – забезпечує науково-
методичну основу для ідентифікації, атрибуції та дослідження 
ядерних матеріалів у контексті розслідування випадків їх 
незаконного обігу. Ключовими атрибутивними ознаками 
(сигнатурами) таких матеріалів, що містять інформацію про їх 
походження, технологію виготовлення та історію виробництва, є 
ізотопний склад, маси ізотопів, модельний вік, а також вміст 
мікродомішок.

Незважаючи на значний розвиток сучасних аналітичних методів, 
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визначення окремих атрибутивних ознак ядерних матеріалів 
залишається складним науково-технічним завданням. Це 
зумовлено обмеженнями існуючих методик, необхідністю 
підвищення точності та достовірності результатів вимірювань, а 
також наявністю розбіжностей в окремих ядерних даних.

Дисертація присвячена дослідженню атрибутивних ознак 
уранвмісних матеріалів та розробленню й удосконаленню методів 
їх визначення для вирішення задач ядерної криміналістики, обліку і 
контролю ядерних матеріалів та міжнародних гарантій МАГАТЕ. У 
роботі запропоновано методичні підходи до визначення 
ізотопного складу і мас 235U та 238U, а також уточнено абсолютні 
імовірності γ-випромінювання ізотопу 235U, необхідні для 
підвищення достовірності гамма-спектрометричного визначення 
модельного віку урану та вмісту ізотопу 232U за дочірнім 
радіонуклідом 228Th. Дослідження проводилися з використанням 
методів високороздільної гамма-спектрометрії, альфа-
спектрометрії, мас-спектрометрії (ICP-MS), пасивного підрахунку 
нейтронних збігів та математичного моделювання методом Монте-
Карло в програмних середовищах Geant4 та MCNP5.

У першому розділі методом напівпровідникової гамма-
спектрометрії високої роздільної здатності проведено вимірювання 
зразка збагаченого урану; з використанням програм MGAU та FRAM 
визначено вміст більшої частини ізотопів урану з точністю ~1 %. З 
аналізу розпаду дочірніх продуктів визначено дуже низький вміст 
ізотопу 232U, який є важливою атрибутивною ознакою уранових 
матеріалів. Методом ICP-MS проведено дослідження ізотопного 
складу урану; розроблено методику вимірювань масових спектрів, 
яка дозволила мінімізувати вплив флуктуацій сигналу детектора та 
провести вимірювання у широкому діапазоні вмісту ізотопів. 
Точність визначення ізотопного складу склала ≤ 0,1 %. 
Правильність розроблених методик підтверджено вимірюванням 
сертифікованих еталонних матеріалів.

Вперше розроблено метод врахування ефекту істинного сумування 
при вимірюваннях на малих відстанях «джерело–детектор», що 
враховує сумування енергій α-частинок, конверсійних електронів, 
Оже-електронів та характеристичного рентгенівського 
випромінювання, при обробці α-спектрів урану та плутонію. Метод 
валідовано порівнянням визначеного відношення мас 240Pu/239Pu 
з обробки мультиплету α-спектру реакторного плутонію та 
відношення мас цих ізотопів, визначеного методом ICP-MS. 
Показано, що при використанні цього методу точність визначення 
активності в альфа-спектрометрії не залежить від відстані між 
джерелом та детектором. Обробка α-спектру товстого зразка 
збагаченого урану запропонованим методом дозволила коректно 
описати весь спектр та отримати повний ізотопний склад урану, 
включаючи ізотопи зі слабким або відсутнім γ-випромінюванням.

У другому розділі удосконалено методику визначення абсолютних 
імовірностей γ-випромінювання ізотопу 235U у діапазоні енергій 
200–450 кеВ шляхом поєднання високороздільної гамма-
спектрометрії, використання сертифікованого еталонного зразка 
високозбагаченого урану, оптимізації геометрії вимірювань та 
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математичного моделювання аболютної ефективності реєстрації 
методом Монте-Карло. Отримано уточнені значення абсолютних 
імовірностей γ-випромінювання 235U та виконано їх порівняння із 
сучасними довідковими даними. Для більшості інтенсивних γ-ліній 
результати добре узгоджуються з довідковими значеннями, тоді як 
для окремих слабкоінтенсивних переходів виявлено суттєві 
розбіжності. Показано, що однією з основних причин виявлених 
розбіжностей є вплив каскадного та випадкового сумування γ- і 
рентгенівського випромінювання під час вимірювань у близькій 
геометрії.
Проведено порівняння енергій γ-переходів, отриманих гамма-
спектрометричним методом, з даними кристал-дифракційних 
вимірювань; показано, що напівпровідникова спектрометрія 
дозволяє отримувати точні значення енергій γ-переходів, що є 
важливим для побудови схеми рівнів ядра. Отримані результати 
можуть бути використані для побудови внутрішньої кривої 
відносної ефективності реєстрації, що забезпечує підвищення 
точності гамма-спектрометричного визначення характеристик 
уранових матеріалів, зокрема модельного віку та вмісту ізотопу 
232U за дочірнім радіонуклідом 228Th.

У третьому розділі побудовано детальну модель колодязного 
лічильника нейтронних збігів AWCC у програмному середовищі 
Geant4, яка враховує процеси спонтанного та індукованого поділу, 
(α,n)-реакції, транспорт нейтронів у сповільнювачі та їх реєстрацію 
в 3He-лічильниках. Виконано верифікацію розробленої моделі 
шляхом порівняння результатів моделювання з 
експериментальними даними для стандартного зразка збідненого 
урану та зразків паливних таблеток для реактора типу РБМК. 
Досягнуто доброго узгодження модельних та експериментальних 
швидкостей лічби мультиплетів і часових характеристик Россі–α, 
що підтверджує адекватність моделі для опису процесів 
формування нейтронних збігів у лічильнику AWCC.
Крім того, вперше запропоновано метод визначення мас 235U та 
238U без використання фізичних калібрувальних зразків на основі 
процедури математичного калібрування, яка ґрунтується на 
мінімізації функціоналу Х2 між експериментальними та 
модельними швидкостями лічби одиночних, подвійних і потрійних 
нейтронних збігів. Метод верифіковано для зразків ядерного 
палива РБМК і ВВЕР у діапазоні мас 362–1802 г та зі збагаченням за 
235U від 2 до 4,4 %. Відносна похибка визначення маси 238U не 
перевищує 1–2 %, абсолютна похибка визначення маси 235U 
становить близько 1 г для зразків масою понад 300 г.

Одержані результати роблять внесок у розвиток науково-
методичної бази ядерної криміналістики, зокрема шляхом 
розроблення методу визначення повного ізотопного складу урану 
за даними альфа-спектрометрії для товстих зразків при 
вимірюваннях у близькій геометрії, а також методу визначення 
абсолютних мас 235U та 238U методом пасивного підрахунку 
нейтронних збігів на основі математичного калібрування та без 
використання фізичних калібрувальних стандартів. Підвищено 
точність гамма-спектрометричного визначення модельного віку 
урану та вмісту ізотопу 232U за його дочірнім радіонуклідом 228Th 
шляхом уточнення абсолютних імовірностей γ-випромінювання 
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ізотопу 235U. Отримані результати також сприяють уточненню 
ядерних даних щодо схеми енергетичних рівнів 231Th, що 
утворюється внаслідок α-розпаду 235U, та мають значення для 
розвитку фундаментальної ядерної фізики.

Розроблені методи впроваджено в практику роботи лабораторії 
ядерної криміналістики Інституту ядерних досліджень НАН України, 
де вони застосовуються під час проведення ядерно-
криміналістичних експертиз для ідентифікації та атрибуції уранових 
матеріалів. Запропоновані підходи також можуть бути використані 
в системах обліку і контролю ядерних матеріалів, під час реалізації 
міжнародних гарантій МАГАТЕ, а також для задач радіаційного 
моніторингу та екологічного трасування радіонуклідів урану і 
плутонію.

Zhukov O.P. Investigation of Attributive Characteristics of Uranium-
Bearing Materials. – Qualifying scientific work submitted as a 
manuscript.
The dissertation is submitted for the degree of Doctor of Philosophy in 
Specialty 104 – Physics and Astronomy. – Institute for Nuclear Research 
of the National Academy of Sciences of Ukraine, Kyiv, 2026.

Counteracting the illicit trafficking of nuclear materials and preventing 
their use for terrorist purposes are among the key objectives of national 
and international nuclear security. Nuclear forensics, as an 
interdisciplinary scientific field integrating modern physical and 
analytical methods, provides the scientific and methodological basis for 
the identification, attribution, and characterization of nuclear materials 
in investigations of illicit trafficking incidents. The principal attributive 
characteristics (nuclear forensic signatures) of such materials, which 
provide information on their origin, production technology, and 
processing history, include isotopic composition, isotope masses, model 
age, and trace impurity content.

Despite significant advances in modern analytical techniques, the 
determination of certain attributive characteristics of nuclear materials 
remains a challenging scientific and technical task. This is due to the 
limitations of existing methodologies, the need to improve the accuracy 
and reliability of measurement results, and discrepancies in certain 
nuclear data.

The dissertation is devoted to the investigation of the attributive 
characteristics of uranium-bearing materials and to the development 
and improvement of methods for their determination to support 
nuclear forensic investigations, nuclear material accountancy and 
control, and the implementation of IAEA safeguards. The work proposes 
methodological approaches for determining the isotopic composition 
and the masses of the 235U and 238U isotopes, and refines the 
absolute γ-ray emission probabilities of 235U required to improve the 
accuracy of gamma-spectrometric determination of the uranium model 
age and the 232U content through its daughter radionuclide 228Th. The 
research was carried out using high-resolution gamma spectrometry, 
alpha spectrometry, inductively coupled plasma mass spectrometry 
(ICP-MS), passive neutron coincidence counting, and Monte Carlo 
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simulations implemented in the Geant4 and MCNP5 software packages.

In the first chapter, an enriched uranium sample was analyzed by high-
resolution semiconductor gamma spectrometry. The contents of most 
uranium isotopes were determined with an accuracy of approximately 
1% using the MGAU and FRAM software packages. Analysis of the decay 
products made it possible to determine the very low content of the 
232U isotope, which is an important attributive characteristic (nuclear 
forensic signature) of uranium-bearing materials. The isotopic 
composition of uranium was also investigated by inductively coupled 
plasma mass spectrometry (ICP-MS). A mass spectrometric 
measurement procedure was developed to minimize the influence of 
detector signal fluctuations and to perform measurements over a wide 
range of isotope abundances. The accuracy of isotopic composition 
determination was better than 0.1%. The validity of the developed 
methodologies was confirmed by measurements of certified reference 
materials.

For the first time, a method was developed to account for the true 
summing effect in source-to-detector close-geometry measurements by 
considering the summation of energies deposited by α-particles, 
conversion electrons, Auger electrons, and characteristic X-rays during 
the analysis of uranium and plutonium alpha spectra. The method was 
validated by comparing the 240Pu/239Pu mass ratio obtained from the 
analysis of the alpha-spectrum multiplet of reactor-grade plutonium 
with the corresponding ratio determined by ICP-MS. It was 
demonstrated that, when the proposed method is applied, the accuracy 
of activity determination in alpha spectrometry is independent of the 
source-to-detector distance. Application of the proposed method to the 
analysis of the alpha spectrum of a thick enriched uranium sample 
enabled accurate reproduction of the entire spectrum and 
determination of the complete isotopic composition of uranium, 
including isotopes with weak or no gamma emission.

In the second chapter, the methodology for determining the absolute γ-
ray emission probabilities of the 235U isotope in the energy range of 
200–450 keV was improved by combining high-resolution gamma 
spectrometry, the use of a certified highly enriched uranium reference 
material, optimization of the measurement geometry, and Monte Carlo 
modeling of the absolute full-energy peak detection efficiency. Refined 
values of the absolute γ-ray emission probabilities of 235U were 
obtained and compared with the current reference data. For most 
intense γ-ray lines, the results are in good agreement with the reference 
values, whereas significant discrepancies were observed for several 
low-intensity transitions. It was shown that one of the main causes of 
these discrepancies is the effect of cascade and random summing of γ-
rays and X-rays in close-geometry measurements.

A comparison of γ-ray transition energies determined by gamma 
spectrometry with data obtained from crystal diffraction measurements 
was carried out. It was demonstrated that semiconductor gamma 
spectrometry provides accurate values of γ-ray transition energies, 
which are important for constructing the nuclear level scheme. The 
obtained results can be used to establish an intrinsic relative efficiency 
curve, thereby improving the accuracy of gamma-spectrometric 
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determination of the characteristics of uranium-bearing materials, in 
particular the uranium model age and the 232U content through its 
daughter radionuclide 228Th.

In the third chapter, a detailed Geant4 model of the Active Well 
Coincidence Counter (AWCC) was developed. The model accounts for 
spontaneous and induced fission processes, (α,n) reactions, neutron 
transport in the moderator, and neutron detection by 3He proportional 
counters. The developed model was verified by comparing simulation 
results with experimental data obtained for a depleted uranium 
reference sample and RBMK fuel pellet samples. Good agreement 
between the simulated and experimental neutron multiplicity count 
rates and Rossi–α time distributions was achieved, confirming the 
adequacy of the model for describing neutron coincidence formation 
processes in the AWCC.

Furthermore, a novel method was proposed for determining the 
masses of the 235U and 238U isotopes without the use of physical 
calibration standards. The method is based on a mathematical 
calibration procedure involving minimization of the Х2 objective 
function between the experimental and simulated single, double, and 
triple neutron coincidence count rates. The method was verified using 
RBMK and VVER nuclear fuel samples with masses ranging from 362 to 
1802 g and 235U enrichments from 2 to 4.4%. The relative error in 
determining the 238U mass does not exceed 1–2%, while the absolute 
error in determining the 235U mass is approximately 1 g for samples 
with masses exceeding 300 g.

The obtained results contribute to the development of the scientific and 
methodological basis of nuclear forensics, particularly through the 
development of a method for determining the complete isotopic 
composition of uranium from alpha spectrometry data for thick 
samples measured in close geometry, as well as a method for 
determining the absolute masses of the 235U and 238U isotopes by 
passive neutron coincidence counting based on mathematical 
calibration without the use of physical calibration standards. The 
accuracy of gamma-spectrometric determination of the uranium model 
age and the 232U content via its daughter radionuclide 228Th has been 
improved through the refinement of the absolute γ-ray emission 
probabilities of 235U. The obtained results also contribute to the 
refinement of nuclear data for the energy-level scheme of 231Th 
populated in the α decay of 235U and are of importance for the 
advancement of fundamental nuclear physics.

The developed methods have been implemented in the practice of the 
Nuclear Forensics Laboratory of the Institute for Nuclear Research of 
the National Academy of Sciences of Ukraine, where they are applied in 
nuclear forensic examinations for the identification and attribution of 
uranium-bearing materials. The proposed approaches can also be 
applied in nuclear material accountancy and control systems, in the 
implementation of IAEA safeguards, as well as in radiation monitoring 
and environmental tracing of uranium and plutonium radionuclides.

2.3. Ключові слова дисертації ядерна криміналістика, уранвмісні матеріали, атрибутивні 
характеристики (сигнатури), ізотопний склад урану, маси 235U та 
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238U, обробка α-спектрів, гамма-спектрометрія, альфа-
спектрометрія, мас-спектрометрія з індуктивно-зв'язаною плазмою, 
моделювання методом Монте-Карло, Geant4, пасивний підрахунок 
нейтронних збігів, математичне калібрування, колодязний 
лічильник AWCC, міжнародні гарантії МАГАТЕ
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