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Glossaire

ANDRA : Agence Nationale pour la gestion des Déchets RAdioactifs
BDF : Bruit de fond
CEA : Commissariat à lŠÉnergie Atomique et aux Énergies Alternatives
CEDRA : installation pour le Conditionnement et lŠEntreposage des Déchets Radioactifs
CINPHONIE : Cellule dŠInterrogation Photonique et Neutronique
DGNAA : Delayed- Gamma Neutron Activation Analysis
ENDF : Evaluated Nuclear Data File
FA-VL : désigne les déchets radioactifs de Faible Activité et Vie Longue
FMA-VC : désigne les déchets radioactifs de Faible et Moyenne Activité et Vie Courte
FWHM : Full Width at Half Maximum, correspond à la largeur totale à mi-hauteur
Ge HP : Germanium Haute-Pureté
HA : désigne les déchets radioactifs de Haute Activité
INA : Interrogation Neutronique Active
INB : Installation Nucléaire de Base
IPA : Interrogation Photonique Active
LD : Limite de Détection
LINAC : accélérateur linéaire dŠélectrons
MA-VL : désigne les déchets radioactifs de Moyenne Activité et Vie Longue
NAA : Neutron Activation Analysis
NaI(Tl) : iodure de sodium dopé au thallium
PE : Polyéthylène
PEB : Polyéthylène boré
PF : Produit de Fission
PGNAA : Prompt- Gamma Neutron Activation Analysis
SD : Seuil de Décision
SNAC : Spectromètre Neutron à Activation
SNM : Special Nuclear Material
TEP : Tomographie par Emission de Positrons
TFA : désigne les déchets radioactifs de Très Faible Activité
UA : Uranium Appauvri
UHE : Uranium Hautement Enrichi
VC : désigne les déchets radioactifs à Vie Courte
VTC : désigne les déchets radioactifs à Vie Très Courte
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Introduction générale

La caractérisation et la traçabilité des déchets radioactifs sont un enjeu majeur pour lŠindustrie
nucléaire. Leur gestion est essentielle que ce soit dŠun point de vue éthique ou sociétal, mais également
pour des questions de sûreté. Une gestion sûre de ces déchets, permettant de protéger les générations
actuelles et futures, nécessite la connaissance la plus précise possible de leur contenu (masse Ąssile,
activité alpha, produits chimiques, etc.). Concernant leur contenu radiologique, la masse Ąssile (par
exemple lŠ235U et le 239Pu) est un paramètre nécessaire pour les analyses de sûreté-criticité dans le
cadre des transports et entreposages. DŠautre part, une connaissance précise de leur activité alpha à
long terme, due notamment aux isotopes du plutonium, permet de les envoyer vers le mode de stockage
déĄnitif le plus approprié, ce qui implique potentiellement des économies conséquentes. Puisque les
colis de déchets radioactifs existent sous des formes multiples et possèdent des contenus très divers,
leur caractérisation met en jeu une grande variété de techniques de mesure.

Les méthodes de caractérisation peuvent être regroupées en deux familles distinctes, à savoir les
méthodes destructives et les méthodes non-destructives. Les premières nécessitent le prélèvement et
lŠanalyse dŠéchantillons dans le colis. Leur mise en œuvre est souvent limitée, dŠune part pour une ques-
tion de représentativité de lŠéchantillon puisque les actinides peuvent être répartis de façon hétérogène,
et dŠautre part car elles impliquent la production de déchets secondaires et lŠexposition radiologique
des opérateurs. Les méthodes non-destructives sont donc privilégiées pour la caractérisation radio-
logique des colis de déchets. Celles-ci sont divisées en deux catégories : les méthodes passives et les
méthodes actives. Les premières exploitent les rayonnements émis spontanément par les radioéléments
présents dans le colis, on y retrouve principalement la spectrométrie gamma et le comptage neutro-
nique. Cependant, ces rayonnements peuvent être faiblement énergétiques et donc facilement absorbés
dans le colis, ou peu intenses et masqués par dŠautres émetteurs. Des méthodes de caractérisation
non-destructive actives sont alors mises en place. Elles consistent à utiliser une source de rayonnement
externe aĄn dŠinduire des Ąssions dans le colis. Ces dernières peuvent être provoquées via lŠirradiation
par un faisceau de neutrons (Interrogation Neutronique Active ou INA) ou par un faisceau de photons
(Interrogation Photonique Active ou IPA). Les particules émises lors de la Ąssion ou par les produits
de Ąssion sont ensuite détectées aĄn dŠobtenir des informations sur la nature et la quantité dŠactinides
présents à lŠintérieur du colis.

Les colis bétonnés de 870 L produits par le CEA et entreposés au sein de lŠINB 56 du centre de
Cadarache sont des colis historiques qui ne peuvent pas être caractérisés efficacement par spectro-
métrie gamma ou mesures neutroniques passives et actives en raison dŠune sensibilité insuffisante et
dŠincertitudes très pénalisantes liées à une forte atténuation des neutrons et des rayonnements gamma
dans les déchets ou le béton. Or, une quantiĄcation précise de la matière nucléaire dans ces colis serait
un atout majeur pour les orienter vers la Ąlière de gestion la plus appropriée (par exemple lŠinstallation
CEDRA, plus récente, et/ou un site de stockage de lŠANDRA). Par conséquent, lŠIPA avec un faisceau
de photons de Bremsstrahlung est étudiée pour localiser et quantiĄer la matière Ąssile dans ces fûts,
et plus globalement dans tous les colis de déchets bétonnés volumineux.

La photoĄssion devient possible pour les actinides lorsquŠils sont interrogés avec des photons dŠéner-
gie supérieure à 6 MeV, le seuil de réaction étant similaire pour les différents isotopes de lŠuranium et
du plutonium. Contrairement à lŠinterrogation neutronique avec des neutrons thermiques, la méthode
ne permet pas dŠestimer directement la masse de matière Ąssile puisque tous les actinides ont une
section efficace de photoĄssion du même ordre de grandeur (quelques fractions de barn au maximum,
contre plusieurs centaines de barns en Ąssion neutronique thermique pour les isotopes Ąssiles). Il faut
donc recourir à une méthode de différenciation pour évaluer les proportions des actinides dŠintérêt.
Pour ce faire, les différences dans les taux de production des produits de photoĄssion selon lŠactinide
peuvent être exploitées (la bosse liée au fragment le plus léger de la courbe en ń dos de chameau ż
de répartition des produits de photoĄssion diffère nettement dŠun isotope à lŠautre) via la mesure de
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ratios de pics de gamma retardés avec un détecteur à haute résolution de type germanium de haute
pureté. La mise en œuvre de lŠIPA avec des colis de 870 L nécessite plusieurs étapes complémentaires.
Tout dŠabord, la caractérisation du faisceau de photons de Bremsstrahlung interrogateur est néces-
saire, en termes de distribution énergétique du Ćux photonique. Elle permet la mesure en absolu des
rendements des produits de photoĄssion pour les différents actinides, qui sont des données rares dans
la littérature. La connaissance de ces taux de production est primordiale pour la mise en place dŠune
méthode de différenciation au sein de mélanges dŠactinides. La connaissance du faisceau interrogateur
permet en outre de déterminer le taux de photoĄssion quŠil induit au sein dŠun colis de déchets, qui est
une donnée cruciale pour la quantiĄcation de la masse de matière nucléaire. De façon complémentaire,
le développement dŠune technique de localisation de la matière nucléaire sŠavère tout aussi indispen-
sable pour la correction des effets de matrice, à la fois pour la différenciation des actinides et pour la
quantiĄcation de la matière nucléaire.

Toutes ces étapes sont développées au cours de cette thèse. Le premier chapitre situe lŠInterroga-
tion Photonique Active au sein des différentes méthodes de mesure nucléaire non-destructives. Tout
dŠabord, les méthodes non-destructives pour la caractérisation des colis de déchets radioactifs sont
exposées, avec leurs domaines dŠapplication ainsi que leurs limitations pour comprendre lŠintérêt de
lŠIPA associée à la mesure de rayonnements gamma retardés de photoĄssion pour la caractérisation
de colis de déchets volumineux, bétonnés et hétérogènes. En ce sens, les travaux déjà effectués dans ce
domaine sont passés en revue et les principales limitations sont identiĄées, ce qui permet de dresser
le contexte et les enjeux de cette thèse.

Le second chapitre détaille une méthode de caractérisation du faisceau de lŠaccélérateur linéaire
dŠélectrons (LINAC) Saturne situé dans la cellule dŠirradiation CINPHONIE de lŠinstitut IRESNE, au
CEA de Cadarache. Des mesures dŠactivation photonique et neutronique de matériaux de référence ont
été effectuées aĄn de caractériser le faisceau de photons de Bremsstrahlung et le Ćux de photoneutrons
produits par lŠaccélérateur. Ces mesures sont couplées à des simulations Monte-Carlo réalisées avec
le code MCNP6.1 pour déterminer notamment la distribution en énergie des électrons du LINAC
et le Ćux de photons de Bremsstrahlung, qui sont des données nécessaires pour faire des mesures
quantitatives par la suite. Ce chapitre sŠattache également à une description du bruit de fond actif
dans la cellule CINPHONIE aĄn dŠidentiĄer ses principales sources.

Le troisième chapitre propose la mesure de nouvelles données expérimentales concernant les taux
de production des produits de photoĄssion de lŠ235U, lŠ238U et du 239Pu via lŠirradiation dŠéchantillons
dŠuranium et de plutonium avec un faisceau de photons de Bremsstrahlung. Une comparaison de ces
nouvelles données est effectuée avec celles publiées précédemment dans la littérature. À partir des
mesures des taux de production cumulatifs, les couples de produits de photoĄssion les plus efficaces
pour différencier les actinides sont ensuite identiĄés pour différents mélanges dŠisotopes 235U, 238U et
239Pu. La méthode de différenciation exposée est Ąnalement testée sur des échantillons nus dŠactinides.

Le quatrième chapitre décrit le développement dŠune technique de localisation dŠun point chaud
au sein dŠune matrice en béton par lŠanalyse de spectres de rayonnements gamma retardés. Elle est
basée à la fois sur des données expérimentales (atténuation différentielle des rayonnements gamma
retardés émis par le 138Cs) et des simulations MCNP. La localisation de la matière photoĄssile est
une étape essentielle pour corriger les effets de matrice, non seulement pour la quantiĄcation de
la matière nucléaire mais aussi pour la discrimination des actinides, qui est affectée par lŠatténuation
différentielle des rayonnements gamma retardés. Dans ce cadre, la technique de différenciation évoquée
dans le troisième chapitre est testée sur des mélanges dŠactinides positionnés au sein dŠune matrice
en béton utilisée comme colis maquette. LŠinĆuence des effets dŠauto-atténuation au sein même des
actinides sur la quantiĄcation de la matière nucléaire est également étudiée par simulation.

EnĄn, le cinquième chapitre sŠattache à évaluer les performances de la méthode de caractérisation
de colis de déchets par IPA. Dans un premier temps, les limites de détection sont calculées pour la
matrice en béton utilisée lors des expériences dans la cellule CINPHONIE. Une comparaison entre les
résultats expérimentaux et ceux obtenus par simulation nous permet dans un second temps dŠévaluer
les performances de la méthode de caractérisation par IPA sur un colis 870 L, à partir de sa modélisation
MCNP. LŠestimation des limites de détection sur ce colis en fonction de la localisation de la matière
Ąssile permet de dégager les limitations actuelles et les principaux axes dŠamélioration de la méthode.
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Chapitre 1

L’Interrogation Photonique Active (IPA) et la
caractérisation non-destructive des colis de

déchets radioactifs

1.1 Les méthodes non-destructives pour la caractérisation de colis de
déchets radioactifs

La caractérisation des colis de déchets radioactifs est essentielle pour leur transport, leur entreposage
ou leur stockage, dans une optique de sûreté. La composition des isotopes radioactifs en présence ainsi
que leur activité associée doivent être connues aĄn de vériĄer le respect de la législation nationale. Si
la composition des colis de déchets radioactifs produits actuellement est bien connue et tracée, il nŠen
est pas de même pour certains colis produits aux débuts du développement de lŠindustrie nucléaire.
Pour combler la méconnaissance de certaines informations cruciales comme la masse Ąssile ou lŠactivité
alpha, il est nécessaire de mettre en œuvre des méthodes de caractérisation [1]. Il est possible dŠobtenir
des informations sur lŠintérieur dŠun colis de déchets en réalisant des mesures destructives, cŠest-à-dire
en prélevant des échantillons et en faisant des analyses physiques, chimiques et radiologiques sur ces
derniers. Cependant, ces analyses demandent beaucoup de temps et de précautions et nŠapportent
souvent quŠune réponse partielle à la caractérisation. En effet, dans le cas de déchets hétérogènes,
lŠanalyse dŠune petite partie du colis peut ne pas être représentative de lŠensemble et causer une mau-
vaise estimation des grandeurs dŠintérêt. DŠun point de vue méthodologique et Ąnancier, il est donc
raisonnable de se tourner vers des méthodes de caractérisation globale et non-destructive, complétées
ponctuellement seulement par des méthodes destructives. CŠest pourquoi plusieurs méthodes de carac-
térisation ont été mises au point, permettant lŠaccès à des caractéristiques physiques (densité, volume,
position des déchets dans un colis, hétérogénéités, présence dŠécrans internes), chimiques (composi-
tion élémentaire, présence de substances réactives) et radiologiques (débit de dose, activités α et β,
inventaire radiologique et quantité de matière nucléaire) [2]. Dans un premier temps, une présentation
de lŠorigine des déchets radioactifs et de quelques types de colis est effectuée. Dans un second temps,
les méthodes de caractérisation non-destructive sont passées en revue, avec les principales techniques
passives puis les méthodes actives. EnĄn, nous focalisons notre propos sur lŠInterrogation Photonique
Active, objet de cette thèse.

1.1.1 Colis de déchets radioactifs

Les déchets radioactifs existent sous des formes multiples. Cette dénomination regroupe différents
contaminants dans des formes de colis très diverses. En France, leur gestion relève de lŠarticle L542
du code de lŠenvironnement [3], et ils sont classés selon deux critères : leur activité et leur période. Un
tableau de classiĄcation issu de lŠInventaire national des matières et déchets radioactifs [4] réalisé par
lŠANDRA [5] est disponible sur la Figure 1.1. Le détail de chaque catégorie en termes dŠactivité ou de
période est rappelé dans le Tableau 1.1. La description et lŠorigine des différents types de déchets sont
également données dans le Tableau 1.2.
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de déchets radioactifs

Figure 1.1 Ű ClassiĄcation des déchets radioactifs et Ąlières de gestion associées [4].

Tableau 1.1 Ű Caractéristiques des différentes catégories de déchets selon lŠactivité et la période [4].

Catégorie dŠactivité Activité Catégorie de période Période

Très Faible Activité (TFA) < 100 Bq.g-1 Vie Très Courte (VTC) < 100 jours

Faible Activité (FA) 100 à 106 Bq.g-1 Vie Courte (VC) ≤ 31 ans

Moyenne Activité (MA) 106 à 109 Bq.g-1 Vie Longue (VL) > 31 ans

Haute Activité (HA) > 109 Bq.g-1

Tableau 1.2 Ű Description et origine des catégories de déchets [4].

Catégorie Description Origine

HA
Produits de Ąssion/dŠactivation

Actinides mineurs

Retraitement du combustible usé

Recherche

MA-VL

Structures dŠassemblages combustibles

Boues de traitement dŠeffluents

Déchets technologiques

Retraitement du combustible usé

Recherche

FA-VL

Déchets radifères

Déchets graphite des centrales UNGG

Déchets de réacteurs expérimentaux

Assainissement et démantèlement

Déchets de procédés dŠenrichissement

FMA-VC
Déchets solides (vêtements, Ąltres...)

Boues de traitement dŠeffluents

Exploitation, maintenance et démanèlement

de centres industriels ou de recherche

nucléaire

TFA
Déchets inertes (gravats, ferrailles, béton, terre)

Déchets métalliques ou plastiques

Exploitation, maintenance et démanèlement

de centres industriels ou de recherche

nucléaire

VTC
Radionucléides pour des besoins de diagnostic ou

thérapeutiques

Médecine

Recherche

Chaque Ąlière de production de colis de déchets radioactifs est associée à une méthode spéciĄque de
caractérisation, généralement basée sur des prises dŠéchantillons en ligne suivies dŠanalyses radiochi-
miques pour les déchets homogènes, ou des mesures non destructives pour les déchets hétérogènes. Les
examens destructifs de colis de déchets, que ce soit sur les propriétés physico-chimiques de lŠenveloppe,
du liant et des déchets, ou sur son contenu et sa composition radiologique [2], ne sont réalisés que rare-
ment comme lors des super-contrôles [6] (examens destinés à vériĄer la conformité des colis envoyés au
centre de stockage). En effet, la réalisation dŠun carottage ou dŠune découpe de colis génère des déchets
secondaires, porte atteinte à son intégrité physique et implique donc un reconditionnement, et expose
les opérateurs à des risques radiologiques. Les techniques non-destructives de mesures nucléaires nŠal-
tèrent pas lŠétat physique du colis et permettent une mesure globale et rapide de ce dernier. Dans
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certains cas, le rayonnement émis est propre à lŠisotope dŠintérêt et son intensité peut être directement
reliée à la quantité recherchée (activité ou masse de matière nucléaire) [7]. Les paragraphes suivants
passent en revue les méthodes de caractérisation non-destructive passives et actives.

1.1.2 Méthodes de caractérisation non-destructive passives

Les méthodes passives sont basées sur lŠanalyse de rayonnements émis spontanément par les ma-
tières à caractériser, lors de leur décroissance radioactive. Elles nécessitent seulement lŠutilisation dŠun
dispositif de comptage approprié, et sont par conséquent simples et peu coûteuses à mettre en œuvre.

1.1.2.1 Spectrométrie gamma

La méthode passive la plus répandue est la spectrométrie gamma, du fait de sa simplicité de mise en
œuvre, de la richesse dŠinformation quŠelle procure et de son coût peu élevé. Certains radionucléides
émettent des rayonnements gamma caractéristiques, du point de vue de leur énergie et de leur intensité,
ce qui permet de les identiĄer et les quantiĄer. La spectrométrie gamma passive permet donc de
déterminer la composition isotopique des matériaux nucléaires. Cette technique se base sur la mesure
des photons avec un détecteur délivrant un signal proportionnel à leur énergie, et classe les signaux
dans un histogramme, comme celui montré sur la Figure 1.2. Deux types de détecteurs sont utilisés à
cette Ąn [2] :

• Des scintillateurs de type NaI(Tl), BGO, LaBr3(Ce), qui possèdent une résolution en énergie
faible ou moyenne, mais qui sont rapides. Certains peuvent être fabriqués dans des volumes
conséquents, notamment les NaI(Tl), améliorant lŠefficacité de détection.

• Des semi-conducteurs utilisés à température ambiante, comme les CdTe et CdZnTe qui possèdent
une meilleure résolution que les scintillateurs, ou des semi-conducteurs refroidis qui présentent
encore une meilleure résolution. Pour ces derniers, le germanium haute pureté (Ge HP) est
la référence en la matière : il possède une excellente résolution (environ 2 keV à 1332 keV),
ce qui permet dŠanalyser des spectres complexes en séparant les pics proches en énergie issus
de différents radionucléides. Cependant il nécessite un refroidissement à lŠazote liquide ou avec
un cryogénérateur électrique, et son coût est relativement élevé, notamment par rapport aux
scintillateurs comme le NaI.

Figure 1.2 Ű Spectre gamma obtenu avec un
détecteur Ge HP [2].

Figure 1.3 Ű Station de spectrométrie gamma
pour des colis de déchets au CEA

Cadarache [2].

Plusieurs types de mesures peuvent être envisagés pour lŠexamen dŠun colis de déchets [2] :
• La mesure globale est utilisable sur une grande variété de colis (du conteneur en polyéthylène

de quelques litres aux fûts en métal de 100 L à 1 m3, et particulièrement pour cette thèse les
colis en béton de grand volume). Elle permet dŠaccéder à lŠactivité, à la composition isotopique
et à la localisation des radioéléments. Ce type de mesure est effectué à lŠaide dŠune station de
spectrométrie gamma, comme celle montrée sur la Figure 1.3. La limitation majeure de cette
technique est que les rayonnements gamma sont fortement atténués dans les matériaux denses.
Par exemple, des gamma dŠénergie inférieure à 2 MeV, émis par des radionucléides communs
dŠintérêt, sont trop atténués après avoir traversé quelques dizaines de centimètres de béton. Il
faut donc effectuer une correction de lŠauto-absorption en fonction de la taille et de la densité
des colis [8]. Des sources de transmission, comme lŠisotope 152Eu qui présente de multiples raies,
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peuvent être montées à lŠopposé du détecteur aĄn dŠévaluer lŠatténuation des rayonnements
gamma en fonction de leur énergie, pour reconstruire au mieux lŠactivité dŠun radionucléide. Un
exemple dŠutilisation de mesure globale est disponible dans la publication de Ridikas et al. [9],
pour lŠinspection de colis en béton issus du démantèlement dŠun accélérateur Saturne à Saclay
(CEA). Elle montre que lŠutilisation combinée de la spectrométrie gamma et de la simulation
Monte-Carlo est essentielle, pour étudier par exemple les différents cas possibles de distribution
de matière et les inhomogénéités en densité. Cela permet dŠestimer lŠactivité dŠun traceur tel que
137Cs, 134Cs, 60Co, en donnant un cas enveloppe avec une incertitude dŠun facteur 2 ou 3.

• Les mesures segmentées et la tomographie dŠémission qui consistent à focaliser les mesures avec
un collimateur et scanner le colis avec différents mouvements de translation, rotation et élévation :
Ů Le gamma scanning permet de réaliser la mesure pour toute une tranche. Krings et al. [10]

proposent une méthode pour améliorer lŠestimation de lŠactivité dŠisotopes émetteurs gamma
concentrés spatialement (point chaud, source point) dans des colis de déchets hétérogènes.
Elle se base sur une rotation du colis pendant le scanning vertical, le nombre de coups
dépendant de la position angulaire. Cependant, la présence dŠécrans et structures internes
contribue à une forte sous-estimation de lŠactivité, en particulier pour des radionucléides
émettant des photons gamma de faible énergie.

Ů La tomographie dŠémission combine un balayage horizontal et des acquisitions angulaires. Le
but est de reconstruire la distribution spatiale de lŠactivité dans la section observée. LŠanalyse
de plusieurs sections permet une reconstruction 3D de lŠactivité. La présence de zones vides,
ou de haute densité a un effet très important sur lŠimage reconstruite, dû à lŠatténuation et à
la diffusion. La correction pour les effets de diffusion est primordiale, surtout dans le cas où
une source avec plusieurs énergies dŠémission est présente, au risque de voir une dégradation
de la qualité de lŠimage [11].

Thanh et al. [12] montrent que la combinaison de ces deux méthodes permet de localiser la source
verticalement dans un premier temps, par scanning, puis horizontalement par reconstruction tomo-
graphique.

La spectrométrie gamma est une méthode facile à mettre en œuvre et bien adaptée pour des colis de
faible densité, mais elle nŠest pas appropriée pour des colis très denses, notamment si les radio-isotopes
à caractériser émettent spontanément des rayonnements gamma à basse énergie (comme lŠuranium et
le plutonium). Il arrive également que lŠémission gamma de ces radionucléides dŠintérêt soit masquée
par celle dŠémetteurs plus intenses, comme les produits de Ąssion ou dŠactivation [2]. Il faut alors
recourir à des mesures complémentaires utilisant des neutrons.

1.1.2.2 Comptage neutronique passif

Contrairement aux rayonnements gamma, les neutrons peuvent traverser de grands colis de déchets
contenant des matériaux denses et de numéro atomique élevé [7]. Les mesures neutroniques passives
fournissent des informations sur la quantité dŠactinides présente dans les déchets radioactifs. Elles
sont utilisées majoritairement pour estimer la quantité de plutonium et détectent les neutrons émis
spontanément lors de la désintégration des noyaux lourds grâce à deux phénomènes [2] :

• La Ąssion spontanée accompagnée de lŠémission de 2 à 4 neutrons issue majoritairement du 240Pu
et du 244Cm dans les déchets radioactifs.

• Les réactions (α,n) produisant un seul neutron à la suite de lŠinteraction entre une particule α,
issue de la désintégration du 238Pu ou du 241Am par exemple, avec un élément léger du milieu
comme Be, B, C, F.

LŠavantage de cette méthode est quŠelle est peu sensible à la densité du matériau entourant les ma-
tériaux nucléaires comparé à la spectrométrie gamma. Cependant, elle est très sensible à la présence
dŠéléments légers comme lŠhydrogène qui ralentit et absorbe les neutrons.

Le comptage total des neutrons est lŠapplication la plus simple de cette méthode. Il peut être réalisé
avec des détecteurs situés près de lŠobjet à caractériser (détecteurs à 3He, compteurs proportionnels au
bore, chambres à Ąssion, scintillateurs liquide ou plastique, etc.). Malgré tout, dans le cas des déchets
radioactifs, le comptage total des neutrons est très sensible à la forme chimique du contaminant via la
composante issue des réactions (α,n) [7, 13]. Selon lŠélément léger impliqué, la production de neutrons
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peut varier dŠun facteur 1000 [2]. CŠest pourquoi, pour pouvoir caractériser les actinides présents dans
des déchets radioactifs de façon indépendante de leur forme chimique, il est nécessaire de discriminer
les signaux issus des réactions (α,n) de ceux issus des Ąssions spontanées en réalisant des mesures de
coïncidences. Puisque la réaction (α,n) ne libère quŠun seul neutron, alors la détection en coïncidence
de 2 neutrons ou plus ne peut être liée quŠà la Ąssion spontanée dŠun actinide, hormis les coïncidences
accidentelles (principalement dues aux neutrons de réactions (α,n)) quŠil est possible de soustraire grâce
à la méthode des registres à décalage mise en œuvre en comptage des coïncidences neutroniques [7].

Les mesures neutroniques passives ne permettent pas dŠidentiĄer les radionucléides émetteurs,
puisque les neutrons sont émis selon un spectre en énergie continu et que de surcroit leur détec-
tion par les compteurs proportionnels à 3He, les plus utilisés, nécessite leur thermalisation préalable.
La connaissance de la composition isotopique du contaminant ou lŠutilisation dŠun spectre-type est
donc requise pour interpréter quantitativement les résultats de mesure [2]. Il est également important
de mentionner que la présence de curium peut être rédhibitoire lorsque lŠobjectif est de quantiĄer le
plutonium présent dans des déchets radioactifs. En effet, le principal isotope du curium émetteur par
Ąssion spontanée potentiellement présent dans les colis de déchets (le 244Cm avec 18 ans de période
radioactive) a un taux dŠémission spéciĄque plusieurs milliers de fois supérieur à ceux des isotopes du
plutonium [14]. La présence dŠune petite quantité de 244Cm peut masquer le signal du plutonium en
mesure neutronique passive des coïncidences. Dans ce cas, il faut faire appel à dŠautres méthodes.

1.1.2.3 Calorimétrie

La calorimétrie peut être utilisée pour caractériser des déchets tritiés ou émetteurs α [2] comme le
plutonium. Elle correspond à la mesure quantitative du transfert de chaleur dŠun système à un autre,
en lŠoccurrence du colis de déchets radioactifs vers son environnement [7]. Presque toute lŠénergie émise
lors de la décroissance des matériaux radioactifs sous forme de rayonnements est absorbée sous forme
de chaleur, à lŠexception dŠune petite fraction des rayonnements gamma dans certains cas. Les isotopes
de lŠuranium et du plutonium génèrent de la chaleur lors de leur décroissance, mais seul le plutonium
en produit à un taux assez élevé pour être mesurable par calorimétrie. Il sŠagit alors de convertir la
puissance calorimétrique mesurée en masse de plutonium. LŠavantage majeur de cette méthode est
sa très faible sensibilité à lŠatténuation des rayonnements par les matrices de déchets et aux effets
de position du contaminant dans les colis [7]. CŠest la technique non-destructive la plus Ąable pour
quantiĄer la teneur en plutonium ou en tritium dans une matrice [2] mais le temps dŠexamen par colis
est très long, au minimum 72 h pour un conteneur de 200 L [15]. Elle est donc difficilement applicable
en routine à des colis de grand volume mais présente un intérêt ponctuellement en expertise. De plus,
elle ne permet pas de discriminer la chaleur produite par les différents isotopes radioactifs (matières
nucléaires, produits de Ąssion ou dŠactivation), ni celle due aux réactions chimiques se produisant dans
lŠéchantillon à analyser.

1.1.3 Méthodes de caractérisation non-destructive actives

Comme nous lŠavons vu dans la section précédente, les méthodes passives sont simples à mettre en
œuvre et peuvent fournir des informations sur lŠidentité des actinides présents dans un colis de déchets
radioactifs et sur leur quantité. Cependant, il existe certains cas où ces techniques ne peuvent être
mises en place. Les mesures neutroniques passives sont inefficaces lorsque le taux de Ąssion spontanée
des matériaux Ąssiles à quantiĄer est trop faible ou que des émetteurs plus intenses sont présents
(Cm, Am) [2]. Aussi, la spectrométrie gamma passive requiert que le colis à examiner ne soit pas trop
dense, sous peine dŠune forte atténuation des rayonnements émis par les radio-isotopes dŠintérêt. Bien
que la calorimétrie soit moins sensible à ces phénomènes dŠatténuation, elle demande des temps de
mesure très longs et est de ce fait inapplicable en routine sur des colis très volumineux. Des méthodes
actives non-destructives utilisant des sources externes de rayonnement doivent être mises en place pour
obtenir des informations complémentaires (méthodes dŠimagerie) ou induire des réactions nucléaires
(méthodes dŠinterrogation) quand les désintégrations spontanées exploitées dans les méthodes passives
ne suffisent pas.
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1.1.3.1 Imagerie

LŠimagerie par des photons de haute énergie permet dŠobtenir des informations [2] sur la structure
interne des colis de déchets de grande dimension constitués de matériaux denses [16], telles que la
densité, la forme, la position du contaminant, les matrices dŠenrobage et de maintien ou la présence
dŠécrans internes, sans faire appel à des techniques destructives. Le colis à analyser est placé entre
une source de photons et un détecteur. Au vu de la grande variété de colis en termes dŠépaisseurs,
de volumes, de densités et de matériaux, une source très énergétique de photons est nécessaire. Elle
peut être obtenue via un accélérateur linéaire dŠélectrons dont le principe est expliqué dans la Section
1.1.4.1.2. LŠimage délivrée par le détecteur caractérise alors lŠabsorption des photons à travers lŠobjet.
Deux techniques dŠimagerie sont couramment utilisées. La première est la radiographie, qui fournit
une projection de lŠobjet avec une résolution de lŠordre du millimètre [2]. La publication de Carrel et
al. [17] montre quŠil est intéressant de coupler la radiographie à dŠautres méthodes de mesure passives
ou actives, entre autres pour conĄrmer quŠune matrice de déchets est homogène. La seconde technique
dŠimagerie est la tomographie qui requiert différentes projections angulaires du colis, et dont on voit le
principe sur la Figure 1.4. La reconstruction de lŠimage interne se fait ensuite grâce à des algorithmes
dédiés, et permet dŠaccéder notamment à des valeurs de densité [2]. Un exemple de résultats issus des
deux techniques dŠimagerie est donné en Figure 1.5.

Figure 1.4 Ű Principaux composants du système
dŠimagerie haute énergie [2].

Figure 1.5 Ű Exemple de
radiographies et de

tomographies sur des
colis de déchets [2].

Les informations apportées par les techniques dŠimagerie sont primordiales aĄn de procéder à une
identiĄcation et surtout à une quantiĄcation des actinides présents dans un colis de déchets radioactifs.
En effet, elle permet potentiellement de préciser la distribution spatiale de la matière nucléaire, la
densité de la matrice et la présence dŠhétérogénéités et dŠenveloppes internes. Tous ces détails physiques
internes orientent lŠutilisation par la suite dŠune méthode dŠinterrogation active plutôt quŠune autre,
ces dernières étant décrites dans les sections suivantes.

1.1.3.2 Interrogation Neutronique Active (INA)

LŠInterrogation Neutronique Active utilise une source de neutrons externe pour induire la Ąssion
des actinides Ąssiles présents dans les colis de déchets (essentiellement 235U, 239Pu et 241Pu). Elle
consiste à détecter les particules émises pendant ou après la Ąssion, en extrayant le signal utile du
signal dŠinterrogation neutronique. Cette technique comporte plusieurs approches [2] :

• Mesure des neutrons prompts
Cette première approche utilise dans la plupart des cas un générateur de neutrons de 14 MeV en mode
pulsé [18], mais peut aussi être basée sur un accélérateur dŠélectrons et une cible de conversion pho-
toneutronique [19]. Les neutrons rapides émis initialement sont ralentis jusquŠà la thermalisation, et
ils induisent des Ąssions produisant des neutrons prompts dont lŠénergie peut être discriminée de celle
des neutrons composant le Ćux thermique. Pour cela, des détecteurs à 3He sont positionnés dans des
blocs de polyéthylène qui ralentissent les neutrons prompts rapides. Pour séparer ces neutrons prompts
du Ćux de neutrons thermiques dŠinterrogation, le polyéthylène est recouvert de B4C ou de cadmium
qui absorbent les neutrons thermiques. Cette approche est appelée DDT (Differential Die-away Tech-
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nique) [20]. Le signal mesuré par les détecteurs contient une composante prompte proportionnelle à
la quantité de matière Ąssile via un coefficient dŠétalonnage propre à chaque matrice de déchets.

• Mesure des neutrons retardés
Cette seconde approche comporte dŠabord une phase dŠirradiation du colis avec des neutrons sur une
large gamme en énergie pour provoquer des Ąssions, puis un comptage des neutrons retardés résultant
des Ąssions induites. Pour cette méthode, une source de neutrons isotrope peut être utilisée. Bien
que lŠon cherche à caractériser les noyaux Ąssiles, un signal provenant des noyaux fertiles comme
lŠ238U peut être présent selon lŠénergie des neutrons dŠinterrogation, et cette information peut être
utilisée pour différencier lŠuranium et le plutonium [21]. Cette technique permet une caractérisation
globale dŠun colis de déchets mais est néanmoins sensible à la matrice des déchets, leur position
dans le colis et à lŠeffet dŠautoprotection des noyaux Ąssiles. Quand ces effets sont maîtrisés, cette
méthode est très sensible et peut détecter à partir de quelques dizaines de milligrammes de matière
Ąssile [2]. Comme pour les mesures neutroniques passives vues dans la Section 1.1.2.2, lŠInterrogation
Neutronique Active avec détection de neutrons retardés ne permet pas dŠaccéder à la composition
isotopique de la matière Ąssile. Cette dernière doit donc être déduite à partir dŠun spectre de référence
ou mesurée par spectrométrie gamma. LŠétude de Sari et al. [19] a montré que le rapport entre les
signaux des neutrons prompts et retardés est dépendant de lŠactinide considéré et quasiment constant
en fonction de la masse irradiée. Ainsi, une bonne connaissance de la conĄguration expérimentale et
une comparaison avec le nombre théorique de neutrons émis par les actinides pourraient permettre
dŠidentiĄer la matière nucléaire en présence.

Bien que lŠInterrogation Neutronique Active soit utile pour la caractérisation de colis de déchets
radioactifs, grâce à sa sensibilité qui permet dŠatteindre des limites de détection de moins dŠun gramme
de matière Ąssile, elle reste une méthode très dépendante du contenu hydrogéné. Ce dernier peut at-
ténuer fortement le signal neutronique, doublement dans le cas de lŠINA avec détection de neutrons.
DŠune part, les neutrons interrogateurs peuvent être absorbés avant dŠatteindre les actinides à quan-
tiĄer, et dŠautre part, le Ćux des neutrons de Ąssion, signature de la présence dŠactinides, peut être
atténué dans la matrice hydrogénée avant de sortir du colis.

1.1.3.3 Activation neutronique

LŠanalyse par activation neutronique (connue internationalement sous lŠacronyme NAA, Neutron
Activation Analysis) utilise une source de neutrons pour irradier un matériau et y provoquer des dif-
fusions inélastiques, captures radiatives et autres réactions donnant naissance à des isotopes instables.
La détection des rayonnements gamma émis suite à la désintégration de ces derniers, entre les impul-
sions dŠun générateur de neutrons pulsé ou après lŠirradiation, constitue la technique appelée DGNAA
(Delayed-Gamma Neutron Activation Analysis). La mesure des rayonnements gamma prompts de dif-
fusion inélastique ou de capture radiative (ces derniers sont mesurés généralement entre les impulsions
du générateur) pendant lŠirradiation est appelée PGNAA (Prompt-Gamma Neutron Activation Ana-
lysis). Les raies gamma détectées permettent dŠidentiĄer les isotopes émetteurs grâce à leur énergie
(leur période radioactive peut aussi être utilisée si elle est mesurable) et de les quantiĄer [22, 23] en
analysant le nombre de gamma détectés. Les méthodes dŠactivation neutronique peuvent être utiles
dans le cadre de la caractérisation de colis de déchets radioactifs pour détecter des produits chimiques
toxiques ou des éléments qui peuvent inĆuencer les résultats obtenus par les différentes techniques de
mesure, comme les modérateurs de neutrons ou des absorbants neutroniques [2].

Il est important de noter que lŠactivation neutronique peut également servir de moyen de caracté-
risation des matières nucléaires [22, 24]. Une étude a été effectuée par Norman et al. [25] en irradiant
des échantillons de matière nucléaire et des supports avec un Ćux de neutrons thermalisés. Elle montre
que des gamma retardés de haute énergie (plus de 3 MeV) sont émis par les produits de Ąssion, ma-
joritairement à vie courte, au-delà de lŠénergie des gamma émis par les produits dŠactivation. Dans
les colis de déchets, des produits de Ąssion ayant une période de plusieurs années peuvent aussi être
présents (déchets de lŠaval du cycle et des laboratoires de recherche) mais ils émettent aussi des gamma
retardés dŠénergie inférieure à 3 MeV, comme les produits dŠactivation. Une méthode envisageable pour
identiĄer les matériaux nucléaires serait donc dŠintégrer le nombre de rayonnements gamma retardés
émis à haute énergie, juste après lŠInterrogation Neutronique Active (produits de Ąssion à vie courte),
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ce qui est possible avec des détecteurs de basse résolution, peu onéreux et permettant dŠatteindre une
grande efficacité de détection [26]. Néanmoins, la sensibilité est nettement moins bonne que celle que
nous allons étudier avec la photoĄssion dans le cadre de cette thèse, et insuffisante pour les colis de
déchets bétonnés avec lŠutilisation des générateurs de neutrons DT (deutérium-tritium) courants.

LŠapplication de la méthode dŠactivation neutronique en utilisant la spectrométrie gamma haute-
résolution (notamment en vue dŠune différenciation entre les actinides) peut se retrouver limitée,
comme dans le cas dŠun colis bétonné de 220 L contenant du 137Cs responsable dŠun fort bruit de fond
gamma passif, objet dŠune étude de faisabilité effectuée par Nicol et al. [22]. Dans le cas de ce colis
de volume limité, les limites de détection pour lŠ235U et le 239Pu atteignent déjà plusieurs dizaines de
grammes pour de la matière distribuée de façon homogène. De larges incertitudes de mesures peuvent
donc se présenter dans le cas de la caractérisation de colis de 870 L, dŠautant plus si la masse Ąssile
est distribuée de façon hétérogène dans le colis [27]. Une application Ąable de lŠactivation neutronique
requiert de connaître très précisément la teneur du colis de déchets en matière hydrogénée, ainsi que
la distribution de la matière dans celui-ci, ces paramètres pouvant avoir une très grande incidence sur
la propagation des neutrons. Pour pallier ces difficultés, lŠInterrogation Photonique Active, objet de
cette thèse, est en cours de développement.

1.1.3.4 Interrogation Photonique Active (IPA)

Comme mentionné dans lŠintroduction, un programme pluriannuel pour la gestion des déchets de
lŠINB 56 du CEA Cadarache est en cours. Les déchets concernés sont des colis de catégorie MA-
VL (cf. Section 1.1.1 et Tableau 1.6) pouvant être hétérogènes, avoir un volume important ainsi
quŠune variabilité en termes de contenu hydrogéné. LŠINA nŠest donc pas toujours applicable pour la
quantiĄcation de la masse Ąssile à lŠintérieur. CŠest dans ce contexte que lŠutilisation dŠune méthode
de caractérisation non-destructive employant la photoĄssion sŠavère dŠun grand intérêt. En effet, dans
ce cas les particules interrogatrices sont des photons de haute énergie, pénétrants et peu sensibles
au contenu hydrogéné des colis. Ces photons interrogateurs de plus de 6 MeV (énergie seuil pour la
photoĄssion) provoquent la Ąssion des actinides, ouvrant la voie à une interrogation sélective de la
matière. LŠInterrogation Photonique Active (IPA), étudiée au CEA depuis les années 1990, a déjà fait
lŠobjet de plusieurs thèses [28-34] et constitue aussi lŠobjet de celle-ci. À long terme, si son potentiel
est vériĄé, cette méthode pourrait permettre de ń recatégoriser ż des colis de déchets radioactifs à
un niveau inférieur à leur classement MA-VL (i.e. avec une activité inférieure en radioéléments à vie
longue) et donc de réduire les coûts de leur stockage déĄnitif, en surface ou sub-surface plutôt quŠen
couches géologiques profondes. À titre indicatif, le coût de stockage en profondeur des déchets MA-VL
dans lŠinstallation CIGEO est estimé à plus de 100 k€ par m3 [35] contre quelques milliers dŠeuros pour
un stockage en surface [36]. À moyen terme, elle pourrait aussi constituer un atout pour le transfert
des colis dŠune installation ancienne, lŠINB 56, vers lŠinstallation dŠentreposage plus récente, CEDRA
[37] (Conditionnement et Entreposage des Déchets RAdioactifs), au CEA de Cadarache, dont un des
critères dŠacceptation des colis est quŠils ne contiennent pas plus de 200 g de matière Ąssile, incertitudes
comprises.

1.1.4 L’utilisation de la photofission pour la caractérisation de colis de déchets
radioactifs

1.1.4.1 Principe de la photofission

1.1.4.1.1 Processus de fission

La Ąssion de lŠuranium a été observée en 1938 [38], en utilisant des neutrons comme projectiles.
Au début des années 1940, cŠest au tour de sa Ąssion spontanée dŠêtre mise en évidence. Le noyau
atomique est sujet à une opposition entre la force nucléaire attractive et la force coulombienne répulsive.
La Ąssion est observable lorsquŠune particule de nature et dŠénergie appropriées pénètre dans un noyau
susceptible de subir la réaction de Ąssion et quŠun déséquilibre en faveur de lŠinteraction coulombienne
se crée. Le noyau composé, formé du noyau initial et du projectile, se déforme, oscille et se sépare en
plusieurs fragments plus légers, à condition que la particule incidente ait une énergie suffisante pour
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subir avec une probabilité du même ordre et relativement faible, avec des sections efficaces atteignant
au maximum quelques dixièmes de barn. Le Tableau 1.3 donne les seuils de photoĄssion pour les
principaux actinides.

Tableau 1.3 Ű Seuil de photoĄssion pour les principaux actinides [43].

Isotope Énergie seuil (MeV)

232Th 6,0
233U 5,7
235U 5,8
238U 5,8
237Np 5,6
239Pu 5,8

Pour les noyaux lourds, une résonance dipolaire géante est observée concernant la section efficace
dŠabsorption des photons entre 10 et 30 MeV [34]. La section efficace de photoĄssion pour les acti-
nides, dont celle des principaux isotopes dŠintérêt dans les colis de déchets (235U, 238U et 239Pu) est
montrée sur la Figure 1.8. Elle suit lŠallure générale de cette résonance dipolaire géante et présente un
maximum vers 14 MeV. La valeur maximale (quelques dixièmes de barn) est très faible par rapport
aux sections efficaces de Ąssion par des neutrons thermiques pour les noyaux Ąssiles 235U et 239Pu
(plusieurs centaines de barns), elle est même inférieure aux sections efficaces de Ąssion par neutrons
rapides (de lŠordre du barn). Nous verrons que ces ordres de grandeur sont importants pour la mise
en œuvre pratique de la méthode, pour estimer la part des Ąssions neutroniques par rapport aux
photoĄssions.

1.1.4.1.2 Source de photons

Les sources isotopiques peuvent produire des photons avec une intensité élevée, mais leur énergie
est trop faible (par exemple la raie à 661,7 keV du 137mBa issu de la décroissance du 137Cs, ou encore
les raies à 1,17 MeV et 1,33 MeV du 60Co) pour être utilisée aĄn dŠinduire des photoĄssions. Des
expériences de photoĄssion sur lŠ238U ont également été effectuées en utilisant des photons de 17,5 MeV
produits par la réaction 7Li(p,γ)2(4He) [44] mais avec un Ćux de particules interrogatrices limité.
Cet inconvénient peut être dépassé en utilisant une autre méthode de production des photons par
diffusion Compton inverse [45]. Le principe repose sur la collision entre des électrons relativistes
produits par un accélérateur, et des photons, donnant lieu à une diffusion Compton inverse. Dans
lŠinstallation HIγS (High Intensity γ-ray Source) aux États-Unis, les photons sont issus dŠun laser à
électrons libres alimenté par les électrons accélérés dans un anneau de stockage. Les photons issus
de la diffusion Compton inverse sont ensuite sélectionnés selon leur angle de diffusion (et donc leur
énergie), par un collimateur en aluminium. En résulte un faisceau de photons dŠénergie sélectionnable
entre 1 et 100 MeV, intense (production totale de 3.1010 γ.s-1 aux alentours de 10 MeV) [46], quasi-
monoénergétique (étalement en énergie autour du centroïde caractérisé par une largeur à mi-hauteur
de 2 % pour des photons de 13 MeV [47]). Cette dernière méthode de production de photons offre de
belles perspectives dans lŠétude du phénomène de photoĄssion, en particulier à des énergies proches
du seuil. Cependant, elle requiert actuellement la mise à disposition dŠun laboratoire de grande échelle
(plusieurs dizaines de mètres), pour lŠampliĄcation laser, ce qui rend sa mise en œuvre industrielle
difficilement envisageable à court terme.

Pour étudier la photoĄssion dans le cadre dŠun laboratoire de taille modeste comme le LMN, non
dédié aux sources laser de grande puissance, une source de photons de haute énergie plus compacte est
requise. Les accélérateurs linéaires dŠélectrons (LINAC) peuvent remplir ce rôle, via le phénomène de
rayonnement de freinage, aussi appelé Bremsstrahlung. Des électrons sont accélérés jusquŠà atteindre
plusieurs MeV, puis freinés dans une cible de conversion en matériau lourd. Une partie de lŠénergie
cinétique des électrons est convertie en rayonnement de freinage (on parle aussi couramment de rayons
X par analogie avec lŠimagerie médicale) et lŠautre partie est dissipée sous forme de chaleur dans
la cible [31]. Le spectre de photons résultant sŠétend de 0 à lŠénergie maximale des électrons, avec
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Beaucoup de travaux de R&D sur la caractérisation de colis de déchets par photoĄssion ont eu lieu
au CEA, tout dŠabord avec des colis maquettes comme celui utilisé par Gmar et al., représentatif dŠun
colis bétonné dŠenviron 1 m de diamètre et 1 m de hauteur [53]. Ce travail montre que le signal des
neutrons retardés évolue linéairement avec la masse de 238U placée au centre du colis et dépend de la
densité de la matière en raison de lŠauto-atténuation. LŠéquipe de Carrel et al. a réalisé des mesures
sur des colis maquettes de 220 L et 870 L en 2010 [24]. Les résultats offrent des perspectives pour
mesurer la composition isotopique de lŠuranium à lŠaide des gamma retardés. Une étude ultérieure
de 2011 [54] avec un colis maquette de 870 L conĄrme que la localisation dŠun échantillon de 50 g de
238U est possible en utilisant la photoĄssion et en détectant les gamma ou les neutrons retardés. Les
travaux de Meleshenkovskii et al. [52] mentionnés plus haut, sur un colis maquette de 220 L avec une
couche externe de béton de 6,5 cm dŠépaisseur, montrent des potentialités intéressantes dans le cas de
lŠutilisation dŠun LINAC de 9 MeV. Pour la détection des neutrons retardés en 10 min de mesure, les
limites de détection estimées pour le 239Pu et lŠ238U sont de 336 mg et 539 mg, respectivement.

En plus des colis maquettes, des mesures ont été effectuées sur des colis réels, par Gmar et al. [53,
55] en 2005. Les examens effectués sur un fût de 200 L rempli de déchets technologiques (non bloqués
par du ciment) ont permis de conĄrmer lŠinformation fournie par le producteur sur la masse de 239Pu.
De même, la mesure globale de photoĄssion sur une coque bétonnée CBFC1 de 1,4 tonnes pour 1,2 m
de hauteur et 84 cm de diamètre, contenant un fût de 223 L de déchets technologiques compactés
[56], permet de reconstruire une masse dŠactinide inférieure au gramme. Les résultats obtenus par
tomographie de photoĄssion [55] sont dŠautant plus encourageants quŠils permettent non seulement
la quantiĄcation des actinides avec une incertitude moindre, mais aussi leur localisation conĄrmée
par des mesures destructives. Saurel et al. [57] ont dŠailleurs utilisé la tomographie de photoĄssion
sur un colis bétonné maquette de 2,8 tonnes en 2005. Des simulations basées sur les expériences ont
permis dŠestimer une masse dŠenviron 8 g, grâce à la localisation de la matière nucléaire, plutôt que
dŠutiliser des hypothèses pénalisantes par manque dŠinformation, qui conduiraient à une masse 16 fois
plus importante.

LŠIPA est une technique prometteuse et un couplage avec dŠautres méthodes de caractérisation
non-destructive la rend dŠautant plus intéressante. Un de ses points forts est quŠelle est basée sur
lŠutilisation dŠun LINAC, pouvant servir à lŠapplication dŠautres méthodes actives de caractérisation
non-destructive, comme lŠimagerie haute énergie ou encore lŠInterrogation Neutronique Active à lŠaide
dŠune cible de conversion photoneutronique.

En guise dŠexemple, Carrel et al.[1] ont réalisé des mesures sur un colis réel dans le cadre du projet
DEMASC (Dismantling of Saclay’s facilities). Il sŠagit dŠun bloc de béton (TE 1060) de 4,4 tonnes,
produit dans les années 1960, contenant un fût de 220 L avec des déchets dŠuranium, entouré par une
trentaine de centimètres de béton. Une photographie de ce colis est disponible sur la Figure 1.10. Ces
mesures démontrent lŠutilité de lŠInterrogation Photonique Active couplée à lŠimagerie haute énergie,
qui permet dŠobtenir des informations sur la densité et la localisation du fût dans le bloc, utiles pour
interroger le colis efficacement. LŠIPA avec détection des neutrons retardés permet de remonter à une
estimation de la masse en 238U quasiment 3 fois inférieure et avec une incertitude associée raisonnable
178,7 ± 1,3 g comparé à la spectrométrie gamma passive 495 ± 151 g.

Carrel et al. [54] avaient précédemment caractérisé un colis bétonné CBFC2 de 1,8 tonnes, 1 m de
diamètre et 1,5 m de hauteur. Pour cela, la radiographie X à haute énergie avait déjà été couplée à
lŠInterrogation Photonique Active, aĄn de conĄrmer lŠépaisseur de béton du colis et le remplissage du
fût de déchets. En plus de cela, des techniques de caractérisation passives ont été utilisées. Le comptage
neutronique passif et la spectrométrie gamma passive couplés à lŠIPA en scanning vertical ont permis
de localiser les déchets de plutonium dans une zone inférieure et les déchets dŠuranium dans une zone
supérieure du colis. Cette localisation de chaque type de déchet est précieuse : la spectrométrie gamma
passive a ainsi pu être utilisée pour déterminer la composition isotopique des déchets de plutonium,
conĄrmant la déclaration du producteur. La tomographie de photoĄssion avec détection des neutrons
retardés a également été utilisée pour connaître la distribution spatiale des déchets dŠuranium. Cette
publication montre la nécessité de réaliser des mesures non-destructives complémentaires à lŠIPA,
quand leur signal est exploitable, et montre de bonnes possibilités pour la caractérisation de colis
bétonnés volumineux.
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Figure 1.10 Ű Colis (bloc de béton TE1060) caractérisé par Carrel et al. [1].

LŠIPA couplée à lŠINA offre également de belles perspectives, et peut être envisagée de deux façons.
Dans un premier temps, ces deux méthodes actives ont été utilisées simultanément. Ces travaux ont fait
lŠobjet de la thèse de F. Jallu [29], donnant lieu à la méthode SIMPHONIE (SIMultaneous PHOton
and Neutron Interrogation Experiment). Des échantillons nus [58] puis placés dans une matrice de
béton [59] ont été irradiés et les neutrons retardés ont été détectés. Le but de cette méthode est
de quantiĄer en une seule mesure les actinides Ąssiles et fertiles au sens de la Ąssion neutronique.
Le principe repose sur lŠémission des neutrons prompts issus des Ąssions thermiques neutroniques qui
intervient plus tard que celle des neutrons prompts de photoĄssion (ces derniers ne sont pas détectables
en raison du bruit de fond dû aux photoneutrons), en raison du temps nécessaire pour thermaliser le
Ćux de photoneutrons interrogateurs. Ainsi, la détection des neutrons prompts de Ąssion neutronique
renseigne sur la quantité de matière Ąssile, tandis que la détection des neutrons retardés de Ąssion et
photoĄssion donne des informations sur la quantité totale dŠactinides. Les limites de détection pour
des échantillons nus dŠ238U, dŠ235U et de plutonium atteignent moins dŠune centaine de milligrammes
[58], et moins de 2 g peuvent être détectés dans un colis maquette en béton de 200 L [59].

Une autre possibilité est de réaliser les mesures par INA et par IPA lŠune à la suite de lŠautre, et
de comparer les signaux mesurés dans chaque cas. Ainsi, lŠéquipe de Sari et al. [19] a montré que le
ratio des signaux des neutrons prompts de Ąssion neutronique thermique et des neutrons retardés de
photoĄssion est directement lié à lŠenrichissement en 235U des échantillons irradiés. Il en est de même
pour le ratio des signaux des neutrons retardés et des gamma retardés obtenus par les deux méthodes.

Cette première partie sŠest attachée à développer le contexte de la caractérisation de colis de déchets
radioactifs, et à situer la méthode dŠInterrogation Photonique Active parmi les autres méthodes de
caractérisation non-destructive. Le phénomène de photoĄssion mis en jeu dans cette méthode a été
décrit pour les différents actinides concernés, en faisant un état des lieux des sources de photons de
haute énergie pouvant provoquer la Ąssion. Ensuite, les domaines dans lesquels la photoĄssion est ou
pourrait être utilisée ont été évoqués, pour Ąnir sur son utilisation pour la caractérisation de colis
de déchets radioactifs. Les Tableaux 1.4 et 1.5 sont proposés ci-dessous en tant que récapitulatifs
des méthodes dŠirradiation et de détection en IPA avec leurs caractéristiques associées. De plus, le
Tableau 1.6 reprend les types de colis MA-VL entreposés sur lŠINB 56, selon le catalogue descriptif des
familles de lŠANDRA [60], et suggère la méthode de caractérisation active à utiliser préférentiellement.
Le challenge actuel pour le CEA est de caractériser les colis de 870 L les plus anciens pour leur transfert
vers CEDRA. Ce type de colis est majoritaire dans le stock MA-VL de lŠINB 56 du CEA Cadarache, et
pour lŠinstant aucune méthode de caractérisation non destructive ne sŠest avérée efficace pour quantiĄer
la masse Ąssile avec de faibles incertitudes.

Bien que lŠIPA avec détection de neutrons retardés soit la méthode historiquement étudiée au CEA,
elle souffre des mêmes inconvénients que lŠINA de par lŠutilisation des neutrons. Ces derniers sont
extrêmement sensibles au contenu hydrogéné des colis de déchets. En considérant la variabilité des
compositions de ces colis volumineux et hétérogènes bétonnés, lŠutilisation de lŠIPA avec détection de
neutrons retardés donnerait des résultats inexploitables ou entachés dŠune incertitude inenvisageable
pour la quantiĄcation de la masse Ąssile à lŠintérieur. LŠIPA avec détection de rayonnements gamma
retardés reste donc la seule méthode offrant un espoir de différenciation des actinides en présence, et
donc de quantiĄcation de la masse Ąssile. Cette thèse est donc focalisée sur le dosage et la différenciation
des actinides par IPA via la mesure des rayonnements gamma retardés de photoĄssion.
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Mode
dŠinterrogation

Schéma Avantages Inconvénients Mesures en IPA

Inter-
impulsions
(séquentiel)

- Peu de signal perdu,
notamment pour les émetteurs

gamma à vie très courte :
beaucoup de statistique

- Fort bruit de fond, notamment
avec lŠactivation de 18O [57] :

18O(γ, p)17N →17 O∗ →16 O + n
18O(γ, d)16N →16

O + γ(6, 13 MeV )
- Limitations techniques selon

lŠaccélérateur (fréquence,
structure dŠimpulsion, stabilité)
- Gestion du temps mort associé

à lŠélectronique

- Neutrons retardés
[55, 57, 61, 62]

- Gamma retardés
[63]

- Neutrons
prompts si

détecteurs adaptés
[64, 65]

Macro-
impulsions

- Statistique du signal retardé
accrue : mesure des neutrons
et gamma retardés entre les
micro- et macro-impulsions
⇒Meilleur rapport S/B et
mesure de PF à vies plus

longues
- Le BDF actif décroît vite

après la Ąn des
macro-impulsions

- Moins de contraintes sur les
capacités de lŠaccélérateur

- Perte du signal inter-impulsion
(PF à vies très courtes)

- Besoin dŠun détecteur adapté,
protégé du rayonnement de
lŠaccélérateur (surtout en

spectrométrie gamma)

- Neutrons retardés
- Gamma retardés

Post-
irradiation

- Permet de mesurer les
gamma retardés de PF avec

des périodes variées
- Le BDF actif décroit vite
après la Ąn des impulsions

- Détecteur moins sensible au
rayonnement de lŠaccélérateur.

- Temps de transfert vers le
module de détection : perte

dŠinformation sur les PF à vies
courtes (signal avec des gamma

de haute énergie)

- Neutrons retardés
[49]

- Gamma retardés
[63, 66]
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Particules
détectées

Avantages Inconvénients Type de détecteur

Neutrons
prompts

- Abondance
- Très énergétiques

- Peu sensibles aux matériaux de Z élevé des
colis

- Fort bruit de fond neutronique
au moment de lŠémission

(photoneutrons)
- Forte sensibilité au contenu

hydrogéné des colis

- Pas directement avec des compteurs 3He
qui se retrouvent dŠabord aveuglés par le
Ćash gamma du LINAC (ionisations du
gaz par les photons, causant un temps

mort) puis saturés par le signal des
photoneutrons (remarque : le signal des

neutrons prompts de Ąssions neutroniques
induites par les photoneutrons thermalisés

peut néanmoins être mesurable [58]
- DŠautres détecteurs pourraient être
envisagés (comptage en coïncidence,

détecteurs à activation à seuil (TAD) [64])

Neutrons
retardés

- Permet la quantiĄcation de la matière
nucléaire par photoĄssion [57]

- Peuvent être séparés des photoneutrons
instantanés parasites [57]

- Peu sensibles aux matériaux de Z élevé des
colis

- Moins nombreux et
énergétiques que les neutrons

prompts [57, 64, 67]
- Forte sensibilité au contenu

hydrogéné des colis [54]

- Compteurs à 3He nichés dans du
polyéthylène enrobé de cadmium [17]

Gamma
prompts

- Abondance
- Très énergétiques

Pas applicable, les détecteurs sont aveuglés par le Ćash gamma du LINAC [68]

Gamma
retardés

- Beaucoup plus nombreux que les neutrons
retardés (environ 2 décades) [67] et que les
neutrons prompts (2 à 3 fois plus) : spectre

très riche
- LŠénergie et lŠintensité sont caractéristiques

du produit de photoĄssion émetteur :
possibilité de différenciation [66, 69]

- Peu sensible au contenu hydrogéné des colis
[54]

- Présence potentielle de bruits
de fond photoniques passif

(émetteurs β−comme 137Cs
dans le colis) et actif (activation
des matériaux du colis et de la

cellule dŠirradiation)
- Sensible aux matériaux de Z

élevé des colis

- Détection des gamma retardés de haute
énergie avec des scintillateurs BGO ou

NaI [54]
- Détection des gamma retardés sur une
large gamme en énergie avec un Ge HP

[24]
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56.
Colis Illustration Composition & dimensions Contaminants INA

IPA
(X,nretardés)

IPA (X,γretardés)

500 L

- Boues cimentées/concentrats
dŠévaporatoi issus du

traitement des effluents
- Fûts de 225 L bloqués dans

des conteneurs béton de 500 L
- D = 77 cm, H = 1,05 m

Uranium et
actinides

contributeurs à
lŠactivité α :

241Am,
238,239,240Pu, et
β/γ VC : 241Pu

Oui, teneur en H
connue et déchet

homogène :
permet de
quantiĄer

directement la
masse Ąssile

Oui, mais
quantiĄcation

globale des
matières

nucléaires, pas de
distinction de la
matière Ąssile ou
des émetteurs α

intenses (Pu)

Oui, mais
quantiĄcation globale

des matières nucléaires
⇒méthode de

différenciation des
actinides (Ąssiles,

alpha) à développer

- Déchets solides
dŠexploitation, maintenance,

assainissement et
démantèlement

- Fûts compactés de 50/70 L
bloqués dans un conteneur en
acier de 500 L par du ciment

et/ou bitume

Uranium et β/γ

VC : 241Pu,
137Cs, 60Co,

90Sr

Insuffisante, colis
hétérogènes,
variabilité du

contenu H

Insuffisante,
variabilité du

contenu H

Faisabilité à
démontrer sur colis

réel, selon BDF passif
et actif du colis

870 L

- Déchets technologiques
hétérogènes compactés

(galettes de fûts) ou non,
bloqués par du ciment

- Concentrats dans fût de
700 L bloqué par du ciment

dans fût de 870 L
- D = 1 m, H = 1,15 m

Uranium et
actinides

contributeurs à
lŠactivité α :

238,239,240,242Pu,
241Am, et β/γ

VC : 241Pu et
éventuellement

137Cs

Non, colis
bétonnés

hétérogènes et
volumineux

- Pas pour la
quantiĄcation,

trop de
variabilité de la

teneur H
- Éventuellement

pour la
localisation

- Seule méthode
potentielle de

quantiĄcation, objet
de cette thèse
⇒méthode de

différenciation des
actinides (Ąssiles,

alpha) à développer

1000 L Image indisponible
Déchets solides cimentés dans

des conteneurs en acier
Contributeurs à
lŠactivité α :
234,235,238U et
β/γ VC : 137Cs,
90Sr, 241Pu...

Non, colis
bétonnés

hétérogènes et
volumineux

Non, colis
bétonnés

hétérogènes et
volumineux

Études sur les limites
de volume et densité à

mener

1800 L
- Déchets solides cimentés dans

des sur-conteneurs en acier
- D = 1,4 m, H = 1,33 m

Non, colis
bétonnés

hétérogènes et
volumineux

Non, colis
bétonnés

hétérogènes et
volumineux

Colis a priori trop
volumineux et denses :

atténuation des
rayonnements

interrogateurs et de
ceux à détecter
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1.2 Dosage et différenciation des actinides par la mesure des

rayonnements gamma retardés de photofission

La mesure des rayonnements gamma retardés émis par les produits de photoĄssion semble, pour
lŠinstant, être la seule méthode permettant dŠobtenir une quantiĄcation de la masse dŠactinides dans
des colis bétonnés volumineux et hétérogènes. Comme il a été vu dans la Section 1.1.4.1.1, tous les
actinides subissent la photoĄssion avec une section efficace du même ordre et avec une énergie seuil
similaire. AĄn que lŠIPA présente un réel intérêt pratique, il faut quŠelle permette une différenciation des
actinides, dŠune part pour les aspects sûreté-criticité (estimation de la masse des matières Ąssiles, i.e.,
235U et plutonium) et dŠautre part pour la gestion à long terme (aiguillage vers le stockage approprié
en fonction de lŠactivité des radioéléments à vie longue, notamment le plutonium). Dans cette partie
seront détaillés les principes du dosage des actinides, puis de leur différenciation. La faisabilité sur des
colis réels reste à démontrer, aussi les limitations actuelles de la méthode seront évoquées.

1.2.1 Dosage des actinides

La quantiĄcation des actinides dans un colis de déchets radioactifs est une étape primordiale. Si lŠon
considère un actinide localisé à un seul endroit dans un colis, une mesure du spectre de gamma retardés
en post-irradiation (cf. Tableau 1.4) avec un détecteur de haute résolution permet de remonter à la
masse dŠactinide via la Formule 1.1.

mActinide(g) =
MActinide

NA

Ni,P F j

yj × Ii × ε(Ei)
1
τ

eλjtrefr

(1 − e−λjtirr )(1 − e−λjtmes)
(1.1)

Avec :
• MActinide, en g.mol-1, la masse molaire de lŠactinide considéré, et NA, en mol-1, le nombre

dŠAvogadro ;
• Ni,P F j le nombre de coups net dans la raie gamma dŠénergie Eidu produit de Ąssion j ;
• λj , en s-1, la constante de désintégration radioactive du produit de Ąssion j ;
• yj(sans unité) le taux de production 1 du produit de Ąssion j qui correspond au nombre de noyaux

de ce produit de Ąssion formés par photoĄssion ;
• Ii (sans unité) et ε(Ei) (sans unité), respectivement lŠintensité dŠémission du gamma dŠénergie

Ei et lŠefficacité absolue de détection à lŠénergie Ei ;
• tirr, trefr et tmes les temps dŠirradiation, de refroidissement et de mesure, exprimés en s ;
• τ , en s-1, le taux de photoĄssion à lŠendroit où est localisé lŠactinide, détaillé dans la formule

(1.2) ;

τ(s−1) =

Emax✂

Eseuil

σ(γ,f)(E)ϕ(E)Catt(E)dE (1.2)

Comprenant :
• Eseuil et Emax, respectivement lŠénergie seuil de la réaction de photoĄssion et lŠénergie de Ąn du

faisceau de Bremsstrahlung ;
• σ(γ,f)(E), en cm2, la section efficace de photoĄssion à lŠénergie E ;
• ϕ(E), en cm2.s-1, le Ćux de photons de Bremsstrahlung dŠénergie E pour lŠactinide considéré ;
• Catt(E) (sans unité) un coefficient traduisant lŠatténuation du rayonnement interrogateur au sein

du colis et de la matière nucléaire pour des photons dŠénergie E.

1. Également appelé rendement de Ąssion, on en distingue deux types :
Ů le rendement de Ąssion indépendant correspond à la probabilité de formation du produit de Ąssion après lŠémission

des particules promptes et avant sa décroissance radioactive,
Ů le rendement de Ąssion cumulatif correspond à la probabilité de formation du produit de Ąssion directement après

la Ąssion et par accumulation due à la décroissance radioactive.
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Au vu des données requises pour estimer la masse, on peut en déduire que la localisation des actinides
dans le colis est nécessaire pour fournir une quantiĄcation précise car :

• pour les photons interrogateurs, le Ćux dépend de la distance depuis la cible de conversion et le
coefficient dŠatténuation dépend des épaisseurs de matériaux traversées dans le colis jusquŠà la
matière nucléaire ;

• pour les gamma retardés de photoĄssion, le rendement de détection dépend de la distance à
laquelle est située la matière à quantiĄer du détecteur, via lŠefficacité géométrique, et au même
titre que les photons interrogateurs, des épaisseurs de matériaux traversées au sein du colis.

La localisation de la matière nucléaire peut être obtenue par une tomographie dŠémission de photoĄs-
sion [70]. Par exemple, cette technique appliquée avec la détection de neutrons retardés sur un colis
réel CBFC1 de 1,4 tonnes, 1,2 m de hauteur et 84 cm de diamètre, contenant un fût de 223 L coulé
dans du béton [55, 56], a permis dŠestimer une position centrée des actinides qui a été conĄrmée par
une analyse destructive du colis. En 2010, Carrel et al. [17] ont aussi réalisé ce type dŠexamen sur un
colis bétonné CBFC2 de 1,8 tonnes, 1 m de diamètre et 1,5 m de hauteur, révélant une distribution
non-centrée de lŠuranium en présence. En 2014, Carrel et al. [1] ont utilisé la tomographie de photo-
Ąssion avec détection de neutrons retardés à lŠaltitude dŠun point sur un colis bétonné (bloc TE1060
présenté sur la Figure 1.10) de 4,4 tonnes, haut de 1,5 m et large de 1,2 m, montrant encore une fois une
distribution dŠactinides en périphérie. La tomographie de photoĄssion est également envisageable en
détectant les gamma retardés [54, 56], qui donnent des résultats complémentaires aux neutrons retar-
dés, et avec une meilleure sensibilité car ces derniers sont fortement atténués par le contenu hydrogéné
des colis.

LŠatténuation des rayonnements interrogateurs et induits de photoĄssion dépend aussi de la compo-
sition du colis, via la densité et le numéro atomique de ses éléments. CŠest pourquoi une caractérisation
préalable par imagerie X est généralement très précieuse. En particulier, la tomographie bi-énergie [71],
basée sur lŠinspection du colis avec un faisceau interrogateur à deux énergies suffisamment éloignées,
permet de remonter à un numéro atomique effectif et une valeur de densité pour chaque voxel (élément
de volume). La connaissance de la structure interne du colis peut ainsi être utilisée pour le modéliser en
partie, calculer les corrections dŠatténuation ad hoc et ainsi réduire les incertitudes liées à lŠatténuation
des rayonnements dŠintérêt.

Pour résumer, une quantiĄcation précise de la matière nucléaire ne peut se faire quŠavec la connais-
sance de la composition interne du colis (au minimum sa densité), renseignée via lŠimagerie à haute
énergie, et de la distribution spatiale des actinides, aĄn dŠéviter de faire des hypothèses conservatives
qui peuvent conduire à surestimer la masse dŠactinide [57] de façon totalement rédhibitoire (jusquŠà
plusieurs décades). Cependant, la quantiĄcation de la masse dŠactinide nŠest pas le seul objectif de
cette méthode.

1.2.2 Différenciation des actinides

1.2.2.1 Principe de la différenciation

Compte-tenu de la section efficace de photoĄssion similaire pour tous les actinides, une méthode
de discrimination est nécessaire pour différencier les contributions dues aux isotopes présents dans le
colis : Ąssiles et fertiles pour la criticité, activité α spéciĄque (Bq/g) élevée ou faible pour la gestion
à long terme. Une distinction entre 235U et 238U présente ainsi un grand intérêt, de même quŠentre
les isotopes de lŠuranium et ceux du plutonium, ces derniers étant bien plus pénalisants en termes
dŠactivité α spéciĄque [17, 24]. Par exemple, interpréter le signal comme étant dû à du plutonium
si la matière nucléaire est en réalité essentiellement de lŠ238U conduirait à surestimer largement la
masse Ąssile (donc le risque de criticité) et de plusieurs décades lŠactivité α (orientation à tort du colis
concerné vers CIGEO engendrant ainsi inutilement des coûts de stockage supplémentaires).

Des études réalisées depuis le début des années 1980 [72-75] ont montré que la distribution en masse
des fragments de photoĄssion dépend de lŠactinide subissant la réaction. La probabilité dŠune photo-
Ąssion asymétrique avec une séparation en deux fragments étant largement majoritaire, la distribution
des fragments de Ąssion présente deux bosses, une pour les "noyaux lourds" centrée aux alentours du
nombre de masse 140, et une pour les "noyaux légers" vers le nombre de masse 95. La caractéristique
importante à retenir ici est que le centroïde pour la distribution des noyaux lourds est quasiment
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constant, tandis que celui pour les noyaux légers se décale vers les nombres de masse croissants quand
la masse du noyau cible augmente. À titre dŠillustration, des distributions en masse des fragments de
photoĄssion pour différents isotopes de lŠuranium, du plutonium et de lŠaméricium sont données en
Figure 1.11.

Figure 1.11 Ű Distribution en masse des fragments de photoĄssion pour les isotopes de U, Pu et
Am [76] obtenues avec le code GEF [77].

Cela permet dŠexpliquer les observations effectuées en 1964 par Walton et al. [78] concernant la
photoĄssion des isotopes 235U, 238U et 232Th, à savoir que lŠintensité intégrée des rayonnements gamma
retardés dŠénergie supérieure à 510 keV, sur le même intervalle de temps après lŠirradiation, dépend du
noyau cible. En effet, puisque la distribution en masse des fragments de Ąssion diffère selon lŠactinide,
alors les produits de photoĄssion ne seront pas créés dans les mêmes proportions. Ainsi, des gamma
retardés dŠénergie donnée, émis lors de la décroissance de produits de Ąssion bien déĄnis (par exemple
un sur la bosse des noyaux lourds, lŠautre sur une portion de la bosse des noyaux légers présentant
de grandes différences selon les actinides), ne seront pas émis avec les mêmes proportions suivant les
actinides considérés. La différenciation des actinides peut donc reposer sur les intensités des raies du
spectre de gamma retardés obtenu [66] et trois familles de méthodes ont été étudiées.

1.2.2.2 Mesure du taux de production de gamma retardés à différentes énergies de faisceau

Une première méthode possible pour identiĄer les matériaux Ąssiles est de mesurer le taux de pro-
duction de gamma retardés. Elle a été évoquée en 2019 par Zuyev et al. [79]. Comme mentionné
précédemment, tous les actinides ont une énergie seuil de photoĄssion similaire. Cependant, la section
efficace varie rapidement près du seuil, comme illustré par les données de la Figure 1.12 et du Ta-
bleau 1.7. Cette équipe propose dŠidentiĄer les actinides présents en mesurant les ratios de production
de gamma retardés à différentes énergies maximales de faisceau de Bremsstrahlung, dont une est près
du seuil.

Cette méthode montre du potentiel, mais reste largement théorique puisque lŠétude a été faite sur de
petits échantillons de matière nucléaire. Dans le cadre de la caractérisation de déchets radioactifs, la
présence dŠun colis volumineux et dense atténuerait de façon conséquente le rayonnement interrogateur
avec le faisceau de Bremsstrahlung dont lŠénergie maximale est près du seuil. De plus, la section efficace
étant faible à cette énergie, un Ćux interrogateur très intense serait nécessaire. Dans lŠidéal, la méthode
devrait être testée avec une source de photons monoénergétique (cf. Section 1.1.4.1.2) à deux énergies
suffisamment éloignées dont une est près du seuil de photoĄssion. Ces travaux sont relativement récents
et demandent des études supplémentaires.

Tableau 1.7 Ű Sections efficaces de photoĄssion de lŠ235U, lŠ238U et le 232Th pour différentes
énergies, issues de la base de données ENDF B-V.III.0 [40].

Section efficace 232Th 235U 238U

σ(8,5 MeV) (mb) 13 36 22
σ(5,5 MeV) (mb) 0,11 0,23 1

σ(8,5 MeV)/σ(5,5 MeV) 118 156 22
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Figure 1.12 Ű Sections efficaces de photoĄssion pour lŠ235U, lŠ238U et le 232Th près du seuil, issues
de la base de données ENDF B-VIII.0 [40].

1.2.2.3 Comptage total des gamma de haute énergie

Une autre méthode consiste à focaliser la détection sur les gamma retardés de photoĄssion de haute
énergie (Eγ > 3 MeV). LŠétude de Norman et al. [25] avait montré que ces derniers, émis à la suite de
la Ąssion induite par neutrons, sont émis par les produits de Ąssion, majoritairement à vie courte, et
non par les produits dŠactivation ou de Ąssion à vie longue (plusieurs années), potentiellement présents
dans les colis de déchets radioactifs (60Co, 137Cs...). Cette observation a, de la même façon, été faite
par Gmar et al. [68] pour la photoĄssion. Cependant, lŠémission totale de gamma retardés au-delà de
3 MeV est difficile à estimer par simulation numérique, puisque les raies à ces énergies élevées sont
souvent peu intenses et les taux de production des produits de photoĄssion sont parfois mal connus
(voir Section 1.2.3.3). Gmar et al. [68] proposent alors de diviser le spectre en large canaux dŠénergie, et
pour chaque groupe dŠénergie, dŠanalyser le temps de décroissance comme une somme dŠexponentielles,
de la même façon que pour les groupes de précurseurs de neutrons retardés. Ce type dŠétude a été
entrepris en 2009 par Dighe et al. [49], dŠabord sur un échantillon de 237Np. Les paramètres pour
chacun des groupes de gamma retardés constituent une signature unique pour chaque actinide.

Plutôt que de focaliser la détection sur les gamma retardés de haute énergie uniquement, il est
possible de former un ratio de ceux-ci avec le signal de neutrons retardés. Un avantage est que la
mesure combinée permet de dépasser certains effets de matrice rencontrés avec des matériaux de
numéro atomique élevé pour les gamma retardés ou la présence dŠéléments légers comme lŠhydrogène
pour les neutrons retardés. Gmar et al. [68] montrent que lŠirradiation dŠéchantillons dŠuranium avec
des enrichissements différents mène à un ratio des signaux de gamma retardés et neutrons retardés
qui augmente linéairement avec la teneur en 235U. Ce même ratio a été étudié par Carrel et al. [54]
sur des échantillons de 235U, 238U et 239Pu, les résultats sont reportés dans le Tableau 1.8. Cela
conĄrme que ce ratio dépend de la nature des actinides, dans le cas dŠéchantillons nus. Par contre,
en présence de matrice hydrogénée dont la teneur en hydrogène est mal connue, les neutrons seraient
très affectés, contrairement aux rayonnements gamma. Par conséquent, lŠétude de ratio pourrait se
retrouver dépourvue de sens.

Tableau 1.8 Ű Ratio des signaux gamma retardés de haute énergie et neutrons retardés en fonction
de la matière irradiée [24].

238U - 99,3 % 235U - 85 % 239Pu - 94 %
γ retardés haute énergie

neutrons retardés 0,638 ± 0,015 1,395 ± 0,019 2,497 ± 0,124

22



1.2 Dosage et différenciation des actinides par la mesure des rayonnements gamma retardés de
photofission

Le comptage des rayonnements gamma retardés de haute énergie peut apporter une information
isotopique. De plus, il peut être réalisé avec des détecteurs de faible résolution comme des scintillateurs
BGO (germanate de bismuth) de haute densité, qui présentent un coût inférieur aux traditionnels
détecteurs germanium utilisés en spectrométrie gamma. Cependant, pour que cette méthode montre
tout son potentiel pour la discrimination des actinides, des données nucléaires concernant les gamma
retardés de haute énergie doivent être mesurées pour les actinides dŠintérêt. Le comptage des gamma
de haute énergie a été testé par Carrel et al. [1, 54] pour la première fois sur un colis réel bétonné et
volumineux, mais seulement dans un but de localisation des actinides. Cela montre néanmoins quŠun
signal est détectable et cette piste sera mentionnée dans cette thèse.

1.2.2.4 Spectrométrie gamma haute-résolution avec détecteur Ge HP

La dernière méthode envisagée est dŠétudier des ratios de raies de gamma retardés, leur intensité
pouvant être utilisée pour identiĄer les actinides présents. LŠavantage est que les ratios sont indépen-
dants du nombre de photoĄssions induites dans la matière nucléaire. Compte-tenu de la complexité
dŠun spectre de gamma retardés émis par les produits de photoĄssion, dont un exemple est donné en
Figure 1.13 pour un échantillon de 238U, un détecteur de haute résolution de type Ge HP (Germanium
Haute Pureté) est nécessaire.

Figure 1.13 Ű Spectre de gamma retardés de photoĄssion dŠun échantillon dŠ238U mesuré dans le
cadre de cette thèse [80].

La méthode a été testée de façon concluante par BeddingĄeld et al. [81] en mesurant les gamma
retardés émis après la Ąssion induite par neutrons, sur des échantillons de 235U et 239Pu. Elle se base
sur lŠétude de ratios de raies de gamma retardés émis par des produits de Ąssion localisés dans des
régions précises de la courbe de distribution en masse vue sur la Figure 1.14, les raies gamma du
ratio devant être émises par des produits de Ąssion ayant un taux de production assez différent selon
lŠactinide Ąssionnant. Les ratios peuvent être formés dŠune raie émise par un produit de Ąssion de la
région I ou II (où les rendements sont différents entre 235U et 239Pu) et dŠune raie de la région III (où
ils sont similaires), ou bien ils peuvent être composés par des raies dŠisotopes des régions I et II (voir
Figure 1.14).

Selon cette même publication, les raies de gamma retardés étudiées doivent être choisies judicieuse-
ment :

• elles ne doivent pas se superposer à dŠautres raies parasites pendant la période de comptage,
• leur noyau père doit avoir une demi-vie compatible avec les temps de refroidissement (de lŠordre

de la minute entre la Ąn de lŠirradiation et le début du comptage) et de comptage,
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• leur énergie doit être assez élevée (au moins ≃ 1 MeV) pour traverser lŠéchantillon et la matrice
de déchets,

• les raies du ratio doivent être dŠénergie similaire pour sŠaffranchir au mieux des différences
dŠatténuation par la matrice et dŠefficacité de détection avec lŠénergie.

Figure 1.14 Ű Rendements de produits de Ąssion par des neutrons thermiques pour lŠ235U et le
239Pu [81].

La méthode de différenciation des actinides est basée sur la comparaison de lŠintensité des ratios
observée expérimentalement avec lŠintensité des ratios calculée théoriquement pour chacun des acti-
nides, à lŠaide de fonctions de pondération. Pour réduire les incertitudes sur la composition isotopique
de la matière nucléaire, il convient dŠutiliser un nombre important de ratios de raies.

La méthode a été présentée jusquŠici pour des rayonnements gamma retardés émis après la Ąssion
neutronique, mais elle est tout à fait similaire dans le cas de la photoĄssion. Dès 1987, Hollas et al.
[69] ont étudié des ratios de raies issus dŠéchantillons de thorium, uranium et plutonium. Des exemples
de ratios étudiés sont donnés dans le Tableau 1.9, les raies mentionnées sont toutes comparées à la
raie à 1436 keV du 138Cs. Cela conĄrme quŠune distribution unique des intensités de rayonnements
gamma existe pour chaque isotope. Ainsi, la composition isotopique dŠun mélange dŠactinides peut
théoriquement être obtenue en combinant les réponses individuelles des différents actinides.

Tableau 1.9 Ű Ratios avec pour dénominateur la raie à 1436 keV du 138Cs [69].

PF Eγ (keV) 239Pu 238U 235U 232Th
94Sr 1428 1,36 2,36 1,87 1,71
136I 1313 0,73 2,40 1,23 1,09

89Rb 1248 0,13 0,85 0,93 2,28
90Kr 1119 0,39 1,10 1,08 1,71
89Rb 1032 0,66 1,16 1,36 2,65

LŠétude menée par Carrel et al. [24] reprend les mêmes principes, en utilisant un échantillon mixte
235U/238U. Des exemples de ratios de raies proches en énergie utilisés à des Ąns de différenciation
entre les deux isotopes de lŠuranium sont donnés dans le Tableau 1.10. LŠéquipe arrive à remonter à
des valeurs de fraction massique de 235U très proches de la réalité (moins de 10 % dŠécart pour des
échantillons avec plus de 5 % de 235U).
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1.2 Dosage et différenciation des actinides par la mesure des rayonnements gamma retardés de
photofission

Tableau 1.10 Ű Exemples de ratios utilisés pour la différenciation [24].

Ratio de raies (keV) Nucléides

943/918 131Sb/94Y
954/974 95Y/132Sb,132mSb

1283/1248 139Cs/89Rb
2176/2196 95Y/89Rb

Ce travail a également mis en évidence la faisabilité de lŠutilisation des ratios de raies dans le cas
dŠun colis maquette de 220 L avec une paroi en béton, où un échantillon dŠuranium peut être placé à
différents endroits. Il est ainsi montré que la position de la matière dans le colis, ainsi que la présence
de polyéthylène, ont peu dŠinĆuence sur les ratios de raies. De plus, la différenciation entre les isotopes
de lŠuranium a montré des résultats encourageants sur ce petit colis maquette, qui plus est, dans le
cas de la position la plus pénalisante au centre du colis pour des masses dŠuranium de moins dŠune
dizaine de grammes.

Dans cette même étude [24], lŠinspection dŠun colis maquette de 870 L, représentatif des colis de
lŠINB 56 du CEA Cadarache (voir Tableau 1.6), sŠest avérée beaucoup plus complexe, compte tenu
de ses grandes dimensions. Avec un échantillon de 250 g dŠuranium appauvri placé au centre du colis
et une irradiation de 2 h, seules quelques raies de gamma retardés ont été détectées. Néanmoins, la
comparaison du ratio de raies à 1384 keV (92Sr) et 1436 keV (138Cs) mesuré expérimentalement, avec
sa valeur théorique dépendant de la teneur en 235U a permis dŠidentiĄer la nature dŠun échantillon au
centre du colis. Ce résultat important montre que la nature de lŠactinide peut être déterminée dans
un colis maquette de grand volume, avec lŠexploitation dŠun nombre limité de ratios de raies. Malgré
tout, une preuve de faisabilité est à apporter dans le cadre dŠun colis réel avec un bruit de fond passif
conséquent.

CŠest dans ce cadre quŠune étude de faisabilité a été réalisée par simulation sur un colis bétonné de
870 L par Simon et al. [70]. Elle permet dŠévaluer les bruits de fond passif (émissions spontanées du colis
non irradié, dues essentiellement aux produits dŠactivation et de Ąssion quŠil renferme, comme 108mAg
et 137Cs pour cette étude) et actif (matériaux non nucléaires activés par lŠirradiation), aĄn de donner
une estimation de la limite de détection. LŠanalyse est faite sur des raies de gamma retardés dŠénergie
supérieure à 1,3 MeV mesurés avec un cluster de 5 détecteurs Ge HP. Malgré un bruit de fond passif
très élevé et cent fois plus important que le bruit de fond actif estimé, les limites de détection vont
de quelques grammes à plusieurs centaines de grammes selon la densité du colis pour de lŠuranium
situé au centre, soit la position la plus pénalisante. Une étude de différenciation a également été
menée en analysant lŠévolution de ratios de raies en fonction de lŠenrichissement en 235U. Un point
positif est que leur intensité semble relativement indépendante de la position de lŠéchantillon dans
le colis (centrée ou périphérique), mais varie bien avec la fraction de 235U. Par exemple, les ratios
1768 keV/1791 keV (138Xe/135I) et 2392 keV/2398 keV (88Kr/142La) montrent respectivement 20 % et
56 % de variation entre 0 et 25 % dŠenrichissement en 235U, un contraste signiĄcatif qui permettrait
dŠobtenir des informations de discrimination si les incertitudes statistiques sur ces raies gamma et leurs
ratios le permettent, ce quŠil conviendra de vériĄer expérimentalement. Cette étude par simulation
fait en effet abstraction des phénomènes dŠempilement dŠimpulsions et de temps mort électronique
qui peuvent sŠavérer majeurs avec des colis aussi actifs que celui considéré, qui conduit à un taux de
comptage total élevé par détecteur, estimé à 1,6.106 s-1. De plus, lŠétude montre que la localisation
ainsi que la densité du colis ont une forte inĆuence sur les limites de détection atteignables. DŠoù la
nécessité dŠaccéder à ces informations a priori, comme mentionné dans la Section 1.2.1), avec dŠautres
techniques de caractérisation non-destructive comme lŠimagerie X à haute énergie.

LŠétude de ratios de raies de gamma retardés suivant la photoĄssion est la plus prometteuse pour
obtenir des informations de différenciation entre les actinides dans des colis bétonnés hétérogènes et
volumineux, dans lŠétat actuel des recherches sur lŠIPA. La méthode a été étudiée avec un mélange de
deux isotopes mais est viable théoriquement pour plus dŠactinides. Un prérequis à la discrimination
est que les taux de production des produits de Ąssion soient connus pour tous les isotopes du mélange
dŠactinides. Cela constitue une limitation à cette méthode pour le moment (voir Section 1.2.3.3),
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et ce nŠest pas la seule. Plus il y a dŠactinides à différencier, plus il y a dŠinconnues et plus il faut
de ratios. Au vu de la complexité des spectres (cf. Figure 1.13), il peut être compliqué de trouver
un nombre important de raies suffisamment proches en énergie. On peut néanmoins sŠaffranchir de
cette condition, mais cela requiert une localisation des actinides pour corriger au mieux les effets
de matrice sur les rayonnements gamma retardés sortant du colis et par suite les ratios de raies
gamma utilisés pour la différenciation des actinides. Cette localisation est par ailleurs tout aussi
importante pour la quantiĄcation de leur masse par photoĄssion et une piste étudiée, en dehors
de la tomographie de photoĄssion, sera lŠutilisation des spectres de rayonnements gamma retardés
eux-mêmes, via lŠexploitation des produits de Ąssion multi-émetteurs gamma utilisés comme sondes
dŠépaisseur. Ceci fera lŠobjet dŠune partie de cette thèse.

1.2.3 Limitations actuelles de la photofission

La détection de rayonnements gamma retardés de photoĄssion est la technique qui a le plus de
potentiel pour la caractérisation non-destructive de colis de déchets bétonnés hétérogènes et volu-
mineux. Cependant, elle reste à un stade de développement industriel peu avancé et fait face à des
limitations ayant une grande inĆuence sur les incertitudes atteignables en terme de quantiĄcation et
de différenciation des actinides.

1.2.3.1 Effets de matrice et de localisation

Le conditionnement des déchets radioactifs sous forme de colis permet de les manutentionner et
surtout de conĄner les radionucléides. Il consiste à placer les déchets dans un conteneur où ils peuvent
éventuellement être incorporés dans un matériau dŠenrobage ou de blocage [4]. Les déchets liquides
et pulvérulents peuvent par exemple être placés dans une matrice en ciment, béton ou bitume. Les
déchets solides peuvent être compactés ou non et bloqués par un liant hydraulique. Les matériaux uti-
lisés pour les conteneurs sont principalement le béton et lŠacier inoxydable. Les combinaisons possibles
de matériaux sont vastes, particulièrement dans le cas des colis de déchets technologiques MA-VL
de lŠINB 56 du CEA à caractériser (voir Tableau 1.6). Il nŠy a donc pas une solution unique pour
caractériser tous ces types de colis, qui présentent des contenus variables. En particulier, le rayonne-
ment interrogateur et les rayonnements détectés subissent des effets dŠatténuation par les matériaux
à lŠintérieur du colis, appelés effets de matrice, qui dépendent notamment de :

• la densité du milieu et le numéro atomique des matériaux,
• la présence dŠhétérogénéités ou de zones vides,
• la répartition de la masse dŠactinides.

LŠexploitation de lŠIPA nŠest donc pas envisageable seule, mais accompagnée de mesures dŠimagerie,
pour obtenir des détails sur la structure et la composition interne du colis, et de mesures permettant de
localiser les actinides, comme par exemple la tomographie de photoĄssion mentionnée dans la Section
1.2.1. À titre dŠexemple, lŠétude de faisabilité menée par Simon et al. [70] sur un colis de 870 L par
simulation a montré des changements drastiques dans la limite de détection dŠune masse dŠuranium
centrée dans le colis, en fonction de la densité du déchet. Une variation de densité de 0,5 g.cm-3 à
2,5 g.cm-3 induit une augmentation de la limite de détection dŠun facteur 1000, passant dŠenviron
1 g à plus de 1 kg. Cela illustre la nécessité dŠobtenir des informations sur la densité du colis avant
dŠentreprendre toute quantiĄcation de la matière. Des variations importantes selon la localisation de
la matière nucléaire au centre ou en périphérie du colis sont montrées par cette même étude. Dans la
position centrée, le spectre du faisceau interrogateur subit un durcissement. Plus de photons de haute
énergie sont présents en proportion. Ces derniers sont moins sensibles aux effets dŠautoprotection, cŠest-
à-dire à lŠatténuation du rayonnement interrogateur au sein même de la matière nucléaire, souvent très
dense. Ce durcissement du spectre du faisceau interrogateur permet en quelque sorte de compenser
son atténuation par lŠépaisseur de colis traversée. Cela souligne lŠimportance de la localisation des
actinides.

En résumé, les effets de matrice sont un élément clé à considérer pour obtenir une quantiĄcation
Ąable de la matière nucléaire en présence, que ce soit pour estimer le taux de photoĄssion en son
sein ou lŠatténuation des rayonnements gamma retardés à détecter. Ils sont aussi primordiaux dans
le cadre de la différenciation entre les actinides, notamment si on souhaite exploiter des ratios de
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émissions gamma correspondantes sont simulées dans le colis. Le spectre à droite de la Figure 1.15 est
ainsi obtenu. LŠirradiation mène à la production dŠémetteurs β+ comme 13N, 11C et 15O qui créent un
important pic dŠannihilation à 511 keV. LŠestimation faite du taux de comptage du bruit de fond actif
est 1,8.104 coups.s-1, soit deux ordres de grandeur en dessous du bruit de fond passif. Malgré tout,
de nombreuses raies sont présentes au-delà de 1,3 MeV et pourraient interférer avec les rayonnements
gamma retardés utiles pour former des ratios.

1.2.3.2.2 Fissions neutroniques

Un signal constitué des rayonnements gamma retardés de Ąssions neutroniques peut également se su-
perposer au signal issu de la photoĄssion. Comme évoqué précédemment, des photoneutrons peuvent
être produits par des réactions (γ,n) du faisceau sur la cible de conversion, dans le collimateur du
LINAC, dans les matériaux du colis ou dans les matériaux environnants. Ces photoneutrons sont en-
suite thermalisés dans le colis composé de béton et peuvent ainsi créer des Ąssions dans la matière
Ąssile. Ces dernières pourraient être considérées comme du signal utile [29] mais lŠestimation du Ćux
de photoneutrons requiert une bonne connaissance des matériaux du colis. Ainsi, le signal issu des
Ąssions neutroniques sera plutôt considéré comme un bruit de fond dans notre cas, puisquŠil nŠest pas
reproductible dŠun colis à lŠautre. Des neutrons produits dans la matière nucléaire par le biais de réac-
tions (γ,n) ou (γ,2n) sont également présents, leur énergie seuil est reportée dans le Tableau 1.11 pour
quelques actinides. Ces derniers, de même que les neutrons prompts produits lors de la photoĄssion
dans les actinides sont potentiellement une autre source de Ąssion. Simon et al. [70] ont dŠailleurs éva-
lué par simulation que la plupart des Ąssions "parasites" sont dues à des neutrons issus de la matière
nucléaire elle-même, et non ceux produits dans la cible du LINAC et les matériaux non nucléaires
du colis. Dans le cas dŠun colis réel, il sera primordial dŠévaluer au mieux la distribution spatiale des
actinides aĄn dŠétudier par simulation cette part de Ąssions dites parasites, mais qui en fait accroissent
le signal utile, pour ne pas trop surestimer la quantité de masse Ąssile présente.

Tableau 1.11 Ű Énergie seuil des réactions (γ,n) et (γ,2n) pour quelques actinides [82].

Énergie seuil (MeV)
Isotope (γ,n) (γ,2n)

235U 5,3 12,14
238U 6,2 11,28

238Pu 7,0 12,86
239Pu 5,7 12,65
241Pu 5,2 11,78

1.2.3.3 Données nucléaires

Actuellement, les données nucléaires de photoĄssion sont loin dŠêtre complètes pour tous les ac-
tinides. Par exemple, peu de données sont disponibles concernant la photoĄssion des isotopes du
plutonium. Quand les données existent, elles sont parfois sujettes à des incertitudes conséquentes qui
se répercutent directement sur les valeurs à mesurer.

La première donnée photonucléaire dŠintérêt pour la quantiĄcation des actinides est leur section
efficace de photoĄssion. Elle permet, via une convolution avec le Ćux de photons interrogateurs au
niveau de la matière nucléaire et la prise en compte dŠeffets dŠautoprotection, dŠévaluer le taux de
photoĄssion au sein des actinides. Les sections efficaces de photoĄssion ont été mesurées pour la
plupart des actinides dŠintérêt. On peut notamment se référer à la Figure 1.8 pour visualiser celles de
lŠ235U, lŠ238U et du 239Pu. Les actinides les plus étudiés en termes de section efficace sont lŠ235U depuis
la Ąn des années 1940 [83] et lŠ238U depuis le milieu des années 1950 [84]. De nos jours, de nombreuses
données de section efficace existent pour ces deux actinides qui ont été la plupart du temps obtenues
en utilisant un faisceau de Bremsstrahlung. Un travail récent de Krishichayan et al. [85] déterminant
le ratio des sections efficaces 235U/238U avec des photons mono-énergétiques a cependant mis en
évidence des différences parfois conséquentes entre des données expérimentales publiées au préalable.

28



1.3 Conclusion et positionnement de la thèse

Néanmoins, il est bon de mentionner que la comparaison de ces travaux récents avec les valeurs de
la base de données ENDF B-VII.1 semblent en bon accord. Une étude complémentaire a été faite
par cette même équipe [86] pour mesurer les ratios de sections efficaces du 239Pu et de lŠ235U ou de
lŠ238U par cette même méthode. Encore une fois, elle met en lumière des différences entre les données
expérimentales qui étaient précédemment disponibles dans la littérature.

Les taux de production des produits de photoĄssion sont aussi des données nucléaires indispensables
pour remonter à la quantité dŠactinides à partir des rayonnements gamma retardés, ainsi que pour leur
différenciation, comme mentionné dans la Section 1.2.2.1. Pour séparer les contributions des noyaux
Ąssiles et fertiles et les quantiĄer individuellement, il faut donc connaître la distribution en masse des
rendements des produits de photoĄssion pour les actinides que lŠon cherche à différencier. Les données
de rendements de photoĄssion sont nombreuses pour lŠ238U [44, 47, 87-94] et quelques données existent
pour lŠ235U [86, 90], le 239Pu [47, 93, 95, 96] et le 232Th [88, 89, 94]. Tout comme pour les sections
efficaces, les données montrent parfois des écarts signiĄcatifs entre les publications. Des exemples de
rendements de produits de photoĄssion de lŠ238U issus de différentes publications sont reportés dans
le Tableau 1.12, avec des variations importantes comme pour le 99Mo dont le taux de production varie
de 4,8 % à 6,57 %, soit un écart de 37 %. Ces données ont été mesurées avec des sources de photons
parfois très différentes, ce qui peut constituer la raison principale de ces écarts.

Au cours de cette thèse, les rendements de photoĄssion cumulatifs seront donc évalués pour lŠ235U,
lŠ238U et le 239Pu, puis comparés aux données actuellement existantes dans la littérature pour valider
notre approche de mesure. Dans lŠavenir, les taux de production de produits de photoĄssion devront
être mesurés pour tous les actinides potentiellement présents dans les colis de déchets radioactifs
devant faire lŠobjet dŠune caractérisation radiologique.

Tableau 1.12 Ű Exemples de rendements de production cumulatifs (en %) pour les produits de
photoĄssion de lŠ238U issus de la littérature.

Référence
PF [87] [90] [88] [89] [91] [47]

88Kr 2,4 2,52 2,771 2,765 1,99 2,92
89Rb 3,023 3,297 - 3,421 3,54 -
99Mo 5,685 - 4,835 4,754 5,83 6,57
101Mo 7,919 6,78 - 7,562 5,82 -

135I 5,646 6,66 5,882 6,548 6,33 6,13
138Cs 6,9 - 7,998 6,44 5,77 -
142Ba 4,764 4,66 - 4,675 4,87 -
142La 4,907 5,01 5,263 4,884 4,87 5,58

1.3 Conclusion et positionnement de la thèse

Au travers de ce premier chapitre ont été présentés les différents types de mesure non-destructive
disponibles pour caractériser les colis de déchets radioactifs. Les méthodes passives sont souvent in-
suffisantes et lŠutilisation de méthodes actives sŠavère nécessaire, en particulier pour lŠétude de colis
volumineux. LŠINA est une méthode très sensible, mais également très dépendante du contenu en
hydrogène des colis, ce qui rend son utilisation sur des colis bétonnés volumineux impossible. CŠest
dans ce contexte que lŠIPA montre son intérêt puisquŠelle fait appel à des photons interrogateurs de
haute énergie, peu sensibles aux variabilités de la teneur en éléments légers dans les colis.

La thèse introduite par le biais de ce chapitre sŠinscrit dans un programme sur la gestion des déchets
entreposés dans lŠINB 56 du CEA Cadarache. La faisabilité de la caractérisation de colis de type MA-
VL par IPA est étudiée, dŠune part en vue de leur entreposage dans lŠinstallation CEDRA, dŠautre
part en vue de leur stockage déĄnitif dans lŠinstallation CIGEO. La méthode étudiée dans ce travail
de thèse est lŠIPA avec détection de rayonnements gamma retardés. Celle-ci est pour lŠinstant la seule
qui fournisse un signal mesurable dû à la matière nucléaire dans le cas de colis bétonnés hétérogènes
et volumineux.
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Cependant, en lŠétat de développement actuel, lŠIPA ne permet pas de répondre au besoin de quan-
tiĄcation précise de la masse Ąssile seule. Des études doivent être entreprises pour réduire les incerti-
tudes, notamment en obtenant au préalable des informations sur la composition interne des colis et
la localisation de la matière nucléaire pour corriger au mieux les effets de matrice. Ces informations
sont également nécessaires pour la différenciation des actinides, qui pourrait de plus être affectée par
le manque de données nucléaires concernant certains actinides. Il est important de mentionner que
la discrimination entre les actinides est le challenge principal de lŠutilisation de cette technique. Sans
cela, seule une masse globale dŠactinide sera fournie, et aucune information précise sur la masse Ąssile
ou lŠactivité α ne pourra être déduite, ces grandeurs étant primordiales pour la gestion de ces colis de
déchets : transport, entreposage et exutoire Ąnal (stockage en surface ou en profondeur).

Le chapitre suivant sera dédié à la caractérisation du faisceau de photons interrogateurs ainsi que de
sa composante photoneutronique à lŠaide dŠune méthode exploitant respectivement lŠactivation photo-
nique ou neutronique de cibles. Le troisième chapitre portera sur la mesure des taux de production des
produits de photoĄssion de lŠ235U, lŠ238U et du 239Pu. Le quatrième chapitre sera focalisé sur le déve-
loppement dŠune méthode de localisation des actinides et sur la correction des effets de matrice pour
la discrimination et la quantiĄcation des actinides. EnĄn, le dernier chapitre traitera de lŠestimation
des performances de détection et des limitations de la méthode sur les colis 870 L.
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Chapitre 2

Caractérisation du faisceau du LINAC Saturne et
du bruit de fond associé

2.1 Description de l’accélérateur linéaire d’électrons (LINAC) et des
moyens de caractérisation du faisceau

2.1.1 Présentation de la cellule CINPHONIE et du LINAC Saturne

Les mesures ont été réalisées dans la cellule CINPHONIE (Cellule dŠInterrogation Photonique et
Neutronique) de lŠINB 156 au CEA de Cadarache [2] dont un plan et une vue dŠensemble sont présentés
respectivement sur la Figure 2.1 et la Figure 2.2.

Figure 2.1 Ű Plan de la cellule CINPHONIE

La méthode étudiée exploite les rayonnements gamma retardés émis par les produits de photoĄs-
sion ayant des périodes radioactives sŠétendant de quelques dizaines de secondes à plusieurs dizaines
dŠheures. Pour cela, nous effectuons des mesures de spectrométrie gamma avec un détecteur Ge HP en
post-irradiation (voir Chapitre 1, Tableau 1.4). Les expériences se déroulent en trois étapes distinctes :

• une période dŠirradiation de plusieurs heures où lŠobjet à interroger est placé sur le banc méca-
nique porte-colis (jusquŠà 5 tonnes) dans le faisceau X du LINAC ;

• une période de refroidissement pendant laquelle le banc mécanique peut réaliser des transla-
tions horizontales et verticales, voire une rotation aĄn dŠaller placer lŠobjet interrogé devant le
détecteur Ge HP situé à lŠécart du faisceau du LINAC pour le protéger. Ces mouvements sont
programmés sur un logiciel de pilotage et la période de refroidissement qui est associée aux
mouvements dure quelques dizaines de secondes ;
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• une période de comptage lors de laquelle les rayonnements gamma retardés sont mesurés par
une chaîne de spectrométrie gamma Ge HP. Cette période dure de quelques heures à quelques
jours en fonction de la période des produits de photoĄssion que lŠon cherche à mesurer.

Figure 2.2 Ű Vue dŠensemble de la cellule CINPHONIE

Pendant les phases dŠirradiation et de comptage, les colis peuvent être en rotation continue (colis
homogènes), pas à pas (mesures segmentées) ou encore en position statique (mesure dŠéchantillons ou
de points chauds repérés dans un colis).

Le faisceau de photons interrogateurs est produit avec un LINAC Saturne. Cet accélérateur était
initialement utilisé pour des traitements médicaux et a été installé dans la cellule CINPHONIE en
2018. Il remplace un LINAC de 9 MeV et de débit de dose 23 Gy/min à 1 m (Mini-Linatron Varian)
[97], utilisé à lŠépoque pour lŠimagerie. LŠinstallation du Saturne a permis lŠenclenchement du pro-
gramme dŠétudes expérimentales sur lŠInterrogation Photonique Active (IPA). Des travaux de mise
à niveau de lŠaccélérateur Saturne ont été nécessaires pour atteindre de hautes énergies et un débit
de dose photonique suffisant pour lŠexamen de colis de déchets radioactifs denses et volumineux. Ac-
tuellement, le LINAC comporte plusieurs points de fonctionnement et permet dŠaccélérer les électrons
jusquŠà 21 MeV et dŠatteindre un débit de dose photonique dŠenviron 60 Gy/min à 1 m de la cible de
Bremsstrahlung, dans lŠaxe du faisceau.

Le LINAC délivre des impulsions de quelques µs à une fréquence pouvant atteindre 200 Hz, avec un
courant crête maximum de 100 mA. Il comporte deux cavités accélératrices dŠélectrons. Ces derniers
atteignent une cible en tungstène de 5 mm dŠépaisseur et 8 mm de diamètre et une part de leur
énergie cinétique est convertie en rayonnement de freinage (ou Bremsstrahlung). LŠénergie du spectre de
photons résultant sŠétend de 0 MeV à lŠénergie maximale des électrons, voir Figure 1.9. Un collimateur
en plomb de 20 cm dŠépaisseur muni dŠune fente horizontale est situé au-delà de la cible du LINAC
aĄn de focaliser lŠinterrogation photonique sur des échantillons ou une tranche de colis de déchets
radioactifs. Les dimensions de lŠouverture du collimateur sont reportées sur la Figure 2.3.

La cible du LINAC et le collimateur étant composés de matériaux de numéro atomique élevé, respec-
tivement le tungstène (Z = 74) et le plomb (Z = 82), ils sont sujets à la production de photoneutrons
via des réactions (γ,xn) avec des photons produits par le LINAC. Les énergies seuils de ces réactions
pour les deux matériaux sont données dans le Tableau 2.1.
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faisceau

Figure 2.3 Ű Dimensions (en mm) de lŠouverture du collimateur en plomb.

Tableau 2.1 Ű Énergies seuils des réactions de production de photoneutrons pour le cadmium, le
tungstène et le plomb [98].

Matériau Isotope Abondance naturelle (%) Eseuil (γ,n) (MeV) Eseuil (γ,2n) (MeV)

Cadmium

106Cd 1,25 10,87 19,30
108Cd 0,89 10,33 18,26
110Cd 12,49 9,92 17,24
111Cd 12,80 6,97 16,89
112Cd 24,13 9,40 16,37
113Cd 12,22 6,54 15,94
114Cd 28,73 9,04 15,58
116Cd 7,49 8,70 14,84

Tungstène

180W 0,12 8,41 15,35
182W 26,30 8,07 14,75
183W 14,28 6,19 14,26
184W 30,70 7,41 13,60
186W 28,60 7,19 12,95

Plomb

204Pb 1,40 Pas de donnée disponible
206Pb 24,10 8,09 14,82
207Pb 22,10 6,74 14,83
208Pb 52,40 7,37 14,11

Pour étudier lŠIPA, il convient de minimiser le nombre de photoneutrons incidents sur les objets
interrogés pour limiter les Ąssions neutroniques parasites. Un blindage neutronique autour du collima-
teur est mis en place dans ce but, visible sur lŠavant de la Figure 2.4 et plus en détail en Figure 2.5
puis Figure 2.6. Il est composé de blocs de 20 cm dŠépaisseur de polyéthylène boré (noté PEB, dont
5 % de son poids est du trioxyde de bore B2O3) et de polyéthylène simple (noté PE). Ces blocs ther-
malisent les photoneutrons initialement rapides et le bore absorbe une partie des neutrons thermiques
ou épithermiques. Une couche de cadmium de 2 mm dŠépaisseur est placée sur la face avant du blin-
dage en polyéthylène aĄn dŠabsorber encore davantage de neutrons thermiques qui peuvent induire
beaucoup de Ąssions dans des échantillons dŠ235U et de 239Pu. En effet, la section efficace de Ąssion
par des neutrons thermiques est particulièrement élevée pour ces isotopes Ąssiles, à savoir 590 b pour
lŠ235U et 750 b pour le 239Pu. La contrepartie de lŠajout de cadmium est la production de nouveaux
photoneutrons par les photons de haute énergie du LINAC (voir les énergies seuil dans le Tableau 2.1).
Cependant, ces photoneutrons sont rapides et la section efficace de Ąssion par des neutrons rapides
est de lŠordre du barn, deux décades en dessous de celle par des neutrons thermiques.
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2.1 Description de l’accélérateur linéaire d’électrons (LINAC) et des moyens de caractérisation du
faisceau

Figure 2.9 Ű Support dŠirradiation pour les
pastilles SNAC en 2019.

Figure 2.10 Ű ConĄguration de détection
dans le dispositif à bas bruit

de fond pour les pastilles
SNAC en 2019.

Tableau 2.3 Ű ConĄgurations expérimentales dŠirradiation et de mesure des matériaux utilisés pour
la caractérisation des faisceaux de photons et de neutrons lors de la campagne de

2019.

Matériaux
f

(Hz)

Temps

dŠirradiation

Temps de

refroidissement

Temps
de

mesure

Distance
LINAC-

échantillon

Distance
échantillon-

détecteur

Détecteur

Ge HP

Chaîne de

spectrométrie

Matériaux non nucléaires

Pastilles 100 1 h 40 min 43 h 45 cm 5,5 cm

- BeGe 2020
(MIRION/

CANBERRA)
- Surf. 20 cm2,

ép. 2 cm
- Efficacité
relative 9 %
- Résolution

1,75 keV

(FWHM) à

1332,5 keV

Genie2000
+

DSP9660
(MIRION/

CANBERRA)

Échantillons dŠactinides

Uranium

appauvri
10 2 h 30 s 67 h 44 cm 20 cm

- GR3018
(MIRION/

CANBERRA)
- Type n
coaxial

- Efficacité
relative 30 %
- Résolution

1,8 keV

(FWHM) à

1332,5 keV

- Genie2000

+ LYNX

(analyseur

multica-

naux) en

mode 32k

canaux

(MIRION/

CAN-

BERRA)

Zirconium 100 2 h 30 s 22 h 46 cm 19 cm
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Tableau 2.5 Ű ConĄgurations expérimentales dŠirradiation et de mesure des matériaux utilisés pour
la caractérisation des faisceaux de photons et de neutrons lors de la campagne de

2021.

Matériaux
f

(Hz)

Temps

dŠirradiation

Temps de

refroidissement

Temps
de

mesure

Distance
LINAC-

échantillon

Distance
échantillon-

détecteur

Détecteur

Ge HP

Chaîne de

spectrométrie

Matériaux non nucléaires

Pastilles 200 1 h 6,5 min 145 h 88 cm 10 cm

- BeGe 2020
(MIRION/

CANBERRA)
- Surf. 20 cm2,

ép. 2 cm
- Efficacité
relative 9 %
- Résolution

1,75 keV

(FWHM) à

1332,5 keV

Genie2000
+

DSP9660
(MIRION/

CANBERRA)

Échantillons dŠactinides

Uranium

appauvri
200 2 h 45 s 42 h 102 cm 70 cm

- GMX50-83-
1-141 PL
(ORTEC)
- Type n
coaxial

- Efficacité
relative 50 %
- Résolution

2,0 keV

(FWHM) à

1332,5 keV

- Genie2000

+ LYNX

(analyseur

multica-

naux) en

mode 16k

canaux

(MIRION/

CAN-

BERRA)

Zirconium 200 2 h 42 s 24 h 102,7 cm 70,7 cm

Les Figures 2.12 et 2.13 donnent respectivement un aperçu du support dŠirradiation et de la conĄ-
guration de détection pour les pastilles SNAC lors de la campagne de 2021.

Figure 2.12 Ű Support dŠirradiation pour les
pastilles SNAC en 2021.

Figure 2.13 Ű ConĄguration de détection
dans le dispositif à bas bruit
de fond pour les pastilles en

2021.

Le LINAC a subi une mise à niveau importante entre les campagnes expérimentales de 2019 et de
2021, ce qui a amené le débit de dose à être multiplié par un facteur 10. De ce fait, les échantillons
dŠactinides irradiés en 2021 ont subi un nombre de réactions de photoĄssion et dŠactivation plus
élevé quŠen 2019. Par conséquent, le nombre de gamma émis en post-irradiation par les produits de
photoĄssion et dŠactivation était nettement supérieur. AĄn de limiter le taux de comptage, et donc
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le temps mort de la chaine de spectrométrie gamma, nous avons placé un écran en polyéthylène de
7,28 cm entre le détecteur Ge HP et les échantillons dŠactinides irradiés dans CINPHONIE.

2.1.2.3 Spectres des rayonnements gamma issus des produits d’activation

2.1.2.3.1 Caractéristiques des produits d’activation formés

Les caractéristiques des produits dŠactivation formés pendant lŠirradiation ainsi que les rayonnements
gamma observés sont listés dans le Tableau 2.6.

Tableau 2.6 Ű Produits dŠactivation dŠintérêt formés et raies gamma observées.

Matériau

irradié

Isotope

activé

Abondance

dans le

matériau (%)

Type de

réaction

Produit

dŠactivation
T1/2

Énergie

gamma (keV)

Intensité

(%)

Or 197Au 100
(γ,n)

(n,γ)

196Au
198Au

6,2 j

2,7 j

355,73

411,80

86,95

95,62

Indium 115In 95,7 (n,γ) 116mIn 54,6 min

1293,54
1097,30
416,90
2112,30
818,70

1508,10

84,70
57,60
27,95
15,25
11,60

10,42

Cuivre 63Cu 69,2 (n,γ) 64Cu 12,7 h 511,00 35,03

Nickel 58Ni 68,1 (γ,n) 57Ni 1,5 j
1377,62

127,16

81,20

16,00

Magnésium 24Mg 79,0 (n,p) 24Na 14,9 h
1368,63

2754,05

99,99

99,86

Zinc 64Zn 48,2 (γ,n) 63Zn 38,3 min 669,93 8,19

Uranium

appauvri
238U 99,7 (γ,n) 237U 6,7 j 208,00 21,30

Zirconium 90Zr 51,4 (γ,n)

89mZr
89Zr

89mY

250,8 s
3,3 j

15,7 s

587,80
-

908,96

89,10
-

99,16

Les spectres de rayonnements gamma émis par les produits dŠactivation sont détaillés dans les deux
sections suivantes.

2.1.2.3.2 Campagne expérimentale de 2019

La Figure 2.14 présente les raies gamma émises par les produits dŠactivation formés dans les pastilles
de matériaux non nucléaires. Les Figures 2.15 et 2.16 correspondent aux spectres mesurés suite à
lŠirradiation des échantillons dŠUA et dŠUHE. On y voit apparaître respectivement les rayonnements
gamma émis par lŠ237U et par les produits dŠactivation du 90Zr, accompagnés de nombreux gamma
issus des produits de photoĄssion.
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2.1 Description de l’accélérateur linéaire d’électrons (LINAC) et des moyens de caractérisation du
faisceau

Figure 2.14 Ű Spectre de rayonnements gamma dŠactivation pour les pastilles de matériaux
non-nucléaires irradiés en 2019.

Figure 2.15 Ű Raie gamma émise par lŠ237U formé par lŠactivation de lŠ238U pour la campagne de
2019.

Figure 2.16 Ű Raies gamma émises par le produit dŠactivation du 90Zr et son descendant pour la
campagne de 2019.
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2.1.2.3.3 Campagne expérimentale de 2021

La Figure 2.17 présente les raies gamma émises par les produits dŠactivation formés dans les pastilles
de matériaux non nucléaires. Les spectres mesurés suite à lŠirradiation des échantillons dŠUA et dŠUHE
sont disponibles sur les Figures 2.18 et 2.19. On y voit apparaître respectivement les rayonnements
gamma émis par lŠ237U et par les produits dŠactivation du 90Zr.

Figure 2.17 Ű Spectre de rayonnements gamma dŠactivation pour les pastilles de matériaux
non-nucléaires irradiés en 2021.

Figure 2.18 Ű Raie gamma émise par lŠ237U formé par lŠactivation de lŠ238U pour la campagne de
2021.
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Figure 2.19 Ű Raies gamma émises par le produit dŠactivation du 90Zr et son descendant pour la
campagne de 2021.

Les raies gamma de 89mZr et 89mY de la Figure 2.19 sont moins visibles que celles sur la Figure 2.16.
Ceci est explicable par la plus faible masse de zirconium contenue dans lŠéchantillon dŠUHE (diminu-
tion dŠun facteur 3,7) et une masse dŠuranium plus élevée (augmentation dŠun facteur 25), mettant
davantage en évidence les rayonnements gamma retardés émis par les produits de photoĄssion.

2.2 Caractérisation des faisceaux de photons et de neutrons

2.2.1 Caractérisation du spectre de photons de Bremsstrahlung

Nous proposons de détailler la méthode de caractérisation pour la première campagne expérimentale
et de présenter les différences et les résultats concernant la deuxième campagne dans cette section.

2.2.1.1 Principe de la méthode

Parmi les matériaux décrits dans le Tableau 2.6, certains sont enclins à subir des réactions avec les
photons de haute énergie produits par le LINAC. Les réactions qui nous intéressent pour la caracté-
risation du faisceau de photons sont les réactions (γ,n), dont on donne les sections efficaces pour les
isotopes dŠintérêt sur la Figure 2.20. Il est important de mentionner que lŠor est un matériau souvent
utilisé pour le monitorage du Ćux de photons [95, 101, 102].

Figure 2.20 Ű Sections efficaces de réaction (γ,n) [40] pour les isotopes dŠintérêt dans la
caractérisation du faisceau de photons du LINAC.
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N588,det = I1 × ε1 × P × N1,0 × (1 − e−λ1tmes) (2.3)

= I1 × ε1 × P ×
x.R(90Zr(γ, n)89Zr

λ1
(1 − e−λ1tirr )e−λ1trefr (1 − e−λ1tmes)

Où N1,0 est le nombre de noyaux de 89mZr présents après un temps dŠirradiation tirr et un temps
de refroidissement trefr, qui dépend du taux de réaction R(90Zr(γ, n)89Zr) (en s-1), pondéré par la
probabilité de formation du 89Zr dans lŠétat métastable, 89mZr, notée x. I1 et ε1 sont respectivement
lŠintensité dŠémission et lŠefficacité de détection du rayonnement gamma de 588 keV. Comme la période
de 89mY est faible par rapport à celle de 89Zr (15,7 s vs. 78,4 h) et le temps de mesure est élevé (au
minimum 22 h), on peut considérer que le nombre de rayonnements gamma de 909 keV émis par le
89mY correspond au nombre de noyaux de 89Zr qui décroissent en 89mY. LŠéquation dŠévolution du
nombre de noyaux de 89Zr peut sŠécrire selon (2.4).

dN2

dt
= Pλ1N1 − λ2N2 (2.4)

Le nombre de noyaux de 89Zr au cours du temps est donné par lŠéquation (2.5).

N2(t) = P
λ1

λ2 − λ1
N1,0(e−λ1t − e−λ2t) + N2,0e−λ2t (2.5)

Où N2,0 est le nombre de noyaux de 89mZr ayant décru en 89Zr après lŠirradiation et le refroidis-
sement, auquel sŠajoute le nombre de noyaux de 89Zr créés directement par irradiation et subsistant
après le temps de refroidissement. Il est calculé par lŠéquation (2.6).

N2,0 = x.R(90Zr(γ, n)89Zr)
[

P

λ2 − λ1

{

1 − e−λ1tirr

)

e−λ1trefr + (1 − e−λ2tirr )e−λ2trefr )
}

+ . . . (2.6)

. . .
P

λ2
(1 − e−λ2tirr )e−λ2trefr

]

+ y.R(90Zr(γ, n)89Zr) ×
1
λ2



1 − e−λ2tirr

)

e−λ2trefr

Où y est la probabilité de formation de 89Zr dans lŠétat fondamental suite à la réaction (γ,n) sur
90Zr. Finalement, le nombre détecté de rayonnements gamma de 909 keV émis par 89mY lors de sa
décroissance peut être approximé par lŠéquation (2.7), où k est la probabilité que 89Zr décroisse en
89mY (voir Figure 2.23).

N909,det ≈ I3 × ε3 × k . . . (2.7)

. . . ×

(

x.R

[

1
λ2 − λ1

{

(1 − e−λ1.tirr )e−λ1trefr (e−λ2tmes − e−λ1tmes) . . .

. . . + P (1 − e−λ2tmes)
{

(1 − e−λ1tirr )e−λ1trefr + (1 − e−λ2tirr )e−λ2trerf

}}

. . .

. . . +
P

λ2
(1 − e−λ2tirr )e−λ2trefr (1 − e−λ2tmes)

]

+ y.R ×
1
λ2

(1 − e−λ2tirr )e−λ2trefr (1 − e−λ2tmes)



Grâce aux rayonnements gamma de 588 keV et 909 keV détectés, on peut remonter à x et y, et donc
au taux de réaction total R(90Zr(γ,n)89Zr) pour chaque campagne expérimentale. Le Ćux de photons
à la distance d pour le zirconium, traduisant lŠactivation observée est calculé dŠune façon similaire à
(2.1) avec lŠéquation (2.8).

Φd,exp(Eγ) =
N909,exp

I(Eγ) × ε(Eγ) × k × f
×

1
x.(A × C1 + B × C2 + Γ × C3) + y.(∆ × C3)

×
Φd,simul

✁ Emax

Eseuil
φ(E) × σ(E)dE

(2.8)
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Avec :
• N909,exp lŠaire nette du pic photoélectrique à 909 keV (en coups) ;
• I(Eγ) et ε(Eγ) respectivement lŠintensité dŠémission et lŠefficacité de détection du gamma de

909 keV (nombres sans dimension) ;
• k est la probabilité que 89Zr décroisse en 89mY ;
• f la fréquence du LINAC en Hz ;
• x et y, respectivement la part de 89Zr produit dans lŠétat métastable et fondamental ;
• A = 1/(λ2 − λ1), B = P/(λ2 − λ1), Γ = P/λ2 et ∆ = 1/λ2 ;
• C1 = (1 − e−λ1tirr )e−λ1trefr (e−λ2tmes − e−λ1tmes) ;
• C2 = (1 − e−λ2tmes)

{

(1 − e−λ1tirr )e−λ1trefr + (1 − e−λ2tirr )e−λ2trefr

}

;

• C3 = (1 − e−λ2tirr )e−λ2trefr (1 − e−λ2tmes) ;
• Φd,simul lŠintégrale du Ćux de photons de Bremsstrahlung à la distance d, obtenu par simula-

tion MCNP des électrons du LINAC freinés par la cible en tungstène, en photons.cm-2.électron
source-1 ;

•
✁ Emax

Eseuil
φ(E)×σ(E)dE le taux de réaction 90Zr(γ, n)89Zr dans lŠéchantillon, calculé avec MCNP,

qui correspond à lŠintégrale du Ćux de Bremsstrahlung φ(E) convolué par la section efficace de
réaction σ(E), de lŠénergie seuil Eseuil à lŠénergie de Ąn de faisceau Emax, en réactions.électron
source-1.

Un facteur de mérite a été utilisé pour sélectionner la distribution en énergie des électrons la plus
vraisemblable, cŠest-à-dire conduisant aux Ćux de photons calculés pour chaque matériau les plus
proches les uns des autres. Il consiste à réaliser la somme des écarts quadratiques entre les Ćux
calculés pour tous les matériaux, comme indiqué dans (2.9).

FOM =
√

∑

i,j♣j>i

(Φi − Φj)2 (2.9)

Où Φi et Φj sont les Ćux de photons expérimentaux calculés avec les différents matériaux activés.
La distribution en énergie des électrons la plus vraisemblable correspond au facteur de mérite le plus
faible parmi tous les couples de paramètres [Emax,α]. Les détails de la méthode pour chaque campagne
expérimentale sont donnés dans les sections suivantes.

2.2.1.2 Campagne expérimentale de 2019

Lors de la campagne expérimentale de 2019, 4 matériaux ont été irradiés dans le but de caractériser
le faisceau de photons du LINAC. Il sŠagit de lŠor, du nickel, de lŠuranium appauvri et du zirconium (cf.
Tableau 2.2). Les aires nettes des raies gamma dans les différents spectres dŠactivation sont obtenues
avec Genie2000 et sont répertoriées dans le Tableau 2.7.

Tableau 2.7 Ű Raies gamma dŠactivation par réaction (γ,n) pour la campagne de 2019.

Isotope activé
Produit

dŠactivation
Raie gamma analysée

(keV)
Aire nette

(coups)
197Au 196Au 355,73 22332 ± 589
58Ni 57Ni 127,16 427713 ± 1454
238U 237U 208,00 551097 ± 248

90Zr

89mZr
89Zr

89mY

587,80
-

908,96

44363 ± 248
-

182607 ± 438

Les paramètres de la distribution semi-gaussienne ont dans un premier temps été testés entre 13 et
16,5 MeV par pas de 0,5 MeV pour Emax et de 0 (cas mono-énergétique) à 2,5 MeV par pas de 0,5 MeV
pour α. LŠanalyse des facteurs de mérite obtenus a ensuite conduit à faire varier plus Ąnement Emax

de 15,6 MeV à 16,5 MeV par pas de 0,1 MeV et α de 0,5 à 2 MeV par pas de 0,5 MeV. Le facteur de
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mérite pour ces différentes distributions est donné dans le Tableau 2.8, celle qui le minimise ayant une
énergie maximale Emax = 15, 8 MeV et une largeur à mi-hauteur α = 1 MeV .

Tableau 2.8 Ű Facteur de mérite pour les distributions en énergie testées pour la campagne de
2019, avec Emax et α en MeV.

Une représentation graphique permettant de visualiser la convergence des quatre Ćux de photons
pour α = 1 MeV est disponible sur la Figure 2.24.

Figure 2.24 Ű Représentation graphique des Ćux de photons calculés pour les quatre matériaux
avec α = 1 MeV pour la campagne de 2019.

Les Ćux de photons correspondant à la distribution énergétique des électrons [Emax = 15, 8 MeV ;
α = 1 MeV ] pour tous les matériaux irradiés ainsi que le Ćux de photons moyen à 43 cm de la cible
sont donnés dans le Tableau 2.9.

Tableau 2.9 Ű Flux de photons expérimentaux calculés pour les quatre matériaux et la distribution
en énergie des électrons la plus probable lors de la campagne de 2019.

Isotope activé Φ43 cm,exp (photons.cm-2.impulsion-1)
197Au (9, 02 ± 1, 26) × 107

58Ni (10, 05 ± 1, 33) × 107

238U (10, 21 ± 1, 36) × 107

90Zr (9, 43 ± 1, 25) × 107

Flux de photons moyen : Φ̄43 cm,exp = (9, 68 ± 1, 35) × 107photons.cm-2.impulsion-1

LŠincertitude sur le Ćux de photons ainsi estimé pour chaque matériau est la combinaison quadra-
tique des sources dŠincertitude suivantes :

• une incertitude relative estimée à 10 % sur la section efficace de réaction (γ,n) pour les isotopes
activés, selon la bibliothèque de sections efficaces EXFOR [108]. À titre dŠexemple, lŠincertitude
sur la section efficace de réaction 197Au(γ,n)196Au mesurée par Plaisir et al. est de 10 % [109] ;
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• une incertitude relative de 7 % sur lŠefficacité de détection prenant en compte celle sur lŠefficacité
intrinsèque du détecteur (moins de 5 %, en accord avec lŠoptimisation du modèle MCNP du
détecteur à lŠaide de sources de référence) et celle sur la modélisation des échantillons (estimée à
5 % en raison principalement de lŠincertitude sur leurs dimensions, qui inĆue signiĄcativement sur
le calcul de lŠauto-absorption gamma, et dans une moindre mesure sur leur distance par rapport
au détecteur). Les efficacités intrinsèques et géométriques sont combinées quadratiquement et
on obtient ainsi une incertitude relative de 7 % sur lŠefficacité de détection totale ;

• une incertitude statistique liée au résultat de la simulation MCNP, inférieure à 5 % pour tous
les calculs dŠactivation des échantillons ;

• des incertitudes associées aux constantes de décroissance radioactive et aux intensités dŠémission
gamma des produits dŠactivation, issues de la base de données JEFF-3.3 [106], inférieures à 2 % ;

• une incertitude sur lŠaire nette de la raie gamma considérée, reportée dans le Tableau 2.7, nŠex-
cédant pas 2,6 %.

LŠincertitude associée au Ćux de photons moyen est estimée, de façon conservative, comme la com-
binaison quadratique de lŠincertitude moyenne associée à chacun des quatre Ćux de photons calculés
ci-dessus, qui est dŠenviron 13 %, et de lŠécart-type des Ćux de photons obtenus avec ces quatre maté-
riaux qui est calculé comme suit :

σdistrib

Φ̄
=

1

Φ̄

√

(ΦAu − Φ̄)2 + (ΦNi − Φ̄)2 + (ΦU − Φ̄)2 + (ΦZr − Φ̄)2

4
= 5 %

Au Ąnal, lŠincertitude relative sur le Ćux de photons en 2019 est estimée à 13,9 %. La conver-
sion du Ćux moyen de photons à 43 cm en nombre effectif dŠélectrons source incidents sur la cible
en tungstène donne né,2019 = (1, 31 ± 0, 18) × 1011 électrons.impulsion-1. On peut comparer cette
estimation au nombre théorique dŠélectrons par impulsion obtenu en considérant une forme dŠim-
pulsion rectangulaire, un courant crête de 10 mA et une largeur dŠimpulsion de 4 µs, lequel vaut
né,théorique = 2, 50 × 1011 électrons.impulsion-1. La différence peut sŠexpliquer par le fait que lŠimpul-
sion nŠest en réalité pas parfaitement rectangulaire et que son intégrale conduit donc à un plus faible
nombre dŠélectrons.

A titre de vériĄcation, nous avons comparé les taux de réaction (γ,n) expérimental et simulé dans
le lingot dŠ238U. Le taux de réaction expérimental est calculé via lŠéquation (2.10).

Rexp

[

238U(γ, n)237U
]

=
N(208 keV )

I(208 keV ) × ε(208 keV ) × e−λtrefr × (1 − e−λtmes) × tirr × f
(2.10)

Avec :
• Rexp[238U(γ, n)237U ] le taux de réaction expérimental, exprimé en réactions.impulsion-1 ;
• I(208 keV ) lŠintensité dŠémission du gamma de 208 keV émis par lŠ237U ;
• ε(208 keV ) lŠefficacité de détection à 208 keV, simulée avec MCNP ;
• N(208 keV ) lŠaire nette de la raie à 208 keV ;
• λ la constante radioactive de 237U, issue de la base de données JEFF-3.3 [106], donnée en s-1 ;
• tirr, trefr et tmes les temps dŠirradiation, de refroidissement et de comptage, respectivement,

donnés en s ;
• f la fréquence du LINAC, en Hz.

On obtient Rexp[238U(γ, n)237U ] = (7, 51 ± 0, 53) × 105 réactions.impulsion-1. LŠincertitude relative est
calculée comme la combinaison quadratique de lŠincertitude de 7 % sur lŠefficacité de détection, lŠincer-
titude de 0,3 % sur lŠintensité dŠémission du rayonnement gamma de 208 keV [106] et de lŠincertitude
statistique de 0,22 % sur lŠaire nette de la raie à 208 keV.

Le taux de réaction simulé est quant à lui donné par lŠéquation (2.11) et est calculé via MCNP avec
une source dŠélectrons possédant la distribution en énergie du Ćux de photons interrogateur la plus
cohérente avec lŠactivation observée des quatre matériaux.
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Tableau 2.10 Ű Raies gamma dŠactivation par réaction (γ,n) pour la campagne de 2021.

Isotope activé
Produit

dŠactivation

Raie gamma

analysée (keV)
Aire nette (coups)

197Au 196Au 355,73 549721 ± 741
58Ni 57Ni 1377,62 2411040 ± 1553
238U 237U 208,00 1310540 ± 1145

90Zr

89mZr
89Zr

89mY

587,80
-

908,96

37223 ± 193
-

222248 ± 472
64Zn 63Zn 669,93 157242 ± 397

Tableau 2.11 Ű Facteur de mérite pour les distributions en énergie testées pour la campagne de
2021, avec Emax et α en MeV.

Une représentation graphique permettant de visualiser la convergence des cinq Ćux de photons pour
α = 0, 5 MeV est disponible sur la Figure 2.26.

Figure 2.26 Ű Représentation graphique des Ćux de photons calculés pour les cinq matériaux avec
α = 0, 5 MeV pour la campagne de 2021.
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2.2.2 Caractérisation du spectre de neutrons

Comme mentionné dans la Section 2.1.1, des photoneutrons sont produits lors du fonctionnement du
LINAC. Un blindage neutronique a donc été mis en place pour limiter le Ćux de neutrons thermiques
pouvant parvenir au niveau des échantillons dŠactinides aĄn de minimiser les Ąssions neutroniques
parasites. Le but de la caractérisation du spectre neutronique est de permettre de valider le modèle
MCNP du collimateur et du blindage neutronique pour lŠutiliser dans les simulations au cours de
la thèse. Le but sous-jacent est dŠestimer la contribution des Ąssions neutroniques par rapport aux
photoĄssions aĄn de la soustraire lors du calcul des taux de production des produits de photoĄssion.

2.2.2.1 Principe de la méthode

Certains matériaux présentés dans le Tableau 2.6 sont susceptibles de subir des réactions avec les
photoneutrons produits lors de lŠinteraction des photons de haute énergie avec le dispositif dŠirradia-
tion et le cadmium du blindage neutronique (les énergies seuil sont données dans le Tableau 2.1). En
lŠoccurrence, cela concerne les pastilles dŠindium, de cuivre, dŠor et de magnésium irradiées dans un
but de caractérisation neutronique. Les sections efficaces des réactions concernées sont données sur la
Figure 2.28. On peut noter que le cuivre nŠa Ąnalement pas pu être utilisé car le 64Cu subit une dé-
croissance β+ dans 62 % des cas, conduisant à la détection de photons de 511 keV indiscernables parmi
les nombreuses sources de radioactivité β+ dans un environnement irradié, et dŠautre part il décroît
en β− dans 38 % des cas avec lŠémission dŠun gamma à 1345 keV de faible intensité (0,475 %), malheu-
reusement inexploitable pour la caractérisation du Ćux de neutrons. Les réactions 197Au(n,γ)198Au et
115In(n,γ)116mIn sont utilisées pour la caractérisation du Ćux de neutrons thermiques et épithermiques
(i.e., dŠénergie supérieure à 0,5 eV). EnĄn, la réaction 24Mg(n,p)24Na est utile pour la caractérisation
du Ćux de neutrons rapides avec son seuil à 4,95 MeV.

Figure 2.28 Ű Sections efficaces de réactions neutroniques [40] pour les matériaux irradiés.

Dans la section suivante, une caractérisation du spectre neutronique est effectuée pour la campagne
de 2019. La comparaison entre lŠactivation de la pastille dŠindium observée expérimentalement et celle
obtenue par simulation est utilisée aĄn de valider le modèle MCNP du dispositif dŠirradiation complet
(accélérateur, collimateur et blindage neutronique).

2.2.2.2 Caractérisation du spectre neutronique et validation du modèle MCNP du dispositif
d’irradiation

Le spectre gamma de la Figure 2.14 issu de lŠactivation des pastilles SNAC de 2019 semble indiquer
la présence de neutrons rapides par la détection de la raie à 332,6 keV du 115mIn, formé par la réaction
115In(n,nŠ) ayant un seuil aux alentours de 0,5 MeV, mais cette contribution est indiscernable de
celle de la réaction 115In(γ,γŠ) dont la section efficace est peu documentée [110, 111]. LŠobservation
des raies gamma de 116mIn met en évidence la présence de neutrons épithermiques, i.e. dŠénergie
supérieure à 0,5 eV, qui ne sont pas absorbés par la feuille de cadmium en sortie de blindage. Cependant,
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lŠactivation neutronique de la pastille dŠor nŠest pas observée via la détection du rayonnement gamma
de 411,8 keV malgré une section efficace de réaction (n,γ) comparable à celle de lŠ115In, du fait de
sa faible masse (45 mg dŠor contre 2 x 2,711 g dŠindium). Pour illustrer lŠefficacité dŠabsorption des
neutrons thermiques par le blindage neutronique, des simulations MCNP ont été effectuées pour
évaluer le Ćux de photoneutrons avec et sans blindage. La Figure 2.30 présente la comparaison des
spectres neutroniques au niveau des échantillons, soit à 43 cm de la cible du LINAC. On note la
présence de neutrons thermiques en lŠabsence de blindage neutronique. LŠajout du blindage supprime
cette composante grâce au cadmium qui a une très grande section efficace dŠabsorption neutronique
en dessous dŠenviron 0,5 eV (énergie dite ń de coupure du cadmium ż au-dessus de laquelle on parle
de neutrons épithermiques en physique des réacteurs), comme montré sur la Figure 2.29.

Figure 2.29 Ű Section efficace de réaction (n,γ) [40] pour le 113Cd composant le cadmium naturel à
12,26 %.

Le blindage diminue le Ćux de neutrons rapides dŠun facteur 4,5 mais peuple la composante épi-
thermique du spectre neutronique. Cette dernière augmentation est en partie liée au cadmium ajouté
en sortie de blindage qui crée des photoneutrons (voir les seuils en énergie dans le Tableau 2.1). Ceci
est illustré sur la Figure 2.31 par la comparaison du Ćux neutronique avec et sans la présence de cad-
mium en Ąn de blindage. En ajoutant seulement du polyéthylène simple et boré, le Ćux de neutrons
dŠénergie inférieure à 0,1 eV augmente dŠun facteur 58, ce qui est contre-productif par rapport à la
volonté de limiter le Ćux de neutrons thermiques. Par contre, lŠajout de 2 mm de cadmium permet de
couper totalement cette composante. Finalement, le Ćux neutronique au niveau des échantillons est
ϕn = (7, 10 ± 0, 97) × 102 neutrons.cm-2.impulsion-1. Le blindage est efficace puisquŠil diminue le Ćux
de neutrons dŠun facteur 4 et quŠil coupe totalement la composante thermique du spectre neutronique.
Concernant lŠorigine des photoneutrons en lŠabsence de blindage, les simulations estiment à 76 % la
contribution du collimateur en plomb contre 24 % attribués à la cible en tungstène. Dans le cas avec
blindage, 92,6 % des photoneutrons au niveau des échantillons sont issus du cadmium.
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Tableau 2.13 Ű Comparaison expérience/simulation pour lŠaire nette des raies gamma émises par le
116mIn pour la campagne de 2019.

Énergie (keV) Intensité (%) Expérience (coups) Simulation (coups) Écart relatif (%)
1293,54 84,70 20250 ± 287 19101 ± 3438 -6
1097,30 57,60 16937 ± 373 15463 ± 2783 -9
416,90 27,95 25069 ± 429 23465 ± 4224 -6
2112,30 15,25 2086 ± 87 2013 ± 362 -4
818,70 11,60 4756 ± 85 4266 ± 768 -10
1508,10 10,42 1942 ± 52 1994 ± 359 +3

Les nombres de coups simulés sont globalement légèrement inférieurs aux nombres de gamma détec-
tés expérimentalement mais lŠaccord est satisfaisant compte tenu de lŠincertitude sur le Ćux de neutrons
de basse énergie à la sortie du blindage neutronique du LINAC. Cette incertitude est principalement
due à lŠincertitude sur la production de photoneutrons dans la tête du LINAC (elle-même provenant
de lŠincertitude sur les caractéristiques du faisceau de Bremsstrahlung et sur les sections efficaces de
production de photoneutrons dans le tungstène et le plomb) et de lŠabsorption neutronique très im-
portante dans le blindage en polyéthylène et cadmium. LŠaccord entre lŠexpérience et la simulation
valide le spectre neutronique simulé ayant conduit à lŠactivation de lŠindium et conĄrme lŠefficacité
du blindage neutronique avec la feuille de cadmium pour supprimer la composante thermique devant
les échantillons. Cette dernière aurait pu poser problème pour les échantillons de matière Ąssile, par
exemple lŠ235U, dont la section efficace de Ąssion par des neutrons thermiques est environ 500 fois plus
élevée que celle par des neutrons rapides, ou encore plus de 1500 fois plus élevée que la section efficace
de photoĄssion. En conclusion, lŠaccord entre lŠexpérience et la simulation nous permet de valider le
modèle MCNP du dispositif dŠirradiation présenté sur la Figure 2.6. Il sera utilisé dans la suite, y com-
pris pour interpréter les résultats de la campagne expérimentale de 2021. Concernant cette dernière,
nous avons vu au cours de la Section 2.2.1.3 que le spectre de photons du LINAC avait une énergie de
Ąn de faisceau de 17,5 MeV contre 15,8 MeV en 2019. Par ailleurs, le nombre dŠélectrons par impulsion
était environ multiplié par un facteur 10 en 2021. Le Ćux de neutrons pour la campagne de 2021 est
donc supérieur, en absolu, à celui de 2019.

La validation du modèle du blindage neutronique et la caractérisation des spectres de Bremsstrahlung
et de photoneutrons permettront dans le Chapitre 3 dŠestimer la part de Ąssions neutroniques dans les
échantillons dŠactinides utilisés pour la mesure des taux de production des produits de photoĄssion.
Dans le Chapitre 5, lŠorigine des neutrons sera étudiée dans le cadre de lŠirradiation dŠun simulant de
colis 870 L.

2.3 Analyse du bruit de fond actif

Cette dernière section est dédiée à lŠanalyse des pics présents dans le bruit de fond actif de la cellule
CINPHONIE dans deux cas de Ągure. Le premier concerne la cellule vide et se focalise donc sur le
bruit de fond actif issu des dispositifs environnants du LINAC, du détecteur Ge HP et du blindage
installé autour. Le second cas intègre une maquette de colis en béton simulant une tranche de colis de
déchets dans la cellule CINPHONIE, lors des expériences de 2021.

2.3.1 Bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE vide

Tout dŠabord, intéressons-nous au bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE vide. Son enregis-
trement a été effectué lors des deux campagnes en 2019 et 2021. Les caractéristiques dŠirradiation et
de comptage sont données dans le Tableau 2.14.
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Lors des expériences de 2021, le détecteur a été rapproché à 1,04 m du centre du porte colis dans
lŠoptique des mesures effectuées avec une matrice en béton. Le détecteur Ge HP nŠétait pas protégé en
face avant lors de la mesure du bruit de fond actif pour pouvoir effectuer sa comparaison avec et sans
matrice en béton. Des rondelles de plomb de 50 mm ont été ajoutées autour du détecteur. Le dispositif
de détection dans ce cas est montré sur la Figure 2.34. À noter que les détecteurs utilisés en 2019 et
en 2021 étaient différents (voir Tableau 2.3 et Tableau 2.5), ce qui peut induire des disparités dans les
produits dŠactivation créés dans les composants du détecteur et qui seront ensuite observés dans les
spectres de gamma retardés.

Figure 2.34 Ű Dispositif de détection pour la mesure du bruit de fond actif lors de la campagne de
2021.

Les bruits de fond actifs de la cellule CINPHONIE vide en 2019 et 2021 sont montrés respectivement
sur les Figures 2.35 et 2.36. Les différences dans la conĄguration de détection ainsi que lŠaugmentation
conjointe de lŠénergie et de lŠintensité du faisceau du LINAC entre les campagnes de 2019 et 2021
permettent dŠexpliquer lŠaugmentation conséquente du bruit de fond actif et du nombre de pics présents
dans ce dernier en 2021.

Figure 2.35 Ű Bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE vide en 2019.

58



2.3 Analyse du bruit de fond actif

Figure 2.36 Ű Bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE vide en 2021.

Les pics présents dans le bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE vide en 2021 sont listés dans le
Tableau 2.15 et le Tableau 2.16, une distinction est faite entre les raies issues du système de détection
et des éléments de structure dans la cellule [112].

Le nombre de pics attribués au 77Ge est très important. Il est formé par capture neutronique sur le
76Ge, composant le cristal de germanium du détecteur à 7,7 %. On observe également des pics somme
issus de lŠémission de photons en cascade dans le cristal. Bon nombre de pics sont attribuables au
116mIn formé par capture neutronique sur 115In (voir la section efficace sur la Figure 2.28). LŠindium est
probablement présent dans les soudures à proximité immédiate du cristal de germanium du détecteur
ORTEC GMX50. CŠest également le cas pour le détecteur CANBERRA utilisé lors de la campagne
de 2019, mais lŠobservation de lŠactivation de lŠindium est beaucoup moins marquée compte tenu
de lŠintensité du faisceau du LINAC moins importante et du blindage installé devant le détecteur.
EnĄn, de nombreux pics sont issus de lŠactivation de lŠantimoine, et plus particulièrement du 124Sb.
LŠantimoine entre dans la composition du plomb utilisé pour le blindage du détecteur (briques ou
rondelles entourant le capot, cf. Figure 2.34). AĄn de réduire lŠactivation par les neutrons de basse
énergie dans ce type dŠexpérience, une solution consisterait à ajouter un matériau neutrophage (par
exemple du cadmium ou du B4C) entre le polyéthylène du blindage du détecteur et le plomb. De cette
façon les neutrons thermalisés dans le polyéthylène seraient absorbés avant dŠatteindre le cristal de
germanium ou le plomb dans lequel lŠantimoine sŠactive. Il pourra également être envisagé dŠajouter
une couche de blindage en dessous du détecteur pour limiter le Ćux de neutrons réĆéchi sur les murs
et le sol de la casemate. EnĄn, un blindage amovible devant le détecteur (présent pendant lŠirradiation
et en position de retrait pendant le comptage) pourrait être conçu aĄn de limiter lŠexposition de sa
face avant lors du tir de lŠaccélérateur sans perdre du signal lors de la détection.
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Tableau 2.15 Ű IdentiĄcation des raies de produits dŠactivation provenant du système de détection
lors de la campagne de 2021 et comparaison avec la campagne de 2019.

Énergie

(keV)
Isotope

Présence

en 2019 ?

Énergie

(keV)
Isotope

Présence

en 2019 ?

211 77Ge 1235 77Ge

215 77Ge 1248
77Ge (pic somme

614 + 634 keV)

264 77Ge 1257 122Sb

378
77Ge (pic somme

159 + 219 keV)
1294 116mIn !

410
77Ge (pic somme

195 + 215 keV)
1297

77Ge (pic somme

583 + 714 keV)

417 116mIn 1318 77Ge

564 122Sb ! 1326 124Sb

596
77Ge (pic somme

156 + 439 keV)
1345

77Ge (pic somme

399 + 946 keV)
!

602 124Sb ! 1356 77Ge

635 77Ge 1368 124Sb !

645 124Sb 1409
77mGe et77Ge (pic somme

611 + 798 keV)

693 122Sb ! 1432
116mIn (pic somme

138 + 1294 keV)

722 124Sb ! 1436 124Sb

739
77Ge (pic somme

156 + 582 keV)
1508 116mIn

780 116mIn 1601
77Ge (pic somme

634 + 966 keV)

789 77Ge 1690 124Sb !

819 116mIn 1710 77Ge

882 77Ge 1753 116mIn

898
77Ge (pic somme

367 + 531 keV)
1757 116mIn

907
77Ge (pic somme

338 + 569 keV)
1778 28Al !

1022 77Ge 2017 124Sb

1040
77Ge (pic somme

264 + 775 keV)
2090 124Sb !

1090
77Ge (pic somme

215 + 875 keV)
2112 116mIn !

1097 116mIn ! 2391
116mIn (pic somme

1097 + 1294 keV)

1140 122Sb 2528
116mIn (pic somme

417 + 2112 keV)

1189
77Ge (pic somme

215 + 974 keV)
2801

116mIn (pic somme

1294 + 1507 keV)

1222
77Ge (pic somme

557 + 665 keV)
3045

116mIn (pic somme

1294 + 1752 keV)

1231
77Ge (pic somme

264 + 966 keV)
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Tableau 2.16 Ű IdentiĄcation des raies de produits dŠactivation provenant des éléments de
structure ou du bruit de fond naturel de la cellule CINPHONIE lors de la

campagne de 2021 et comparaison avec la campagne de 2019.

Énergie

(keV)
Isotope

Présence

en 2019 ?

Énergie

(keV)
Isotope

Présence

en 2019 ?

319 51Cr 1757 57Ni

364 214Bi 1764 214Bi !

388 214Bi 1810 56Mn !

474 214Bi ! 1919 57Ni

609 214Bi ! 2010 214Bi

810 58Co 2112 56Mn !

835 54Mn 2205 214Bi !

846 56Mn ! 2243 24Na (simple échappement 2754 keV)

935 214Bi 2293 214Bi

1046 57Ni 2449 214Bi

1116 65Zn 2523 56Mn

1121 214Bi ! 2614 208Tl !

1174 60Co 2656 56Mn

1332 60Co 2754 24Na !

1377 57Ni ! 2959 56Mn

1460 40K ! 3084 49Ca

1731 57Ni 3369 56Mn

En ce qui concerne les pics de bruit de fond actif qui ne sont pas issus du système de détection,
la plupart provient de lŠactivation de lŠacier présent dans la cellule CINPHONIE, en particulier du
banc mécanique très massif de translation-rotation des colis jusquŠà 5 tonnes. À noter quŠaucune raie
de bruit de fond actif nŠest observée au-dessus de 3,4 MeV. Le récapitulatif des produits dŠactivation
observés dans la cellule vide est donné dans le Tableau 2.17.

2.3.2 Bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE avec une galette en béton

Lors de la campagne expérimentale de 2021, une galette en béton a été utilisée pour réaliser des
expériences avec une matrice aĄn dŠétudier la correction des effets de matrice et de localisation. Cette
galette en béton mesure 1 m de diamètre et 15 cm dŠépaisseur. Elle est entourée par une virole en
acier de 3 mm dŠépaisseur. Elle possède également des inserts en béton dans lesquels les échantillons
dŠactinides peuvent être placés. La galette en béton est montrée sur la Figure 2.37.

Figure 2.37 Ű Photographie de la galette de béton utilisée pour les expériences avec une matrice,
décrites dans le Chapitre 4.
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Tableau 2.17 Ű Produits dŠactivation observés dans le bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE
vide et caractéristiques associées.

Isotope Demi-vie Production Origine présumée
77Ge 11,2 h (n,γ) Cristal du détecteur

116mIn 54,6 min (n,γ) Soudures du détecteur
124Sb 60,2 jours (n,γ) Blindage plomb
122Sb 2,7 jours (γ,n) Blindage plomb
28Al 2,2 min (n,γ) Capot détecteur

56Mn 2,6 h (n,γ) Acier banc mécanique
54Mn 312,2 jours (γ,n) Acier banc mécanique
57Ni 1,5 jours (γ,n) Acier banc mécanique
51Cr 27,7 jours (n,γ) Acier banc mécanique
58Co 70,8 jours (γ,n) Acier banc mécanique
60Co 5,3 ans (n,γ) Acier banc mécanique
65Zn 244,0 jours (n,γ) Acier banc mécanique
24Na 14,9 h (n,γ) Béton
49Ca 8,7 min (n,γ) Béton
208Tl 3,1 min Naturel Bruit de fond naturel des murs (chaîne du 232Th)
40K 1,25 × 109 ans Naturel Bruit de fond naturel des murs

214Bi 19,8 min Naturel Bruit de fond naturel des murs (chaîne de lŠ238U)

LŠutilisation de cette matrice en béton ajoute une contribution supplémentaire au bruit de fond
actif, montré sur la Figure 2.38.

Figure 2.38 Ű Bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE avec la galette en béton, enregistré
pendant 68 h après 2 h dŠirradiation et 23 s de refroidissement.

Les pics présents dans ce bruit de fond actif sont ceux listés dans la section dédiée au bruit de
fond actif de la cellule CINPHONIE vide (Tableau 2.15 et Tableau 2.16) ainsi que ceux décrits dans
le Tableau 2.18. Les raies du Tableau 2.16 attribuées à lŠacier du banc mécanique et au béton sont
également peuplées par les mêmes produits dŠactivation créés dans lŠacier de la virole et le béton de
la galette.
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2.3 Analyse du bruit de fond actif

Tableau 2.18 Ű IdentiĄcation des raies de produits dŠactivation provenant de la galette en béton.

Énergie (keV) Isotope Énergie (keV) Isotope
373 43K 2062 63Zn
378 53Fe 2127 34mCl
450 63Zn 2335 63Zn
489 47Ca 2495 63Zn
594 43K 2535 63Zn
617 43K 2695 63Zn
669 63Zn 2716 63Zn
962 63Zn 2731 57Ni
1274 22Na 2780 63Zn
1368 24Na 2804 57Ni
1412 63Zn 3084 49Ca
1524 42K 3177 57Ni
1547 63Zn 3304 34mCl
2027 63Zn

Le récapitulatif des produits dŠactivation observés dans la cellule avec la galette de béton est donné
dans le Tableau 2.19.

Tableau 2.19 Ű Produits dŠactivation supplémentaires observés dans le bruit de fond actif de la
cellule CINPHONIE avec la galette en béton et caractéristiques associées.

Isotope Demi-vie Production Origine présumée
63Zn 38,5 min (γ,n) Virole de la galette
53Fe 8,5 min (γ,n) Virole de la galette
57Ni 1,5 jours (γ,n) Virole de la galette
24Na 14,9 h (n,γ) Béton de la galette
22Na 2,6 ans (γ,n) Béton de la galette
42K 12,4 h (n,γ) Béton de la galette
43K 22,2 h (γ,p) Béton de la galette

47Ca 4,5 jours (γ,n) Béton de la galette
49Ca 8,7 min (n,γ) Béton de la galette

34mCl 32,1 min (γ,n) Béton de la galette

Le bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE avait été estimé par simulation lors dŠétudes de
faisabilité préliminaires effectuées en 2016 portant sur la quantiĄcation de la masse Ąssile dans les
colis 870 L [70] (voir aussi dans le Chapitre 1, Section 1.2.3.2.1). Il avait été sous-estimé compte-tenu
des difficultés à simuler un bruit de fond actif réaliste, car très lié à la composition détaillée des
matériaux de lŠenvironnement, du système de mesure et du colis. DŠune part, lŠactivation neutronique
des composants du système de détection (blindage et détecteur) nŠavait pas été prise en compte. Les
expériences effectuées, particulièrement lors de la campagne de 2021, montrent que cette contribution
est très importante. Les produits dŠactivation observés peuvent compliquer, voire rendre impossible,
lŠexploitation de certaines raies de rayonnements gamma retardés émis par les produits de photoĄssion.
Cette activation pourra néanmoins être réduite à lŠavenir grâce à lŠemploi de matériaux neutrophages
positionnés judicieusement en aval des matériaux de thermalisation neutronique. DŠautre part, la
composition de lŠacier présent dans la cellule CINPHONIE nŠest pas connue précisément. De nombreux
composants minoritaires sont présents dans lŠacier en plus du manganèse qui avait été pris en compte
avec lŠisotope 56Mn. On peut citer notamment le nickel qui forme via lŠisotope 57Ni une signature
prépondérante de lŠactivation de lŠacier dans CINPHONIE. EnĄn, le béton, présent également dans les
colis 870 L, est une source de multiples produits dŠactivation, dont les rayonnements gamma varient
en fonction de sa composition. Cela met en exergue la difficulté dŠestimer un bruit de fond actif
uniquement par simulation et lŠimportance que revêtent des mesures expérimentales pour cette tâche.
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Chapitre 2 Caractérisation du faisceau du LINAC Saturne et du bruit de fond associé

2.4 Conclusion du chapitre

Au cours de ce deuxième chapitre, le faisceau du LINAC Saturne et le bruit de fond actif associé
ont été caractérisés. Tout dŠabord, le dispositif dŠirradiation et son blindage ont été présentés. Ensuite,
une méthode de caractérisation du spectre de Bremsstrahlung par activation photonique de matériaux
a été décrite. Celle-ci nous a permis dŠévaluer les distributions en énergie des électrons du LINAC, le
spectre de Bremsstrahlung et le Ćux de photons associé pour les campagnes expérimentales de 2019
et 2021. LŠénergie de Ąn de faisceau était de 15,8 MeV et de 17,5 MeV lors des campagnes de mesure
de 2019 et 2021, respectivement. De la même façon que lŠénergie, lŠintensité du faisceau a augmenté
entre les deux campagnes. Cela se traduit par une augmentation du Ćux de photons, passant ainsi de
(1, 79 ± 0, 25) × 107 photons.cm-2.impulsion-1 en 2019 à (2, 54 ± 0, 37) × 108 photons.cm-2.impulsion en
2021, à 1 m de la cible du LINAC dans lŠaxe. Connaissant les caractéristiques du faisceau de photons,
le Ćux de photoneutrons produits lors de lŠirradiation a été caractérisé via lŠactivation neutronique
de matériaux. La comparaison entre les résultats expérimentaux et les simulations nous a permis de
valider le modèle MCNP du LINAC, du collimateur et du blindage associé et de conĄrmer lŠefficacité
du blindage neutronique via lŠabsorption des neutrons thermiques dans le cadmium. Ces résultats sont
un prérequis à un certain nombre dŠétudes menées par la suite. En effet, ils ont été utilisés notamment
pour la mesure des rendements de photoĄssion de divers actinides présentée dans le chapitre suivant.
EnĄn, le bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE vide et avec une galette en béton a été analysé.
Cela a mis en évidence la présence de nombreux produits dŠactivation issus du dispositif de détection
(77Ge, 116mIn et 124Sb) qui nŠavaient pas été identiĄés lors des études préliminaires par simulation.
Ce bruit de fond pourra être réduit à lŠavenir en rajoutant un matériau neutrophage à lŠintérieur
du blindage en polyéthylène autour du détecteur. Les expériences conduites en 2021 ont également
souligné lŠactivation prépondérante de lŠacier dans la cellule CINPHONIE, notamment via la présence
des raies du 56Mn et du 57Ni. EnĄn, lŠanalyse du bruit de fond actif avec la galette en béton a montré
la présence de produits dŠactivation issus de réactions avec certains composants du béton, ce qui nous
donne un meilleur aperçu des raies qui seront potentiellement présentes suite à lŠirradiation dŠun colis
de 870 L contenant lui-même une enveloppe de 5 à 10 cm de béton en périphérie. Les données du bruit
de fond actif qui ont été obtenues avec la galette de béton seront par ailleurs exploitées dans le dernier
chapitre pour calculer les limites de détection en masse dŠactinides, extrapolées au cas dŠun colis de
870 L.
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3.2 Dispositif expérimental

3.2.1.2 Campagne expérimentale de 2021

En 2021, nous disposions du même échantillon dŠUA quŠen 2019, par contre lŠéchantillon dŠUHE
utilisé lors de cette deuxième campagne est environ 20 fois plus massif que le précédent pour obtenir
une meilleure statistique de comptage des rayonnements gamma retardés. EnĄn, nous avons eu accès
à un échantillon de plutonium pour mesurer les taux de production des produits de photoĄssion du
239Pu. Les mesures avec ce dernier échantillon ont été effectuées dans deux conĄgurations différentes
(notées ń Pu 1 ż et ń Pu 2 ż) correspondant à des distances différentes par rapport à la cible du
LINAC. Les trois échantillons mentionnés sont décrits dans le Tableau 3.2.

Tableau 3.2 Ű Description des échantillons dŠactinides utilisés lors de la campagne expérimentale
de 2019.

Uranium

Échantillon UA UHE
Masse m ≈ 200 g* m ≈ 10 g*

Fraction dŠ235U 0,3 % > 90 %*

Composition Uranium métallique
Cœur en uranium métallique

entre deux plaques de Zircaloy
Dimensions Épaisseur de 1 cm Épaisseur < 1 mm

Densité 18,96 g.cm-3 Cœur Ąssile : 18,96 g.cm-3

Zircaloy : 6,56 g.cm-3

Distance entre la cible du
LINAC et lŠéchantillon

102 cm 102,7 cm

Durée dŠirradiation 2 h 2 h
Fréquence dŠirradiation 200 Hz 200 Hz

Plutonium

Échantillon Pu
Masse m ≈ 1,5 g*

Composition isotopique 239Pu : 83 %* ; 240Pu : 12 %*
Forme chimique Poudre de PuO2 mélangée à de la résine

Densité 1,98 g.cm-3

Distance entre la cible du
LINAC et lŠéchantillon

Pu 1 : 45,4 cm ; Pu 2 : 115,4 cm

Durée dŠirradiation 2 h
Fréquence dŠirradiation 200 Hz

*Les masses dŠactinides et la composition isotopique ne peuvent être données précisément pour des raisons

de conĄdentialité.

Des supports imprimés en 3D ont été réalisés pour positionner les échantillons dŠuranium sur une
potence placée sur le banc mécanique de la cellule dŠirradiation (voir Figure 3.4.a et Figure 3.4.b).
Le but est de les positionner plus loin de la cible du LINAC quŠen 2019 (e.g. 102 cm en 2021 contre
44 cm en 2019 pour lŠUA) pour sŠadapter à lŠaugmentation de lŠintensité du LINAC entre ces deux
campagnes expérimentales (cf. Chapitre 2, Section 2.2.1) et limiter le temps mort de lŠélectronique. En
effet, reculer les échantillons a pour conséquence de diminuer le taux de photoĄssion lors de lŠirradiation
ainsi que de réduire lŠefficacité de détection lors de la phase de comptage en se situant plus loin du
détecteur germanium haute-pureté (Ge HP). LŠéchantillon de plutonium étant quant à lui beaucoup
moins massif que les échantillons dŠuranium, il a été placé sur le même support que celui utilisé en
2019 (voir Figure 3.4.c) pour la mesure ń Pu 1 ż au plus près du LINAC et du détecteur. En ce qui
concerne la mesure ń Pu 2 ż réalisée plus loin du LINAC et du détecteur, lŠéchantillon de plutonium
était placé de façon similaire aux échantillons dŠuranium, i.e., maintenu par une potence placée sur le
banc mécanique.
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des spectres avec des temps de refroidissement et de comptage adaptés à lŠobservation des différents
produits de photoĄssion possédant des périodes radioactives variées. Les caractéristiques de la phase
de détection sont résumées dans le Tableau 3.3.

Tableau 3.3 Ű Caractéristiques de la phase de détection pour les expériences de 2019.

Mesure UA UHE

Temps de refroidissement 30 s 30 s
Temps mort initial 29,7 % 4,2 %

Durée dŠune acquisition 60 s 180 s
Temps de comptage total 67,6 h 22,1 h

3.2.2.2 Campagne expérimentale de 2021

Lors de la campagne expérimentale de 2021, les rayonnements gamma retardés ont été mesurés avec
un détecteur germanium haute pureté GMX50-83-1-PL (ORTEC). Il sŠagit dŠun détecteur coaxial de
type n de 50 % dŠefficacité relative. Un blindage neutronique composé de plomb et/ou de polyéthylène
a été installé autour du détecteur en fonction de la conĄguration de mesure (voir Figure 3.11). La
photo du détecteur est disponible sur la Figure 3.9. Ce détecteur a fait lŠobjet dŠune modélisation
optimisée avec MCNP via lŠajustement de ses composants pour correspondre au mieux aux données
observées expérimentalement à lŠaide de sources de référence. Le schéma du modèle Ąnal du Ge HP
GMX50-83-1-PL est disponible sur la Figure 3.10.

Figure 3.9 Ű Détecteur ORTEC
GMX50-83-1-PL et son réservoir

dŠazote liquide.

Figure 3.10 Ű Schéma du détecteur ORTEC
GMX50-83-1-PL.

Les schémas des différentes conĄgurations de détection sont donnés sur la Figure 3.11. Une épaisseur
de 7,28 cm de polyéthylène (PE) a été interposée entre la face avant du détecteur et les échantillons
dŠuranium aĄn de réduire le taux de comptage, en plus dŠoffrir au cristal une protection contre les
photoneutrons produits lors de lŠirradiation. Dans le cadre des mesures effectuées avec lŠéchantillon de
plutonium, une feuille de cadmium a été placée sur la face avant du détecteur pour couper lŠémission
passive de lŠéchantillon, due en grande partie à la présence dŠ241Am émettant une raie gamma intense
à 59,5 keV. Deux mesures avec lŠéchantillon de plutonium ont été effectuées. La mesure ń Pu 1 ż a
été faite au plus près du détecteur et avec un blindage en plomb et en polyéthylène pour protéger le
cristal de germanium et limiter le bruit de fond actif. Cependant, le temps mort initial de cette mesure
juste après lŠirradiation avoisinait les 95 % (voir Tableau 3.4). Une autre mesure ń Pu 2 ż a donc été
effectuée en plaçant lŠéchantillon de plutonium plus loin du détecteur et en supprimant le blindage
neutronique compte tenu de la faible masse de lŠéchantillon.
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son énergie en 2021, les produits de photoĄssion et dŠactivation ont été produits en plus grand nombre
quŠen 2019. Des acquisitions séquentielles avec une réinitialisation du spectre toutes les 60 s ont donc
été effectuées pour toutes les mesures de la campagne de 2021, aĄn de suivre au mieux lŠévolution du
temps mort. Ces spectres bruts ont ensuite été corrigés du temps mort en post-traitement puis sommés
pour créer des spectres avec des temps de refroidissement et de comptage adaptés à lŠobservation des
différents produits de photoĄssion. Le temps mort étant très élevé pour les échantillons dŠUA et de
plutonium à lŠissue du temps de transfert de quelques dizaines de secondes, lŠanalyse de ces spectres de
rayonnements gamma retardés nŠa eu lieu quŠà lŠissue dŠun temps de refroidissement au bout duquel
le temps mort passait en dessous de 50 %. Cette valeur a été déterminée suite à une optimisation
de la chaîne de spectrométrie gamma avec la méthode des deux sources, en utilisant une source de
référence de faible activité (88Y + 137Cs) et une source perturbatrice de forte activité (152Eu). Les
caractéristiques de la phase de détection sont résumées dans le Tableau 3.4.

Tableau 3.4 Ű Caractéristiques de la phase de détection pour les expériences de 2021.

Mesure UA UHE Pu 1 Pu 2

Temps de transfert 45 s 42 s 35 s 22 s
Temps mort initial 80 % 39,3 % 94,6 % 61,3 %

Temps de refroidissement (DT < 50 %) 19 min 42 s 50 min 10 min
Durée dŠune acquisition 60 s

Temps de comptage total 41,6 h 24,0 h 23,9 h 20,4 h

3.3 Méthode de mesure des rendements de photofission cumulatifs

3.3.1 Contributions photoniques et neutroniques aux fissions

Nous avons vu dans le Chapitre 2 que la production de photoneutrons via lŠinteraction des photons
de haute énergie du LINAC avec les matériaux du dispositif (cible, collimateur, cadmium du blin-
dage) nŠétait pas négligeable. De même, des photoneutrons peuvent être produits directement dans
les échantillons dŠactinides, composés notamment dŠuranium métallique ou de zirconium. Le but de
ce chapitre étant de mesurer les rendements de photoĄssion, il est important dŠestimer les différentes
contributions aux Ąssions. Il est notamment intéressant dŠévaluer la part des Ąssions neutroniques
aĄn de les retrancher du signal total que lŠon obtient, et ce dans le but de fournir des rendements de
photoĄssion les plus réalistes possibles pour les actinides étudiés.

3.3.1.1 Campagne expérimentale de 2019

Lors de la campagne expérimentale de 2019, les deux échantillons dŠuranium dont nous disposions
étaient composés dŠuranium métallique ainsi que de zirconium pour lŠéchantillon dŠUHE. Ces deux
matériaux sont enclins à la production de photoneutrons via lŠinteraction de photons de haute énergie.
Pour rappel, nous avons utilisé la réaction 238U(γ,n)237U pour la caractérisation du faisceau de photons
du LINAC qui fait appel à la production dŠun photoneutron. Des simulations MCNP ont été effectuées
pour évaluer la production de neutrons à lŠintérieur des échantillons dŠuranium via les réactions (γ,n),
(n,f) et (γ,f). Comme montré dans le Tableau 3.5, elle est largement dépendante de la géométrie et
de la composition des échantillons. Pour lŠéchantillon dŠUA, les simulations montrent que les neutrons
produits au sein même de lŠéchantillon représentent 99 % du Ćux total de neutrons dans lŠéchantillon.
Ils sont principalement produits par des réactions (γ,n), (γ,2n) ou lors des photoĄssions et induisent
des Ąssions neutroniques rapides représentant 5,5 % des Ąssions totales. En ce qui concerne lŠéchantillon
dŠUHE, 66 % des neutrons sont créés dans lŠéchantillon. Parmi eux, 30 % sont produits par des réactions
(γ,xn) sur les isotopes du zirconium présents dans le cœur Ąssile en UZr et dans le cadre en Zircaloy.
Le reste des neutrons atteignant lŠéchantillon dŠUHE est issu de réactions de photons de haute énergie
avec le cadmium du blindage (voir la Section 2.2.2.2 du Chapitre 2). Pour ce même échantillon,
les Ąssions neutroniques ne représentent que 0,5 % des Ąssions totales et elles sont induites par des
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neutrons rapides sur lŠ235U. Ceci est lié à la faible épaisseur de lŠéchantillon (inférieure à 1 mm). Les
neutrons sont donc enclins à sŠéchapper sans interagir, contrairement à lŠéchantillon dŠUA ayant une
épaisseur de 1 cm et une masse volumique dŠenviron 19 g.cm-3. Cette maigre contribution des Ąssions
neutroniques sera négligée pour les calculs des rendements de photoĄssion avec lŠéchantillon dŠUHE
et on considèrera que 3,7 % des photoĄssions ont lieu sur lŠ238U tandis que le reste des Ąssions sera
attribué à la photoĄssion de lŠ235U.

Il est important de noter que la production de photoneutrons en dehors des échantillons dŠuranium
nŠa pas dŠimpact signiĄcatif sur le taux de Ąssion neutronique parasite dans cette conĄguration ex-
périmentale. En effet, il sŠagit de photoneutrons rapides (les photoneutrons thermiques sont absorbés
dans le cadmium du blindage du LINAC), minoritaires en nombre, pour lesquels la section efficace de
Ąssion est faible (tout au plus de lŠordre du barn).

Tableau 3.5 Ű Origine des neutrons et différentes contributions aux Ąssions lors des expériences de
2019.

UA UHE
Part des neutrons produits à lŠintérieur de lŠéchantillon 99 % 66 %

Part des Ąssions neutroniques par rapport aux Ąssions totales 5,5 % 0,5 %
• Fissions neutroniques sur lŠ238U 5,5 % -
• Fissions neutroniques sur lŠ235U - 0,5 %

Part des photoĄssions par rapport aux Ąssions totales 94,5 % 99,5 %
• PhotoĄssions sur lŠ238U 94,5 % 3,7 %
• PhotoĄssions sur lŠ235U - 95,8 %

Les taux de photoĄssion dans les échantillons dŠUA et dŠUHE sont calculés par simulation MCNP
à lŠaide des caractéristiques du faisceau de photons de Bremsstrahlung évaluées dans le Chapitre 2 :

τp,UA = (2, 80 ± 0, 39) × 106 s−1 et τp,UHE = (1, 04 ± 0, 14) × 105 s−1

LŠincertitude sur le taux de photoĄssion est calculée comme la combinaison quadratique des incer-
titudes suivantes :

• 13,9 % dŠincertitude relative sur le Ćux de photons de Bremsstrahlung, déterminé dans le Cha-
pitre 2, Section 2.2.1.2,

• 0,4 % et 0,8 % dŠincertitude statistique relative de calcul sur les simulations MCNP du taux de
photoĄssion dans les échantillons dŠUA et dŠUHE, respectivement,

• 2 % dŠincertitude relative sur la section efficace de photoĄssion, conformément aux jeux de don-
nées disponibles dans la librairie EXFOR [108],

• 2 % dŠincertitude relative sur la masse dŠuranium dans lŠéchantillon dŠUHE et une incertitude
négligeable (inférieure à 1 %) sur la masse de lŠéchantillon dŠUA.

3.3.1.2 Campagne expérimentale de 2021

De la même façon que pour la campagne expérimentale de 2019, des simulations MCNP ont été
effectuées pour évaluer les différentes contributions aux Ąssions dans les échantillons utilisés en 2021.
Les résultats sont reportés dans le Tableau 3.6.
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3.3.2 Résolution des équations de Bateman

Les produits de Ąssion créés pendant lŠirradiation font partie de chaînes de désintégration et leurs
activités peuvent être calculées en résolvant les équations de Bateman [113]. En général, ces équations
peuvent être simpliĄées en considérant seulement la désintégration du produit de Ąssion émettant
la raie gamma dŠintérêt, comme reporté dans lŠéquation (3.1). Cependant, comme expliqué ci-après
pour introduire lŠéquation (3.2), il est parfois nécessaire de considérer le précurseur direct du produit
de Ąssion dŠintérêt, ces deux noyaux étant nommés respectivement le père et le Ąls, comme dans les
travaux de Kahane et al. [92] et Carrel et al. [90].

N(Ei) =
I(Ei)ε(Ei)

λj
(1−e−λjtirr )e−λjtrefr (1−e−λjtmes) [τp(ηk,pYck,p + ηl,pYcl,p) + τn(ηk,nYck,n + ηl,nYcl,n)]

(3.1)
Avec :

- I(Ei) lŠintensité dŠémission du rayonnement gamma retardé, issue de la base de données JEFF-
3.3 [106],

- ε(Ei) lŠefficacité de détection totale prenant en compte lŠefficacité intrinsèque du détecteur
et lŠefficacité géométrique (distance échantillon-détecteur, écrans éventuels) ainsi que lŠauto-
protection du Ćux interrogateur et lŠauto-absorption des rayonnements gamma retardés dans
lŠéchantillon. Cette efficacité est déterminée par simulation MCNP.

- λj la constante radioactive du produit de Ąssion j en s-1,

- tirr, trefr et tmes les durées dŠirradiation, de refroidissement et de comptage exprimées en s,

- τp et τn les taux de photoĄssion et de Ąssion neutroniques dans lŠéchantillon en s-1, évalués par
simulation MCNP,

- Yck,p et Ycl,p les taux de production cumulatifs du produit de photoĄssion j, respectivement
pour les actinides k et l (par exemple 235U et 238U),

- Yck,n et Ycl,n les taux de production cumulatifs du produit de Ąssion j créé par Ąssion neutro-
nique rapide des actinides k et l, issus de la base de données ENDF/B-VIII.0 [40],

- ηk,p et ηl,p les parts de photoĄssions sur les actinides k et l, déterminées par simulation MCNP,

- ηk,n et ηl,n les parts de Ąssions neutroniques sur les actinides k et l, déterminées par simulation
MCNP.

Cependant, lorsque le produit de Ąssion dŠintérêt est le noyau Ąls dŠun précurseur ayant une demi-vie
similaire (on peut citer par exemple les cas de 134I et 138Cs, de périodes respectives 52,5 et 33,4 min,
qui sont les descendants de 134Te et 138Xe de périodes respectives 41,8 et 33,4 min) et le temps de
refroidissement est court par rapport à ces périodes radioactives (i.e. ne permettant pas la décroissance
de lŠensemble des noyaux pères précurseurs en noyaux Ąls dŠintérêt), lŠaire nette du pic dŠabsorption
totale du rayonnement gamma retardé dŠénergie Ei est donnée par (3.2).

N(Ei) = I(Ei)ε(Ei)(τp[ηk,p(Y d
ik,pfd + Y f

ck,pff ) + ηl,p(Y d
il,pfd + Y f

cl,pff )] . . . (3.2)

. . . + τn[ηk,n(Y d
ik,nfd + Y f

ck,nff ) + ηl,n(Y d
il,nfd + Y f

cl,nff ])

Avec :

- I(Ei), ε(Ei), τp, τn, ηk,p,ηl,p, ηk,n et ηl,n gardant la même signiĄcation que dans (3.1),

- Y f
ck,p et Y f

cl,p les taux de production cumulatifs du noyau père (exposant f pour father et indice
p pour photoĄssion) pour la photoĄssion des actinides k et l,

- Y d
ik,p et Y d

il,p les taux de production indépendants du noyau Ąls (exposant d pour daughter) pour
la photoĄssion des actinides k et l. Le taux de production indépendant (en %) dŠun produit de
photoĄssion correspond au nombre de noyaux créés pour 100 photoĄssions de lŠactinide considéré,
juste après lŠémission de neutrons prompts et avant lŠémission de neutrons retardés. Ces valeurs
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seront calculées pour certains produits de photoĄssion pour déterminer le taux de production
cumulatif du noyau Ąls, qui est la somme de son taux de production indépendant et du taux
de production cumulatif de son noyau précurseur. Notons que, comme dans les références de
Kahane et al. [92] et Carrel et al. [90], nous ne considérons que le précurseur direct, puisque
les précurseurs du noyau père ont eux-mêmes une demi-vie relativement courte par rapport
à la durée de refroidissement imposée par les conditions expérimentales, ce qui conduit à la
décroissance de lŠensemble de ces précurseurs du père pendant le refroidissement. Dans ce cas,
on peut écrire Y d

c,p = Y d
i,p + Y f

c,p.

- Y f
ck,n et Y f

cl,n les taux de production cumulatifs du noyau père pour la Ąssion neutronique des
actinides k et l. Ces valeurs sont issues de la base de données ENDF/B-VIII.0 [40],

- Y d
ik,n et Y d

il,n sont les taux de production indépendants du noyau Ąls pour la Ąssion neutronique
des actinides k et l. Ces valeurs sont issues de la base de données ENDF/B-VIII.0 [40],

- Les termes fd et ff décrivent lŠévolution temporelle des quantités respectives de noyaux Ąls et
de noyaux pères et sont donnés par les expressions suivantes :

fd = 1
λd

(1 − e−λdtirr )e−λdtrefr (1 − e−λdtmes)

ff = 1
λd−λf

[

λd
λf

(1 − e−λf tirr )e−λf trefr (1 − e−λf tmes) −
λf

λd
(1 − e−λdtirr )e−λdtrefr (1 − e−λdtmes)

]

Où λd et λf sont les constantes radioactives du noyau Ąls et du noyau père (en s-1) et tirr, trefr et
tmes sont les durées dŠirradiation, de refroidissement et de comptage (en s).

Mais on peut signaler que pour la majorité des produits de photoĄssion observés, la demi-vie du
noyau père est très courte devant celle du noyau Ąls et le temps de refroidissement est au moins 6 fois
plus grand que le demi-vie du noyau père (correspondant à la désintégration de 98,5 % des noyaux
pères), donc le rendement de photoĄssion cumulatif du noyau Ąls peut être estimé directement via
(3.1).

3.3.3 Extraction des aires nettes des raies des rayonnements gamma retardés

Les taux de production cumulatifs des produits de photoĄssion sont calculés à partir de lŠaire
nette des pics de gamma retardés, comme indiqué dans les équations (3.1) et (3.2). Les spectres
de rayonnements gamma retardés émis par les produits de photoĄssion sont très riches, comme le
montrent les exemples de la Figure 3.14 et la Figure 3.15 pour les échantillons dŠuranium en 2019,
respectivement pour lŠUA et lŠUHE, ainsi que la Figure 3.16 pour le plutonium en 2021. Sont indiquées
sur ces spectres les raies issues de produits de Ąssion (PF), de produits dŠactivation (PA) et dŠémissions
passives (EP).

Comme mentionné précédemment, les rayonnements gamma retardés ont été enregistrés de façon
séquentielle avec une réinitialisation automatique du spectre toutes les 60 s ou 180 s. Cela nous a permis
dŠajuster les périodes de refroidissement et de comptage pour sŠadapter au mieux aux périodes des
produits de photoĄssion à observer. Les spectres de rayonnements gamma retardés ont été analysés avec
le logiciel MAGIX [114] développé par le CEA LIST, en collaboration avec le CEA IRESNE pour la
qualiĄcation. Ce logiciel automatique est conçu pour lŠanalyse de spectres complexes de rayonnements
gamma et X mesurés notamment avec des détecteurs Ge HP. Basé sur lŠexpertise du CEA LIST
en matière de traitement de spectres complexes [115, 116], ce logiciel peut effectuer une analyse
complète du spectre : étalonnage en énergie, identiĄcation des radionucléides, déconvolution de pics,
détermination de lŠefficacité de détection relative (i.e. basée sur les intensités relatives des pics à
différentes énergies, indépendamment de lŠefficacité géométrique) et calcul de lŠactivité pour chaque
radionucléide si lŠefficacité de détection absolue (tenant compte de lŠefficacité géométrique) est fournie
par lŠutilisateur ou activités relatives dans le cas contraire. Une de ses particularités est dŠinclure des
étapes itératives avec la recherche automatique de raies gamma et X dans la base de données JEFF-3.3
[106] dans le but dŠidentiĄer tous les pics associés aux radionucléides potentiellement présents dans
une liste fournie par lŠutilisateur.
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Figure 3.14 Ű Spectre gamma retardé de lŠéchantillon dŠuranium appauvri (UA) enregistré pendant
67 h, après 2 h dŠirradiation et 30 s de refroidissement, (a) entre 0 et 1100 keV, (b)

entre 1100 et 2000 keV et (c) entre 2000 et 4000 keV.
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Figure 3.15 Ű Spectre gamma retardé de lŠéchantillon dŠuranium hautement enrichi (UHE)
enregistré pendant 22 h, après 2 h dŠirradiation et 30 s de refroidissement, (a) entre 0

et 1000 keV, (b) entre 1000 et 2000 keV et (c) entre 2000 et 3000 keV .
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Figure 3.16 Ű Spectre gamma retardé de lŠéchantillon de plutonium enregistré pendant 24 h, après
2 h dŠirradiation et 35 s de refroidissement, (a) entre 0 et 1000 keV, (b) entre 1000 et

2000 keV et (c) entre 2000 et 4000 keV.
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3.3.4 Calcul des rendements de photofission cumulatifs et de l’incertitude associée

Les taux de production des produits de photoĄssion sont calculés à partir des aires nettes de leurs pics
gamma et des équations (3.1) et (3.2). LŠincertitude associée au rendement de photoĄssion cumulatif
est calculée comme la combinaison quadratique des incertitudes suivantes :

- LŠincertitude relative de 13,9 % ou 14,3 % sur les taux de photoĄssion, respectivement en 2019
et 2021, principalement due à lŠincertitude sur le Ćux de photons de Bremsstrahlung interroga-
teur. Cette dernière représente la plus grande partie de lŠincertitude globale dans nos mesures et
pourrait être réduite en mesurant précisément les sections efficaces de réaction (γ,n) des maté-
riaux utilisés pour caractériser le faisceau de photons, leurs incertitudes actuelles étant autour
de 10 % dans la librairie EXFOR [108],

- LŠincertitude relative sur lŠefficacité de détection du rayonnement gamma dŠénergie Ei, estimée
à 7 % (combinaison quadratique des incertitudes relatives de 5 % sur lŠefficacité géométrique et
de 5 % sur lŠefficacité intrinsèque du détecteur),

- LŠincertitude statistique sur la surface nette du pic N(Ei), calculée par la formule
σ(N(Ei)) =

√

N(Ei) + 2B, où B est le fond Compton sous ce pic.

Lorsque plusieurs raies gamma sont mesurées pour un même produit de photoĄssion et que leurs pics
sont correctement traités par le logiciel MAGIX, une moyenne pondérée des rendements cumulatifs est
effectuée. Le coefficient de pondération est déĄni comme lŠinverse de lŠincertitude statistique relative
quadratique sur lŠaire nette du pic dŠabsorption totale, comme décrit dans (3.3). À noter que lŠincerti-
tude sur cette moyenne pondérée ne prend pas en compte les incertitudes sur les intensités dŠémission
des différents rayonnements gamma considérés (négligeables par rapport à lŠincertitude sur le taux de
photoĄssion, commune à tous les résultats).

ȳc =

∑N
i=1

yc,i(E)


σ(N(Ei))
N(Ei)

)2

∑N
i=1

1


σ(N(Ei))
N(Ei)

)2

(3.3)

Où yc,i(Ei) est le rendement de photoĄssion cumulatif calculé avec lŠaire nette du pic dŠabsorption
totale N(Ei) du rayonnement gamma dŠénergie Ei, et σ(N(Ei)) est lŠincertitude statistique calculée par
la formule σ(N(Ei)) =

√

N(Ei) + 2B. LŠincertitude statistique présente dans la somme quadratique
décrite précédemment est alors remplacée par lŠincertitude statistique relative sur la moyenne pondérée

donnée par la formule (3.3), σstat(ȳc)
ȳc

, avec σstat(ȳc) =
√

√

√

√

1
∑N

i=1
1



σ(N(Ei)
N(Ei)

)2

.

3.4 Rendements de photofission cumulatifs pour différents actinides

3.4.1 Introduction

Cette section est consacrée aux résultats de mesure des taux de production cumulatifs des produits
de photoĄssion des différents actinides étudiés. Dans un premier temps, nous passons en revue les
mesures effectuées en 2019 sur lŠ238U et lŠ235U avec un faisceau de Bremsstrahlung de 15,8 MeV. La
seconde sous-section est consacrée aux mesures de 2021 sur lŠ238U, lŠ235U et le 239Pu avec un faisceau
de Bremsstrahlung plus énergétique et intense, dŠénergie de Ąn de faisceau à 17,5 MeV. EnĄn, la
dernière sous-section sŠattache à comparer les résultats obtenus avec ceux publiés par dŠautres équipes
de recherche.
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3.4.2 Résultats avec un faisceau de Bremsstrahlung jusqu’à 15,8 MeV (2019)

3.4.2.1 238U

La liste des taux de production cumulatifs des produits de photoĄssion de lŠ238U mesurés en 2019
est donnée dans le Tableau 3.7. Les périodes radioactives des différents isotopes sont issues de la
base de données JEFF-3.3 [106], hormis celle du 92Sr montrant une incohérence entre les bases de
données et par conséquent issue du travail de Leconte et al. [117]. Au total, 49 taux de production ont
été mesurés. Certains produits de photoĄssion émettant de multiples rayonnements gamma retardés,
les valeurs répertoriées dans ce tableau sont issues dŠune moyenne pondérée, comme décrit dans la
Section 3.3.3. Le détail des taux de production calculés pour chaque rayonnement gamma retardé ainsi
que les temps de refroidissement et de mesure pour chaque produit de photoĄssion sont donnés dans
lŠAnnexe A.

Tableau 3.7 Ű Taux de production cumulatifs (nombre de produits de photoĄssion pour 100
Ąssions) pour la photoĄssion de lŠ238U mesurés lors de la campagne de 2019.

Produit de

photoĄssion
T1/2 Yc (%)

Produit de

photoĄssion
T1/2 Yc (%)

84Br 31,8 min 1,37 ± 0,22 128Sb 9,0 h 0,21 ± 0,03
87Kr 1,3 h 1,96 ± 0,31 128mSb 10,4 min 1,73 ± 0,25
88Kr 2,8 h 2,24 ± 0,35 129Sb 4,4 h 1,09 ± 0,17
88Rb 17,8 min 2,68 ± 0,79 130Sn 3,7 min 0,45 ± 0,10
89Rb 15,4 min 3,50 ± 0,56 130Sb 39,5 min 0,80 ± 0,12
90Rb 2,6 min 1,67 ± 0,28 131Sb 23,0 min 2,51 ± 0,38

90mRb 4,3 min 1,06 ± 0,18 131mTe 1,3 jours 0,70 ± 0,10
91Sr 9,7 h 3,86 ± 0,62 132Te 3,2 jours 4,71 ± 0,75

91mY 49,7 min 2,34 ± 0,49 132I 2,3 h 4,87 ± 0,76
92Sr 2,6 h 4,05 ± 0,64 133Sb 2,5 min 2,59 ± 0,43
92Y 3,5 h 4,80 ± 0,81 133mTe 55,4 min 3,23 ± 0,45
93Sr 7,4 min 4,44 ± 0,86 134Te 41,8 min 5,30 ± 0,86
93Y 10,2 h 4,70 ± 0,94 134I 52,5 min 7,30 ± 1,16
94Sr 1,3 min 4,35 ± 0,70 135I 6,6 h 5,85 ± 0,94
94Y 18,7 min 4,48 ± 0,77 135mXe 15,3 min 1,32 ± 0,43
95Y 10,3 min 4,85 ± 0,74 138Xe 14,1 min 3,75 ± 0,61
97Zr 16,7 h 5,95 ± 0,95 138Cs 33,4 min 5,91 ± 0,87

99Mo 2,7 jours 4,65 ± 0,78 140Cs 64 s 5,65 ± 0,94
99mTc 6,0 h 4,36 ± 0,70 140La(a) 1,7 jours 5,72 ± 0,94
101Mo 14,6 min 5,37 ± 0,88 141Ba 18,3 min 4,76 ± 0,75
101Tc 14,2 min 5,61 ± 1,20 142Ba 10,6 min 4,38 ± 0,79
104Tc 18,3 min 3,60 ± 0,58 142La 1,5 h 4,89 ± 0,88
105Ru 4,4 h 2,77 ± 0,45 143Ce 1,4 jours 4,39 ± 0,70
105Rh 1,5 jours 2,78 ± 0,49 146Pr 24,2 min 5,89 ± 0,93
128Sn 59,1 min 0,57 ± 0,09

(a) Le taux de production cumulatif de 140Ba nŠa pas pu être mesuré au vu de sa longue période de presque 13 jours
(comparée au temps de mesure inférieur à 3 jours). On suppose que le taux de production indépendant de 140Ba est
négligeable, comme cŠest le cas pour la Ąssion neutronique de lŠ238U (Yi,8(140Ba) = 0,14 % selon la base de données

ENDF B-VIII.0 [40] qui donne déjà un ordre de grandeur de la valeur attendue). Comme la demi-vie de 140La est
beaucoup plus faible que celle de son noyau père 140Ba (1,7 jours contre 13 jours), le taux de production indépendant
de 140La peut être calculé en analysant le spectre de gamma retardés. On fait lŠhypothèse que la somme du taux de
production cumulatif de 140Cs et du taux de production indépendant de 140La donne une estimation pertinente du

taux de production cumulatif de 140La.
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Les taux de production mesurés pour lŠ238U en 2019 sont comparés aux résultats obtenus en 2021
ainsi quŠaux taux de production publiés dans la littérature dans la Section 3.4.4.1. Comme mentionné
dans [80], nous avons mesuré lors de la campagne de 2019 les taux de production de 8 produits de
photoĄssion qui nŠavaient pas été publiés auparavant, à savoir 90Rb, 90mRb, 99mTc, 128mSb, 130Sn,
133Sb, 140Cs et 140La (mis en gras dans le Tableau 3.7).

3.4.2.2 235U

La liste des 26 taux de production cumulatifs des produits de photoĄssion de lŠ235U mesurés en 2019
est donnée dans le Tableau 3.8. Le détail des taux de production calculés pour chaque rayonnement
gamma retardé ainsi que les temps de refroidissement et de mesure pour chaque produit de photoĄssion
sont donnés dans lŠAnnexe B.

Tableau 3.8 Ű Taux de production cumulatifs (nombre de produits de photoĄssion pour 100
Ąssions) pour la photoĄssion de lŠ235U mesurés lors de la campagne de 2019.

Produit de

photoĄssion
T1/2 Yc (%)

Produit de

photoĄssion
T1/2 Yc (%)

87Kr 1,3 h 4,64 ± 0,74 129Sb 4,4 h 2,46 ± 0,36
88Kr 2,8 h 5,34 ± 0,84 130Sb 39,5 min 1,49 ± 0,25
89Rb 15,4 min 6,89 ± 1,08 131Sb 23,0 min 3,42 ± 0,53
91Sr 9,7 h 7,72 ± 1,18 131mTe 1,3 jours 1,98 ± 0,33

91mY 49,7 min 4,79 ± 1,72 134Te 41,8 min 5,33 ± 0,84
92Sr 2,6 h 7,92 ± 1,23 134I 52,5 min 7,52 ± 2,22
92Y 3,5 h 9,01 ± 2,44 135I 6,6 h 7,34 ± 1,14
93Sr 7,4 min 8,02 ± 1,53 138Xe 14,1 min 7,36 ± 1,18
93Y 10,2 h 8,19 ± 2,53 138Cs 33,4 min 7,79 ± 2,61

104Tc 18,3 min 1,52 ± 0,24 141Ba 18,3 min 6,92 ± 1,06
105Ru 4,4 h 1,86 ± 0,29 142Ba 10,6 min 5,98 ± 1,06
128Sn 59,1 min 1,38 ± 0,22 142La 1,5 h 6,39 ± 2,18
128Sb 9,0 h 0,90 ± 0,14 143Ce 1,4 jours 6,41 ± 0,99

Comme mentionné dans [80], les taux de production de 92Y, 131mTe et 134I pour lŠ235U nŠétaient pas
publiés dans la littérature avant nos mesures. Les taux de production mesurés en 2019 sont comparés
aux résultats obtenus en 2021 ainsi quŠaux taux de production publiés dans la littérature dans la
Section 3.4.4.2.

3.4.3 Résultats avec un faisceau de Bremsstrahlung jusqu’à 17,5 MeV (2021)

3.4.3.1 238U

La liste des 28 taux de production cumulatifs des produits de photoĄssion de lŠ238U mesurés en 2021
est donnée dans le Tableau 3.9. Le détail des taux de production calculés pour chaque rayonnement
gamma retardé ainsi que des temps de refroidissement et de mesure pour chaque produit de photoĄssion
sont donnés dans lŠAnnexe C.
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Tableau 3.9 Ű Taux de production cumulatifs (nombre de produits de photoĄssion pour 100
Ąssions) pour la photoĄssion de lŠ238U mesurés lors de la campagne de 2021.

Produit de

photoĄssion
T1/2 Yc (%)

Produit de

photoĄssion
T1/2 Yc (%)

84Br 31,8 min 1,01 ± 0,16 129Sb 4,4 h 1,24 ± 0,20
87Kr 1,3 h 1,90 ± 0,29 130Sb 39,5 min 0,89 ± 0,14
88Kr 2,8 h 2,35 ± 0,38 131Sb 23,0 min 2,65 ± 0,43
89Rb 15,4 min 3,44 ± 0,55 131mTe 1,3 jours 0,86 ± 0,14
91Sr 9,7 h 3,93 ± 0,64 132Te 3,2 jours 4,71 ± 0,77
92Sr 2,6 h 4,09 ± 0,66 132I 2,3 h 4,72 ± 0,79
94Y 18,7 min 4,87 ± 0,79 133mTe 55,4 min 3,19 ± 0,51
97Zr 16,7 h 5,82 ± 0,94 134Te 41,8 min 5,58 ± 0,92

99Mo 2,7 jours 6,01 ± 0,97 134I 52,5 min 7,00 ± 1,25
101Mo 14,6 min 6,56 ± 1,09 135I 6,6 h 5,75 ± 0,95
104Tc 18,3 min 3,80 ± 0,63 138Xe 14,1 min 5,59 ± 0,90
105Ru 4,4 h 2,78 ± 0,46 138Cs 33,4 min 5,87 ± 1,11
128Sn 59,1 min 0,58 ± 0,09 141Ba 18,3 min 5,48 ± 0,86
128Sb 9,0 h 0,22 ± 0,04 142La 1,5 h 4,74 ± 0,79

3.4.3.2 235U

La liste des 26 taux de production cumulatifs des produits de photoĄssion de lŠ235U mesurés en 2021
est donnée dans le Tableau 3.10. Le détail des taux de production calculés pour chaque rayonnement
gamma retardé ainsi que des temps de refroidissement et de mesure pour chaque produit de photoĄssion
sont donnés dans lŠAnnexe D.

Tableau 3.10 Ű Taux de production cumulatifs (nombre de produits de photoĄssion pour 100
Ąssions) pour la photoĄssion de lŠ235U mesurés lors de la campagne de 2021.

Produit de

photoĄssion
T1/2 Yc (%)

Produit de

photoĄssion
T1/2 Yc (%)

84Br 31,8 min 1,71 ± 0,30 130Sb 39,5 min 1,12 ± 0,19
87Kr 1,3 h 3,07 ± 0,53 131Sb 23,0 min 2,03 ± 0,37
88Kr 2,8 h 3,59 ± 0,59 131mTe 1,3 jours 1,15 ± 0,17
89Rb 15,4 min 4,76 ± 0,82 132Te 3,2 jours 4,57 ± 0,80
91Sr 9,7 h 4,62 ± 0,83 132I 2,3 h 4,89 ± 0,86
92Sr 2,6 h 5,17 ± 0,90 133mTe 55,4 min 3,18 ± 0,55
94Y 18,7 min 6,03 ± 1,04 134Te 41,8 min 4,12 ± 0,74

99Mo 2,7 jours 4,28 ± 0,77 134I 52,5 min 5,00 ± 1,87
101Mo 14,6 min 5,43 ± 0,96 135I 6,6 h 4,72 ± 0,85
104Tc 18,3 min 1,99 ± 0,36 138Xe 14,1 min 4,35 ± 0,78
105Ru 4,4 h 1,28 ± 0,23 138Cs 33,4 min 4,99 ± 1,80
128Sn 59,1 min 0,96 ± 0,16 141Ba 18,3 min 5,25 ± 0,88
129Sb 4,4 h 1,67 ± 0,28 142La 1,5 h 5,29 ± 0,92

Comme mentionné dans [118], le taux de production de 132I a été mesuré pour la première fois lors
de notre campagne expérimentale de 2021.
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3.4.3.3 239Pu

La liste des 26 taux de production cumulatifs des produits de photoĄssion du 239Pu mesurés en 2021
est donnée dans le Tableau 3.11. Le détail des taux de production calculés pour chaque rayonnement
gamma retardé ainsi que des temps de refroidissement et de mesure pour chaque produit de photoĄssion
sont donnés dans lŠAnnexe E.

Tableau 3.11 Ű Taux de production cumulatifs (nombre de produits de photoĄssion pour 100
Ąssions) pour la photoĄssion du 239Pu mesurés lors de la campagne de 2021.

Produit de

photoĄssion
T1/2 Yc (%)

Produit de

photoĄssion
T1/2 Yc (%)

84Br 31,8 min 1,19 ± 0,19 105Rh 1,5 jours 7,08 ± 1,11
87Kr 1,3 h 2,03 ± 0,32 128Sn 59,1 min 1,14 ± 0,18
88Kr 2,8 h 2,36 ± 0,36 128Sb 9,0 h 1,14 ± 0,19

89Rb(b) 15,4 min 3,99 ± 0,61 129Sb 4,4 h 2,60 ± 0,42
91Sr 9,7 h 4,63 ± 0,72 130Sb 39,5 min 1,64 ± 0,26

91mY(b) 49,7 min 3,19 ± 0,56 131Sb(b) 23,0 min 2,84 ± 0,45
92Sr 2,6 h 4,73 ± 0,76 134Te 41,8 min 4,88 ± 0,78
92Y 3,5 h 5,42 ± 0,93 134I 52,5 min 7,02 ± 1,16
93Y 10,2 h 4,45 ± 0,58 135I 6,6 h 5,67 ± 0,94

94Y(b) 18,7 min 7,05 ± 1,13 138Cs 33,4 min 8,24 ± 1,33
97Zr 16,7 h 8,81 ± 1,41 141Ba(b) 18,3 min 7,28 ± 1,20

104Tc(b) 18,3 min 6,91 ± 1,12 142La 1,5 h 6,27 ± 1,00
105Ru 4,4 h 6,29 ± 1,01 143Ce 1,4 jours 4,48 ± 0,76

(b) Résultats obtenus dans la conĄguration de mesure ń Pu 2 ż, voir Figure 3.11.

Comme précisé dans [118], les taux de production de 84Br, 91mY, 128Sb et 135I ont été mesurés en
absolu pour la première fois pour le 239Pu lors de cette campagne expérimentale. Nous verrons par la
suite que certains de ces produits de photoĄssion sŠavèrent utiles pour la différenciation des actinides.
Les taux de production présentés ci-dessus sont comparés aux taux de production publiés dans la
littérature dans la Section 3.4.4.3.

3.4.4 Comparaison des résultats avec la littérature existante

Nous proposons une comparaison des résultats obtenus dans le cadre des deux campagnes expé-
rimentales en 2021 et 2019 avec les données existantes dans la littérature concernant les taux de
production cumulatifs des produits de photoĄssion des différents actinides étudiés. Pour chaque jeu
de données existant, les caractéristiques du faisceau interrogateur sont mentionnées sur la première
ligne du tableau. Lorsque des valeurs de taux de production cumulatifs sont obtenues avec plusieurs
raies gamma émises par un produit de Ąssion multi-émetteur, une valeur moyenne est donnée suivant
lŠexpression (3.3).

3.4.4.1 238U

La comparaison de nos résultats de 2021 avec ceux de 2019 et avec les données de la littérature pour
les rendements cumulatifs des produits de photoĄssion de lŠ238U sont donnés dans le Tableau 3.12.
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Faisceau

de photons
Bremsstrahlung Bremsstrahlung

Gamma
(capture

neutronique)

Bremsstrahlung Bremsstrahlung Bremsstrahlung Bremsstrahlung Bremsstrahlung Monoénergétique

Énergie

(MeV)
17,5 15,8 7,8 16,3 10,0 14,987 8,0 22,0 13,0

Produit

de fission

Résultats
2021

[118]

Résultats
2019

[80]

Kahane
1985

[92]

Carrel
2011

[90]

Naik
2011

[88]

Naik
2013

[87]

Naik
2014

[89]

Wen
2016

[93]

Krishichayan

2019

[47]
84Br 1,01 ± 0,16 1,37 ± 0,21 - - - 0,90 ± 0,06 0,30 ± 0,06 - 2,49 ± 0,19
87Kr 1,90 ± 0,29 1,96 ± 0,31 1,82 ± 0,21 - 1,61 ± 0,20 1,86 ± 0,30 1,11 ± 0,13 1,0 ± 0,06 2,29 ± 0,16
88Kr 2,35 ± 0,38 2,24 ± 0,35 - 2,52 ± 0,23 2,77 ± 0,53 2,58 ± 0,19 2,77 ± 0,38 1,0 ± 0,03 2,92 ± 0,17
89Rb 3,44 ± 0,55 3,50 ± 0,56 2,51 ± 0,40 3,30 ± 0,20 - 3,12 ± 0,16 3,42 ± 0,34 1,4 ± 0,13 -
91Sr 3,93 ± 0,64 3,86 ± 0,62 3,81 ± 0,45 4,53 ± 0,22 3,82 ± 0,17 3,69 ± 0,23 4,75 ± 0,48 - 5,27 ± 0,18
92Sr 4,09 ± 0,66 4,05 ± 0,64 - 4,77 ± 0,22 3,83 ± 0,45 4,26 ± 0,13 4,59 ± 0,47 1,7 ± 0,02 4,82 ± 0,15
94Y 4,87 ± 0,79 4,48 ± 0,77 - 5,06 ± 0,24 - 4,47 ± 0,25 4,25 ± 0,47 - 7,50 ± 0,46
97Zr 5,82 ± 0,94 5,95 ± 0,95 5,89 ± 0,66 - 5,43 ± 0,19 5,78 ± 0,17 6,00 ± 0,64 - 6,20 ± 0,19

99Mo 6,01 ± 0,97 4,65 ± 0,78 - - 4,84 ± 0,44 5,11 ± 0,15 4,75 ± 0,50 - 6,57 ± 0,22
101Mo 6,56 ± 1,09 5,37 ± 0,88 - 6,78 ± 0,32 - 7,13 ± 0,30 7,56 ± 0,77 - -
104Tc 3,80 ± 0,63 3,60 ± 0,58 4,13 ± 0,50 - - 3,65 ± 0,28 4,06 ± 0,42 - 4,44 ± 0,64
105Ru 2,78 ± 0,46 2,77 ± 0,45 2,95 ± 0,45 - 2,57 ± 0,21 2,55 ± 0,06 2,91 ± 0,38 - 4,06 ± 0,20
128Sn 0,58 ± 0,09 0,57 ± 0,09 - - - 0,85 ± 0,04 0,21 ± 0,03 - 1,22 ± 0,22
128Sb 0,22 ± 0,04 0,21 ± 0,03 - 0,16 ± 0,01 - - - - -
129Sb 1,24 ± 0,20 1,09 ± 0,17 0,54 ± 0,10 1,33 ± 0,06 1,48 ± 0,33 1,35 ± 0,16 0,63 ± 0,06 - 2,59 ± 0,09
130Sb 0,89 ± 0,14 0,80 ± 0,12 - 1,08 ± 0,05 - - - - 1,61 ± 0,11
131Sb 2,65 ± 0,43 2,51 ± 0,38 - 3,94 ± 0,19 - 4,18 ± 0,18 2,40 ± 0,27 - 5,01 ± 0,33

131mTe 0,86 ± 0,14 0,70 ± 0,10 3,12 ± 0,40 - - - - - -
132Te 4,71 ± 0,77 4,71 ± 0,75 2,43 ± 0,50 - 4,84 ± 0,46 5,48 ± 0,14 6,15 ± 0,65 - 5,44 ± 0,25
132I 4,72 ± 0,79 4,87 ± 0,76 3,74 ± 0,46 - - - - - -

133mTe 3,19 ± 0,51 3,23 ± 0,45 2,35 ± 0,39 4,43 ± 0,21 - - - 3,8 ± 0,42 -
134Te 5,58 ± 0,92 5,30 ± 0,86 6,25 ± 0,89 6,34 ± 0,30 8,27 ± 0,26 7,23 ± 0,33 7,21 ± 0,74 - 7,43 ± 0,51
134I 7,00 ± 1,25 7,30 ± 1,16 6,29 ± 0,94 - - 8,06 ± 0,34 8,63 ± 0,87 3,1 ± 0,19 -
135I 5,75 ± 0,95 5,85 ± 0,94 5,91 ± 0,68 6,66 ± 0,42 5,88 ± 0,57 5,57 ± 0,12 6,55 ± 0,67 2,6 ± 0,16 6,13 ± 0,29

138Xe 5,59 ± 0,90 3,75 ± 0,61 5,38 ± 0,90 6,60 ± 0,58 - - 5,91 ± 0,63 1,8 ± 0,41 -
138Cs 5,87 ± 1,11 5,91 ± 0,87 6,10 ± 0,71 - 8,00 ± 0,48 6,84 ± 0,25 6,44 ± 0,68 2,6 ± 0,10 -
141Ba 5,48 ± 0,86 4,76 ± 0,75 - - - 4,51 ± 0,23 5,44 ± 0,56 - -
142La 4,74 ± 0,79 4,89 ± 0,88 3,69 ± 0,43 5,01 ± 0,24 5,26 ± 0,52 4,69 ± 0,20 4,88 ± 0,52 1,7 ± 0,13 5,58 ± 0,18
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Tableau 3.13 Ű Rendements cumulatifs (pour 100 Ąssions) des produits de photoĄssion de lŠ235U et
comparaison avec les données publiées.

Faisceau de

photons
Bremsstrahlung Bremsstrahlung Bremsstrahlung Monoénergétique

Énergie (MeV) 17,5 15,8 16,3 13,0

Produit de
Ąssion

Résultats
2021
[118]

Résultats
2019
[80]

Carrel
2011
[90]

Krishichayan
2019
[47]

84Br 1,71 ± 0,30 - - 1,77 ± 0,13
87Kr 3,07 ± 0,53 4,64 ± 0,74 - 3,45 ± 0,28
88Kr 3,59 ± 0,59 5,34 ± 0,84 3,63 ± 0,32 3,87 ± 0,22
89Rb 4,76 ± 0,82 6,89 ± 1,08 4,69 ± 0,28 -
91Sr 4,62 ± 0,82 7,72 ± 1,18 5,37 ± 0,26 6,08 ± 0,26
92Sr 5,17 ± 0,90 7,92 ± 1,24 5,59 ± 0,26 6,52 ± 0,21
94Y 6,03 ± 1,04 - 5,81 ± 0,27 6,84 ± 0,37

99Mo 4,28 ± 0,77 - - 5,32 ± 0,20
101Mo 5,43 ± 0,96 - 4,19 ± 0,20 -
104Tc 1,99 ± 0,36 1,52 ± 0,24 - 2,37 ± 0,14
105Ru 1,28 ± 0,23 1,86 ± 0,29 - 1,90 ± 0,11
128Sn 0,96 ± 0,16 1,38 ± 0,22 - 1,22 ± 0,16
129Sb 1,67 ± 0,28 2,46 ± 0,36 1,60 ± 0,08 2,47 ± 0,12
130Sb 1,12 ± 0,19 1,49 ± 0,25 1,12 ± 0,05 0,82 ± 0,06
131Sb 2,03 ± 0,37 3,42 ± 0,53 2,75 ± 0,13 1,59 ± 0,13

131mTe 1,15 ± 0,17 1,98 ± 0,33 - -
132Te 4,57 ± 0,80 - - 4,98 ± 0,26
132I 4,89 ± 0,86 - - -

133mTe 3,18 ± 0,55 - 4,21 ± 0,20 -
134Te 4,12 ± 0,74 5,33 ± 0,84 3,16 ± 0,15 5,37 ± 0,39
134I 5,00 ± 1,87 7,52 ± 2,22 - -
135I 4,72 ± 0,85 7,34 ± 1,14 5,06 ± 0,32 4,72 ± 0,21

138Xe 4,35 ± 0,78 7,36 ± 1,18 4,62 ± 0,41 -
138Cs 4,99 ± 1,80 7,79 ± 2,61 - 7,74 ± 0,33
141Ba 5,25 ± 0,88 6,92 ± 1,06 - 4,43 ± 0,27
142La 5,29 ± 0,92 6,39 ± 2,18 5,15 ± 0,24 5,98 ± 0,19

LŠéchantillon dŠUHE étant plus massif en 2021 quŠen 2019, la statistique de comptage est améliorée.
Cela nous a permis de mesurer les rendements cumulatifs dŠautres produits de photoĄssion. Cependant,
le temps de refroidissement (19 min) imposé par la limitation du temps mort pour la mesure des taux
de production des produits de photoĄssion de lŠ238U en 2021 ne nous a pas permis dŠobserver des
produits de photoĄssion à vie courte. Or, nous utilisons les résultats de taux de production liés à
lŠ238U aĄn de les retrancher au signal brut mesuré pour lŠéchantillon dŠUHE. Une comparaison de
nos résultats obtenus en 2021 et 2019 et avec les deux autres jeux de données disponibles dans la
littérature est représentée sur la Figure 3.18.

La première observation que lŠon peut faire sur nos résultats de 2019 est quŠils sont en moyenne
supérieurs de 30 % par rapport aux valeurs publiées par Carrel et al. [90] malgré une conĄguration de
LINAC similaire. Cette différence nŠest pas observée en 2021. Elle peut sŠexpliquer par le fait que nous
disposions dŠun échantillon dŠUHE environ 20 fois plus massif quŠen 2019. De plus, notre connaissance
de la structure de lŠéchantillon dŠUHE utilisé en 2019 étant limitée, le calcul de lŠefficacité de détection
associée a pu sŠen retrouver affecté, notamment pour la prise en compte de lŠauto-absorption gamma.
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semblent légèrement supérieurs aux valeurs publiées dans la littérature. De plus, notre échantillon de
plutonium nŠest pas exclusivement composé de 239Pu, qui ne représente que 83 % de la masse (cf.
Tableau 3.2). Idéalement, les taux de production liés aux autres actinides présents (240Pu pour 12 %,
242Pu, 241Am) devraient être étudiés avec des échantillons aussi purs que possible pour évaluer la
contribution de chaque isotope, mais nous ne disposons pas de tels échantillons. Ceci reste donc un
objectif intéressant pour les laboratoires de métrologie.

Tableau 3.14 Ű Rendements cumulatifs (pour 100 Ąssions) des produits de photoĄssion du 239Pu et
comparaison avec les données publiées.

Faisceau de

photons
Bremsstrahlung Bremsstrahlung Bremsstrahlung Monoénergétique Monoénergétique

Énergie (MeV) 17,5 28,0 22,0 11,0 13,0

Produit de
Ąssion

Résultats
2021
[118]

KondratŠko
1981
[96]

Wen
2016
[93]

Bhike
2017
[95]

Krishichayan
2019
[47]

84Br 1,19 ± 0,19 - - - -
87Kr 2,03 ± 0,32 - - - 1,45 ± 0,12
88Kr 2,36 ± 0,36 1,62 ± 0,21 - - 2,08 ± 0,15
89Rb (c) 3,99 ± 0,61 - 3,45 ± 0,43 - -
91Sr 4,63 ± 0,72 2,89 ± 0,23 - 4,15 ± 0,51 3,91 ± 0,24

91mY (c) 3,19 ± 0,56 - - - -
92Sr 4,73 ± 0,76 - 4,00 ± 0,20 4,21 ± 0,49 4,19 ± 0,66
92Y 5,42 ± 0,93 3,20 ± 0,16 - - -
93Y 4,45 ± 0,58 4,02 ± 0,20 - - -
94Y (c) 7,05 ± 1,13 - 4,60 ± 0,32 - 4,71 ± 0,33
97Zr 8,81 ± 1,41 4,63 ± 0,17 - 6,63 ± 0,73 6,78 ± 0,38

104Tc (c) 6,91 ± 1,12 - - - 1,96 ± 0,14
105Ru 6,29 ± 1,01 - - - 6,16 ± 0,39
105Rh 7,08 ± 1,11 3,96 ± 0,20 - - -
128Sn 1,14 ± 0,18 - - - 1,18 ± 0,16
128Sb 1,14 ± 0,19 - - - -
129Sb 2,60 ± 0,42 - - - 2,82 ± 0,15
130Sb 1,64 ± 0,26 - 1,25 ± 0,12 - 1,36 ± 0,11
131Sb (c) 2,84 ± 0,45 - 2,10 ± 0,34 - -
134Te 4,88 ± 0,78 - 11,6 ± 0,81 - -
134I 7,02 ± 1,16 - 5,90 ± 0,15 7,39 ± 0,89 -
135I 5,67 ± 0,94 - - - -

138Cs 8,24 ± 1,33 - 5,50 ± 0,29 6,18 ± 0,75 6,45 ± 0,37
141Ba (c) 7,28 ± 1,20 - - - 4,22 ± 0,31
142La 6,27 ± 1,00 - 4,90 ± 0,29 - 5,87 ± 0,31
143Ce 4,48 ± 0,76 3,26 ± 0,13 - 4,41 ± 0,51 3,88 ± 0,20

(c) Résultats obtenus avec la mesure nomée ń Pu 2 ż dans le Tableau 3.4 et la Figure 3.11. Les autres taux de
production cumulatifs des produits de photoĄssion du 239Pu sont obtenus avec la mesure ń Pu 1 ż.
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3.5 Sélection de couples de produits de photofission pour la différenciation des actinides

Avec :

- Aj(Ei) lŠaire nette du pic photoélectrique du gamma retardé dŠénergie Ei émis par le produit
de photoĄssion j,

- I(Ei) lŠintensité dŠémission du rayonnement gamma dŠénergie Ei,

- ε(Ei) lŠefficacité de détection à lŠénergie Ei,

- NA la constante dŠAvogadro (en mol-1),

- λj la constante radioactive du produit de photoĄssion j (en s-1),

- tirr, trefr et tmes les durées dŠirradiation, de refroidissement et de comptage (en s),

- Yj5 et Yj8 les rendements de photoĄssion cumulatifs du produit de photoĄssion j pour lŠ235U
et lŠ238U, respectivement,

- mU la masse totale dŠuranium (en g),

- M5 et M8 les masses molaires de lŠ235U et lŠ238U (en g.mol-1),

- α lŠenrichissement, i.e. la proportion dŠ235U dans le mélange,

- Eseuil lŠénergie seuil de la réaction de photoĄssion,

- Emax lŠénergie maximum du faisceau de photons de Bremsstrahlung,

- φ(E) le Ćux de photons de Bremsstrahlung dŠénergie E (en cm-2.s-1),

- σ5(E) et σ8(E) les sections efficaces de photoĄssion (en cm2) à lŠénergie E pour lŠ235U et lŠ238U.

(3.4) peut être simpliĄée selon (3.5) :

Aj(Ei) = kj(Ei) × mU × [Yj8(α − 1) − ΩαYj5] (3.5)

Où :

- kj(Ei) (en s.mol-1) est une variable déĄnie comme suit et qui dépend de la constante radioactive
du produit de photoĄssion j, de lŠintensité dŠémission et de lŠefficacité de détection de la raie
gamma dŠénergie Ei, des paramètres temporels de la mesure :

kj(Ei) =
I(Ei)ε(Ei)NA

λj
× (1 − e−λjtirr ) × e−λjtrefr × (1 − e−λjtmes)

- Ω est une constante dépendant du mélange dŠactinides. Pour le mélange dŠ235U et dŠ238U et la
conĄguration du faisceau de photons en 2021 :

Ω =

1
M5

✁ Emax

Eseuil
φ(E)σ5(E)dE

1
M8

✁ Emax

Eseuil
φ(E)σ8(E)dE

= 1, 97

Pour un mélange dŠ235U et de 239Pu avec α la fraction de 239Pu, Ω = 1, 21. EnĄn, pour un
mélange dŠ238U et de 239Pu où α représente la part de 239Pu, Ω = 2, 39.

Le ratio des aires nettes de raies gamma émises par deux produits de photoĄssion est donné par (3.6) :

R =
k1

k2
×

Y18(α − 1) − ΩαY15

Y28(α − 1) − ΩαY25
) =

k1

k2
× R′ (3.6)

Avec :

- k1 et k2 les deux constantes kj(Ei) introduites ci-dessus. Il est important de mentionner que
nous ne nous limitons pas à des ratios de raies gamma proches en énergie. Cela implique que
lŠefficacité de détection aux deux énergies doit être estimée, ce qui nécessite une localisation des
actinides dans le colis de déchets (voir le Chapitre 4),

- α et Ω ayant la même déĄnition que dans (3.4) et (3.5),

- Y18 et Y15 les taux de production cumulatifs du premier produit de photoĄssion pour lŠ238U et
lŠ235U,
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- Y28 et Y25 les taux de production cumulatifs du second produit de photoĄssion pour lŠ238U et
lŠ235U,

- R′ le ratio corrigé des aires nettes, correspondant au ratio mesuré R multiplié par le ratio des
constantes k2 et k1.

Ainsi, lŠenrichissement α peut être calculé à partir du ratio corrigé R′ selon (3.7).

α =
R′Y28 − Y18

R′[Y28 − ΩY25] − Y18 + ΩY15
(3.7)

LŠefficacité de cette méthode de différenciation peut être évaluée en déĄnissant un critère δ de sensi-
bilité à lŠincertitude sur R′ basé sur la variabilité de lŠenrichissement calculé comparée à la variabilité
de ce ratio de raies corrigé (3.8).

δ =
dα

dR′

R′

α
=

Ω(Y15Y28 − Y25Y18)
[

Y18(α−1)−ΩαY15
Y28(α−1)−ΩαY25

)

(Y28 − ΩY25) − Y18 + ΩY15

]2

Y18
α−1

α − ΩY15

Y28(α − 1) − ΩαY25
(3.8)

En minimisant ce critère sur une large plage dŠenrichissements, les couples de produits de photoĄssion
les plus appropriés peuvent être identiĄés en fonction de leurs rendements de photoĄssion cumulatifs
reportés dans la Section 3.4.

3.5.2 Mélanges d’actinides

3.5.2.1 Différenciation 235U vs. 238U

Le raisonnement détaillé dans la section précédente a permis de mettre en évidence les couples de
produits de photoĄssion les plus efficaces pour la différenciation entre lŠ235U et lŠ238U. Les courbes
représentant la variation du critère δ en fonction de la fraction α dŠ235U sont données sur la Figure 3.20.
Les six couples de produits de photoĄssion semblant les plus efficaces pour discriminer lŠ235U et
lŠ238U sont 84Br/105Ru, 105Ru/128Sn, 87Kr/105Ru, 84Br/104Tc, 104Tc/128Sn et 87Kr/104Tc. Les courbes
donnant lŠenrichissement en fonction du ratio de raies corrigé R′ sont représentées sur la Figure 3.21.
Elles conĄrment quŠil est possible dŠestimer lŠenrichissement α avec les différents couples de produits de
photoĄssion si R′ est mesuré avec une faible incertitude, qui dépendra principalement de la statistique
de comptage sur lŠaire nette des raies de gamma retardés. À titre dŠexemple, une incertitude de 20 %
sur R′ se traduira par une incertitude relative de 65 % sur lŠenrichissement en 235U pour le couple
87Kr/105Ru et un enrichissement de α = 0, 2 (incertitude sur α estimée avec R′ = 1 ± 0, 2 sur la
Figure 3.21). Par contre, une incertitude de 20 % sur R′ pour le couple 84Br/105Ru correspond à une
incertitude relative de 30 % sur α pour un enrichissement α = 0, 6 (avec R′ = 0, 92 ± 0, 18 sur la
Figure 3.21). La liste des rayonnements gamma retardés émis par les produits de photoĄssion utiles
pour la différenciation est donnée dans lŠAnnexe 6. Certains produits de photoĄssion émettent des
rayonnements dont lŠénergie est limitée. Par exemple, lŠénergie maximum des rayonnements gamma
émis par le 128Sn est 680,5 keV. Quant au 105Ru, il émet un gamma retardé de 969,4 keV au maximum,
mais avec une faible intensité de 2,1 %. Ceci pourra être un frein à lŠutilisation de ces produits de
photoĄssion dans le cadre de la différenciation au sein de matrices denses.
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Tableau 3.15 Ű Paramètres temporels de refroidissement et de mesure pour les produits de
photoĄssion de lŠUA observés pour la différenciation 235U/238U.

Produit de photoĄssion T1/2 Temps de refroidissement Temps de mesure

84Br 31,8 min 20,0 min 3,2 h
87Kr 1,3 h 19,0 min 7,6 h
104Tc 18,3 min 19,0 min 1,9 h
105Ru 4,4 h 19,0 min 26,3 h
128Sn 59,1 min 19,0 min 5,6 h

Tableau 3.16 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/238U pour lŠéchantillon dŠUA.

PF1 PF2 E1 (keV) E2 (keV) A1 (coups) A2 (coups) R′ α αmin αmax

84Br 105Ru 881,6 724,3 72263 ± 695 919049 ± 1371 0,30 ± 0,04 -0,07 -0,11 -0,02
105Ru 128Sn 724,3 482,3 919049 ± 1371 93194 ± 1187 5,12 ± 0,77 -0,03 -0,08 0,04
84Br 104Tc 881,6 358,0 72263 ± 695 178773 ± 1125 0,22 ± 0,03 -0,07 -0,12 -0,02
87Kr 105Ru 402,6 724,3 250860 ± 1360 919049 ± 1371 0,62 ± 0,07 -0,04 -0,09 0,01
104Tc 128Sn 358,0 482,3 178773 ± 1125 93194 ± 1187 7,00 ± 1,08 -0,03 -0,08 0,05
87Kr 104Tc 402,6 358,0 250860 ± 1360 178773 ± 1125 0,45 ± 0,06 -0,04 -0,09 0,01

LŠincertitude statistique sur lŠaire nette dŠun pic est calculée par la formule σ(Ai(Ei)) =
√

Ai(Ei) + 2B,
avec B le fond Compton sous ce pic. LŠincertitude relative sur le ratio corrigé R′ (se référer à lŠéquation
(3.6)) est calculée comme la combinaison quadratique de lŠincertitude sur lŠefficacité de détection de
7 %, de lŠincertitude sur lŠintensité dŠémission et de lŠincertitude sur la surface du pic pour les deux
rayonnements gamma considérés dans le ratio. Les valeurs minimum et maximum de α sont calculées
via lŠincertitude sur la valeur du ratio corrigé R′.

Toutes les valeurs obtenues pour lŠenrichissement α sont négatives pour lŠéchantillon dŠUA mais
sont toutefois très proches de zéro. Or, lŠenrichissement recherché est α = 0, 003. La précision sur
les aires nettes ne permet pas dŠatteindre un résultat si précis, mais il y a une concordance entre les
résultats obtenus avec les différents couples de produits de photoĄssion, ce qui permet dŠaffirmer que
lŠéchantillon étudié ne contient que très peu dŠ235U par rapport à lŠ238U.

• Échantillon dŠUHE

Pour lŠéchantillon dŠUHE, lŠenrichissement en 235U est supérieur à α = 0, 90. On se propose dŠétudier
un ratio de raies pour chacun des six couples de produits de photoĄssion. Les temps de refroidissement
et de mesure suivant les 2 h dŠirradiation pour chaque produit de photoĄssion sont reportés dans le
Tableau 3.17. Les ratios de raies corrigés et les enrichissements calculés associés sont disponibles dans
le Tableau 3.18.

Tableau 3.17 Ű Paramètres temporels de refroidissement et de mesure pour les produits de
photoĄssion de lŠUHE observés pour la différenciation 235U/238U.

Produit de photoĄssion T1/2 Temps de refroidissement Temps de mesure

84Br 31,8 min 19,9 min 2,8 h
87Kr 1,3 h 5,8 min 7,5 h
104Tc 18,3 min 5,8 min 2,1 h
105Ru 4,4 h 46,2 min 23,2 h
128Sn 59,1 min 42 s 5,9 h
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Tableau 3.18 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/238U pour lŠéchantillon dŠUHE.

PF1 PF2 E1 (keV) E2 (keV) A1 (coups) A2 (coups) R′ α αmin αmax

84Br 105Ru 881,6 724,3 27836 ± 387 85493 ± 557 1,31 ± 0,16 0,97 0,82 1,13
105Ru 128Sn 724,3 482,3 85493 ± 557 56919 ± 796 1,46 ± 0,22 0,89 0,73 1,09
84Br 104Tc 881,6 358,0 27836 ± 387 67074 ± 763 0,84 ± 0,11 0,97 0,78 1,16
87Kr 105Ru 402,6 724,3 178305 ± 915 85493 ± 557 2,29 ± 0,27 0,94 0,79 1,08
104Tc 128Sn 358,0 482,3 67074 ± 763 56919 ± 796 2,28 ± 0,35 0,86 0,68 1,11
87Kr 104Tc 402,6 358,0 178305 ± 915 67074 ± 763 0,93 ± 0,18 0,93 0,75 1,10

En faisant la moyenne de lŠenrichissement calculé pour les six couples de produits de photoĄssion
étudiés, on obtient la valeur α = 0, 93, qui est très proche de la valeur attendue (que lŠon ne peut
préciser, mais α > 0, 90). LŠincertitude sur lŠenrichissement calculé est relativement large, mais les six
résultats obtenus permettent de sŠaccorder sur le fait que lŠ235U est majoritaire dans cet échantillon.

3.5.2.2 Différenciation entre matière fissile et fertile

Une autre possibilité est la différenciation entre matière Ąssile et fertile (au sens de la Ąssion neutro-
nique), en regroupant lŠ235U et le 239Pu face à lŠ238U. En effet, la matière Ąssile est un paramètre de
toute première importance dans la gestion des déchets radioactifs pour des questions de sûreté-criticité,
et pouvoir la quantiĄer un objectif majeur à atteindre. Cette différenciation est théoriquement possible
car le 239Pu a une section efficace légèrement supérieure à lŠ235U (facteur 1,21 pour une énergie de Ąn
de Bremsstrahlung de 17,5 MeV) mais très différente de celle de lŠ238U (facteur 2,39). Les couples utiles
pour la différenciation Ąssile vs. fertile seront donc ceux dont les produits de photoĄssion de lŠ235U
et le 239Pu ont des taux de production similaires entre eux et présentent une différence avec ceux de
lŠ238U. Les couples respectant ces critères sont 128Sn/134Te, 128Sn/135I et 128Sn/142La. Les caractéris-
tiques de ces produits de photoĄssion sont disponibles dans lŠAnnexe 6. Les courbes représentant la
proportion dŠactinides Ąssiles α en fonction du ratio corrigé R′ sont disponibles sur la Figure 3.22.
Elles ont été tracées en effectuant une moyenne de la valeur du paramètre Ω (cf. équation (3.5), dans
ce cas, Ω = 2, 18) et de la valeur des taux de production entre lŠ235U et le 239Pu. La surface colorée
entourant chaque courbe correspond à lŠerreur possible en considérant que lŠon est soit en présence
dŠ235U (Ω = 1, 97 et taux de production de lŠ235U), soit en présence de 239Pu (Ω = 2, 38 et taux de
production du 239Pu).

Figure 3.22 Ű Courbes α = f(RŠ) pour les couples de PF discriminants dans la conĄguration Ąssile
(235U+239Pu) vs. fertile (238U).
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rayonnements gamma considérés dans le ratio. Dans ce cas particulier où une moyenne des valeurs des
rendements des produits de photoĄssion de lŠ235U et du 239Pu est utilisée pour la matière Ąssile, on
se réfèrera à lŠenveloppe des courbes présentées sur la Figure 3.22 pour donner un encadrement de la
valeur de α en fonction de lŠincertitude sur le ratio corrigé R′.

Tableau 3.20 Ű Résultats de la méthode de différenciation Ąssile/fertile pour les échantillons
dŠUHE et de plutonium.

PF1 PF2 E1 (keV) E2 (keV) A1 (coups) A2 (coups) R′ α αmin αmax

128Sn 134Te 482,3 767,2 123898 ± 756 256709 ± 667 0,163 ± 0,025 0,327 0,151 0,562
128Sn 135I 482,3 1260,4 123898 ± 756 618870 ± 1176 0,147 ± 0,016 0,302 0,161 0,488
128Sn 142La 482,3 2397,7 123898 ± 756 113595 ± 488 0,149 ± 0,023 0,230 0,020 0,680

LŠenrichissement moyen obtenu pour les trois couples de produits de photoĄssion étudiés est
α = 0, 286. Or, la valeur attendue est de 0,948, ce qui montre que la méthode nŠest pour lŠinstant pas
très précise. En particulier, le couple 128Sn/142La semble peu pertinent au vu de sa courbe α = f(R′)
qui présente une forte sensibilité à lŠincertitude sur le ratio R′ (voir Figure 3.22), ce qui se traduit par
des incertitudes très élevées sur la valeur de α. Puisque le 128Sn fait partie de tous les couples étudiés et
que les trois résultats de fraction de matière Ąssile sont globalement cohérents entre eux, la prochaine
étape pour une mise en place dŠune différenciation Ąssile vs. fertile serait de mesurer à nouveau le taux
de production du 128Sn pour la photoĄssion du 239Pu. À titre dŠexemple, une diminution de 20 % de
la valeur du taux de production moyenné entre lŠ235U et le 239Pu ferait passer α de 0,327 à 0,593. Or,
comme mentionné dans la Section 3.4.4.3, les résultats que nous obtenons pour les taux de production
du 239Pu sont supérieurs à ceux de la littérature. Une nouvelle mesure des taux de production pour les
produits de photoĄssion dŠintérêt est donc à considérer pour les futurs travaux sur la différenciation
des actinides via la mesure de ratios de raies.

Néanmoins, bien quŠéloignée de la valeur attendue de 0,948, cette méthode de différenciation semble
indiquer une proportion signiĄcative de matière Ąssile (α > 0, 2). À titre de comparaison, nous lŠavons
testée pour la mesure de lŠéchantillon dŠUA seul. PuisquŠil contient 99,7 % dŠ238U, alors une différen-
ciation Ąssile vs. fertile devrait fournir une fraction massique de matière Ąssile proche de zéro. Les
spectres de rayonnements gamma retardés sont analysés pour différents temps de refroidissement et de
mesure adaptés aux périodes des produits de photoĄssion observés. Les paramètres temporels utilisés
sont reportés dans le Tableau 3.21. Les résultats issus de lŠexploitation des spectres de rayonnements
gamma retardés donnant la valeur calculée de la fraction massique de matière Ąssile sont donnés dans
le Tableau 3.22.

Tableau 3.21 Ű Paramètres temporels utilisés pour lŠexploitation des spectres de rayonnements
gamma retardés pour la différenciation Ąssile/fertile sur lŠéchantillon dŠUA.

Produit de photoĄssion T1/2 Temps de refroidissement Temps de mesure

128Sn 59,1 min 19,0 min 5,6 h
134Te 41,8 min 19,0 min 3,9 h
135I 6,6 h 19,0 min 38,9 h

142La 1,5 h 1,1 h 9,2 h

Tableau 3.22 Ű Résultats de la méthode de différenciation Ąssile/fertile pour lŠéchantillon dŠUA.

PF1 PF2 E1 (keV) E2 (keV) A1 (coups) A2 (coups) R′ α αmin αmax

128Sn 134Te 482,3 767,2 93194 ± 1187 448907 ± 1026 0,098 ± 0,015 -0,03 -0,129 0,07
128Sn 135I 482,3 1260,4 93194 ± 1187 1282530 ± 1251 0,095 ± 0,015 -0,03 -0,09 0,05
128Sn 142La 482,3 2397,7 93194 ± 1187 156821 ± 415 0,132 ± 0,020 0,06 -0,06 0,27
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Les valeurs obtenues pour la fraction massique de matière Ąssile sont effectivement proches de zéro.
Comme dans lŠapplication précédente, le couple 128Sn/142La fournit un intervalle de conĄance très
large de la valeur de α, ce qui nŠen fait pas le candidat le plus pertinent. La méthode, bien que
perfectible, semble donc capable de distinguer une faible fraction de matière Ąssile par rapport à des
proportions importantes (i.e. une classiĄcation grossière à ce stade). Des études complémentaires pour
des fractions massiques de matière Ąssile intermédiaires devront être menées expérimentalement.

3.5.2.3 Différenciation 235U vs.239Pu

La différenciation entre lŠ235U et le 239Pu présente un intérêt dans le cas de la mise en évidence de
matière essentiellement Ąssile. Il est alors intéressant dŠessayer de distinguer lŠuranium du plutonium
pour la gestion à long terme des déchets, du fait de leur différence importante dŠactivité spéciĄque
(Bq/g). En considérant cette fois un mélange dŠ235U et de 239Pu, les courbes représentant la variation
du critère δ en fonction de la fraction α de 239Pu sont données sur la Figure 3.24. Les six couples
de produits de photoĄssion les plus efficaces pour discriminer lŠ235U et le 239Pu sont 88Kr/105Ru,
87Kr/105Ru, 84Br/105Ru, 89Rb/105Ru, 92Sr/105Ru et 91Sr/105Ru. Il est important de mentionner que
le 84Br fait partie des candidats pour la discrimination entre lŠ235U et le 239Pu et que son taux de
production pour la photoĄssion du 239Pu nŠavait pas été publié avant nos mesures effectuées en 2021.
Les courbes donnant lŠenrichissement en fonction du ratio de raies corrigé R′ sont représentées sur
la Figure 3.25. À noter que la différenciation entre le 239Pu et lŠ235U semble plus efficace que la
différenciation entre lŠ235U et lŠ238U, ce qui se traduit par un critère δ plus faible dans le cas présent.
Ceci sŠexplique par la différence sur les nombres de masse un peu plus élevée entre lŠ235U et le 239Pu,
et donc par un décalage plus important de la distribution en masse des produits de photoĄssion (se
référer à lŠexemple de la Figure 1.11, Chapitre 1).

Figure 3.24 Ű Fonction δ = f(α) pour les 6 meilleurs couples de produits de photoĄssion
discriminant 235U et 239Pu.

La liste des rayonnements gamma retardés émis par les produits de photoĄssion utiles pour la
différenciation est donnée dans lŠAnnexe 6. LŠénergie des rayonnements gamma émis par certains
de ces produits de photoĄssion est limitée. On peut reprendre le cas du 105Ru mentionné pour la
différenciation 235U/238U, ou encore le cas du 91Sr qui émet au maximum un gamma de 1024,3 keV,
cependant avec une intensité conséquente de 33,5 %. La méthode de différenciation 235U/239Pu est
testée ci-dessous sur les spectres de rayonnements gamma retardés enregistrés avec les échantillons nus
de plutonium et dŠUHE qui ont permis la mesure des taux de production des produits de photoĄssion
du 239Pu et de lŠ235U.
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Figure 3.25 Ű Courbes α = f(R′) pour les couples de produits de photoĄssion discriminants dans la
conĄguration 235U/239Pu.

• Échantillon de plutonium

Pour le cas de lŠéchantillon de plutonium, nous attendons une valeur de α, la fraction massique de
239Pu, proche de 1. Sur les six couples de produits de photoĄssions mis en avant précédemment, nous
en avons étudié cinq pour lesquels les rendements des produits de photoĄssion ont été mesurés dans la
conĄguration de mesure ń Pu 1 ż, ce qui nŠest pas le cas du 89Rb (voir Tableau 3.11). On se propose
dŠétudier un ratio de raies par couple de produits de photoĄssion. Les temps de refroidissement et
de mesure suivant les 2 h dŠirradiation pour chaque produit de photoĄssion sont reportés dans le
Tableau 3.23. Les ratios de raies corrigés et les enrichissements calculés sont disponibles dans le
Tableau 3.24.

Tableau 3.23 Ű Paramètres temporels de refroidissement et de mesure pour les produits de
photoĄssion du plutonium observés pour la différenciation 235U/239Pu.

Produit de photoĄssion T1/2 Temps de refroidissement Temps de mesure

84Br 31,8 min 50,2 min 2,3 h
87Kr 1,3 h 50,2 min 6,8 h
88Kr 2,8 h 50,2 min 16,2 h
91Sr 9,7 h 1,8 h 22,9 h
92Sr 2,6 h 1,8 h 22,9 h

105Ru 4,4 h 1,8 h 22,9 h

Tableau 3.24 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/239Pu pour lŠéchantillon de
plutonium.

PF1 PF2 E1 (keV) E2 (keV) A1 (coups) A2 (coups) R′ α αmin αmax

84Br 105Ru 1897,6 724,3 24859 ± 312 3994660 ± 2210 0,19 ± 0,03 0,98 0,84 1,17
87Kr 105Ru 402,6 724,3 958383 ± 1801 3994660 ± 2210 0,31 ± 0,04 1,02 0,92 1,14
88Kr 105Ru 2392,1 724,3 525449 ± 752 3994660 ± 2210 0,36 ± 0,04 1,03 0,93 1,14
91Sr 105Ru 1024,3 724,3 1799550 ± 1513 3994660 ± 2210 0,71 ± 0,07 1,06 0,91 1,25
92Sr 105Ru 1383,9 724,3 3168600 ± 1831 3994660 ± 2210 0,79 ± 0,07 1,01 0,88 1,16

Toutes les valeurs obtenues pour lŠenrichissement α sont proches de 1 pour lŠéchantillon de pluto-
nium, ce qui permet dŠassurer que lŠéchantillon étudié est composé essentiellement de 239Pu et non
dŠ235U.
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• Échantillon dŠUHE

On peut considérer pour cet exemple dŠapplication que lŠéchantillon dŠUHE est composé exclusivement
dŠ235U. Nous attendons une valeur de α, la fraction massique de 239Pu, proche de zéro. Nous avons
étudié les six couples de produits de photoĄssion identiĄés pour la différenciation entre lŠ235U et le
239Pu. On se propose dŠétudier un ratio de raies par couple de produits de photoĄssion. Les temps
de refroidissement et de mesure suivant les 2 h dŠirradiation pour chaque produit de photoĄssion sont
reportés dans le Tableau 3.25. Les ratios de raies corrigés et les enrichissements calculés associés sont
disponibles dans le Tableau 3.26.

Tableau 3.25 Ű Paramètres temporels de refroidissement et de mesure pour les produits de
photoĄssion de lŠUHE observés pour la différenciation 235U/239Pu.

Produit de photoĄssion T1/2 Temps de refroidissement Temps de mesure

84Br 31,8 min 19,9 min 2,8 h
87Kr 1,3 h 5,8 min 7,5 h
88Kr 2,8 h 42 s 17,0 h
89Rb 15,4 min 16,9 min 1,8 h
91Sr 9,7 h 5,8 min 23,9 h
92Sr 2,6 h 42 s 17,0 h

105Ru 4,4 h 46,2 min 23,2 h

Tableau 3.26 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/239Pu pour lŠéchantillon dŠUHE.

PF1 PF2 E1 (keV) E2 (keV) A1 (coups) A2 (coups) R′ α αmin αmax

84Br 105Ru 881,6 724,3 27836 ± 388 85493 ± 557 1,31 ± 0,16 0,00 -0,02 0,03
87Kr 105Ru 402,6 724,3 178305 ± 915 85493 ± 557 2,09 ± 0,27 0,01 -0,01 0,04
88Kr 105Ru 2231,8 724,3 10624 ± 184 85493 ± 557 2,64 ± 0,30 0,01 -0,01 0,04
89Rb 105Ru 1248,2 724,3 28161 ± 258 85493 ± 557 2,57 ± 0,28 0,09 0,06 0,13
91Sr 105Ru 1024,3 724,3 194351 ± 589 85493 ± 557 3,53 ± 0,37 0,00 -0,02 0,04
92Sr 105Ru 1383,9 724,3 532609 ± 779 85493 ± 557 3,88 ± 0,39 0,01 -0,01 0,03

Toutes les valeurs obtenues pour lŠenrichissement α sont proches de zéro pour lŠéchantillon dŠUHE,
ce qui permet dŠassurer que lŠéchantillon étudié est composé essentiellement dŠ235U et non de 239Pu.
Toutefois, le couple 89Rb/105Ru semble offrir des performances de discrimination un peu moins bonnes
que les autres, ce qui pourrait être lié à lŠincertitude sur lŠestimation des rendements de photoĄssion
cumulatifs du 89Rb (cf. Section 3.4), qui présente la particularité dŠêtre le noyau Ąls dŠun précurseur
de période assez longue, le 89Kr (T1/2 = 3, 2 min), par rapport aux précurseurs des autres produits de
photoĄssion. Néanmoins, il est possible dŠobtenir une information de différenciation entre lŠ235U et le
239Pu, qui peut se révéler utile pour la gestion des déchets radioactifs au long terme.

En présence dŠ238U essentiellement, donc de matière fertile, il pourrait aussi être intéressant de
mettre en évidence, pour la même raison de gestion à long terme, une potentielle présence de 239Pu.
Le cas de la différenciation 238U/239Pu est ainsi traité dans lŠAnnexe 7, car elle offre de moins bonnes
performances à ce stade, a priori en raison de la faible différence des nombres de masse entre lŠ238U
et le 239Pu.
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3.6 Conclusion du chapitre

Les taux de production des produits de photoĄssion sont des données rares dans la littérature, en
particulier pour lŠ235U et le 239Pu. Cependant, pour proposer une méthode de différenciation entre
les actinides dans un but de caractérisation des colis de déchets radioactifs, leurs valeurs doivent être
connues. Grâce à la caractérisation du faisceau de Bremsstrahlung présentée dans le Chapitre 2, les
rendements cumulatifs de certains produits de photoĄssion ont pu être mesurés pour lŠ238U, lŠ235U et
le 239Pu. Lors de la première campagne expérimentale ayant eu lieu en 2019, 49 et 26 rendements de
photoĄssion ont été mesurés pour lŠ238U et lŠ235U, respectivement. Les mesures avec lŠéchantillon dŠ238U
sont cohérentes avec les valeurs publiées dans la littérature et viennent enrichir les bases de données
avec des taux de production non publiés jusquŠà présent, à savoir ceux de 90Rb, 90mRb, 99mTc, 128mSb,
130Sn, 133Sb, 140Cs et 140La. Les mesures effectuées avec lŠéchantillon dŠUHE ont permis dŠestimer et
de publier les taux de production de 92Y, 131mTe et 134I pour la photoĄssion de lŠ235U pour la première
fois. Globalement, les valeurs obtenues pour les taux de production des produits de photoĄssion de
lŠ235U sont légèrement plus élevées que les valeurs publiées précédemment dans la littérature. La
connaissance limitée de la structure interne de lŠéchantillon dŠUHE et sa faible masse peuvent être
incriminées.

AĄn dŠapporter de nouveaux résultats, une autre campagne expérimentale a été menée en 2021, avec
un faisceau de Bremsstrahlung différent. Cette fois, nous disposions du même échantillon dŠUA quŠen
2019 et de deux nouveaux échantillons : un échantillon beaucoup plus massif dŠUHE pour améliorer
la statistique de comptage pour le calcul des taux de production pour la photoĄssion de lŠ235U par
rapport à 2019, et un échantillon de plutonium nous permettant dŠaccéder aux taux de production des
produits de photoĄssion du 239Pu. Au total, 28 taux de production ont été mesurés pour lŠ238U, 26
pour lŠ235U et le 239Pu. Les valeurs obtenues pour lŠ238U sont en accord avec celles obtenues en 2019 et
avec celles de la littérature. Concernant lŠ235U, les valeurs obtenues en 2021 sont inférieures à celles de
2019 et plus en accord avec les rares jeux de données publiés précédemment. Ceci sŠexplique par une
masse dŠ235U plus importante ainsi quŠune meilleure connaissance de lŠéchantillon dŠUHE. Par ailleurs,
le taux de production de lŠ132I a été mesuré pour la première fois pour la photoĄssion de lŠ235U lors
de cette campagne. EnĄn, les valeurs obtenues pour les taux de production lors de la photoĄssion du
239Pu sont globalement supérieures aux valeurs publiées précédemment. Il serait intéressant dŠeffectuer
à nouveau ces mesures, dans de futurs travaux, soit en utilisant un nouvel échantillon ayant une plus
grande teneur en 239Pu, soit en diminuant lŠintensité dŠémission du LINAC pour limiter le temps mort
et le bruit de fond de la mesure. Par ailleurs, les taux de production de 84Br, 91mY, 128Sb et 135I ont
été mesurés pour la photoĄssion du 239Pu pour la première fois.

Les données obtenues au cours de la campagne expérimentale de 2021 ont permis dŠidentiĄer des
couples de produits de photoĄssion utiles pour la différenciation entre les actinides via la mesure de
ratios de pics de rayonnements gamma retardés. Nous nous sommes intéressés à quatre cas de diffé-
renciation : 235U/238U, 235U/239Pu, 238U/239Pu et enĄn Ąssile/fertile, cŠest-à-dire (235U+239Pu)/238U.
Parmi les produits de photoĄssion identiĄés dans ces couples, le taux de production de certains nŠavait
jamais été publié précédemment. À ce stade, les couples de produits de photoĄssion identiĄés comme
prometteurs ne tiennent pas compte de lŠénergie de leurs rayonnements gamma retardés. Ceci sera à
considérer pour la différenciation des actinides localisés dans une matrice de déchets, car les rayonne-
ments de faible énergie (quelques centaines de keV) y sont fortement atténués. Le test de la méthode
sur différents échantillons a permis de montrer quŠune composition isotopique cohérente pouvait être
déduite de la mesure de ratios dans le cas de mélanges de deux actinides. En ce qui concerne la dif-
férenciation Ąssile vs. fertile, les résultats obtenus montrent quŠil est possible de mettre en évidence
lŠabsence de matière Ąssile, mais pas de déterminer précisément la fraction massique de matière Ąssile
quand celle-ci est élevée. Des études plus poussées doivent être donc encore entreprises, qui passent
notamment par une nouvelle mesure des taux de production des produits de photoĄssion du 239Pu.
LŠapplication concrète de la méthode de différenciation devra aussi être testée plus amplement sur des
mélanges dŠactinides en présence dŠune matrice.
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Chapitre 4

Méthode de localisation des actinides et
développements sur la correction des effets de

matrice pour la différenciation et la quantification

4.1 Introduction

Les colis de déchets radioactifs 870 L contiennent des déchets technologiques qui en font des colis
hétérogènes difficiles à caractériser. En particulier, la localisation des actinides dans ce type de colis
est cruciale pour la correction des effets de matrice qui est une étape essentielle pour différencier les
actinides et estimer la masse de matière nucléaire présente dans le colis. Une méthode de localisation
des actinides dans une matrice en béton basée sur la mesure et la simulation via MCNP 6.1 [104] de
ratios de raies de rayonnements gamma retardés émises par le 138Cs a été développée. Les résultats
obtenus via cette technique sont utilisés pour tester la différenciation des actinides dont le principe
est détaillé dans le Chapitre 3.

4.2 Méthode de localisation des actinides dans une matrice

4.2.1 Présentation de la méthode

La méthode développée est basée sur lŠatténuation différentielle des rayonnements gamma retardés
de photoĄssion dans deux positions de la matrice, de sorte à ce quŠils traversent des épaisseurs diffé-
rentes de béton. Un ratio de raies émises par le même produit de photoĄssion est mesuré pour chaque
position. De cette façon, la méthode est indépendante du taux de photoĄssion dans les actinides et du
taux de production du produit de photoĄssion en question. AĄn de choisir un produit de photoĄssion
pertinent pour lŠapplication de cette méthode, plusieurs critères sont à considérer :

- être multi-émetteur, en particulier émettre au moins deux rayonnements gamma dont lŠun
possède une énergie conséquente, par exemple supérieure à 2,5 MeV, et lŠautre suffisamment
différente mais supérieure à 1 MeV. Cela permet, dŠune part, que les rayonnements gamma aient
une énergie suffisante pour traverser la matrice, et dŠautre part que le coefficient dŠatténuation
soit suffisamment différent pour les deux énergies. Les rayonnements gamma retardés concernés
doivent également être émis avec une intensité importante,

- avoir un taux de production par photoĄssion élevé. Son nombre de masse doit être dŠenviron
90-95 pour les produits de Ąssion ń légers ż et de 135-140 pour les produits de Ąssion ń lourds ż,

- avoir une période de plusieurs minutes voire dizaines de minutes pour permettre de mesurer
la matrice dans deux positions pendant une durée raisonnable.

Peu de produits de photoĄssion respectent tous ces critères. Le 138Cs est le meilleur candidat : il
possède une période de 33,4 min, un taux de production dŠenviron 5 % pour lŠ235U et lŠ238U et émet
deux rayonnements gamma de 1435,9 keV et de 2639,6 keV avec des intensités respectives de 76,3 % et
7,63 %. Le 142La est également un produit de photoĄssion intéressant avec ses multiples rayonnements
gamma retardés de 1545,8 keV, 2542,7 keV et 2971,0 keV. Cependant, lŠintensité dŠémission de ces
derniers est inférieure ou égale à 10 %. Par ailleurs, la différence entre les coefficients dŠatténuation
massique aux énergies des deux raies du 138Cs citées précédemment varie peu en fonction du matériau
considéré, comme reporté dans le Tableau 4.1, ce qui constitue un avantage pour lŠapplication de la
méthode à des colis de déchets hétérogènes comme les fûts de 870 L.
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4.2.3 Correction des ratios de raies gamma

À partir de la profondeur à laquelle les actinides sont situés dans la matrice, obtenue via la tech-
nique de localisation, un facteur de correction peut être calculé pour tout ratio de raies utilisé pour la
différenciation des actinides. Initialement, cette méthode de différenciation des actinides par lŠutilisa-
tion de ratios de raies était uniquement basée sur la mesure de raies dont les énergies étaient proches
aĄn dŠéviter lŠatténuation différentielle des rayonnements gamma [24]. La possibilité de localisation et
donc de correction de lŠatténuation différentielle dans ces ratios ouvre des perspectives dŠutilisation
de rayonnements gamma ayant des énergies très différentes, et donc de couples de produits de Ąssion
dont certains peuvent avoir une très bonne efficacité de discrimination. Dans les expériences effectuées
et présentées dans la Section 4.2.2, la matrice en béton est entourée par une couche de 4 mm dŠacier
inoxydable qui sera prise en compte dans les exemples de correction de ratios détaillés ci-après. Pour
un mélange de deux actinides m et n dans une matrice, le ratio des aires nettes de raies gamma émises
par deux produits de photoĄssion (notés avec les indices 1 et 2) peut sŠexprimer par (4.2).

R12 =
k1

k2
×

Y1m(α − 1) − ΩmnαY1n

Y2m(α − 1) − ΩmnαY2n
(4.2)

Il sŠagit de la même expression que lŠéquation (3.6) où R12 est le ratio mesuré des aires nettes
des raies. Les termes ont la même signiĄcation, excepté les coefficients kj qui intègrent un paramètre
supplémentaire prenant en compte lŠatténuation par le béton de la matrice et lŠacier du cerclage comme
précisé dans (4.3).

kj(Ei) =
I(Ei)ε(Ei)NA

λj
× (1 − e−λjtirr )e−λjtrefr (1 − e−λjtmes) × e

−
(

µ
ρ

)

b,Ei
ρbeb

× e
−

(

µ
ρ

)

a,Ei
ρaea

(4.3)

Avec :

- I(Ei), ε(Ei), NA, λj , tirr, trefr et tmes déĄnis dans lŠéquation (3.4) du Chapitre 3,

-


µ
ρ

)

b,Ei

et


µ
ρ

)

a,Ei

le coefficient dŠatténuation massique (en cm2.g-1) du béton et de lŠacier

pour des photons dŠénergie Ei [121],

- ρb et ρa les masses volumiques du béton (2,25 g.cm-3) et de lŠacier (7,87 g.cm-3),

- eb et ea, respectivement les épaisseurs de béton et dŠacier traversées par les rayonnements
gamma (en cm).

Finalement, le ratio k1/k2 de lŠéquation (4.2) peut être exprimé par (4.4).

k1

k2
=

I1ε1

I2ε2
×

λ2

λ1
×
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e

[

( µ
ρ )

E2

−( µ
ρ )

E1

]
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)

(4.4)

=
I1

I2
× C

Le facteur de correction C est calculé avec lŠépaisseur de béton déduite de lŠapplication de la méthode
de localisation des actinides. À titre de validation, on applique cette correction à différents ratios issus
des mêmes produits de photoĄssion de lŠéchantillon dŠUA (considéré dans ce cas comme composé à
100 % dŠ238U) dans la matrice en béton, voir Tableau 4.5. LŠépaisseur dŠacier est de 4 mm et celle de
béton de 8 cm, correspondant à la détermination du rayon r de 42 cm. Le ń ratio réel ż correspond dans
ce cas au ratio des intensités des deux raies gamma, puisque lŠon considère des raies émises par le même
produit de photoĄssion. En dŠautres termes, lŠéquation (4.2) se résume ici à R12 = k1/k2 = I1/I2 × C
et, après correction du ratio mesuré k1/k2 par le facteur 1/C , il doit être proche du ratio réel I1/I2.

LŠincertitude relative sur le ratio dit réel est calculée comme la combinaison quadratique des incer-
titudes sur lŠintensité dŠémission des deux raies gamma issues de la base de données JEFF-3.3 [106].
LŠincertitude sur le ratio mesuré k1/k2 correspond à la combinaison quadratique de lŠincertitude rela-
tive sur le ratio des aires nettes des pics dŠabsorption totale des raies gamma (incertitude statistique)
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Tableau 4.5 Ű Correction des ratios de raies gamma pour lŠéchantillon dŠUA dans la matrice en
béton, derrière 8 cm de béton et 4 mm dŠacier.

Produit
de

photoĄssion

Énergie
des raies

(keV)

Intensité
des raies

(%)

Aire nette

(coups)

Ratio
réel

I1

I2

Ratio
mesuré

k1

k2

Ratio estimé
après correction

k1

k2
× 1

C

Écart relatif

ratios réel et

corrigé (%)

138Cs
2218,0 15,18 ± 0,31 24397 ± 475

1,99 ± 0,07 1,91 ± 0,08 2,07 ± 0,09 4,0
2639,6 7,63 ± 0,23 11069 ± 243

135I
1131,5 22,59 ± 0,72 25294 ± 232

0,79 ± 0,04 0,75 ± 0,02 0,80 ± 0,03 1,3
1260,4 28,70 ± 0,92 31593 ± 404

142La

1545,8 2,99 ± 0,15 4365 ± 144
0,96 ± 0,06 0,68 ± 0,10 0,95 ± 0,13 1,0

2971,0 3,13 ± 0,15 3817 ± 515

2542,7 10,00 ± 0,26 12881 ± 227
3,19 ± 0,17 2,95 ± 0,41 3,16 ± 0,44 0,9

2971,0 3,13 ± 0,15 3817 ± 515

et de celle sur le ratio des efficacités de détection intrinsèque. SŠagissant dŠun ratio dŠefficacités, cette
dernière est estimée à 2 % avec le modèle MCNP optimisé du détecteur Ge HP, dŠéventuels biais
systématiques (sous- ou surestimation des zones mortes par exemple) affectant peu le ratio. EnĄn,
lŠincertitude relative sur le ratio corrigé k1/k2 × 1/C estimé après correction de lŠatténuation dans
le colis est dominée par celle sur le ratio mesuré k1/k2, les incertitudes relatives systématiques sur
le ratio des corrections dŠatténuation (liées à celles sur les coefficients dŠatténuation massique et sur
lŠépaisseur de béton) ayant là aussi une inĆuence a priori limitée sur un ratio. Finalement, lŠécart
entre les ratios réels I1/I2 et corrigés k1/k2 × 1/C est faible, par exemple il est de 4 % pour le ratio
2218,0 keV / 2639,6 keV du 138Cs (pour rappel en utilisant les résultats de localisation de lŠUA obtenus
avec le ratio 1435,9 keV / 2639,6 keV du 138Cs). En se basant sur ces premiers résultats encourageants,
la méthode de différenciation des actinides dans la matrice en béton est testée dans la Section 4.3.2.

4.2.4 Limitations de la méthode

La plus grande source dŠincertitude sur le ratio de raies mesuré est celle sur lŠaire nette des pics
dŠabsorption totale, en lien avec la statistique de comptage. La sensibilité de la méthode de localisation
vis-à-vis dŠune Ćuctuation des ratios de raies gamma dans les deux positions de mesure a été étudiée
en faisant varier ces deux ratios indépendamment entre -25 % et +25 %. Les coordonnées (r,θ) sont
calculées à partir des ratios de raies mesurés avec lŠéchantillon dŠUA dans les positions 1 (ratio R1) et 2
(ratio R2). LŠeffet sur r et θ dŠune variation de ± 25 % sur R1 et R2 est reporté sur la Figure 4.6.a et la
Figure 4.6.b, respectivement, montrant une sensibilité différente des paramètres r et θ aux variations
des ratios de raies du 138Cs. Le paramètre radial r a une faible sensibilité et présente un écart maximal
de -22 % (avec une variation de -25 % sur R1 et R2) tandis que le paramètre angulaire θ est très
sensible aux variations des ratios et peut changer de 230 % (avec +25 % sur R1 et -25 % sur R2).

La méthode de localisation reposant sur la différence dŠatténuation entre deux raies gamma à
1435,9 keV et 2639,6 keV du 138Cs, nous avons aussi étudié lŠinĆuence dŠune forte incertitude sur
la densité du béton. On peut rappeler que lŠinĆuence de lŠincertitude sur les coefficients dŠatténuation
massique des éléments constitutifs du béton et sur la composition même de ce dernier est du second
ordre dans ce domaine dŠénergie où lŠeffet Compton est prédominant. La carte de distorsion utilisée
pour localiser les échantillons dŠuranium (Figure 4.5.a) a été obtenue avec une masse volumique de
2,25 g.cm-3 pour le béton. LŠinĆuence sur la localisation dŠun changement de densité de ± 50 % autour
de cette valeur a été étudiée. Les écarts relatifs sur r et θ en fonction de ceux sur la densité de la
matrice en béton sont montrés respectivement sur la Figure 4.7.a et la Figure 4.7.b. Globalement, r
et θ sont peu sensibles à la densité du béton en utilisant le ratio de raies 1435,9 keV / 2639,6 keV du
138Cs. LŠerreur de localisation est plus importante lorsque la densité est sous-estimée comparée à la
valeur réelle, une sous-estimation de la densité de 50 % (i.e. 1,12 g.cm-3 au lieu de 2,25 g.cm-3 pour la
masse volumique) induisant une erreur de 17 % sur r et de 40 % sur θ, tandis quŠune surestimation de
50 % (3,37 g.cm-3 au lieu de 2,25 g.cm-3) produit seulement une erreur de 6,2 % sur r et 11,2 % sur θ.
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4.3 Différenciation et quantification des actinides au sein d’une matrice

4.3.1 Introduction

Dans cette section, on propose tout dŠabord de réutiliser les résultats de localisation obtenus dans la
Section 4.2.2 aĄn dŠappliquer la méthode de différenciation des actinides au sein dŠune matrice. Pour ce
faire, les spectres de rayonnements gamma retardés enregistrés avec les échantillons dŠuranium placés
dans la galette en béton sont analysés et lŠatténuation des rayonnements au sein de la matrice est prise
en compte. Dans un second temps, une étude couplant résultats expérimentaux et simulations MCNP
est effectuée aĄn de mettre en évidence les premières limites et perspectives dŠétude concernant la
quantiĄcation des actinides au sein dŠune matrice.

4.3.2 Différenciation des actinides

4.3.2.1 Uranium appauvri

La différenciation des actinides au sein dŠune matrice a tout dŠabord été testée sur lŠéchantillon
dŠUA avec les mêmes spectres de rayonnements gamma retardés que pour le test de la méthode de
localisation. La masse importante dŠuranium (≈ 200 g, voir le Tableau 3.2 du Chapitre 3) permet de
mesurer un nombre suffisant de rayonnements gamma utiles pour la différenciation 235U/238U avec le
détecteur Ge HP. Les spectres analysés sont ceux de lŠUA dans la ń position 2 ż de la matrice (voir
Figure 4.3). LŠéchantillon dŠUA se situe en face du détecteur dans un des inserts périphériques de la
matrice en béton. Le temps de refroidissement est de 44,9 min (en raison de la mesure préalable dans
la ń position 1 ż) et la durée de comptage est de 1,3 h (cf. Tableau 4.2). Pour rappel, la position
de lŠéchantillon dŠUA déduite via la méthode de localisation est (42 ± 1,5) cm pour le paramètre
radial r et (47 ± 10)° pour le paramètre angulaire θ. Seul le paramètre r représentant la profondeur
dans la matrice en béton sera considéré ici, une méthode industrielle dŠIPA devant en effet irradier
le colis en rotation pour homogénéiser le taux de photoĄssion en angle, le faisant ainsi dépendre
presque exclusivement de la profondeur. Les aires nettes des pics de rayonnements gamma retardés
appartenant aux produits de photoĄssion identiĄés pour la différenciation entre lŠ235U et lŠ238U (se
référer à la Section 3.5.2.1 du Chapitre 3) sont extraites avec le logiciel Genie2000.

Les différents couples de produits de photoĄssion ainsi que les aires nettes des pics de rayonnements
gamma retardés sont reportés dans le Tableau 4.6 pour les ratios fournissant des résultats dŠenri-
chissement proches de celui attendu (α = 0, 003). Tous les ratios de raies étudiés, y compris ceux
donnant des valeurs de α aberrantes, sont donnés dans lŠAnnexe H. Des explications y sont fournies
concernant les rayonnements gamma retardés qui ne peuvent être utilisés dans ce cas concret. Les
ratios mesurés (directement issus des aires nettes) sont corrigés via le ratio des coefficients associés à
chaque rayonnement gamma retardé prenant en compte les caractéristiques de chaque produit de pho-
toĄssion (constante radioactive), les paramètres temporels de la mesure (irradiation, refroidissement,
comptage), les paramètres liés à chaque énergie de rayonnement gamma retardé (intensité dŠémission,
efficacité de détection intrinsèque et atténuation par la matrice), comme détaillé dans les équations
(4.2) et (4.3).

LŠencadrement de la valeur du ratio de raies corrigé, entre R′
min et R′

max est obtenu en prenant
en compte lŠincertitude sur le ratio corrigé dans les valeurs minimale et maximale de lŠépaisseur de
béton obtenues via lŠincertitude liée à la méthode de localisation. Pour une épaisseur de béton donnée,
lŠincertitude sur le ratio corrigé R′ est calculée comme la combinaison quadratique des incertitudes
sur la surface nette des pics, les intensités dŠémission [106] et lŠefficacité de détection. Les valeurs
dŠenrichissement associées, αmin et αmax sont ensuite déduites des valeurs R′

min et R′
max.
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Tableau 4.6 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/238U pour lŠéchantillon dŠUA dans
la matrice en béton.

PF1 PF2 E1 (keV) E2 (keV) A1 (coups) A2 (coups) R′ R′

min R′

max α αmin αmax

84Br 105Ru

1897,6 724,3 1969 ± 144 25588 ± 1571 0,33 0,24 0,44 0,03 -0,14 0,08

2484,1 724,3 1192 ± 112 25588 ± 1571 0,48 0,34 0,64 0,13 -0,02 0,31

3927,5 724,3 981 ± 73 25588 ± 1571 0,49 0,34 0,68 0,14 -0,02 0,34

3235,3 724,3 243 ± 75 25588 ± 1571 0,36 0,20 0,57 0,00 -0,19 0,23
105Ru 128Sn 469,4 482,3 5647 ± 599 5084 ± 372 5,09 4,06 6,13 -0,02 -0,09 0,08

84Br 104Tc
1897,6 535,1 1969 ± 144 2005 ± 337 0,35 0,22 0,50 0,13 -0,07 0,39

3235,3 535,1 243 ± 75 2005 ± 337 0,38 0,19 0,63 0,18 -0,13 0,61

87Kr 105Ru

2554,8 724,3 5595 ± 160 25588 ± 1571 0,87 0,67 1,12 0,12 -0,01 0,27

2558,1 724,3 2117 ± 95 25588 ± 1571 0,78 0,59 1,01 0,06 -0,06 0,20

2011,9 724,3 1699 ± 96 25588 ± 1571 0,78 0,60 0,99 0,06 -0,05 0,19
104Tc 128Sn 535,1 482,3 2005 ± 337 5084 ± 372 7,84 5,80 9,93 -0,07 -0,15 0,06

Tout dŠabord, on peut remarquer que la statistique de comptage est faible pour certaines raies.
Par exemple, seulement 243 coups sont enregistrés pour la raie à 3235,3 keV du 84Br. En particulier,
la faible statistique pour les raies de cet isotope est explicable par son faible taux de production
par photoĄssion, de lŠordre de 1 % pour lŠ238U (voir le Tableau 3.9 du Chapitre 3), et le temps
de refroidissement de 45 min qui est grand par rapport à sa période de 32 min. Par conséquent,
lŠincertitude sur la surface nette des pics est également élevée et se répercute dans lŠincertitude sur
lŠenrichissement. Une méthode de localisation angulaire en ligne (comme évoqué plus haut et décrit
dans le Chapitre 5) permettrait dŠaméliorer signiĄcativement la statistique de comptage en permettant
de positionner la matière nucléaire devant le détecteur Ge HP immédiatement après lŠirradiation.

Les valeurs dŠenrichissement obtenues reportées dans le Tableau 4.6 sont faibles comme attendu
mais très disparates, allant de -0,07 à 0,18 hors incertitudes. Les produits de photoĄssion 84Br et
87Kr combinés à 105Ru ou 104Tc sont particulièrement intéressants puisquŠils possèdent plusieurs raies
exploitables. Par contre, le 128Sn et le 104Tc dans cette conĄguration ne possèdent chacun quŠune raie
exploitable, respectivement à 482,3 keV avec 5084 ± 372 coups et à 535,1 keV avec 2005 ± 337 coups.
La moyenne de lŠenrichissement sur les 11 ratios reportés ici est α = 0, 07 alors que lŠenrichissement
attendu est α = 0, 003. Pour certains ratios, la plage dŠenrichissement fournie est particulièrement
étendue, comme par exemple celui de 3235,3 keV et 535,1 keV du couple 84Br/104Tc, avec −0, 13 <
α < 0, 61. Cela est directement lié à lŠincertitude sur le ratio corrigé R′, qui prend en compte à la
fois lŠincertitude sur la position dans la matrice, mais également les incertitudes sur les surfaces nettes
(de 31 % pour la raie à 3235,3 keV et 17 % pour la raie à 535,1 keV) et sur les intensités dŠémission
(de 18 % pour la raie à 3235,3 keV et 8 % pour la raie à 535,1 keV). La même problématique se pose
pour dŠautres ratios de raies. On comprend alors que la statistique de comptage, au même titre que
pour lŠapplication de la technique de localisation, mais aussi les données nucléaires, seront un facteur
limitant pour la différenciation des actinides. Une moyenne pondérée par lŠinverse de lŠincertitude au
carré sur chaque valeur dŠenrichissement, estimée par exemple grâce à la largeur de son intervalle de
conĄance αmax − αmin, pourrait être envisagée pour privilégier les couples de raies les plus favorables.

4.3.2.2 Uranium enrichi et uranium appauvri

Un cas de Ągure complémentaire à lŠéchantillon dŠUA seul dans la matrice a été testé. Il sŠagit des
échantillons dŠUA et dŠUHE (utilisés pour la campagne expérimentale de 2021, voir le Tableau 3.2 du
Chapitre 3) irradiés et mesurés simultanément. Les deux échantillons superposés verticalement (pour
quŠils ne sŠécrantent pas) se situent dans un des inserts périphériques de la matrice en béton. Ils sont
irradiés pendant 2 h dans lŠaxe du faisceau, refroidis pendant 5,4 min et comptés en face du détecteur
pendant 4,8 h. La technique de localisation nŠa pas été testée sur cette conĄguration dŠéchantillons.
Étant donné que la masse dŠuranium est légèrement plus élevée que dans le cas de lŠéchantillon dŠUA
seul, on peut espérer obtenir un résultat au moins aussi bon que dans la section précédente pour
la localisation. On réutilisera donc la profondeur à laquelle a été localisé lŠéchantillon dŠUA dans
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la Section 4.2.2, soit (42 ± 1,5) cm, et donc une épaisseur de béton traversée de (8 ± 1,5) cm. La
composition isotopique pour la somme des deux échantillons conduit à un enrichissement en 235U égal
à α = 0, 04.

Les différents couples de produits de photoĄssion ainsi que les aires nettes des pics de rayonnements
gamma retardés sont reportés dans le Tableau 4.7 pour les ratios fournissant des résultats dŠenri-
chissement proches de celui attendu. Tous les ratios de raies étudiés, y compris ceux donnant des
valeurs de α aberrantes, sont donnés dans lŠAnnexe I. Des explications y sont fournies concernant les
rayonnements gamma retardés qui ne peuvent être utilisés dans ce cas concret.

Tableau 4.7 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/238U pour les échantillons dŠUA et
dŠUHE dans la matrice en béton.

PF1 PF2 E1 (keV) E2 (keV) A1 (coups) A2 (coups) R′ R′

min R′

max α αmin αmax

84Br 105Ru

1897,6 724,3 6996 ± 593 88584 ± 2356 0,27 0,20 0,35 -0,11 -0,19 -0,02

1897,6 469,4 6996 ± 593 68805 ± 2959 0,33 0,23 0,45 -0,04 -0,16 0,10

1015,9 724,3 4627 ± 378 88584 ± 2356 0,39 0,31 0,48 0,04 -0,06 0,14

1015,9 469,4 4627 ± 378 68805 ± 2959 0,48 0,36 0,63 0,14 0,00 0,29

2484,1 724,3 3984 ± 105 88584 ± 2356 0,36 0,27 0,47 0,00 -0,11 0,12

2484,1 469,4 3984 ± 105 68805 ± 2959 0,44 0,31 0,61 0,09 -0,06 0,28

3927,5 724,3 3618 ± 129 88584 ± 2356 0,41 0,29 0,55 0,05 -0,08 0,21

3927,5 469,4 3618 ± 129 68805 ± 2959 0,50 0,34 0,72 0,15 -0,03 0,39

3235,3 724,3 908 ± 43 88584 ± 2356 0,30 0,21 0,42 -0,07 -0,18 0,07

3235,3 469,4 908 ± 43 68805 ± 2959 0,37 0,24 0,55 0,01 -0,14 0,21

105Ru 128Sn
724,3 482,3 88584 ± 2356 15436 ± 684 6,87 5,49 8,37 -0,13 -0,18 -0,05

469,4 482,3 68805 ± 2959 15436 ± 684 5,59 4,66 6,54 -0,06 -0,11 0,01

87Kr 105Ru

402,6 724,3 48420 ± 775 88584 ± 2356 0,46 0,38 0,56 -0,15 -0,20 -0,08

402,6 469,4 48420 ± 775 68805 ± 2959 0,57 0,48 0,65 -0,08 -0,13 -0,02

2554,8 724,3 17372 ± 598 88584 ± 2356 0,95 0,73 1,21 0,17 0,03 0,33

2558,1 724,3 7157 ± 280 88584 ± 2356 0,92 0,71 1,18 0,15 0,01 0,31

2011,9 724,3 5298 ± 317 88584 ± 2356 0,86 0,67 1,08 0,11 0,00 0,25

La statistique de comptage est nettement meilleure pour ce cas, comparée au cas de lŠUA seul dans la
matrice. Cela sŠexplique par un temps de refroidissement plus court (5,4 min contre 44,9 min dans le cas
précédent) et par un temps de comptage plus long (4,8 h contre 1,3 h). Par conséquent, il y a 17 ratios
de raies exploitables contre 11 dans le cas précédent. La moyenne de lŠenrichissement trouvé sur les
17 ratios reportés ici est α = 0, 02 pour un enrichissement attendu de 0,04, alors que cette moyenne
était de 0,07 dans le cas de lŠUA seul pour un enrichissement attendu de 0,003. Toutefois, même pour
ce cas plus favorable, il semble difficile dŠestimer lŠenrichissement avec un intervalle de conĄance étroit
étant donné la variabilité des valeurs obtenues avec les différents ratios de raies mesurés.

4.3.2.3 Uranium enrichi

Le dernier cas étudié est lŠéchantillon dŠUHE dans la matrice en béton, qui a également été considéré
pour le test de la méthode de localisation. Les spectres analysés sont ceux enregistrés dans la ń
position 2 ż de la matrice (voir Figure 4.3). LŠéchantillon dŠUHE se situe en face du détecteur dans un
des inserts périphériques de la matrice en béton. Le temps de refroidissement est de 43,6 min et la durée
de comptage est de 20,4 h (cf. Tableau 4.2). La précision de la technique de localisation est dégradée
pour lŠUHE comparé à lŠUA étant donné sa masse plus de 20 fois moins importante. La profondeur
de lŠéchantillon déduite est (43 ± 3) cm, soit une épaisseur de béton de (7 ± 3) cm. Les différents
couples de produits de photoĄssion ainsi que les aires nettes des pics de rayonnements gamma retardés
sont reportés dans le Tableau 4.8 pour les ratios fournissant des résultats dŠenrichissement proches de
celui attendu. Tous les ratios de raies étudiés, y compris ceux donnant des valeurs de α aberrantes,
sont donnés dans lŠAnnexe J. Des explications y sont fournies concernant les rayonnements gamma
retardés qui ne peuvent être utilisés dans ce cas concret.
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Tableau 4.8 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/238U pour lŠéchantillon dŠUHE dans
la matrice en béton.

PF1 PF2 E1 (keV) E2 (keV) A1 (coups) A2 (coups) R′ R′

min R′

max α αmin αmax

84Br 105Ru

1897,6 676,4 1735 ± 152 6964 ± 485 1,59 1,03 2,37 1,24 0,70 1,88

2484,1 676,4 567 ± 75 6964 ± 485 1,26 0,76 1,97 0,92 0,43 1,56

3927,5 676,4 451 ± 62 6964 ± 485 1,27 0,72 2,12 0,94 0,39 1,68
105Ru 128Sn 469,4 482,3 4065 ± 1026 5258 ± 629 1,14 0,77 1,51 1,21 0,85 1,84

87Kr 105Ru

402,6 469,4 16953 ± 680 4065 ± 1026 2,67 1,84 3,56 1,14 0,69 1,58

2558,1 469,4 1276 ± 92 4065 ± 1026 3,09 1,54 5,66 1,35 0,53 2,47

2011,9 676,4 1916 ± 126 6964 ± 485 3,03 2,05 4,35 1,32 0,81 1,93

Les valeurs dŠenrichissement obtenues sont élevées, comme attendu, et la moyenne de lŠenrichis-
sement trouvé sur les 7 ratios reportés ici est α = 1, 16 pour une valeur vraie supérieure à 0,90.
Parmi les ratios sélectionnés et reportés dans le Tableau 4.8, il subsiste une incertitude importante
concernant lŠestimation des aires nettes des pics à 469,4 keV et 676,4 keV avec le logiciel Genie2000.
Par exemple, la raie à 469,4 keV du 105Ru possède une énergie relativement basse et donc un fond
Compton très important. De plus, elle est située à proximité de lŠintense raie à 475,5 keV du 77Ge, un
produit dŠactivation créé dans le cristal de germanium du détecteur, ce qui rend dŠautant plus difficile
lŠestimation de sa surface nette. La Figure 4.8 illustre la variabilité de lŠestimation de la surface nette
par lŠoutil ń Interactive Peak Fit ż de Genie2000 vis-à-vis des limites de la région dŠintérêt déĄnie par
lŠutilisateur. À titre dŠexemple, en utilisant une aire nette de 2149 ± 587 coups (voir Figure 4.8) et en
Ąxant lŠépaisseur de béton traversée à 7 cm, la valeur de α calculée pour le ratio 469,4 keV/482,3 keV
du couple 105Ru/128Sn est 2,32 (αmin = 1, 76 et αmax = 3, 25) contre α = 1, 21 estimé avec une aire
nette de 4065 ± 1026 (voir Tableau 4.8). La problématique est identique avec la raie à 676,4 keV,
située dans une zone au fond Compton élevé et où de nombreux pics sont présents. Globalement, lŠes-
timation de son aire nette sŠétend de 4519 ± 1377 coups à 7145 ± 1228 coups en fonction de la région
dŠintérêt déĄnie par lŠutilisateur (voir Figure 4.9). Ces valeurs mènent respectivement à des valeurs
dŠenrichissement de 1,94 et 1,20 pour le ratio 1897,6 keV/676,4 keV du couple 84Br/105Ru. Par ailleurs,
lŠincertitude sur la surface de pic annoncée par Genie2000 ne semble pas représentative de la réalité
étant donné que les enveloppes des valeurs extrêmes des aires nettes ne se recouvrent pas. Il est donc
impossible, compte tenu de la précision sur lŠestimation des aires nettes, de donner un résultat Ąable
sur lŠenrichissement dans ce cas de Ągure. On peut donc conclure quŠil est difficile, dans nos conditions
de mesure, de différencier précisément lŠ235U de lŠ238U pour un échantillon dŠUHE dŠenviron 10 g situé
derrière 7,2 cm de béton après 45 min de refroidissement, mais la gamme dŠenrichissement obtenue
(autour de α = 1) est nettement distincte du cas de lŠéchantillon dŠUA (autour de α = 0). À ce stade,
la méthode permet donc quand même une classiĄcation entre uranium appauvri, naturel ou faiblement
enrichi, et celui fortement enrichi.
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Figure 4.8 Ű Variations dans lŠestimation de lŠaire nette de la raie à 469,4 keV du 105Ru.
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Figure 4.9 Ű Variations dans lŠestimation de lŠaire nette de la raie à 676,4 keV du 105Ru.

4.3.2.4 Plutonium

Les spectres de rayonnements gamma retardés obtenus avec lŠéchantillon de plutonium placé dans le
même insert périphérique que tous les échantillons dŠuranium étudiés à travers cette Section 4.3.2 nŠont
pas pu être exploités pour appliquer la technique de différenciation. Malgré un temps de refroidissement
très court de 35 s et un temps de mesure conséquent de 22,1 h, la faible masse de lŠéchantillon (≈ 1 g,
voir le Tableau 3.2 du Chapitre 3) ne permet pas dŠobtenir une statistique de comptage suffisante.
À titre dŠexemple, la raie la plus intense parmi celles émises par les produits de photoĄssion, celle à
1383,9 keV du 92Sr, est montrée en Figure 4.10. Elle est située à côté de la raie à 1377,6 keV émise
par le produit dŠactivation 57Ni. Cette raie du 92Sr est la seule émise par les produits de photoĄssion
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Tableau 4.9 Ű Caractéristiques des rayonnements gamma retardés étudiés pour la quantiĄcation
ainsi que de leur produit de photoĄssion émetteur.

Produit de photoĄssion T1/2 Yc,8 (%) E (keV) I (%) Surface nette (coups)

84Br 31,8 min 1,01 ± 0,16

1897,6 14,56 ± 1,98 1969 ± 144
3927,5 6,78 ± 0,87 981 ± 73
2484,1 6,66 ± 0,83 1192 ± 112
3235,3 2,04 ± 0,37 243 ± 75

92Sr 2,6 h 4,09 ± 0,66 1383,9 93,0 ± 0,5 123948 ± 607

135I 6,6 h 5,75 ± 0,95

1260,4 28,70 ± 0,92 31220 ± 475
1131,5 22,59 ± 0,72 26289 ± 726
1678,0 9,56 ± 0,36 12281 ± 542
1457,6 8,67 ± 0,28 11786 ± 698
1791,2 7,72 ± 0,24 8285 ± 135
1706,5 4,10 ± 0,17 5331 ± 382

142La 1,5 h 4,74 ± 0,79

641,3 47,40 ± 0,50 65792 ± 414
2397,8 13,27 ± 0,32 19975 ± 140
2542,7 10,00 ± 0,26 12652 ± 296
894,9 8,34 ± 0,17 14452 ± 1023
1901,3 7,16 ± 0,16 11280 ± 152
2187,2 3,70 ± 0,10 7352 ± 253
2971,0 3,13 ± 0,15 4212 ± 166
1545,8 2,99 ± 0,15 4365 ± 145

La masse dŠ238U est estimée à partir de lŠaire nette des pics par lŠéquation (4.5).

m(238U) =
1

τ
×

1

Y j
c,8

×
λj

(1 − e−λjtirr )e−λjtrefr (1 − e−λjtmes)
×

A(Ei)

I(Ei)ε(Ei)
(4.5)

Avec :

- τ le taux de photoĄssion en s-1.g-1, estimé par simulation MCNP, avec la connaissance de la
profondeur de lŠéchantillon,

- Y j
c,8 le rendement de photoĄssion cumulatif du produit de photoĄssion j,

- λj la constante radioactive du produit de photoĄssion j donnée en s-1,

- A(Ei) lŠaire nette de la raie dŠénergie Ei émise par le produit de photoĄssion j,

- I(E_i) lŠintensité dŠémission de la raie dŠénergie Ei,

- ε(Ei) lŠefficacité de détection des photons dŠénergie Ei, prenant en compte lŠefficacité géomé-
trique, lŠefficacité intrinsèque du détecteur Ge HP, lŠatténuation au sein de lŠéchantillon (auto-
absorption) et lŠatténuation par le béton et lŠacier composant la matrice. Elle représente le
nombre de photons détectés par photon émis au sein de lŠéchantillon et est simulée avec MCNP,

- tirr, trefr et tmes respectivement les durées dŠirradiation, de refroidissement et de comptage,
exprimées en s.

Pour mettre en évidence lŠimpact des effets dŠauto-atténuation, à savoir lŠautoprotection (vis-à-vis
du Ćux photonique interrogateur) et lŠauto-absorption (des rayonnements gamma retardés), plusieurs
géométries dŠéchantillons ont été simulées. Les différences de conĄguration auront un impact sur le
taux de photoĄssion et sur lŠefficacité de détection (voir équation (4.5)) qui sont tous deux simulés
avec MCNP. Trois conĄgurations ont été étudiées avec des cellules dŠ238U de masse volumique égale
à 18,96 g.cm-3 (uranium métallique). La conĄguration 1 correspond à des effets dŠauto-atténuation
faibles dans la cellule dŠ238U simulée avec une Ąne épaisseur de 1 mm. La conĄguration 2 est la
conĄguration expérimentale de référence. Elle reprend la géométrie de lŠéchantillon dŠUA, soit 1 cm
dŠépaisseur. LŠefficacité de détection est calculée en simulant les rayonnements gamma retardés dans
lŠéchantillon avec la même distribution en profondeur que les photoĄssions, comme expliqué dans la
Section 3.2.1.1 du Chapitre 3. EnĄn, la conĄguration 3 vise à maximiser les effets dŠauto-atténuation
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- lŠincertitude sur le taux de production cumulatif du produit de photoĄssion émetteur (voir
Tableau 4.9),

- une incertitude relative de 7 % sur lŠefficacité de détection, elle-même combinaison quadratique
dŠune incertitude relative de 5 % sur lŠefficacité de détection intrinsèque et dŠune incertitude
relative de 5 % sur lŠefficacité de détection géométrique et lŠatténuation par la matrice.

Il existe une forte disparité de la masse estimée en fonction des raies. Par exemple, dans la conĄgu-
ration 2, lŠestimation la plus basse de 181,2 ± 49,7 g se fait avec la raie à 1897,6 keV du 84Br dont
la surface nette est estimée à 1969 ± 144 coups. Or, cette raie rentre en interférence avec la raie à
1901,3 keV du 142La beaucoup plus intense, avec 11280 ± 152 coups, rendant difficile lŠestimation
précise de son aire nette. Cette raie fournit également lŠévaluation de masse la plus basse dans les
conĄgurations 1 et 3. La même problématique se présente avec la raie à 1457,6 keV de lŠ135I qui estime
la masse la plus élevée de 309,4 ± 74,9 g. LŠextraction de lŠaire nette est compromise étant donné
lŠinterférence avec une raie à 1454,9 keV du 77Ge issu de lŠactivation neutronique du détecteur Ge HP.

La conĄguration 2, pour laquelle lŠauto-atténuation est réaliste par rapport à lŠexpérience, permet
dŠévaluer une masse moyenne de 253,0 g dŠ238U à 7,2 cm de profondeur dans la matrice en prenant
en compte les 19 rayonnements gamma retardés analysés. On distingue sur la Figure 4.13 que la
conĄguration 1 sous-estime la masse alors que la conĄguration 3 la surestime. Le Tableau 4.12 permet
de calculer une estimation moyenne de la masse dŠ238U de 136,1 g pour la conĄguration 1 contre
528,0 g pour la conĄguration 3. Selon que lŠon minimise ou maximise les effets dŠauto-atténuation, il
existe donc quasiment un facteur 4 sur lŠestimation de la masse.

Tableau 4.12 Ű Masse dŠ238U estimée pour chaque rayonnement gamma retardé dans les trois
conĄgurations étudiées.

Énergie (keV)
ConĄguration 1

Auto-atténuation

limitée

ConĄguration 2
Auto-atténuation

réaliste

ConĄguration 3
Auto-atténuation

maximisée

641,3 107,2 ± 24,9 280,8 ± 65,3 694,3 ± 161,4

894,9 126,9 ± 30,9 277,4 ± 67,5 641,9 ± 156,3

1131,5 140,5 ± 33,0 274,3 ± 64,4 609,4 ± 143,2

1260,4 133,5 ± 31,2 252,8 ± 59,1 544,4 ± 127,3

1383,9 133,3 ± 30,4 243,6 ± 55,7 526,6 ± 120,3

1457,6 170,1 ± 40,9 309,4 ± 74,9 654,2 ± 157,4

1545,8 113,8 ± 27,3 207,6 ± 49,7 443,1 ± 106,1

1678,0 164,0 ± 39,1 302,0 ± 72,0 622,4 ± 148,3

1706,5 166,5 ± 40,9 304,9 ± 74,9 625,2 ± 153,5

1791,2 140,7 ± 32,9 251,2 ± 58,7 513,9 ± 120,1

1897,6 100,8 ± 27,6 181,2 ± 49,7 357,1 ± 97,9

1901,3 130,6 ± 30,5 235,8 ± 55,1 464,2 ± 108,4

2187,2 172,4 ± 40,7 306,0 ± 72,3 600,9 ± 142,0

2397,8 133,0 ± 31,1 239,4 ± 55,9 465,1 ± 108,6

2484,1 144,7 ± 39,8 259,6 ± 71,4 502,1 ± 138,0

2542,7 115,9 ± 27,2 205,5 ± 48,2 399,7 ± 93,8

2971,0 130,1 ± 31,2 229,2 ± 55,0 450,5 ± 108,1

3235,3 112,4 ± 47,5 186,6 ± 78,9 383,0 ± 161,9

3927,5 150,0 ± 40,6 260,3 ± 70,4 534,0 ± 144,4

Valeur moyenne

de la masse (g)
136,1 253,0 528,0

Dans les cas où lŠauto-atténuation est limitée ou réaliste, donc prise en compte pour ce dernier,
on remarque sur la Figure 4.13 un alignement global de la masse estimée quelle que soit lŠénergie du
rayonnement gamma considéré. Ce nŠest pas le cas dans la conĄguration 3 où lŠauto-atténuation est
maximisée.
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plus vraisemblable, avec un formalisme Bayésien [122]. Dans cette même étude, plusieurs détecteurs
Ge HP situés autour dŠun fût de déchets radioactifs permettent également dŠobtenir une information
sur la localisation la plus vraisemblable des actinides dans une tranche du colis (avec un blindage
uniquement vertical, pour ne viser quŠune tranche, mais sans collimation angulaire). Ces approches
pourraient sŠavérer dŠun grand intérêt pour la photoĄssion car le cadre Bayésien permet dŠappréhender
de façon globale les différents phénomènes (ici lŠatténuation dans le béton et lŠauto-atténuation dans la
matière nucléaire, mais aussi tous les paramètres dŠinĆuence, données issues dŠautres mesures, comme
lŠimagerie photonique à haute énergie, et les jugements dŠexperts) en recherchant les distributions des
informations dŠintérêt (comme la localisation, masse et géométrie des matières nucléaires) permettant
la meilleure adéquation avec les différentes données disponibles (mesurées ou a priori).

4.4 Conclusion du chapitre

Au cours de ce chapitre, une méthode de localisation des actinides dans une matrice en béton
couplant des résultats expérimentaux et des études par simulation a été présentée. Elle consiste à
étudier lŠatténuation différentielle des rayonnements gamma retardés de photoĄssion à 1435,9 keV et
2639,6 keV émis par le 138Cs. Pour ce faire, des expériences avec les échantillons dŠUA et dŠUHE
placés derrière 7,2 cm de béton dans la matrice sont effectuées. Le ratio mesuré de ces deux raies
est étudié dans deux positions de la matrice et comparé à une carte de distorsion obtenue via des
simulations MCNP pour obtenir un couple (r,θ) pour la localisation, r étant le rayon et θ lŠangle
auquel se situe lŠéchantillon. Finalement, un résultat de localisation des actinides est obtenu pour
chaque échantillon. Pour lŠUA, la position obtenue est (42 ± 1,5) cm, (47 ± 10)°, pour lŠUHE, le
résultat est (43 ± 3) cm, (33 ± 17)°, comparé à la position réelle de 43 cm pour r et 45° pour θ. Les
résultats sont encourageants mais montrent toutefois de moins bonnes performances de localisation
dans le cas de lŠéchantillon dŠUHE, de masse environ 20 fois plus faible que celui dŠUA, ce qui met
en évidence lŠimportance dŠavoir une bonne statistique de comptage pour les raies à 1435,9 keV et
2639,6 keV du 138Cs.

Cette problématique est également présente pour la différenciation des actinides au sein de la ma-
trice. Des essais ont été effectués en reprenant les spectres enregistrés suite à lŠinterrogation photonique
active sur les échantillons dŠUA et dŠUHE situés derrière 7,2 cm de béton dans la matrice. Lorsque la
masse dŠuranium est importante, en lŠoccurrence supérieure à 200 g dans certaines de nos expériences,
lŠapplication de la technique de différenciation permet de déterminer un enrichissement correct. Ce-
pendant, lorsquŠune masse dŠenviron 10 g dŠUHE est située à une profondeur de 7,2 cm dans la matrice
en béton, lŠenrichissement en 235U ne peut être précisément évalué à cause de la faible statistique de
comptage et de la difficulté à estimer correctement les aires nettes des raies considérées, mais on peut
néanmoins déterminer de manière qualitative la gamme dŠenrichissement (appauvri ou faiblement en-
richi à moins de 20 % contre fortement à très fortement enrichi au-delà). La méthode de différenciation
entre lŠ235U et lŠ238U sŠest montrée efficace sur des masses dŠuranium de lŠordre de 200 g localisées à
une faible profondeur dans la matrice. Des études complémentaires doivent être effectuées pour op-
timiser la méthode, notamment la sélection des couples de produits de photoĄssion les plus adaptés
à une mesure avec une forte atténuation des rayonnements gamma retardés, même sŠils montrent un
pouvoir discriminant plus faible ou des caractéristiques temporelles moins favorables que les couples
identiĄés a priori.

Des études par simulation ont également permis de mettre en évidence lŠimpact de la géométrie de
la matière nucléaire qui a une grande inĆuence sur les effets dŠauto-atténuation, dŠune part lŠautopro-
tection vis-à-vis du Ćux photonique interrogateur et dŠautre part lŠauto-absorption des rayonnements
gamma retardés. En prenant comme référence la géométrie réelle de lŠéchantillon dŠUA, deux autres
géométries enveloppes ont été modélisées (une plaque Ąne et une sphère dŠuranium métallique) mon-
trant une différence dŠauto-atténuation dŠun facteur 4 entre ces deux cas extrêmes et par suite sur la
masse dŠ238U évaluée. Pour éviter de fortes sous-estimation ou surestimation de la masse dŠactinides, il
sera donc primordial de chercher à évaluer le niveau dŠauto-atténuation, par exemple en analysant les
intensités relatives des différentes raies de certains produits de photoĄssion multi-émetteurs gamma
pour trouver un modèle géométrique réaliste de la matière nucléaire (ou un équivalent, comme par
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exemple une sphère de rayon paramétrable). Ce type dŠinformation sur lŠatténuation différentielle
des raies gamma dŠun même émetteur étant également utile pour la localisation en profondeur de la
matière, il serait aussi pertinent dŠétudier lŠapport des approches bayésiennes pour ajuster au mieux
les distributions des informations recherchées (masse de matière nucléaire, position et géométrie) en
fonction des informations disponibles (données mesurées de photoĄssion ou dŠautres techniques comme
lŠimagerie photonique, données a priori du producteur de déchets ou jugements dŠexperts).

EnĄn, il est important de mentionner que les cas étudiés dans ce chapitre considèrent un seul amas
de matière nucléaire à une altitude donnée du colis, considérée comme connue. En réalité, il est possible
que plusieurs amas soient localisés à différents endroits de la matrice et en pratique, il faudra mettre
en place une technique de localisation préalable basée sur un scanning complet du colis. Cela pourrait
être réalisé avec des détecteurs à scintillation comme des NaI(Tl) ou des BGO, qui seraient capables de
mesurer globalement (sans spectroscopie Ąne) le rayonnement gamma retardé de photoĄssion le plus
énergétique (pour sŠaffranchir du rayonnement gamma dŠactivation des matériaux non nucléaires) entre
des trains dŠimpulsions du LINAC, comme abordé dans le Chapitre 5. De plus, dans certains colis de
déchets de 870 L, il est possible que la contamination soit dispersée dans les déchets (par exemple de
la poudre) plutôt que localisée comme étudié ici. Idéalement, le scan du colis pendant lŠirradiation
devrait aussi permettre de mettre en évidence la présence de matière répartie de façon homogène,
mais sa faisabilité expérimentale reste à démontrer.
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Une irradiation de 2 h avait été effectuée avec un faisceau de Bremsstrahlung de 17,5 MeV. Ensuite,
une première phase de comptage de 45 min avec la matrice tournée de 45° avait eu lieu, suivie par
une seconde phase de comptage de plusieurs heures où lŠéchantillon était situé en face du détecteur
(voir la Figure 4.2 du Chapitre 4). Dans ce cadre, nous allons nous intéresser uniquement à la phase
dŠirradiation et à la seconde phase de comptage durant laquelle les échantillons dŠuranium étaient
situés en face du détecteur. Les conĄgurations temporelles et géométriques sont rappelées dans le
Tableau 5.1.

Tableau 5.1 Ű ConĄgurations temporelles et géométriques pour le calcul des limites de détection
dans la matrice en béton.

UA UHE
Durée dŠirradiation 2 h

Durée de refroidissement 44,9 min 43,6 min
Durée de comptage 1,3 h 20,4 h

Distance LINAC-échantillon 153,6 cm
Distance détecteur-échantillon 63,8 cm
Épaisseur de béton traversée 7,2 cm

5.2.2 Estimation des limites de détection pour la matrice en béton

5.2.2.1 Présentation de la méthode

Les limites de détection dans la matrice en béton ont été estimées avec la raie à 1383,9 keV émise
par le 92Sr avec une intensité de 93 % [106], qui est la plus intense du spectre. Dans un premier
temps, il convient de réaliser une estimation du nombre de rayonnements gamma retardés détectés
par simulation. Ensuite, une comparaison entre les résultats de simulation et lŠexpérience est effectuée
pour valider lŠapproche numérique. EnĄn, une évaluation des limites de détection en fonction de la
profondeur dans la matrice en béton peut être conduite.

5.2.2.2 Estimation du nombre de rayonnements gamma retardés détectés

La première étape nécessaire à lŠévaluation des limites de détection est lŠestimation du nombre de
rayonnements gamma retardés de 1383,9 keV détectés. Ce dernier est donné par lŠéquation (5.1).

Ndet(1383, 9 keV ) =
1

λ
×τphotofission×I(1383, 9 keV )×ε(1383, 9 keV )×Yc(92Sr)×(1−e−λtirr )e−λtrefr (1−e−λtmes)

(5.1)
Avec :

- Ndet(1383, 9 keV ) le nombre de rayonnements gamma de 1383,9 keV détectés,

- λ la constante radioactive de 92Sr, égale à 7, 42 × 10−5 s-1 [117], correspondant à une période
dŠenviron 2,6 h,

- τphotofissionle taux de photoĄssion dans lŠéchantillon dŠuranium, en s-1,

- I(1383, 9 keV ) lŠintensité dŠémission du gamma de 1383,9 keV, égale à 93 % [106],

- ε(1383, 9 keV ) lŠefficacité absolue de détection à 1383,9 keV,

- Yc(
92Sr) le taux de production cumulatif du 92Sr pour lŠactinide de lŠuranium considéré, égal

à 0, 0409 ± 0, 0066 pour lŠ238U et à 0, 0517 ± 0, 0090 pour lŠ235U dans nos mesures de 2021,

- tirr, trefr et tmes les durées dŠirradiation, de refroidissement et de comptage, en s.

Des simulations à lŠaide du code de calcul MCNP 6.1 [104] sont effectuées, dans un premier temps
pour estimer le taux de photoĄssion dans les échantillons dŠuranium et dans un second temps pour
évaluer lŠefficacité de détection des rayonnements gamma retardés de 1383,9 keV. Dans un souci de
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Tableau 5.2 Ű Résultats de simulation pour les échantillons dŠuranium placés dans la matrice en
béton.

UA UHE

Profondeur (cm) τphotofission (s−1) ε(1383, 9 keV ) τphotofission (s−1) ε(1383, 9 keV )

5 (9, 53 ± 1, 38) × 107 (5, 08 ± 0, 36) × 10−5 (1, 13 ± 0, 16) × 107 (6, 80 ± 0, 48) × 10−5

10 (7, 05 ± 1, 02) × 107 (2, 33 ± 0, 16) × 10−5 (8, 33 ± 1, 21) × 106 (3, 12 ± 0, 22) × 10−5

15 (5, 22 ± 0, 76) × 107 (1, 08 ± 0, 76) × 10−5 (6, 16 ± 0, 89) × 106 (1, 45 ± 0, 10) × 10−5

20 (3, 86 ± 0, 56) × 107 (5, 07 ± 0, 35) × 10−6 (4, 56 ± 0, 66) × 106 (6, 80 ± 0, 48) × 10−6

25 (2, 86 ± 0, 41) × 107 (2, 40 ± 0, 17) × 10−6 (3, 38 ± 0, 49) × 106 (3, 22 ± 0, 23) × 10−6

30 (2, 13 ± 0, 31) × 107 (1, 15 ± 0, 80) × 10−6 (2, 52 ± 0, 37) × 106 (1, 54 ± 0, 11) × 10−6

35 (1, 56 ± 0, 23) × 107 (5, 52 ± 0, 39 × 10−7 (1, 87 ± 0, 27) × 106 (7, 39 ± 0, 52) × 10−7

40 (1, 18 ± 0, 17) × 107 (2, 67 ± 0, 19) × 10−7 (1, 39 ± 0, 20) × 106 (3, 58 ± 0, 25) × 10−7

45 (8, 79 ± 1, 38) × 106 (1, 30 ± 0, 91) × 10−7 (1, 04 ± 0, 15) × 106 (1, 74 ± 0, 12) × 10−7

50 (6, 54 ± 1, 38) × 106 (6, 37 ± 0, 45) × 10−8 (7, 72 ± 1, 12) × 105 (8, 52 ± 0, 60) × 10−8

LŠincertitude sur le taux de photoĄssion de 14,5 % est calculée comme la combinaison quadratique
de lŠincertitude sur le Ćux de photons de Bremsstrahlung (estimée à 14,4 % dans le Chapitre 2) et
de lŠincertitude sur la section efficace de photoĄssion (estimée à 2 % dŠaprès les données disponibles
dans la base EXFOR [108]). LŠincertitude relative de 7 % sur lŠefficacité de détection correspond à la
combinaison quadratique dŠune incertitude de 5 % sur lŠefficacité intrinsèque et de 5 % sur lŠefficacité
géométrique.

LŠestimation du nombre de rayonnements gamma de 1383,9 keV détectés disponible dans le Ta-
bleau 5.3 est calculée avec les données reportées dans le Tableau 5.2 et les paramètres décrits dans
lŠéquation (5.1). LŠincertitude associée prend en compte celle sur le taux de photoĄssion, sur les taux
de production et sur lŠefficacité de détection. Elle sŠélève à 22,8 % pour lŠUA et à 23,7 % pour lŠUHE.

Tableau 5.3 Ű Estimation du nombre de rayonnements gamma retardés de 1383,9 keV détectés en
fonction de la profondeur de lŠéchantillon dans la matrice en béton.

Profondeur (cm) UA UHE
5 243752 ± 55565 168661 ± 39994
10 82630 ± 18836 57138 ± 13549
15 28411 ± 6476 19614 ± 4651
20 9861 ± 2248 6816 ± 1616
25 3461 ± 789 2396 ± 568
30 1233 ± 281 851 ± 202
35 439 ± 100 303 ± 72
40 159 ± 36 109 ± 26
45 58 ± 13 40 ± 9
50 21 ± 5 14 ± 3

Le nombre de rayonnements gamma détectés en fonction de la profondeur est ensuite tracé puis
ajusté par une fonction exponentielle décroissante de la forme f(x) = a.e−b.x. Les paramètres de la
fonction dŠajustement sont disponibles sur la Figure 5.3 pour lŠUA et lŠUHE.
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Tableau 5.5 Ű Bruit de fond actif et limite de détection associée pour la raie à 1383,9 keV et la
matrice en béton.

UA UHE
BdF à 1383,9 keV (coups) 16374 59180
LD à 1383,9 keV (coups) 709 1349

Connaissant les paramètres des fonctions ajustant le nombre de gamma retardés détectés en fonction
de la profondeur (voir Figure 5.3), il est possible de déterminer la profondeur à partir de laquelle les
échantillons dŠUA et dŠUHE dont nous disposions auraient créé un signal en dessous de la limite
de détection. Pour les conĄgurations temporelles utilisées (cf. Tableau 5.1), ces profondeurs sont de
32,0 cm pour lŠUA et 27,3 cm pour lŠUHE. Les échantillons ne peuvent donc pas être détectés au
centre de la matrice en béton, équivalent à 50 cm de profondeur, avec cette conĄguration de mesure.
La limite de détection exprimée en gramme se calcule via lŠéquation (5.4).

LD (g) =
LD (coups)

Snet (coups.g−1)
(5.4)

Où :

- LD (g) correspond à la limite de détection exprimée en g,

- LD (coups) est la limite de détection exprimée en coups et calculée avec lŠéquation (5.3),

- Snet (coups.g−1) correspond au coefficient de sensibilité, cŠest-à-dire le signal net en coups par
gramme dŠactinide. Cette valeur est déterminée en divisant le nombre de gamma détectés estimé
par simulation par la masse de lŠéchantillon dŠuranium.

Les limites de détection en fonction de la profondeur pour lŠUA et lŠUHE et la conĄguration de mesure
utilisée sont données dans le Tableau 5.6 et sur la Figure 5.5.

Tableau 5.6 Ű Limites de détection (en g) en fonction de la profondeur dans la matrice en béton.

Profondeur (cm) UA UHE
5 0,69 ± 0,16 0,07 ± 0,02
10 2,03 ± 0,46 0,21 ± 0,05
15 5,91 ± 1,35 0,63 ± 0,15
20 17,0 ± 3,9 1,80 ± 0,43
25 48,6 ± 11,1 5,12 ± 1,21
30 136 ± 31 14,4 ± 3,4
35 383 ± 87 40,4 ± 9,6
40 1060 ± 242 112 ± 27
45 2920 ± 666 308 ± 73
50 8005 ± 1825 849 ± 201

Les limites de détection de lŠUHE sont globalement 10 fois inférieures que celles de lŠUA. Cela
sŠexplique par le temps de mesure beaucoup plus élevé pour lŠUHE (20,4 h contre 1,3 h), mais aussi
par la section efficace de photoĄssion de lŠ235U deux fois plus grande que celle de lŠ238U, ainsi quŠun taux
de production plus élevé du 92Sr pour lŠ235U. EnĄn, on peut incriminer les effets dŠauto-atténuation
dans lŠéchantillon dŠUA qui a une épaisseur de 1 cm et une densité de 18,96, alors que lŠépaisseur de
lŠéchantillon dŠUHE est inférieure à 1 mm. Dans cette conĄguration de mesure, les limites de détection
deviennent rédhibitoires au-delà de 25 cm de béton environ. Cependant, le fait de considérer une
matrice de 100 cm de diamètre constituée exclusivement de béton ayant une densité de 2,25 g.cm-3

nŠest pas représentatif dŠune matrice de colis 870 L. Nous allons donc nous pencher sur lŠestimation de
la limite de détection pour ce cas plus représentatif des colis réels et considérer des pistes dŠamélioration
de la limite de détection.
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5.3 Estimation par simulation des limites de détection pour un colis 870 L

Tableau 5.10 Ű Données nécessaires à lŠévaluation des limites de détection pour chaque raie de
rayonnement gamma retardé.

Produit de
photoĄssion

T1/2 E (keV) εintrinsèque trefr tmes BdF (coups) LD (coups)

92Sr 2,6 h 1383,9 0,2163 23 s 10 h 66724 1432

84Br 31,8 min
2484,1 0,1405

5,45 min 3,61 h
7366 476

3927,5 0,0935 12 19

95Y 10,3 min
2632,4 0,1340

85 s 1,18 h
1418 209

3576,0 0,1019 33 32

87Kr 1,3 h
2554,8 0,1374

9,5 min 8,74 h 5976 429
2558,1 0,1372

89Rb 15,4 min 2570,1 0,1366 5,45 min 1,70 h 2673 287

AĄn de calculer les limites de détection en sŠaffranchissant des effets dŠauto-atténuation dans les
échantillons étudiés précédemment, le taux de photoĄssion a été simulé avec MCNP dans des cellules
dŠuranium métallique minces. Ces dernières sont des parallélépipèdes de 2 cm de côté et 1,319 mm
dŠépaisseur avec une densité de 18,96, résultant en une masse simulée de 10 g. Les taux de photoĄssion
en fonction de la profondeur pour lŠ238U et lŠ235U sont reportés dans le Tableau 5.11.

Tableau 5.11 Ű Taux de photoĄssion (en s-1) en fonction de la profondeur dans une cellule mince
dŠuranium située dans la matrice de colis 870 L.

Profondeur (cm) 238U 235U
5(a) (5, 96 ± 0, 86) × 106 (1, 13 ± 0, 16) × 107

10 (4, 34 ± 0, 63) × 106 (8, 35 ± 1, 21) × 106

15 (3, 39 ± 0, 49) × 106 (6, 46 ± 0, 94) × 106

20 (2, 67 ± 0, 39) × 106 (5, 08 ± 0, 74) × 106

25 (2, 10 ± 0, 30) × 106 (4, 00 ± 0, 58) × 106

30 (1, 65 ± 0, 24) × 106 (3, 15 ± 0, 46) × 106

35 (1, 31 ± 0, 19) × 106 (2, 49 ± 0, 36) × 106

40 (1, 03 ± 0, 15) × 106 (1, 97 ± 0, 29) × 106

45 (8, 28 ± 1, 20) × 105 (1, 58 ± 0, 23) × 106

50 (6, 53 ± 0, 95) × 105 (1, 24 ± 0, 18) × 106

(a) Le point à 5 cm se trouve dans lŠenveloppe en béton.

LŠefficacité de détection en fonction de la profondeur pour chaque énergie de rayonnement gamma
retardé étudiée est donnée dans lŠAnnexe 1. Elle correspond au produit de lŠefficacité intrinsèque (cf.
Tableau 5.10), de lŠefficacité géométrique et dŠun coefficient dŠatténuation dépendant de lŠépaisseur
de matrice traversée. Les limites de détection calculées pour chaque pic correspondant à un gamma
retardé et pour différentes profondeurs dans le colis 870 L sont reportées dans le Tableau 5.12 et
dans le Tableau 5.13, respectivement pour lŠ238U et lŠ235U. Les incertitudes sur la limite de détection
sont celles sur lŠestimation du nombre de rayonnements gamma retardés détectés. Elles se calculent
comme la combinaison quadratique des incertitudes sur le taux de photoĄssion (14,5 %), lŠefficacité
de détection (7 %), les taux de production des produits de photoĄssion (environ 16 %) et lŠintensité
dŠémission des raies de gamma retardés (entre 0,5 % pour la raie à 1383,9 keV du 92Sr et 12,8 % pour
celle à 3927,5 keV du 84Br). Ces incertitudes sont données à titre indicatif car les limites de détection
dépendent fortement du bruit de fond actif qui, comme signalé précédemment, sera propre à chaque
colis. Le retour dŠexpérience des premières mesures de fûts réels de 870 L permettra de juger de la
variabilité du bruit de fond actif.
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1383,9 keV du 92Sr passe à 90,2 ± 21,4 g contre 217 ± 49 g pour lŠ238U. Les études de faisabilité
menées par De Stefano et al. [27] utilisant lŠactivation neutronique avec une phase dŠirradiation de
2 h via un générateur de neutrons à forte émission (1010 s-1) suivie du comptage des rayonnements
gamma retardés avec un détecteur Ge HP 33 % pendant 3 h avaient conclu sur une impossibilité de
lŠutilisation de cette méthode pour la caractérisation des fûts de déchets 870 L. En effet, les simulations
effectuées montraient que pour 10 g dŠ235U situés au centre du colis, il était impossible de détecter
des rayonnements de gamma retardés pour les raies étudiées dans cette publication, y compris pour
la raie à 1383,9 keV du 92Sr. À titre de comparaison, en se basant sur une durée dŠirradiation de 2 h
et une période de comptage de 3,6 h, la limite de détection en 235U au centre pour cette raie serait
de 114 ± 27 g avec lŠInterrogation Photonique Active (IPA) et la conĄguration expérimentale mise en
place.

Tableau 5.13 Ű Limites de détection en 235U (en g) en fonction de la profondeur dans le colis 870 L
pour une masse volumique du bloc déchets de 1,45 g.cm-3, avec les temps

dŠirradiation, de refroidissement et de comptage du Tableau 5.10.

Raie gamma (keV) et son radioélément émetteur

Profondeur
(cm)

1383,9
(92Sr)

2484,1
(84Br)

2554,8/2558,1
(87Kr)

2570,1
(89Rb)

2632,4
(95Y)

3576,0
(95Y)

3927,5
(84Br)

5 0,07 ± 0,02 2,6 ± 0,7 0,46 ± 0,11 0,99 ± 0,24 1,6 ± 0,3 0,20 ± 0,04 0,16 ± 0,04
10 0,23 ± 0,05 6,8 ± 1,8 1,2 ± 0,3 2,6 ± 0,6 4,2 ± 0,8 0,48 ± 0,09 0,37 ± 0,10
15 0,51 ± 0,1 13,7 ± 3,7 2,4 ± 0,6 5,1 ± 1,3 8,3 ± 1,6 0,92 ± 0,18 0,71 ± 0,19
20 1,1 ± 0,3 26,8 ± 7,2 4,7 ± 1,2 9,9 ± 2,4 16,1 ± 3,1 1,7 ± 0,3 1,3 ± 0,4
25 2,4 ± 0,6 51,9 ± 13,9 9,0 ± 2,2 19,2 ± 4,7 30,9 ± 6,0 3,2 ± 0,6 2,4 ± 0,7
30 5,0 ± 1,2 99,6 ± 26,8 17,2 ± 4,3 36,7 ± 8,9 58,9 ± 11,5 5,9 ± 1,1 4,4 ± 1,2
35 10,4 ± 2,5 190 ± 51 32,7 ± 8,1 69,4 ± 16,9 111 ± 22 10,7 ± 2,1 8,0 ± 2,2
40 21,6 ± 5,1 357 ± 96 61,4 ± 15,1 130 ± 32 208 ± 40 19,3 ± 3,7 14,3 ± 3,9
45 43,9 ± 10,4 662 ± 178 113 ± 28 240 ± 59 382 ± 74 34,2 ± 6,6 25,1 ± 6,8
50 90,2 ± 21,4 1238 ± 333 211 ± 52 447 ± 109 708 ± 138 61,3 ± 11,9 44,6 ± 12,1

Les seules raies qui permettraient de détecter 200 g de matière Ąssile, incertitudes comprises (seuil
dŠacceptabilité de lŠinstallation dŠentreposage CEDRA par exemple), au centre du colis 870 L sont
celle à 3576,0 keV du 95Y, celle à 3927,5 keV du 84Br et celle à 1383,9 keV du 92Sr avec des limites
de détection respectivement à 61,3 ± 11,9 g, 44,6 ± 12,1 g et 90,2 ± 21,4 g (voir Tableau 5.13). Il est
important de rappeler que la durée de mesure étudiée pour la raie à 1383,9 keV est de 10 h, ce qui paraît
difficile à mettre en place pour une industrialisation future de la caractérisation de colis de déchets par
IPA. Cela paraît plus envisageable pour le 95Y et le 84Br qui nécessitent respectivement 3 et 10 fois
moins de temps de mesure pour atteindre les meilleures performances. Pour lŠ235U, lŠexploitation de la
raie à 3576,0 keV du 95Y offre des performances signiĄcativement moins bonnes que la raie à 3927,5 keV
du 84Br, contrairement au cas de lŠ238U. Cela provient de la différence de taux de production plus
élevée entre lŠ235U et lŠ238U pour le 84Br (voir Tableau 5.9). Le tracé de la limite de détection en
fonction de la profondeur pour la raie à 3927,5 keV du 84Br, qui semble la plus efficace, est donné
sur la Figure 5.11. Il est également intéressant de faire une estimation de la limite de détection au
centre en fonction de la densité du bloc déchets. En effet, jusquŠici, les simulations ont été effectuées
avec une densité du bloc déchets de 1,45 g.cm-3 qui correspond à la valeur moyenne de la densité sur
lŠanalyse destructive de 10 colis 870 L. Or, dans le Tableau 5.7, les limites basse et haute de la masse
volumique sur les 10 colis étudiés sont de 1,10 g.cm-3 et 1,76 g.cm-3. La même approche appliquée à la
raie de 3927,5 keV du 84Br pour ces valeurs enveloppes de la densité fournit des limites de détection
en 235U au centre du colis de 20,0 ± 5,6 g et 91,1 ± 24,6 g, respectivement pour une masse volumique
de 1,10 g.cm-3 et 1,76 g.cm-3. Une variation de densité dŠenviron 25 % fait donc passer les limites de
détection du simple au double. Cela met en exergue le fait que lŠapplication de lŠIPA sur des colis 870 L
nécessite de disposer préalablement dŠinformations sur la densité et la composition du bloc déchets,
qui peuvent être obtenues via lŠimagerie haute énergie.
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5.3.4.3 Conclusion

Cette étude préliminaire a permis dŠévaluer la part de Ąssions neutroniques et lŠévolution du Ćux de
neutrons au sein dŠun colis 870 L. Elle met en évidence le fait que les Ąssions neutroniques ne sont pas
négligeables dans le cas dŠun échantillon dŠUHE puisquŠelles représentent en moyenne 7,5 % des Ąssions
totales. Or, cette étude concerne un seul colis 870 L simulé et laisse entrevoir que la composition de
leurs déchets inĆue particulièrement sur le Ćux de neutrons via la production de photoneutrons et sur
le taux de Ąssions neutroniques via leur thermalisation. Dans de futures études, cette contribution
des neutrons aux Ąssions peut être prise en compte, se rapprochant ainsi dŠune double interrogation
photonique et neutronique simultanée comme étudiée dans [58]. Cependant, cela nécessite une très
bonne connaissance de la structure interne et de la composition du bloc de déchets du colis 870 L.
Dans le cas contraire, il est difficile dŠestimer la part des Ąssions neutroniques. Une autre possibilité est
de considérer ces Ąssions neutroniques comme une part du signal de photoĄssion et donc dŠaccepter de
majorer la masse de matière Ąssile, ce qui est acceptable du point de vue de la sûreté mais risque de
faire dépasser les seuils (par exemple 200 g de matière Ąssile) en cas de marge insuffisante. La part de
Ąssions neutroniques aura également une incidence sur le signal utile à la différenciation des actinides.
En effet, la distribution en masse des produits de Ąssion est différente selon quŠil sŠagisse de Ąssion
neutronique ou de photoĄssion. Les ratios de raies subiront donc une distorsion en fonction de la part
des Ąssions neutroniques.

5.4 Perspectives pour l’amélioration des limites de détection

5.4.1 Diminution du bruit de fond actif

Les limites de détection au centre du colis 870 L obtenues pour la raie à 1383,9 keV émise par le
92Sr sont de 217 ± 50 g et de 90,2 ± 21,4 g, respectivement pour lŠ238U et lŠ235U (voir Tableau 5.12
et Tableau 5.13). Même si cette raie nŠest pas aussi performante que la raie à 3927,5 keV du 84Br
(limites de détection de 144 ± 37 g pour lŠ238U et de 44,6 ± 12,1 g pour lŠ235U), elle nŠen reste pas
moins intéressante puisquŠelle est la plus intense du spectre. Il existe une possibilité dŠaméliorer la
limite de détection atteignable en diminuant le bruit de fond actif. En effet, comme mentionné dans
lŠéquation (5.3), la limite de détection est proportionnelle à la racine du fond Compton présent sous
le pic observé. Réduire les sources de rayonnements gamma dŠactivation permet de diminuer le bruit
de fond actif, ce dernier comportant des raies jusquŠà une énergie de 3369,8 keV émise par le 56Mn
(voir Chapitre 2, Tableau 2.16).

La première piste consiste à mieux protéger le système de détection contre les neutrons thermiques
et rapides. Au cours du Chapitre 2, nous avons observé la présence de nombreuses raies gamma issues
de produits dŠactivation provenant du détecteur (77Ge, 116mIn) ou de lŠantimoine présent dans le plomb
du blindage (124Sb). Ces produits dŠactivation étant formés par capture des neutrons de basse énergie,
il faut adapter le blindage neutronique aĄn de diminuer leur nombre incident sur le plomb ou sur le
détecteur Ge HP. La conĄguration actuelle du système de détection et de son blindage est schématisée
sur la Figure 5.15. Les photoneutrons produits dans la cellule CINPHONIE durant lŠirradiation sont
ralentis par le polyéthylène. Ils sont ensuite à même dŠactiver lŠantimoine du plomb présent à la fois
sous forme de briques collées au polyéthylène et de rondelles placées autour du détecteur Ge HP. De
plus, des neutrons déjà thermalisés dans CINPHONIE peuvent atteindre les rondelles de plomb et le
cristal du détecteur depuis le dessous ou lŠavant du détecteur qui ne sont pas protégés (photoneutrons
produits dans la galette de béton et sa virole puis diffusés et ralentis dans la cellule CINPHONIE).
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Figure 5.15 Ű ConĄguration actuelle du système de détection et de son blindage.

Pour pallier ces problèmes, une nouvelle conĄguration du système de détection et de son blindage
neutronique est imaginée sur la Figure 5.16. Elle consiste tout dŠabord à ajouter une couche de poly-
éthylène en dessous du détecteur. Un bloc de polyéthylène comportant un trou cylindrique de la taille
du détecteur serait également présent en face avant : cela permettrait de mieux protéger le détecteur
durant la phase dŠirradiation et de ne pas dégrader la statistique de comptage en phase de mesure.
EnĄn, ce qui permettrait dŠabaisser de façon signiĄcative le bruit de fond actif dû à lŠactivation du
germanium, de lŠindium et de lŠantimoine est lŠinstallation dŠune couche de neutrophage tapissant
les blocs de polyéthylène. Les neutrons thermalisés par le polyéthylène seraient absorbés par le neu-
trophage avant dŠatteindre le plomb ou le cristal du détecteur. Deux options sont envisagées, soit
lŠutilisation dŠélastobore au B4C facilement ajustable, soit lŠimpression 3D dŠune coque sur mesure
avec un Ąlament composé de nylon et de 25 % en poids de carbure de bore [127] qui peut être mise
en place dans le cas de géométries complexes.

Figure 5.16 Ű ConĄguration future du système de détection et de son blindage.

La deuxième piste pour réduire le bruit de fond actif, à mener en parallèle, consiste à limiter
lŠactivation du nickel et du manganèse présents dans les aciers des gros composants de la cellule
CINPHONIE. LŠactivation des structures peut être limitée en les éloignant le plus possible du faisceau
de photons interrogateurs, en bénéĄciant de la variation en énergie qui est associée à lŠangle de diffusion
Compton. Par exemple, le colis à caractériser peut être placé sur un support en plastique de sorte à le
surélever par rapport au plateau tournant porte-colis en métal. Au-delà dŠun angle de 8° par rapport
au faisceau à partir de la surface du collimateur du LINAC, lŠénergie des photons diffusés issus dŠun
faisceau de Bremsstrahlung de 17,5 MeV ne dépasse pas lŠénergie seuil de la réaction 58Ni(γ,n)57Ni
(12 MeV). Une diminution de lŠénergie de Ąn de faisceau peut aussi être envisagée pour diminuer
lŠactivation du nickel, mais au détriment du taux de photoĄssion. Cependant, cela peut être bénéĄque
pour réduire lŠactivation des colis de déchets eux-mêmes (enveloppe et déchets métalliques). Une
optimisation de la forme du collimateur en plomb peut également être étudiée aĄn de mieux maîtriser
la diffusion des photons de haute énergie du LINAC qui peuvent créer des photoneutrons dans la
cellule de mesure où le colis lui-même (en dehors de la zone interrogée).
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Chapitre 5 Performances de la photofission en termes de limites de détection

5.5 Conclusion du chapitre

À travers ce chapitre, les performances de détection et les limitations de la méthode de carac-
térisation par IPA ont été présentées. Tout dŠabord, les limites de détection ont été estimées dans
une matrice en béton de 1 m de diamètre. Le modèle numérique permettant dŠestimer le nombre de
rayonnements gamma détectés a été validé via une comparaison entre lŠaire nette mesurée du pic du
92Sr à 1383,9 keV et celle estimée par simulation MCNP, pour des échantillons dŠUA et dŠUHE à une
profondeur de 7,2 cm dans la matrice. Un accord expérience vs. simulation satisfaisant, de 22 % pour
le plus élevé, a été observé pour les deux échantillons. Les limites de détection estimées au centre de
la matrice en béton sont cependant très élevées dans les conditions de mesure mises en œuvre (2 h
dŠirradiation et plusieurs heures de comptage), avec plus de 8 kg dŠUA et 800 g dŠUHE.

Néanmoins, la matrice en béton utilisée est plus pénalisante en termes dŠatténuation photonique
quŠun colis de 870 L compte-tenu sa masse volumique élevée dŠenviron 2,3 g.cm-3, contre 1,5 à 2 g.cm-3

en moyenne pour ces colis constitués de déchets technologiques compactés et enrobés de béton. Qui plus
est, les simulations de la matrice en béton ont été effectuées avec les modèles des échantillons dŠuranium
réels soumis à des effets dŠauto-atténuation importants, en particulier pour celui dŠUA qui est très
massif. AĄn dŠobtenir des estimations de performances plus réalistes, des calculs par simulation ont été
menés sur un modèle moyen de colis 870 L mis au point grâce à des données recueillies lors de lŠanalyse
destructive de 10 colis 870 L, ainsi quŠaux caractéristiques dŠun colis maquette de 870 L construit dans
les années 1990. Combinés à lŠexploitation du bruit de fond actif obtenu expérimentalement avec la
matrice en béton, les calculs par simulation ont permis dŠestimer des limites de détection de 217 g et
90 g, respectivement pour lŠ238U et lŠ235U au centre du colis 870 L pour la raie à 1383,9 keV du 92Sr.
LŠétude de raies de plus haute énergie, au-delà de 3,4 MeV, peu perturbées par le bruit de fond actif
dû à lŠactivation, a permis dŠabaisser signiĄcativement les limites de détection qui sont par exemple
de 144 g pour lŠ238U et 44,6 g pour lŠ235U avec la raie à 3927,5 keV du 84Br.

La contribution neutronique aux Ąssions a également été abordée au cours de ce chapitre et sŠavère
non-négligeable pour lŠUHE, représentant ainsi plus de 5 % des Ąssions totales. La production de
photoneutrons au sein dŠun colis 870 L est un phénomène complexe qui dépend en partie de la com-
position de son bloc de déchets. En effet, ce dernier a un rôle à la fois de source et de modérateur
des photoneutrons, mais aussi dŠatténuateur des photons interrogateurs. Ainsi, il est primordial dŠob-
tenir des informations sur le bloc déchets (densité, composition) en parallèle à la caractérisation par
IPA, ce qui est envisageable notamment par imagerie à haute énergie. Cela permet à la fois dŠestimer
la contribution des Ąssions neutroniques, mais également de corriger au mieux les effets de matrice
pour fournir lŠestimation de la masse Ąssile la plus précise possible, en association avec la méthode de
correction exploitant le spectre gamma lui-même, présentée dans le Chapitre 4.

Dans la dernière partie de ce chapitre, des pistes pour lŠabaissement des limites de détection ont
été abordées comme des perspectives avec un enjeu très fort pour la gestion des gros colis de déchets
bétonnés. Elles consistent dans un premier temps à diminuer le bruit de fond actif en protégeant mieux
le détecteur des neutrons, limitant ainsi lŠactivation de ses composants et de lŠantimoine présent dans
le plomb du blindage. Cela aurait pour effet de diminuer les limites de détection pour les raies de
rayonnements gamma retardés soumises à un fond Compton important, notamment la plus intense
du spectre à 1383,9 keV émise par le 92Sr. EnĄn, une autre piste consisterait à se focaliser sur les
rayonnements gamma retardés dŠénergie supérieure à 3,4 MeV, émis exclusivement par les produits de
Ąssion (contribution négligeable de lŠactivation). Pour ce faire, lŠutilisation de détecteurs à scintilla-
tion NaI(Tl) en mode post-irradiation ou entre des trains dŠimpulsions est envisagée. Ces détecteurs
étant efficaces et rapides, ils pourraient permettre de mesurer des rayonnements gamma retardés de
haute énergie émis par des produits de photoĄssion à vie courte. De plus, ces techniques pourraient
potentiellement donner une première information de localisation sur dŠéventuels points chauds dans
le colis, en altitude et angulairement au sein dŠune tranche. Ces réĆexions offrent de très intéressantes
perspectives pour de futurs travaux. LŠutilisation de détecteurs NaI(Tl) en même temps que le fonc-
tionnement du LINAC, en mode trains dŠimpulsions, ou juste après lŠirradiation, devra être validée
expérimentalement, le risque étant que lŠélectronique de mesure soit saturée, ou que lŠactivation du
cristal de NaI(Tl) soit très importante, ou encore que le photomultiplicateur soit perturbé par le champ
électromagnétique du LINAC.
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LŠobjectif de cette thèse était de contribuer au développement dŠune méthode de caractérisation
pour des colis de déchets radioactifs bétonnés et volumineux par interrogation photonique active
(IPA). En particulier, les colis de déchets de 870 L entreposés à lŠINB 56 du CEA de Cadarache
sont concernés par ce type de caractérisation non-destructive. Une quantiĄcation précise de la matière
nucléaire dans ces colis a été étudiée en vue de les orienter vers la Ąlière de gestion la plus appropriée.
La technique de lŠIPA qui est développée au Laboratoire de Mesures Nucléaires repose sur la réaction
de photoĄssion des actinides et sur la détection de rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photoĄssion en post-irradiation. Les développements menés au cours de cette thèse reposent à la fois
sur la mise en place dŠexpériences avec un LINAC situé dans la cellule dŠirradiation CINPHONIE du
CEA de Cadarache, mais également sur des simulations Monte-Carlo effectuées avec le code de calcul
MCNP6.1. Les principaux résultats obtenus sur les différents axes déterminés, ainsi que lŠidentiĄcation
des limitations actuelles sont rappelés, ce qui permet de dégager des perspectives dŠamélioration de la
méthode.

Les premiers développements ont concerné la caractérisation du faisceau du LINAC, que ce soit du
point de vue des photons de Bremsstrahlung interrogateurs ou du Ćux de photoneutrons qui y est asso-
cié. Cette caractérisation était essentielle pour la mesure des rendements des produits de photoĄssion
qui sont des données rares dans la littérature, mais indispensables pour effectuer la différenciation et la
quantiĄcation des actinides au sein des colis de déchets radioactifs. Une méthode basée sur lŠactivation
photonique de matériaux de référence, couplée à des simulations Monte-Carlo avec le code MCNP a
été développée. Elle a permis de déterminer la distribution en énergie des électrons du LINAC et le
Ćux de photons associé. Pour la première campagne expérimentale effectuée en 2019, la distribution
en énergie des électrons comportait une énergie maximale de 15,8 MeV et le Ćux de photons produit
par le LINAC à 1 m de la cible était de (1, 79 ± 0, 25) × 107 photons.cm-2.impulsion-1. Pour la seconde
campagne expérimentale menée en 2021, lŠénergie de Ąn de faisceau se situait à 17,5 MeV et le Ćux de
photons à 1 m dans lŠaxe du faisceau était de (2, 54 ± 0, 37) × 108 photons.cm-2.impulsion-1. À partir
des caractéristiques du faisceau de photons déterminées expérimentalement, le Ćux de photoneutrons
produits lors de lŠirradiation a ainsi pu être calculé avec MCNP. Des mesures dŠactivation neutronique
sur des pastilles SNAC (Spectromètre Neutron à Activation) ont permis de valider ce modèle de calcul
des photoneutrons, ce qui a permis par la suite de déterminer la part de Ąssions neutroniques dans les
échantillons dŠactinides lors des mesures des taux de production des produits de photoĄssion. La com-
paraison entre les résultats expérimentaux dŠactivation neutronique et les simulations nous a permis
de valider le modèle MCNP du LINAC, du collimateur et du blindage associé, mais aussi de conĄrmer
lŠefficacité du blindage neutronique, notamment lŠabsorption des photoneutrons thermalisés (par le
polyéthylène, boré ou non, autour de la cible du LINAC) par le revêtement en cadmium disposé en
sortie de blindage de lŠaccélérateur. EnĄn, le bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE, avec ou sans
la galette étalon en béton cerclée de fer, a été analysé. La présence de nombreux produits dŠactivation
neutronique issus du dispositif de détection (77Ge, 116mIn et 124Sb), qui nŠavaient pas été identiĄés
lors des études préliminaires par simulation, a ainsi pu être mise en évidence. Une autre observation
importante, en vue des études visant à rechercher les limites de détection les plus basses possibles,
concerne lŠabsence de raies issues de produits dŠactivation au-delà de 3369 keV, raie la plus énergé-
tique émise par le 56Mn. Le rapport signal sur bruit des raies des produits de photoĄssion dŠénergie
encore plus élevée sera donc très favorable. EnĄn, lŠanalyse du bruit de fond actif avec la galette en
béton a montré la présence de produits dŠactivation issus de réactions photonucléaires avec certains
composants du béton, ce qui nous donne un aperçu des raies qui seront potentiellement présentes suite
à lŠirradiation dŠun colis de 870 L où les déchets sont bloqués dans un liant hydraulique.

La connaissance des caractéristiques du faisceau du LINAC (spectre en énergie, Ćux) nous a permis
dŠeffectuer de nouvelles mesures des taux de production cumulatifs des produits de photoĄssion pour
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différents actinides. En 2019, 49 et 26 rendements de photoĄssion ont été mesurés pour lŠ238U et lŠ235U,
respectivement. Les mesures avec lŠéchantillon dŠ238U sont cohérentes avec les valeurs publiées dans la
littérature et viennent enrichir les bases de données avec des taux de production cumulatifs non publiés
jusquŠà présent, à savoir ceux des produits de photoĄssion 90Rb, 90mRb, 99mTc, 128mSb, 130Sn, 133Sb,
140Cs et 140La. Les mesures effectuées avec un échantillon dŠUHE ont permis quant à elles dŠestimer
et de publier les taux de production cumulatifs de 92Y, 131mTe et 134I pour la photoĄssion de lŠ235U
pour la première fois. Globalement, les valeurs obtenues pour les taux de production des produits
de photoĄssion de lŠ235U sont légèrement plus élevées que les valeurs publiées précédemment dans la
littérature, ce qui peut potentiellement être expliqué par la mauvaise connaissance de la géométrie
réelle du cœur Ąssile de lŠéchantillon dŠUHE. Ces premiers travaux ont fait lŠobjet dŠune publication
dans la revue NIM A [80]. AĄn dŠapporter de nouveaux résultats, une autre campagne expérimentale a
été menée en 2021, avec un faisceau de Bremsstrahlung différent, le même échantillon dŠUA quŠen 2019
et deux nouveaux échantillons, lŠun plus massif dŠUHE et lŠautre de plutonium. Au total, 28 taux de
production cumulatifs ont été mesurés pour lŠ238U et 26 pour lŠ235U et le 239Pu. Les valeurs obtenues
pour lŠ238U sont en accord avec celles obtenues en 2019 et avec celles de la littérature. Concernant
lŠ235U, les valeurs obtenues en 2021 sont inférieures à celles de 2019 et plus en accord avec les rares
jeux de données publiés précédemment. Par ailleurs, le taux de production cumulatif de lŠ132I a été
mesuré pour la première fois pour la photoĄssion de lŠ235U lors de cette campagne. EnĄn, les valeurs
obtenues pour les taux de production cumulatifs lors de la photoĄssion du 239Pu sont supérieures aux
valeurs publiées précédemment et ont permis pour la première fois la mesure des taux de production
de 84Br, 91mY, 128Sb et 135I. Ces travaux sont détaillés au travers dŠune autre publication dans la
revue NIM A [118]. Les données obtenues au cours de la campagne expérimentale de 2021 ont ensuite
été utilisées aĄn dŠidentiĄer des couples de produits de photoĄssion utiles pour la différenciation entre
les actinides via la mesure de ratios de pics de rayonnements gamma retardés sans contrainte sur
leur énergie. Le test de la méthode sur différents échantillons nus (sans matrice de déchets) a montré
quŠune composition isotopique cohérente pouvait être déduite de la mesure de ratios dans le cas de
mélanges de deux actinides.

En pratique, la technique de différenciation doit être validée pour des actinides au sein dŠune matrice,
le but Ąnal étant la caractérisation de colis de déchets. Une étape cruciale pour la différenciation est
la localisation de la matière nucléaire dans la matrice qui affecte directement les ratios de raies. En
ce sens, une méthode de localisation des actinides dans une matrice en béton couplant des résultats
expérimentaux et des données de simulation a été présentée. Elle a fait lŠobjet dŠune présentation
orale lors de la conférence ANIMMA en 2021 et de la publication dŠun article dans les actes de la
conférence [128]. Elle consiste à exploiter lŠatténuation différentielle des rayonnements gamma retardés
de photoĄssion à 1435,9 keV et 2639,6 keV émis par le 138Cs. Le ratio des aires nettes de ces deux
raies est mesuré dans deux positions de lŠéchantillon au sein de la matrice et comparé à une carte
de distorsion obtenue via des simulations MCNP, ce qui permet dŠobtenir un couple (r,θ) compatible
avec les deux mesures, r étant le rayon et θ lŠangle auquel se situe lŠéchantillon. Pour lŠUA, la position
obtenue est (42 ± 1,5) cm, (47 ± 10)°, pour lŠUHE, le résultat est (43 ± 3) cm, (33 ± 17)°, à comparer
avec la position réelle de 43 cm pour r et 45° pour θ. Les résultats sont encourageants mais moins
précis dans le cas de lŠéchantillon dŠUHE, qui est 20 fois moins massif que celui dŠUA, mettant en
évidence lŠimportance dŠavoir une bonne statistique de comptage pour les raies du 138Cs.

Cette problématique est également présente pour la différenciation des actinides au sein de la matrice
en béton. Lorsque la masse dŠuranium est importante, en lŠoccurrence supérieure à 200 g, lŠapplication
de la technique de différenciation 235U/238U permet de déterminer un enrichissement correct. Cepen-
dant, lorsquŠune masse dŠenviron 10 g dŠUHE est située à une profondeur de 7,2 cm dans la matrice
en béton, lŠenrichissement en 235U ne peut être précisément évalué à cause de la faible statistique
de comptage et de la difficulté à estimer correctement les aires nettes des raies considérées. On peut
néanmoins déterminer de manière qualitative la gamme dŠenrichissement et distinguer de lŠuranium
appauvri, naturel ou faiblement enrichi par rapport à de lŠuranium fortement enrichi.

Des études par simulation ont également permis de mettre en évidence lŠimpact de la géométrie
de la matière nucléaire sur ses effets dŠauto-atténuation, dŠune part lŠautoprotection vis-à-vis du Ćux
photonique interrogateur et dŠautre part lŠauto-absorption des rayonnements gamma retardés de pho-
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toĄssion. Pour un échantillon de plus de 200 g tel que celui dŠUA utilisé dans ces travaux, les effets
dŠauto-atténuation peuvent ainsi induire des écarts très importants sur la masse dŠuranium estimée
(dŠun facteur 6,5 pour une raie à 641,3 keV et dŠun facteur 3,6 pour une raie à 3927 keV) avec
deux hypothèses extrêmes sur la géométrie de lŠéchantillon, à savoir une sphère ou une plaque Ąne.
Cependant, pour une masse de 10 g plus proche des valeurs attendues dans les colis réels, les ef-
fets dŠauto-atténuation sont nettement plus faibles (facteurs respectifs de 2,5 et 1,7 à 641,3 keV et
3927 keV).

Pour terminer, les performances de détection et les limitations de la méthode de caractérisation par
IPA ont été étudiées. Tout dŠabord, les limites de détection ont été estimées dans la matrice en béton
utilisée précédemment. Le modèle numérique permettant dŠestimer le nombre de rayonnements gamma
détectés a dŠabord pu être validé via une comparaison entre lŠaire nette mesurée du pic à 1383,9 keV
du 92Sr et celle estimée par simulation MCNP, pour des échantillons dŠUA et dŠUHE placés à une
profondeur de 7,2 cm dans la matrice, montrant un écart maximal de 22 %. Les limites de détection
estimées par simulation au centre de la matrice en béton se sont alors révélées être très élevées dans
les conditions de mesure mises en œuvre lors des essais (2 h dŠirradiation suivies de plusieurs heures
de comptage), sŠélevant en effet à plus de 8 kg dŠUA et 800 g dŠUHE. AĄn dŠobtenir des estimations de
performances plus réalistes (car la matrice étalon utilisée, entièrement constituée de béton de densité
2,25, est très pénalisante en termes dŠatténuation photonique), des calculs ont été menés sur un modèle
moyen de colis 870 L. Combinés à lŠexploitation du bruit de fond actif mesuré expérimentalement avec
la matrice en béton, ces simulations ont permis dŠestimer des limites de détection de 217 g et 90 g,
respectivement pour lŠ238U et lŠ235U au centre du colis 870 L pour la raie à 1383,9 keV du 92Sr. LŠétude
de raies de plus haute énergie, au-delà de 3,4 MeV et donc de tout bruit de fond dû à lŠactivation des
matériaux non nucléaires, a permis dŠabaisser signiĄcativement les limites de détection, par exemple
144 g pour lŠ238U et 44,6 g pour lŠ235U avec la raie à 3927,5 keV du 84Br.

LŠenjeu de la caractérisation par IPA étant la gestion de gros colis bétonnés, un des objectifs princi-
paux est dŠabaisser encore les limites de détection. Pour ce faire, plusieurs pistes peuvent être étudiées.
Une solution idéale pour la création dŠun futur poste de mesure en IPA serait un système de détection
isolé de la cellule dŠirradiation, de sorte à ce que le colis interrogé se retrouvant devant le détecteur
soit le seul objet ayant été irradié par des photons ou des neutrons durant la phase dŠirradiation. Ceci
pourrait par exemple se faire avec une salle de mesure située au-dessus de la casemate dŠirradiation,
séparée par une dalle en béton avec seulement une ouverture amovible pour le colis. Ceci étant difficile
à mettre en œuvre, un aménagement de la cellule dŠirradiation peut être effectué en premier lieu,
dŠune part pour optimiser la géométrie en rapprochant le colis de déchets au plus près du LINAC
pendant lŠirradiation et du détecteur Ge HP pendant la mesure aĄn de maximiser le signal. Il est
aussi nécessaire de diminuer le bruit de fond actif issu du système de détection suite à lŠobservation de
nombreux produits dŠactivation (77Ge, 116mIn et 124Sb) créés par captures neutroniques dans le cristal
de germanium, ses contacts électriques contenant de lŠindium et le blindage du détecteur en plomb à
lŠantimoine. Pour limiter le nombre de neutrons thermiques atteignant le détecteur et le plomb compo-
sant le blindage, une plaque de polyéthylène sous le dispositif de détection et une couche de matériau
neutrophage entourant le détecteur Ge HP et son collimateur en plomb peuvent être ajoutées. Cela
aura pour effet de diminuer le signal sous les raies soumises à un fond Compton important, notamment
la plus intense du spectre à 1383,9 keV émise par le 92Sr.

Une autre piste consisterait à se focaliser sur les rayonnements gamma retardés dŠénergie supérieure
à 3,4 MeV, qui sont émis exclusivement par des produits de Ąssion. Cette méthode de comptage des
rayonnements gamma retardés de haute énergie, ne nécessitant pas une bonne résolution spectro-
scopique, pourrait permettre dŠabaisser encore les limites de détection en utilisant des détecteurs à
scintillation (NaI(Tl), BGO, plastiques, LaBr3. . .) de grande efficacité, soit en mode post-irradiation
comme avec le détecteur Ge HP, soit durant lŠirradiation entre des trains dŠimpulsions du LINAC.
Ces détecteurs rapides par rapport au Ge HP pourraient permettre de mesurer des rayonnements
gamma retardés de haute énergie émis par des produits de photoĄssion à vie courte, de lŠordre de
la milliseconde à la seconde, inaccessibles en post-irradiation avec des temps de refroidissement de
lŠordre de la minute. LŠutilisation de ces détecteurs en même temps que le fonctionnement du LINAC
(en mode trains dŠimpulsions) devra être validée expérimentalement car les difficultés potentielles sont
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multiples : saturation de lŠélectronique de mesure, activation du détecteur, dégâts dans les milieux
scintillants créés par la dose reçue, perturbations électromagnétiques du photomultiplicateur par le
LINAC, etc.

Si la mise en place de cette approche de comptage des rayonnements gamma retardés de photoĄssion
de haute énergie sŠavérait faisable, elle pourrait potentiellement donner une première information de
localisation sur dŠéventuels points chauds dans le colis. Les travaux réalisés dans [54] ont ainsi montré
la possibilité de localiser la matière nucléaire en altitude par un scanning axial, puis dans une coupe
réalisée à lŠaltitude dŠintérêt, celle de réaliser une tomographie de photoĄssion en utilisant un détecteur
BGO et le comptage des rayonnements gamma retardés dŠénergie supérieure à 3 MeV. Il serait aussi
possible de multiplier le nombre de ces scintillateurs pour abaisser les limites de détection et améliorer
lŠinformation sur la localisation.

Après cette localisation préalable avec des scintillateurs, une autre perspective importante pour la
phase de mesure post-irradiation de haute résolution (nécessaire pour lŠidentiĄcation des actinides avec
des ratios de raies gamma) consisterait à multiplier le nombre de détecteurs Ge HP autour du colis
et à analyser les informations mesurées à lŠaide de méthodes bayésiennes [122]. Celles-ci permettent
en effet dŠappréhender les différents phénomènes comme lŠatténuation dans la matrice de déchets en
fonction de la localisation et lŠauto-atténuation dans la matière nucléaire en fonction de sa masse et de
sa géométrie. Tel quŠillustré dans cette référence, la formalisation analytique des différents phénomènes
physiques permet dŠajuster, par une approche de Monte-Carlo basée sur de nombreux tirages aléatoires
sur les distributions des grandeurs dŠinĆuence, la distribution des grandeurs recherchées (masse et
répartition de la matière notamment) en fonction des observables mesurées (raies gamma des produits
de photoĄssion et éventuellement informations issues dŠautres mesures comme lŠimagerie photonique
ou la composition isotopique par spectrométrie gamma passive) et dŠéventuelles données a priori
(connaissances du producteur sur les colis de déchets, jugements dŠexperts).

Il est à ce titre important de mentionner que des données issues de mesures par imagerie photonique
à haute énergie [97] permettent dŠapporter des informations complémentaires et utiles à tous les stades
de la caractérisation par IPA. Ces informations sont directement utiles pour la localisation de la ma-
tière nucléaire, ainsi que pour la correction des effets de matrice dans le cadre de la différenciation et de
la quantiĄcation des actinides. Elles pourraient également être directement intégrées dans les données
disponibles a priori dans le cadre de lŠutilisation dŠun formalisme Bayésien. Grâce à lŠexcellente résolu-
tion de ces images et à la précision sur la densité, de lŠordre de 10 %, on pourrait même tenter, en cas
dŠestimation dŠune forte masse de matière nucléaire localisée par photoĄssion, de repérer visuellement
lŠobjet incriminé (plusieurs cm3 dŠuranium ou de plutonium sous forme métallique ou dŠoxyde).

LŠimagerie haute énergie pourrait, en outre, être utile au traitement du signal issu des Ąssions
neutroniques. Dans les développements présentés, ce signal nŠa pas été pris en compte. Cependant,
une étude préliminaire nous a permis dŠévaluer par simulation la part de Ąssions neutroniques et
lŠévolution du Ćux de neutrons au sein dŠun colis 870 L avec la profondeur. Elle met en évidence le fait
que les Ąssions neutroniques ne sont pas négligeables dans le cas dŠun échantillon dŠUHE puisquŠelles
représentent 7,5 % des Ąssions totales, en moyenne sur toute la profondeur du colis. Or, cette étude
concerne un seul colis 870 L et laisse entrevoir que la composition des déchets inĆue particulièrement sur
le Ćux de neutrons interrogateur et le taux de Ąssions neutroniques via la production de photoneutrons
in situ et leur thermalisation. Dans de futures études, cette contribution aux Ąssions des neutrons
produits dans le colis peut être prise en compte, se rapprochant ainsi dŠune double interrogation
photonique et neutronique simultanée étudiée dans [58]. Cependant, cela nécessite une très bonne
connaissance de la structure interne et de la composition du bloc de déchets du colis 870 L, informations
qui peuvent potentiellement être obtenues via lŠimagerie haute énergie, notamment en mode bi-énergie
qui permet de reconstruire le numéro atomique moyen des matériaux en complément de lŠinformation
sur la densité [129]. Dans le cas contraire, il est difficile dŠestimer la part des Ąssions neutroniques
mais une autre possibilité est de conduire lŠinterprétation en les considérant comme une contribution
supplémentaire au signal de photoĄssion, ce qui conduit à majorer la masse de matière Ąssile, démarche
acceptable du point de vue de la sûreté mais risquant de faire dépasser les seuils (par exemple 200 g
de matière Ąssile) en cas de marge insuffisante. On estime néanmoins, par simulation MCNP, que la
surestimation correspondante ne devrait pas dépasser 15 % dans les colis de 870 L.
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Les futurs travaux consacrés au développement de la méthode de lŠIPA devront se focaliser sur
lŠabaissement des limites de détection via lŠutilisation de scintillateurs et la mesure de rayonnements
gamma retardés de haute énergie. Cependant, les études concernant lŠutilisation de détecteurs Ge HP
et la mesure des rayonnements gamma retardés en post-irradiation doivent se poursuivre. Elles sont les
seules à ce jour à apporter des informations précises concernant la différenciation et la quantiĄcation
des actinides. Elle peut aussi apporter des informations complémentaires de localisation, angulaires via
lŠutilisation de plusieurs détecteurs visant le colis sous différents angles ou en profondeur via lŠanalyse
des différentes raies gamma dŠun même produit de photoĄssion. De futurs travaux devront être dédiés
à lŠapplication des techniques développées au cours de cette thèse sur un colis maquette, puis des colis
réels de 870 L.
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Annexe A

Données détaillées de l’analyse des rayonnements
gamma retardés émis par les produits de

photofission de l’238U pour les mesures de 2019

Produit de

photofission

Temps de

refroidissement

Temps de

mesure

Énergie de la

raie gamma

(keV)

Intensité

d’émission

(%)

Aire nette

(coups)

Taux de

production

cumulatif (%)
84Br 19,8 min 3,2 h 881,60 41,60 9965 ± 174 1,37

87Kr 5,6 min 7,6 h

402,59
2554,80
2558,10

2011,88

49,60
9,23
3,92

2,88

42830 ± 403
3882 ± 70
1646 ± 52

1497 ± 78

1,99
1,87
1,87

2,01

88Kr 30 s 17 h

2392,11
834,83
196,30
1529,77
2029,84
2035,41

2231,77

34,60
12,97
25,98
10,93
4,53
3,74

3,39

24501 ± 164
18760 ± 287
17385 ± 582
11463 ± 156
3860 ± 98
3441 ± 96

2658 ± 78

2,18
2,33
2,34
2,27
2,46
2,46

2,26
88Rb 30 s 18,8 h 1836,02 22,40 23215 ± 173 2,68

89Rb 16,7 min 1,8 h
1032,00
1248,20

657,80

63,60
45,60

11,00

14361 ± 159
9090 ± 129

2723 ± 185

3,55
3,42

3,42

90Rb 30 s 15,2 min
831,68

3383,4

39,90

6,66

1665 ± 103

109 ± 15

1,62

1,90
90mRb 3,6 min 25,3 min 831,69 94,09 2228 ± 114 1,06

91Sr 5,6 min 2,4 jours
1024,30
749,80

652,90

33,50
23,68

8,04

88784 ± 381
67494 ± 485

24203 ± 478

3,88
3,77

3,88
91mY 30 s 2,6 jours 555,57 95,00 179440 ± 688 2,34

92Sr 30 s 17 h
1383,90

1142,39

93,00

2,86

185418 ± 450

6065 ± 195

4,05

3,86
92Y 30 s 1,6 jours 561,10 2,39 9197 ± 466 4,80
93Sr 30 s 1,1 h 1387,11 3,47 843 ± 87 4,44
93Y 30 s 2,6 jours 266,90 7,42 18045 ± 765 4,70
94Sr 30 s 7,1 min 1427,70 94,42 2913 ± 68 4,35
94Y 30 s 2 h 918,74 56,00 45081 ± 257 4,48

95Y 30 s 1,1 h

954,00
1324,00
2175,60
2632,40

3576,00

15,80
4,91
7,00
4,76

6,38

6711 ± 145
2215 ± 98
1926 ± 63
944 ± 40

1023 ± 34

4,65
5,81
5,08
4,32

4,89

97Zr 9,6 min 2,8 jours
1149,97

355,40

2,62

2,09

9894 ± 240

7902 ± 687

5,95

5,90
99Mo 9,6 min 2,8 jours 777,92 4,28 8320 ± 428 4,65

99mTc 9,6 min 2,8 jours 140,51 89,00 39715 ± 850 4,36
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101Mo 30 s 1,5 h
191,92
1304,00

1599,26

18,21
2,71

1,75

5925 ± 326
1646 ±103

919 ±80

5,38
5,36

5,38
101Tc 30 s 2,9 h 306,83 88,70 105166 ± 462 5,61

104Tc 5,6 min 2,2 h
358,00
1612,40

1596,70

89,00
5,79

4,18

41397 ± 341
1929 ± 85

1414 ± 82

3,62
3,22

3,25

105Ru 46,1 min 1,1 jours
316,44
262,83

413,53

11,12
6,58

2,27

15466 ± 510
7300 ± 536

4035 ± 441

2,77
2,63

2,98
105Rh 9,6 min 2,8 jours 318,90 19,10 25015 ± 728 2,78

128Sn 30 s 5,9 h
482,30

557,30

59,00

16,52

14261 ± 336

4119 ± 303

0,57

0,57

128Sb 1,5 h 2,8 jours
754,00

314,10

100,00

61,00

13089 ± 417

6821 ± 685

0,20

0,22

128mSb 30 s 1,1 h
753,90

314,00

96,40

88,69

14579 ± 200

13222 ± 283

1,61

2,03

129Sb 30 s 1,1 jours
812,80

683,50

47,60

5,66

35168 ± 345

4447 ± 358

1,09

1,11
130Sn 30 s 22,3 min 780,50 56,43 875 ± 119 0,45

130Sb 1 h 4 h

793,40
839,52
182,33

732,00

100,00
100,00
65,00

22,00

8827 ± 176
9622 ± 169
2549 ± 306

2201 ± 172

0,75
0,84
0,83

0,84

131Sb 5,6 min 2,2 h

943,40
933,10
1207,4

854,6

46,20
25,87
3,88

3,23

19388 ± 190
12628 ± 177
1463 ± 121

1465 ± 158

2,38
2,79
2,38

2,50
131mTe 30 s 2,8 jours 793,75 14,10 6057 ± 412 0,70
132Te 40 min 2,8 jours 228,33 88,12 85431 ± 849 4,71

132I 30 s 2,8 jours
954,55
630,19

727,20

17,57
13,32

3,16

29802 ± 331
24867 ± 523

5752 ± 456

4,88
4,87

4,85
133Sb 30 s 22,3 min 1096,22 43,00 2165 ± 96 2,59

133mTe 30 s 8 h

912,67
647,51
863,96
914,77
978,30

1683,23

55,27
19,40
15,64
10,94
4,86

4,15

70144 ± 325
30434 ± 341
19427 ± 249
13995 ± 222
6903 ± 193

3837 ± 108

3,17
3,63
3,05
3,20
3,67

3,24

134Te 30 s 4,2 h

565,99
435,06
210,46
461,00

464,64

18,60
18,90
22,40
10,60

5,03

36590 ± 333
32642 ± 355
22979 ± 428
19492 ± 330

9270 ± 313

5,39
5,01
5,84
5,24

5,24

134I 30 s 9,4 h

847,03
884,09
1072,55
595,36
1136,16
857,29
947,86

1741,49

95,70
65,08
14,93
11,10
9,09
6,70
4,01

2,57

386358 ± 659
262124 ± 551
53751 ± 284
47620 ± 380
33235 ± 246
26628 ± 270
16365 ± 221

7312 ± 120

7,28
7,38
6,97
7,24
7,40
7,14
7,77

7,62

135I 30 s 1,6 jours

1260,41
1131,51
1457,56
1678,03

1791,20

28,70
22,59
8,67
9,56

7,72

103434 ± 363
84064 ± 355
26695 ± 209
28593 ± 197

21157 ± 169

5,93
5,79
5,50
5,97

5,74
135mXe 30 s 1,7 jours 526,57 80,84 64938 ± 553 1,32
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138Xe 30 s 1,5 h 2015,82 12,25 3750 ± 84 3,75

138Cs 30 s 4,7 h

1435,86
1009,78
2218,00

871,8

76,30
29,83
15,18

5,11

130311 ± 375
61012 ± 293
17644 ± 144

10134 ± 210

5,95
5,96
5,54

5,32
140Cs 30 s 7,1 min 602,36 52,80 2335 ± 106 5,65

140La 9,6 min 2,8 jours

1596,20
487,02
815,78

328,76

95,40
46,10
23,72

20,8

68089 ± 285
47606 ± 621
25183 ± 403

14948 ± 714

5,71
5,72
5,72

5,71

141Ba 2,5 min 1,8 h

190,33
343,67
457,80

462,30

46,00
14,44
5,01

4,88

14922 ± 347
9776 ± 292
3560 ± 249

3471 ± 248

4,69
4,97
4,45

4,45

142Ba 30 s 1,1 h

255,30
895,20
1204,30
1078,70
949,10
1001,20
231,61
425,04

1202,40

20,50
13,86
14,23
11,46
10,60
9,72
12,12
5,72

5,54

6593 ± 291
6072 ± 152
5082 ± 129
4190 ± 128
4120 ± 134
4019 ± 134
3410 ± 293
2478 ± 232

1979 ± 114

5,00
4,59
4,21
4,09
4,13
4,52
4,95
4,51

4,21

142La 30 s 10,2 h
641,28

1363,00

47,40

2,13

139288 ± 483

4832 ± 140

4,89

4,95

143Ce 1,4 h 2,8 jours
293,27
664,57

721,93

42,80
5,69

5,39

82517 ± 760
15052 ± 453

14039 ± 431

4,41
4,36

4,36

146Pr 1,4 h 2,4 h
453,88
1524,73

735,72

48,00
15,60

7,49

5991 ± 197
1435 ± 65

951 ± 134

5,90
5,89

5,87
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Annexe B

Données détaillées de l’analyse des rayonnements
gamma retardés émis par les produits de

photofission de l’235U pour les mesures de 2019

Produit de

photofission

Temps de

refroidissement

Temps de

mesure

Énergie de la

raie gamma

(keV)

Intensité

d’émission

(%)

Aire nette

(coups)

Taux de

production

cumulatif (%)

87Kr 6,5 min 7,6 h
402,59
845,44

2554,80

49,60
7,34

9,23

10621 ± 147
731 ± 69

370 ± 25

4,66
4,15

4,45

88Kr 30 s 17 h

2392,11
834,83
165,98
1529,77
2035,41

2231,77

34,60
12,97
3,10
10,93
3,74

3,39

2535 ± 55
2234 ± 88
1575 ± 246
1124 ± 53
298 ± 36

249 ± 31

5,54
5,16
5,15
4,47
4,53

5,72
89Rb 15,6 min 1,9 h 1248,20 45,60 880 ± 43 6,89

91Sr 6,5 min 22 h

1024,30
749,80
652,90

652,30

33,50
23,68
8,04

2,98

6820 ± 101
6493 ± 121
2296 ± 120

851 ± 113

7,62
7,92
7,34

7,34
91mY 30 s 22,1 h 555,57 95,00 20125 ± 181 4,80

92Sr 30 s 17 h
1383,90

430,48

93,00

3,35

15870 ± 134

1506 ± 128

7,92

7,65
92Y 30 s 22,1 h 934,50 13,90 4358 ± 92 9,01

93Sr 30 s 1,1 h
168,50

888,13

18,43

22,10

1614 ± 118

610 ± 50

8,08

7,95
93Y 30 s 22,1 h 266,90 7,42 4946 ± 188 8,19

104Tc 6,5 min 2,2 h 358,00 89,00 2219 ± 98 1,52

105Ru 45,7 min 22,2 h

724,30
469,37
316,44

676,36

47,30
17,55
11,12

15,66

3206 ± 102
1742 ± 115
1866 ± 152

1042 ± 105

1,83
1,83
2,20

1,69

128Sn 30 s 5,9 h
482,30

557,30

59,00

16,52

2967 ± 111

705 ± 95

1,38

1,34

128Sb 1,6 h 20,5 h

314,10
743,30
754,00

526,50

61,00
100,00
100,00

45,00

3968 ± 150
2788 ± 91
2540 ± 88

1627 ± 101

0,99
0,91
0,84

0,87

129Sb 30 s 22,1 h
812,80
544,70

1030,00

47,60
18,09

13,33

4025 ± 101
2746 ± 126

960 ± 70

2,31
2,95

2,40

130Sb 1 h 4 h

182,33
330,91
793,40

839,52

65,00
78,00
100,00

100,00

1963 ± 123
1713 ± 94
777 ± 54

864 ± 52

1,66
1,60
1,22

1,42
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131Sb 6,5 min 2,2 h
943,40

933,10

46,20

25,87

1404 ± 58

632 ± 52

3,57

2,82

131mTe 30 s 22,1 h
773,67

852,21

39,51

21,40

1416 ± 95

572 ± 79

2,08

1,45

134Te 30 s 4,2 h

277,95
767,20
201,24

565,99

21,30
29,60
8,90

18,60

5444 ± 144
3249 ± 89
2502 ± 150

2509 ± 98

5,31
5,51
4,97

5,18

134I 30 s 9,4 h

884,09
595,36
405,45

857,29

65,08
11,10
7,37

6,70

13413 ± 133
3487 ± 112
3180 ± 128

1526 ± 78

7,45
8,38
8,09

8,28

135I 30 s 22,1 h

1260,41
1131,51
288,45
836,80
1457,56
1678,03

1791,20

28,70
22,59
3,10
6,69
8,67
9,56

7,72

5217 ± 89
4657 ± 91
2153 ± 176
1704 ± 86
1496 ± 58
1316 ± 53

997 ± 47

7,23
7,49
7,81
7,21
7,84
7,05

6,95

138Xe 30 s 1,5 h
258,41
1768,26

2015,82

31,50
16,73

12,25

4479 ± 121
390 ± 33

293 ± 28

7,48
6,27

7,32

138Cs 30 s 4,7 h
1435,86
2218,00

2639,59

76,30
15,18

7,63

7856 ± 96
1060 ± 40

448 ± 26

7,79
7,78

7,85
141Ba 3,5 min 1,8 h 304,19 25,44 3441 ± 109 6,92
142Ba 30 s 1,1 h 985,20 13,86 411 ± 49 5,98

142La 30 s 10,1 h
894,90

2397,80

8,34

13,27

1499 ± 76

998 ± 38

6,40

6,38
143Ce 1,4 h 20,7 h 293,27 42,80 9883 ± 170 6,41
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Données détaillées de l’analyse des rayonnements
gamma retardés émis par les produits de

photofission de l’238U pour les mesures de 2021

Produit de

photofission

Temps de

refroidissement

Temps de

mesure

Énergie de la

raie gamma

(keV)

Intensité

d’émission

(%)

Aire nette

(coups)

Taux de

production

cumulatif (%)

84Br 20,0 min 3,2 h

881,60
1897,60
1015,90
802,20
2484,10
3927,50
3365,80

3235,30

41,60
14,56
6,16
5,99
6,66
6,78
2,87

2,04

72262 ± 695
24041 ± 318
13767 ± 562
9578 ± 723
10377 ± 173
8729 ± 95
3461 ± 78

2452 ±77

0,88
0,95
1,13
0,82
1,03
1,20
0,99

0,95

87Kr 19,0 min 7,6 h

402,59
2554,80
2558,10

2011,88

49,60
9,23
3,92

2,88

250860 ± 1359
60419 ± 281
25636 ± 211

19727 ± 313

1,79
1,97
1,97

1,79

88Kr 19,0 min 16,7 h

2392,11
834,83
1529,77
2029,84
2035,41
2231,77

1518,39

34,60
12,97
10,93
4,53
3,74
3,39

2,15

400897 ± 659
191623 ± 938
159206 ± 571
58502 ± 374
48190 ± 358
39608 ± 314

31391 ± 456

2,34
2,39
2,42
2,39
2,39
2,26

2,42

89Rb 19,0 min 1,7 h

1032,00
1248,20
657,80

2570,10

63,60
45,60
11,00

10,18

149511 ± 623
106176 ± 516
23747 ± 801

17964 ± 177

3,43
3,44
3,47

3,47

91Sr 19,0 min 41,6 h
1024,30

749,80

33,50

23,68

1025360 ± 1223

666694 ± 1258

3,97

3,83
92Sr 19,0 min 16,7 h 1383,90 93,00 2317890 ± 1589 4,09

94Y 19,0 min 1,9 h
918,74

550,9

56,00

4,93

260995 ± 1461

19427 ± 892

4,87

4,94

97Zr 19,0 min 41,6 h
1149,97

1750,24

2,62

1,09

105437 ± 705

39384 ± 399

5,83

5,78
99Mo 19,0 min 41,6 h 739,50 12,12 215280 ± 1085 6,01

101Mo 19,0 min 1,4 h
590,10
1012,47

1532,49

19,21
13,02

6,14

69639 ± 824
52392 ±524

23139 ± 337

6,76
6,49

6,40

104Tc 19,0 min 1,9 h

358,00
535,10
893,10
1596,70
1157,40

2123,80

89,00
14,69
10,23
4,18
2,85

2,23

178773 ± 1124
40712 ± 913
32790 ± 599
14101 ± 332
11038 ± 479

6507 ± 241

3,87
3,57
3,37
3,80
4,10

3,70
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105Ru 19,0 min 26,2 h
724,30
676,36

469,37

47,30
15,66

17,55

919049 ± 1370
275906 ± 1169

260961 ± 1454

2,81
2,59

2,76
128Sn 19,0 min 5,6 h 482,30 59,00 93194 ± 1186 0,58
128Sb 1,5 h 40,4 h 754,00 100,00 141414 ± 801 0,22

129Sb 19,0 min 26,2 h

812,80
544,70
966,50

683,50

47,60
18,09
8,14

5,66

403876 ± 1076
141730 ± 1277
66692 ± 746

44137 ± 1051

1,24
1,36
1,16

1,19

130Sb 1,0 h 3,0 h

839,52
793,40
330,91

732,00

100,00
100,00
78,00

22,00

103362 ± 624
109564 ± 652
43614 ± 946

21619 ± 634

0,85
0,92
0,92

0,84

131Sb 19,0 min 1,9 h

943,40
933,10
1207,40

2335,00

46,20
25,87
3,88

1,85

162988 ± 677
90233 ± 626
13656 ± 458

4798 ± 191

2,66
2,63
2,66

2,45
131mTe 19,0 min 41,6 h 852,21 21,40 90922 ± 897 0,86
132Te 40,2 min 41,3 h 228,33 88,12 301254 ± 8404 4,71
132I 19,0 min 41,6 h 667,71 98,7 1128590 ± 1521 4,72

133mTe 19,0 min 7,6 h

912,67
647,51
863,96

914,77

55,27
19,40
15,64

10,94

633754 ± 1055
208071 ± 1112
181664 ± 862

123117 ± 772

3,17
3,25
3,25

3,10

134Te 19,0 min 3,9 h

767,20
565,99
277,95

464,64

29,60
18,60
21,30

5,03

448907 ± 1026
230043 ± 1096
123853 ± 1307

54548 ± 1119

5,67
5,22
5,49

5,32

134I 19,0 min 9,2 h

884,09
1136,16
540,83

1613,80

65,08
9,09
7,66

4,31

2484463 ± 1738
364607 ± 843
252969 ± 1237

159594 ± 543

6,95
7,36
7,49

7,32

135I 19,0 min 38,9 h

1260,41
1131,51
1678,03
1457,56
1038,76
1791,20
836,80
1706,46

1124,00

28,70
22,59
9,56
8,67
7,95
7,72
6,69
4,10

3,62

1282530 ± 1250
919069 ± 1151
410034 ± 736
388947 ± 768
352406 ± 900
312318 ± 652
298895 ± 1021
175261 ± 549

147227 ± 746

5,86
5,22
6,06
6,07
5,72
5,83
5,95
6,06

5,22
138Xe 19,0 min 1,4 h 1768,26 16,73 49177 ± 340 5,59

138Cs 19,0 min 4,4 h
462,80
871,80

408,98

30,75
5,11

4,66

431772 ± 1294
100812 ± 759

58254 ± 1179

5,83
6,13

5,87

141Ba 19,0 min 1,4 h
304,19
343,67

739,20

25,44
14,44

4,83

53238 ± 1030
37741 ± 988

23791 ± 682

5,28
5,60

5,78

142La 19,0 min 9,2 h

641,29
2397,80
894,90
1901,30
1011,40
2055,20

3313,80

47,40
13,27
8,34
7,16
3,93
2,18

0,95

743908 ± 1202
156821 ± 415
134809 ± 672
105968 ± 397
66289 ± 560
31017 ± 274

9499 ± 104

4,93
4,26
4,60
4,78
4,76
4,76

4,55
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Annexe D

Données détaillées de l’analyse des rayonnements
gamma retardés émis par les produits de

photofission de l’235U pour les mesures de 2021

Produit de

photofission

Temps de

refroidissement

Temps de

mesure

Énergie de la

raie gamma

(keV)

Intensité

d’émission

(%)

Aire nette

(coups)

Taux de

production

cumulatif (%)

84Br 19,9 min 2,8 h
881,60
2484,10

3927,50

41,60
6,66

6,78

27836 ± 387
2322 ± 84

1765 ± 42

1,79
1,48

1,56

87Kr 5,8 min 7,5 h

402,59
2554,80
2558,10

2011,88

49,60
9,23
3,92

2,88

178305 ± 914
16155 ± 149
7386 ± 116

5792 ± 182

3,09
2,96
3,20

2,95

88Kr 42 s 17,0 h

196,30
834,83
1529,77

2231,77

25,98
12,97
10,93

3,39

102192 ± 1261
60791 ± 570
34211 ± 325

10623 ± 184

3,46
3,48
3,71

3,55

89Rb 16,9 min 1,8 h
1248,20

2570,10

45,60

10,18

28161 ± 258

4169 ± 85

4,80

4,58

91Sr 5,8 min 23,8 h
1024,30
749,80

925,8

33,50
23,68

3,85

194351 ± 588
146727 ± 674

23247 ± 462

4,68
4,47

4,68
92Sr 42 s 17,0 h 1383,90 93,00 532609 ± 778 5,17

94Y 7,8 min 1,8 h
918,74

1138,9

56,00

5,99

93343 ± 448

9275 ± 271

6,03

6,03

99Mo 9,8 min 23,8 h
739,50

777,92

12,12

4,28

21083 ± 571

7828 ± 530

4,24

4,56
101Mo 42 s 1,4 h 1012,47 13,02 19380 ± 432 5,43

104Tc 5,8 min 2,1 h
358,00
1596,70

3149,20

89,00
4,18

1,16

67074 ± 763
1782 ± 188

334 ± 35

2,00
1,71

1,74

105Ru 46,2 min 23,2 h
724,30
676,36

316,44

47,30
15,66

11,12

85493 ± 557
29663 ± 534

23348 ± 897

1,28
1,31

1,32

128Sn 42 s 5,9 h
482,30

680,50

59,00

15,93

56919 ± 796

16847 ± 590

0,93

1,12

129Sb 1,5 h 22,4 h
812,80

544,70

47,60

18,09

114447 ± 637

49999 ± 766

1,67

1,71

130Sb 1,0 h 2,9 h
793,40

839,52

100,00

100,00

26825 ± 361

26971 ± 346

1,10

1,13

131Sb 5,8 min 2,1 h
943,40

933,10

46,20

25,87

36721 ± 387

18752 ± 366

2,08

1,87

131mTe 42 s 23,9 h
852,21

1125,44

21,40

11,90

14450 ± 527

9653 ± 380

1,00

1,33
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Annexe D Données détaillées de l’analyse des rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission de l’235U pour les mesures de 2021

132Te 40,1 min 23,3 h 228,33 88,12 129579 ± 1055 4,57

132I 42 s 23,9 h
667,71
522,65

630,19

98,70
15,99

13,32

189532 ± 779
32271 ± 782

26635 ± 693

4,89
4,87

4,93

133mTe 42 s 8,0 h

912,67
647,51
863,96

978,30

55,27
19,40
15,64

4,86

151897 ± 584
61265 ± 665
43916 ± 520

13696 ± 411

3,13
3,23
3,14

3,30
134Te 42 s 4,1 h 767,20 29,60 95959 ± 587 4,12

134I 42 s 9,4 h
884,09
1072,55

595,36

65,08
14,93

11,10

413068 ± 789
88376 ± 471

78034 ± 708

5,00
5,00

4,87

135I 42 s 23,9 h

1260,41
1131,51
1038,76
1678,03

1457,56

28,70
22,59
7,95
9,56

8,67

176093 ± 518
134550 ± 516
48496 ± 460
52684 ± 322

52650 ± 352

4,80
4,44
4,43
4,92

5,09

138Xe 42 s 1,4 h
1768,26

258,41

16,73

31,50

15536 ± 246

43390 ± 1181

4,34

4,39

138Cs 42 s 4,7 h
1435,86
1009,78

2218,00

76,30
29,38

15,18

271157 ± 573
122123 ± 506

42828 ± 255

4,99
5,03

4,87

141Ba 2,7 min 1,7 h

190,33
304,19
276,95

343,67

46,00
25,44
23,41

14,44

62679 ± 942
54247 ± 828
48450 ± 836

30891 ± 758

4,98
5,37
5,43

5,28

142La 1,1 h 8,7 h

641,29
894,90
1901,30
2187,20
2971,00

2055,20

47,4
8,34
7,16
3,70
3,13

2,18

189460 ± 632
30424 ± 362
18446 ± 188
9598 ± 146
5885 ± 80

5271 ± 136

5,30
5,37
5,17
5,65
4,97

5,04
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Annexe E

Données détaillées de l’analyse des rayonnements
gamma retardés émis par les produits de

photofission du 239Pu pour les mesures de 2021

Produit de

photofission

Temps de

refroidissement

Temps de

mesure

Énergie de la

raie gamma

(keV)

Intensité

d’émission

(%)

Aire nette

(coups)

Taux de

production

cumulatif (%)

84Br 50,1 min 2,3 h

1897,60
1015,90
2484,10
3927,50

1463,80

14,56
6,16
6,66
6,78

1,96

24858 ± 312
18493 ± 565
7682 ± 164
5977 ± 79

3631 ± 357

1,23
1,46
1,01
1,16

1,13

87Kr 50,1 min 6,8 h
402,59
2554,80

2558,10

49,60
9,23

3,92

958383 ± 1801
74263 ± 308

31501 ± 229

2,00
2,17

2,17

88Kr 50,1 min 16,2 h

196,30
2392,11
834,83
1529,77
2195,84
2029,84
2035,41
2231,77

1518,39

25,98
34,60
12,97
10,93
13,18
4,53
3,74
3,39

2,15

547139 ± 2605
525449 ± 752
426400 ± 1122
224744 ± 660
222652 ± 544
80749 ± 413
66486 ± 394
51489 ± 342

44384± 508

2,23
2,31
2,64
2,28
2,40
2,39
2,39
2,19

2,28

89Rb 9,5 min 1,7 h

1032,00
1248,20
657,80

2570,10

63,60
45,60
11,00

10,18

30790 ± 352
21750 ± 277
7528 ± 523

2629 ± 82

3,80
4,24
4,24

3,81

91Sr 1,8 h 22,9 h

1024,30
749,80
652,90

652,30

33,50
23,68
8,04

2,98

1799550 ± 1512
1580910 ± 1540
510024 ± 1294

189136 ± 1163

4,50
4,86
4,33

4,33
91mY 9,5 min 20,4 h 555,57 95,00 302322 ± 923 3,19

92Sr 1,8 h 22,9 h
1383,90
953,30

1142,39

93,00
3,62

2,86

3168600 ± 1831
148282 ± 809

108084 ± 785

4,74
4,64

4,70
92Y 1,8 h 22,9 h 934,50 13,90 1140370 ± 1291 5,42

93Y 1,8 h 22,9 h
266,90
947,10

680,20

7,42
2,12

0,67

406743 ± 2240
137801 ± 806

45512 ± 1029

3,64
5,35

4,79
94Y 9,5 min 1,8 h 918,74 56,00 70359 ± 1167 7,05
97Zr 1,8 h 22,9 h 1147,97 2,62 211786 ± 796 8,81

104Tc 9,5 min 2,1 h

535,10
884,40
893,10
1676,80

1612,40

14,69
10,95
10,23
7,83

5,79

22763 ± 609
12685 ± 394
13116 ± 394
6592 ± 196

4632 ± 199

7,00
6,44
7,18
7,12

6,59
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de photofission du 239Pu pour les mesures de 2021

105Ru 1,8 h 22,9 h

724,30
469,37
676,36
316,44
393,36
875,85

969,44

47,30
17,55
15,66
11,12
3,78
2,50

2,11

3994660 ± 2209
1727880 ± 2019
1365110 ± 1557
1076530 ± 2253
383858 ± 1781
211630 ± 895

164478 ± 813

6,30
6,22
6,30
6,06
6,22
6,93

6,66

105Rh 1,8 h 22,9 h
318,90

306,10

19,10

5,10

1045508 ± 2234

285966 ± 2103

7,07

7,28
128Sn 50,1 min 5,1 h 482,30 59,00 483730 ± 1472 1,14

128Sb 1,8 h 22,9 h

314,10
754,00
636,20

628,70

61,00
100,00
36,00

31,00

1233351 ± 2298
1639830 ± 1557
457603 ± 1144

415906 ± 2162

1,20
1,18
0,86

0,91

129Sb 1,8 h 22,9 h

812,80
914,50
760,80
772,80

876,00

47,60
20,94
3,33
3,05

2,86

1586460 ± 1505
584657 ± 1065
114663 ± 934
104078 ± 911

81428 ± 819

2,66
2,36
2,66
2,66

2,36

130Sb 50,1 min 3,1 h

793,40
330,91
839,52
182,33

732,00

100,00
78,00
100,00
65,00

22,00

549107 ± 1050
569154 ± 1592
533861 ± 1023
204834 ± 1730

100176 ± 888

1,63
1,72
1,63
1,52

1,30

131Sb 9,5 min 2,1 h
943,40

933,10

46,20

25,87

29222 ± 394

17640 ± 382

2,78

2,98

134Te 50,1 min 3,3 h
277,95

201,24

21,30

8,90

411731 ± 1685

123133 ± 1767

4,88

4,92

134I 50,1 min 8,6 h
857,29
1613,80

1741,49

6,70
4,31

2,57

432668 ± 1051
177159 ± 583

107325 ± 487

7,21
6,50

7,34

135I 1,8 h 22,9 h

1260,41
1131,51
1038,76
836,80
1678,03
1457,56
1791,20
1124,00

1706,46

28,70
22,59
7,95
6,69
9,56
8,67
7,72
3,62

4,10

1844600 ± 1454
1416620 ± 1386
552762 ± 1017
476552 ± 1059
497395 ± 781
499735 ± 818
394075 ± 690
227641 ± 847

211984 ± 563

5,87
5,40
5,69
5,27
5,65
5,75
5,80
5,40

5,67

138Cs 50,1 min 4,7 h

1435,86
1009,78
2218,00
871,8

2639,59

76,30
29,83
15,18
5,11

7,63

1214440 ± 1177
568411 ± 991
178761 ± 486
103228 ± 795

77034 ± 304

8,32
7,97
8,32
7,77

8,12

141Ba 9,5 min 1,7 h
739,20

625,40

4,83

3,59

6597 ± 467

5681 ± 529

7,07

7,64

142La 50,1 min 9,3 h

641,29
894,90
1901,30
1011,40

1043,70

47,40
8,34
7,16
3,93

2,70

3033430 ± 2131
460260 ± 1040
230758 ± 578
202468 ± 856

135455 ± 805

6,28
6,33
5,99
6,34

6,29

143Ce 1,8 h 22,9 h

293,27
350,62
231,55

880,46

42,80
3,23
2,05

1,03

1816230 ± 2477
144406 ± 1899
59502 ± 2382

34612 ± 787

4,78
4,78
4,08

4,82
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Annexe F

Caractéristiques des produits de photofission
utilisés pour la différenciation entre les actinides
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167



Annexe F Caractéristiques des produits de photofission utilisés pour la différenciation entre les
actinides

84Br 87Kr 88Kr 89Rb 91Sr 92Sr 104Tc

T1/2 = 1905,6 s T1/2 = 4578 s T1/2 = 10224 s T1/2 = 924 s T1/2 = 34740 s T1/2 = 9266,4 s T1/2 = 1098 s

235U/238U

235U/239Pu

235U/238U

235U/239Pu

238U/239Pu

235U/239Pu

238U/239Pu

235U/239Pu 235U/239Pu

235U/239Pu

238U/239Pu

235U/238U

E (keV) I (%) E (keV) I (%) E (keV) I (%) E (keV) I (%) E (keV) I (%) E (keV) I (%) E (keV) I (%)

881,60

1897,60

3927,50

2484,10

1015,90

802,20

3365,80

1213,30

3045,40

2029,60

3235,30

41,60

14,56

6,78

6,66

6,16

5,99

2,87

2,56

2,50

2,08

2,04

402,59

2554,80

845,44

2558,10

2011,88

1740,52

49,60

9,23

7,34

3,92

2,88

2,04

2392,11

2195,84

834,83

1529,77

2029,84

2035,41

2231,77

362,23

1518,39

34,60

13,18

12,97

10,93

4,53

3,74

3,39

2,25

2,15

1032,00

1248,20

2195,90

657,80

947,70

2570,10

1538,10

2007,59

2707,12

63,60

45,60

14,56

11,00

10,24

10,18

2,74

2,54

2,07

1024,30

749,80

652,90

925,80

652,30

33,50

23,68

8,04

3,85

2,98

1383,90

953,30

430,48

241,65

1145,39

93,00

3,62

3,35

3,07

2,86

358,00

530,50

535,10

884,40

893,10

1676,80

1612,40

1596,70

1157,40

792,50

349,30

1396,60

2123,80

1281,80

89,00

15,57

14,69

10,95

10,23

7,83

5,79

4,18

2,85

2,49

2,49

2,40

2,23

2,05

105Ru 128Sn 128Sb 131Sb 134Te 135I 142La

T1/2 = 15984 s T1/2 = 3544,2 s T1/2 = 32436 s T1/2 = 1381,8 s T1/2 = 2598 s T1/2 = 23688 s T1/2 = 5466 s

235U/238U

235U/239Pu

235U/238U

Fissile vs.

fertile

238U/239Pu 238U/239Pu

238U/239Pu

Fissile vs.

fertile

238U/239Pu

Fissile vs.

fertile

Fissile vs.

fertile

E (keV) I (%) E (keV) I (%) E (keV) I (%) E (keV) I (%) E (keV) I (%) E (keV) I (%) E (keV) I (%)

724,30

469,37

676,36

316,44

262,83

393,36

875,85

413,53

969,44

656,21

499,30

47,30

17,55

15,66

11,12

6,58

3,78

2,50

2,27

2,11

2,08

2,03

482,30

557,30

680,50

404,40

436,70

59,00

16,52

15,93

5,90

4,13

754,00

743,30

314,10

526,50

636,20

628,70

654,20

813,60

1181,60

727,60

1047,50

878,00

683,90

322,30

317,70

845,80

667,10

1112,70

1078,60

692,90

100,00

100,00

61,00

45,00

36,00

31,00

17,00

13,00

4,50

4,00

3,50

3,50

3,00

3,00

3,00

2,50

2,50

2,00

2,00

2,00

943,40

933,10

642,30

1123,60

1854,40

726,30

1207,40

854,60

1267,50

1722,00

301,40

1233,80

2179,90

46,20

25,87

23,10

9,10

4,44

4,02

3,88

3,23

2,91

2,40

2,36

2,26

2,03

767,20

210,46

277,95

435,06

565,99

742,59

461,00

201,24

464,64

712,97

29,60

22,40

21,30

18,90

18,60

15,40

10,60

8,90

5,03

4,70

1260,41

1131,51

1678,03

1457,56

1038,76

1791,20

546,56

836,80

1706,46

1124,00

417,63

288,45

28,70

22,59

9,56

8,67

7,95

7,72

7,15

6,69

4,10

3,62

3,53

3,10

641,28

2397,70

894,90

1901,30

1011,40

2187,20

2971,00

1545,80

1756,40

1043,70

2055,20

1363,00

47,40

13,27

10,00

7,16

3,93

3,70

3,13

2,99

2,70

2,70

2,18

2,13
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Annexe G

Différenciation 238U vs. 239Pu

Le cas de la différenciation entre lŠ238U et le 239Pu possède un intérêt pour déceler du plutonium
dans les cas où la matière fertile serait majoritaire dans les colis de déchets. Les courbes représentant
la variation du critère δ en fonction de la fraction α de 239Pu sont données sur la Figure G.1 pour
un mélange 238U/239Pu. Les six couples de produits de photoĄssion les plus efficaces pour discriminer
le 239Pu et lŠ238U sont 128Sb/134Te, 128Sb/135I, 88Kr/128Sb, 128Sb/131Sb, 87Kr/128Sb et 92Sr/128Sb. À
noter que le 128Sb fait partie de tous les couples de produits de photoĄssion discriminants et que sa
valeur pour le 239Pu nŠavait pas été publiée avant nos mesures effectuées en 2021.

Figure G.1 Ű Fonction δ = f(α) pour les 6 meilleurs couples de produits de photoĄssion
discriminant 238U et 239Pu.

Les courbes donnant lŠenrichissement en fonction du ratio de raies corrigé R′ sont représentées sur
la Figure G.2 et la Figure G.3. Les couples 128Sb/134Te, 128Sb/135I et 128Sb/131Sb dont les courbes
α = f(R′) sont représentées sur la Figure G.3 semblent moins efficaces, leur ratio corrigé R′ variant
très peu sur la plage dŠenrichissement totale.

Figure G.2 Ű Courbes α = f(R′) pour les couples de PF discriminants dans la conĄguration
238U/239Pu.
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Tableau G.2 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/239Pu pour lŠéchantillon de
plutonium.

PF1 PF2 E1 (keV) E2 (keV) A1 (coups) A2 (coups) R′ α αmin αmax

87Kr 128Sb 2554,8 314,1 74264 ± 309 1233351 ± 2299 1,80 ± 0,25 0,96 0,66 1,67
88Kr 128Sb 834,8 314,1 426400 ± 1123 1233351 ± 2299 2,19 ± 0,29 0,85 0,62 1,31
92Sr 128Sb 1383,9 314,1 3168600 ± 1831 1233351 ± 2299 3,94 ± 0,48 1,21 0,81 2,28

128Sb 134Te 314,1 278,0 1233351 ± 2299 3994660 ± 2210 0,90 ± 0,11 -1,62 -1,83 -1,49
128Sb 135I 314,1 1260,4 1233351 ± 2299 1844600 ± 1454 0,20 ± 0,03 0,98 0,69 1,43

♣ Échantillon dŠUA

Pour le cas de lŠéchantillon dŠUA, nous attendons une valeur de α, la fraction massique de 239Pu,
proche de zéro. Les six couples de produits de photoĄssion mis en avant précédemment ont été consi-
dérés. On se propose dŠétudier un ratio de raies par couple de produits de photoĄssion. Les temps de
refroidissement et de mesure suivant les 2 h dŠirradiation pour chaque produit de photoĄssion sont
reportés dans le Tableau G.3. Les ratios de raies corrigés et les enrichissements calculés associés sont
disponibles dans le Tableau G.4.

Tableau G.3 Ű Paramètres temporels de refroidissement et de mesure pour les produits de
photoĄssion de lŠUA observés pour la différenciation 235U/239Pu.

Produit de photoĄssion T1/2 Temps de refroidissement Temps de mesure
87Kr 1,3 h 19,0 min 7,6 h
88Kr 2,8 h 19,0 min 16,7 h
92Sr 2,6 h 19,0 min 16,7 h

128Sb 9,0 h 1,5 h 40,4 h
131Sb 23,0 min 19,0 min 1,9 h
134Te 41,8 min 19,0 min 3,9 h
135I 6,6 h 19,0 min 38,9 h

Tableau G.4 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/239Pu pour lŠéchantillon dŠUA.

PF1 PF2 E1 (keV) E2 (keV) A1 (coups) A2 (coups) R′ α αmin αmax

87Kr 128Sb 402,6 754,0 250860 ± 1360 141414 ± 802 8,42 ± 1,15 0,00 -0,01 0,02
88Kr 128Sb 2392,1 754,0 400897 ± 659 141414 ± 802 10,94 ± 1,43 0,00 -0,01 0,01
92Sr 128Sb 1383,9 754,0 2317890 ± 1589 141414 ± 802 19,36 ± 2,36 0,00 -0,01 0,01

128Sb 131Sb 754,0 943,4 141414 ± 802 29222 ± 394 36,0 ± 4,89 -0,65 -0,65 -0,65
128Sb 134Te 754,0 767,2 141414 ± 802 448907 ± 1026 0,09 ± 0,01 0,16 0,12 0,19
128Sb 135I 754,0 1260,4 141414 ± 802 1282530 ± 1251 0,03 ± 0,004 -0,01 0,00 -0,02

Pour les couples 87Kr/128Sb, 88Kr/128Sb, 92Sr/128Sb et 128Sb/135I, les valeurs obtenues pour la
fraction massique de 239Pu sont très proches de zéro. La différenciation 238U/239Pu est très peu sensible
pour les faibles enrichissements en 239Pu, comme constaté sur la Figure G.2. Le couple 128Sb/131Sb
nŠest pas utilisable en lŠétat, il fournit une valeur de α sans signiĄcation, à -0,65. Une hypothèse
permettant dŠexpliquer ce résultat est la mauvaise estimation des aires nettes des pics du 131Sb. La
même remarque peut être effectuée pour le couple 128Sb/134Te qui fournit une valeur dŠenrichissement
en 239Pu à 0,16. De nouvelles mesures devront être effectuées pour conĄrmer ces hypothèses.
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Annexe H

Différenciation dans la matrice en béton pour le
cas de l’échantillon d’UA

Cette annexe fait référence à la Section 4.3.2.1. Elle propose de lister tous les résultats dŠenrichisse-
ments obtenus pour lŠétude des ratios de raies dans le cas de lŠéchantillon dŠUA situé derrière 7,2 cm
de béton dans la matrice, y compris ceux donnant des valeurs erronées, cas que nous tenterons dŠex-
pliquer. Pour rappel, les couples de produits de photoĄssion les plus efficaces pour la différenciation
235U/238U sont 84Br/105Ru, 105Ru/128Sn, 87Kr/105Ru, 84Br/104Tc, 104Tc/128Sn et 87Kr/104Tc.

Les spectres étudiés sont ceux enregistrés pendant 1,3 h après 2 h dŠirradiation et 44,9 min de
refroidissement (dans la position 2 de la matrice, cf. Figure 4.3). Les surfaces nettes de pics pour les
rayonnements gamma émis par ces produits de photoĄssion sont estimées avec le logiciel Genie2000 et
reportées dans le Tableau H.1. Les enrichissements obtenus suite à lŠanalyse des ratios de raies mesurés
sont disponibles dans le Tableau H.2. Les ratios reportés dans le corps du manuscrit sont surlignés en
vert.

Tableau H.1 Ű Surfaces nettes des pics de rayonnements gamma retardés étudiés pour la
différenciation 235U/238U de lŠéchantillon dŠUA dans la matrice en béton.

Produit de

photoĄssion
T1/2 E (keV) Surface nette

84Br 31,7 min

1897,6 1969 ± 144

2484,1 1192 ± 112

3927,5 981 ± 73

3365,8 1251 ± 60

3235,3 243 ± 75

87Kr 1,3 h

402,6 11326 ± 398

2554,8 5595 ± 160

2558,1 2117 ± 95

2011,9 1699 ± 96

104Tc 18,3 min

358,0 6150 ± 432

535,1 2005 ± 337

893,1 14350 ± 1128

1596,7 6352 ± 144

1157,4 3105 ± 217

2123,8 1652 ± 93

105Ru 4,4 h

724,3 25588 ± 1571

676,4 25679 ± 354

469,4 5647 ± 599
128Sn 59,1 min 482,4 5084 ± 372
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Annexe H Différenciation dans la matrice en béton pour le cas de l’échantillon d’UA

Tableau H.2 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/238U pour lŠéchantillon dŠUA
derrière 8 cm de béton.
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La plupart des ratios considérés ne donnent pas une valeur représentative de α. On propose de
passer en revue les raisons pour lesquelles certains ratios ne peuvent être utilisés.

- Tout dŠabord, la raie à 3365,8 keV du 84Br rentre en interférence avec celle à 3369,8 keV du
56Mn, un produit dŠactivation. LŠestimation de lŠaire nette est donc entachée dŠerreur. On ne
peut ainsi pas utiliser de façon Ąable les ratios comportant cette raie.

- Les raies du 104Tc semblent toutes inutilisables en combinaison avec les raies du 87Kr. En
lŠoccurrence, seule la raie à 535,1 keV semble pouvoir être utilisée avec les raies à 1897,6 keV et
3235,3 keV du 84Br et la raie à 482,4 keV du 128Sn.
SŠagissant de la raie à 358,0 keV, on comprend aisément en voyant la Figure H.1 que lŠesti-
mation de son aire nette avec le logiciel Genie2000 est complexe, compte-tenu du fond Compton
important dans cette région dŠintérêt. La raie à 893,1 keV est quant à elle quasiment masquée
par une raie beaucoup plus intense à 895 keV (voir Figure H.2). Concernant la raie à 1596,7 keV,
elle est juxtaposée à une raie aux alentours de 1602 keV (voir Figure H.3), ce qui implique une
forte variabilité dans lŠestimation de son aire nette en fonction des bornes choisies par lŠutili-
sateur pour la région dŠintérêt. La même problématique se retrouve pour la raie à 1157,4 keV
(voir Figure H.4). La raie à 2123,8 keV se situe à proximité de la raie à 2113,1 keV émise par le
56Mn, un produit dŠactivation. Cette dernière étant très intense (voir Figure H.5), il est difficile
dŠestimer lŠaire de la raie à 2123,8 keV émise par le 104Tc de façon précise. EnĄn, bien que la raie
à 535,1 keV fasse partie de plusieurs ratios de raies donnant un résultat dŠenrichissement proche
de celui attendu, elle se situe dans une zone dŠénergie très peuplée (cf. Figure H.6). LŠestimation
de son aire nette est donc affectée dŠune incertitude signiĄcative.

- LŠestimation de lŠaire nette des raies à basse énergie avec Genie2000 est également complexe.
Par exemple, la raie à 402,6 keV émise par le 87Kr se trouve dans une zone où le fond Compton est
très élevé (voir Figure H.7). LŠintégrale du fond Compton sous le pic, dŠenviron 100000 coups, est
approximativement 10 fois plus élevée que la surface du pic, estimée à 11000 coups. On comprend
alors que lŠestimation de la surface nette et de lŠincertitude associée peut sŠen retrouver affectée.
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De plus, on constate la présence de pics à proximité, rendant parfois une déconvolution nécessaire,
et lŠestimation du fond Compton plus difficile. Des explications similaires peuvent être apportées
concernant lŠestimation erronée des aires nettes des raies à 469,4 keV du 105Ru et 482,4 keV du
128Sn (Figure H.8) et à 676,5 keV du 105Ru (Figure H.9).

Figure H.1 Ű Raie à 358,0 keV du 104Tc.

Figure H.2 Ű Raie à 893,1 keV du 104Tc.

Figure H.3 Ű Raie à 1596,7 keV du 104Tc.
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Figure H.4 Ű Raie à 1157,4 keV du 104Tc.

Figure H.5 Ű Raie à 2123,8 keV du 104Tc.

Figure H.6 Ű Raie à 535,1 keV du 104Tc.
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Figure H.7 Ű Raie à 402,6 keV du 87Kr.

Figure H.8 Ű Raies à 469,4 keV du 105Ru et à 482,4 keV du 128Sn.

Figure H.9 Ű Raie à 676,4 keV du 105Ru.
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Annexe I

Différenciation dans la matrice en béton pour le
cas des échantillons d’UA et d’UHE combinés

Cette annexe fait référence à la Section 4.3.2.2. Elle propose de lister tous les résultats dŠenrichis-
sements obtenus pour lŠétude des ratios de raies dans le cas des échantillons dŠUA et dŠUHE situés
derrière 7,2 cm de béton dans la matrice, y compris ceux donnant des valeurs erronées. Les spectres
étudiés sont enregistrés pendant 4,8 h après 2 h dŠirradiation et 5,4 min de refroidissement. Les surfaces
nettes de pics pour les rayonnements gamma émis par les produits de photoĄssion utiles à la différen-
ciation sont reportées dans le Tableau I.1. Les enrichissements obtenus suite à lŠanalyse des ratios de
raies mesurés sont disponibles dans le Tableau I.2. Les ratios reportés dans le corps du manuscrit sont
surlignés en vert.

Tableau I.1 Ű Surfaces nettes des pics de rayonnements gamma retardés étudiés pour la
différenciation 235U/238U des échantillons dŠUA et dŠUHE dans la matrice en béton.

Produit de

photoĄssion
T1/2 E (keV) Surface nette

84Br 31,7 min

881,6 8238 ± 484

1897,6 6996 ± 593

1015,9 4627 ± 378

2484,1 3984 ± 105

3927,5 3618 ± 129

3235,3 908 ± 43

87Kr 1,3 h

402,6 48420 ± 775

2554,8 17372 ± 598

2558,1 7157 ± 280

2011,9 5298 ± 317

104Tc 18,3 min

358,0 36921 ± 2230

535,1 4896 ± 1075

1596,7 33309 ± 829

1157,4 11191 ± 429

105Ru 4,4 h

724,3 88584 ± 2356

676,4 68805 ± 2959

469,4 25581 ± 982
128Sn 59,1 min 482,4 15436 ± 684
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Annexe I Différenciation dans la matrice en béton pour le cas des échantillons d’UA et d’UHE
combinés

Tableau I.2 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/238U pour les échantillons dŠUA et
dŠUHE derrière 8 cm de béton.
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Bien que la statistique de comptage soit meilleure dans le cas des deux échantillons dŠUA et dŠUHE
combinés (temps de refroidissement plus court et temps de comptage plus élevé), certaines raies ne
sont pas exploitables :

- De la même façon que pour le cas de lŠUA seul (voir Annexe H, de la Figure H.1 à la Figure H.6),
les raies du 104Tc ne sont pas exploitables.

- La raie à 881,6 keV émise par le 84Br est incluse dans la raie à 884,1 keV de lŠ134I qui est très
intense (voir Figure I.1).

- Se référer aux explications données dans lŠAnnexe H pour les raies non mentionnées ici.

Figure I.1 Ű Raies à 881,6 keV du 84Br et à 884,1 keV de lŠ134I.
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Annexe J

Différenciation dans la matrice en béton pour le
cas de l’échantillon d’UHE

Cette annexe fait référence à la Section 4.3.2.3. Elle propose de lister tous les résultats dŠenrichisse-
ments obtenus pour lŠétude des ratios de raies dans le cas de lŠéchantillon dŠUHE situé derrière 7,2 cm
de béton dans la matrice, y compris ceux donnant des valeurs erronées. Les spectres étudiés sont ceux
enregistrés pendant 20,4 h après 2 h dŠirradiation et 43,6 min de refroidissement (dans la position 2
de la matrice, cf. Figure 4.3). Les surfaces nettes de pics pour les rayonnements gamma émis par les
produits de photoĄssion utiles à la différenciation sont reportées dans le Tableau J.1. Les enrichisse-
ments obtenus suite à lŠanalyse des ratios de raies mesurés sont disponibles dans le Tableau J.2. Les
ratios reportés dans le corps du manuscrit sont surlignés en vert.

Tableau J.1 Ű Surfaces nettes des pics de rayonnements gamma retardés étudiés pour la
différenciation 235U/238U de lŠéchantillon dŠUHE dans la matrice en béton.

Produit de

photoĄssion
T1/2 E (keV) Surface nette

84Br 31,7 min

881,6 2944 ± 492

1897,6 1735 ± 152

2484,1 567 ± 75

3927,5 451 ± 62

87Kr 1,3 h

402,6 16953 ± 680

2554,8 3175 ± 100

2558,1 1276 ± 92

2011,9 1916 ± 126
104Tc 18,3 min 1596,7 6352 ± 144

105Ru 4,4 h

724,3 42824 ± 1340

676,4 6964 ± 485

469,4 4065 ± 1026
128Sn 59,1 min 482,4 5258 ± 629
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Tableau J.2 Ű Résultats de la méthode de différenciation 235U/238U pour lŠéchantillon dŠUHE
derrière 7 cm de béton.

La masse de lŠéchantillon dŠUHE étant environ 20 fois plus faible que celui dŠUA, la statistique de
comptage sŠen trouve très affectée. Pour les mêmes raisons que celles évoquées dans lŠAnnexe H et
lŠAnnexe I, certaines raies ne sont pas exploitables.
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Annexe K

Efficacité de détection en fonction de la
profondeur dans la matrice de colis 870 L pour les

différentes raies de gamma retardés étudiées

Profondeur

(cm)
1383,9 keV 2484,1 keV

2554,8 keV/

2558,1 keV
2570,1 keV

5 (6, 60 ± 0, 46)×10−5 (5, 31 ± 0, 37)×10−5 (5, 23 ± 0, 37)×10−5 (5, 22 ± 0, 36)×10−5

10 (2, 91 ± 0, 20)×10−5 (2, 77 ± 0, 19)×10−5 (2, 88 ± 0, 20)×10−5 (2, 75 ± 0, 19)×10−5

15 (1, 70 ± 0, 12)×10−5 (1, 78 ± 0, 12)×10−5 (1, 78 ± 0, 12)×10−5 (1, 78 ± 0, 12)×10−5

20 (1, 00 ± 0, 07)×10−5 (1, 16 ± 0, 08)×10−5 (1, 15 ± 0, 08)×10−5 (1, 16 ± 0, 08)×10−5

25 (5, 96 ± 0, 42)×10−6 (7, 60 ± 0, 53)×10−6 (7, 63 ± 0, 53)×10−6 (7, 64 ± 0, 53)×10−6

30 (3, 58 ± 0, 25)×10−6 (5, 02 ± 0, 35)×10−6 (5, 06 ± 0, 35)×10−6 (5, 07 ± 0, 36)×10−6

35 (2, 16 ± 0, 15 × 10−6 (3, 35 ± 0, 23)×10−6 (3, 39 ± 0, 24)×10−6 (3, 39 ± 0, 24)×10−6

40 (1, 32 ± 0, 09)×10−6 (2, 24 ± 0, 16)×10−6 (2, 28 ± 0, 16)×10−6 (2, 28 ± 0, 16)×10−6

45 (8, 09 ± 0, 57)×10−7 (1, 51 ± 0, 11)×10−6 (1, 54 ± 0, 11)×10−6 (1, 55 ± 0, 11)×10−6

50 (4, 99 ± 0, 35)×10−7 (1, 02 ± 0, 07)×10−6 (1, 05 ± 0, 07)×10−6 (1, 05 ± 0, 07)×10−6

Profondeur

(cm)
2632,4 keV 3576,0 keV 3927,5 keV

5 (5, 16 ± 0, 36)×10−5 (4, 23 ± 0, 30)×10−5 (3, 96 ± 0, 28)×10−5

10 (2, 73 ± 0, 19)×10−5 (2, 39 ± 0, 17)×10−5 (2, 28 ± 0, 16)×10−5

15 (1, 77 ± 0, 12)×10−5 (1, 61 ± 0, 11)×10−5 (1, 54 ± 0, 11)×10−5

20 (1, 16 ± 0, 08)×10−5 (1, 09 ± 0, 08)×10−5 (1, 06 ± 0, 07)×10−5

25 (7, 66 ± 0, 54)×10−6 (7, 47 ± 0, 52)×10−6 (7, 30 ± 0, 51)×10−6

30 (5, 10 ± 0, 36)×10−6 (5, 16 ± 0, 36)×10−6 (5, 08 ± 0, 36)×10−6

35 (3, 42 ± 0, 24)×10−6 (3, 58 ± 0, 25)×10−6 (3, 57 ± 0, 25)×10−6

40 (2, 31 ± 0, 16)×10−6 (2, 51 ± 0, 18)×10−6 (2, 52 ± 0, 18)×10−6

45 (1, 57 ± 0, 11)×10−6 (1, 76 ± 0, 12)×10−6 (1, 79 ± 0, 13)×10−6

50 (1, 08 ± 0, 08)×10−6 (1, 25 ± 0, 09)×10−6 (1, 27 ± 0, 09)×10−6

185





Bibliographie

[1] F. Carrel, B. Charbonnier, R. Coulon, F. Lainé, S. Normand, C. Salmon et A. Sari.
Characterization of Old Nuclear Waste Packages Coupling Photon Activation Analysis and
Complementary Non-Destructive Techniques. English. IEEE Transactions on Nuclear Science,
61(4) :2137-2143, 2014. issn : 1558-1578. doi : 10 . 1109 / TNS . 2014 . 2304751. Conference
Name : IEEE Transactions on Nuclear Science.

[2] B. Pérot, F. Jallu, C. Passard, O. Gueton, P.-G. Allinei, L. Loubet, N. Estre, E.
Simon, C. Carasco, C. Roure, L. Boucher, H. Lamotte, J. Comte, M. Bertaux, A.
Lyoussi, P. Fichet et F. Carrel. The characterization of radioactive waste : a critical re-
view of techniques implemented or under development at CEA, France. English. EPJ Nuclear
Sciences & Technologies, 4 :3, 2018. issn : 2491-9292. doi : 10.1051/epjn/2017033. url :
https://www.epj-n.org/10.1051/epjn/2017033 (visité le 21/02/2022).

[3] Chapitre II : Dispositions particulières à la gestion durable des matières et des déchets radioac-
tifs (Articles L542-1 à L542-14) - Légifrance. url : https://www.legifrance.gouv.fr/codes/

section_lc/LEGITEXT000006074220/LEGISCTA000006159291/#LEGISCTA000006159291 (vi-
sité le 24/02/2022).

[4] ANDRA. Inventaire national des matières et déchets radioactifs, 2018. url : https : / /

inventaire . andra . fr / sites / default / files / documents / pdf / fr / andra - synthese -

2018-web.pdf (visité le 21/02/2022).

[5] Agence nationale pour la gestion des déchets radioactifs - ANDRA. Français. url : https:

//www.andra.fr/ (visité le 21/02/2022).

[6] P. Cairon. Les supercontrôles : activités dŠexpertises de colis de déchets radioactifs. Fran-
çais. Rapport technique, ANDRA, 2001. url : https : / / inis . iaea . org / collection /

NCLCollectionStore/_Public/34/073/34073796.pdf (visité le 07/03/2022).

[7] D. Reilly, N. Ensslin, H. Smith et S. Kreiner. Passive nondestructive assay of nuclear ma-
terials. English. US Department of Commerce, National Technical Information Service, Spring-
Ąeld, VA, 1991. isbn : 978-0-16-032724-7. OCLC : 847336648.

[8] G. R. Gilmore. Practical Gamma-Ray Spectrometry. English. John Wiley & Sons, Ltd, Chi-
chester, UK, 2008. isbn : 978-0-470-86196-7. doi : 10.1002/9780470861981. url : http:

//doi.wiley.com/10.1002/9780470861981 (visité le 21/02/2022).

[9] D. Ridikas, S. Feray, M. Cometto et F. Damoy. Non-destructive method of characterisation
of radioactive waste containers using gamma spectroscopy and Monte Carlo techniques. English.
Radiation Protection Dosimetry, 115(1-4) :113-116, 2005. issn : 1742-3406, 0144-8420. doi :
10.1093/rpd/nci253. url : http://academic.oup.com/rpd/article/115/1- 4/113/

1601571/Nondestructive-method-of-characterisation-of (visité le 21/02/2022).

[10] T. Krings et E. Mauerhofer. Reconstruction of the isotope activity content of heterogeneous
nuclear waste drums. English. Applied Radiation and Isotopes, 70(7) :1100-1103, 2012. doi :
10.1016/j.apradiso.2011.11.021. (Visité le 21/02/2022).

[11] G. Davies, N. M. Spyrou, I. G. Hutchinson et J. Huddleston. Applications of emis-
sion tomography in the nuclear industry. English. Nuclear Instruments and Methods in Phy-
sics Research Section A : Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment,
242(3) :615-619, 1986. issn : 0168-9002. doi : 10 . 1016 / 0168 - 9002(86 ) 90476 - 6. url :
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/0168900286904766 (visité le
21/02/2022).

187



Bibliographie

[12] T. T. Thanh, H. T. K. Trang, H. D. Chuong, V. H. Nguyen, L. B. Tran, H. D. Tam et
C. V. Tao. A prototype of radioactive waste drum monitor by non-destructive assays using
gamma spectrometry. English. Applied Radiation and Isotopes, 109 :544-546, 2016. doi : 10.

1016/j.apradiso.2015.11.037. (Visité le 21/02/2022).

[13] F. Jallu, A. Reneleau, P. Soyer et J. Loridon. Dismantling and decommissioning : The
interest of passive neutron measurement to control and characterise radioactive wastes contai-
ning uranium. en. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section B : Beam
Interactions with Materials and Atoms, 271 :48-54, 2012. issn : 0168-583X. doi : 10.1016/

j.nimb.2011.09.018. url : https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/

S0168583X11008822 (visité le 21/02/2022).

[14] N. E. Holden. Total and spontaneous Ąssion half-lives for uranium, plutonium, americium
and curium nuclides. English. Pure and Applied Chemistry, 61(8) :1483-1504, 1989. issn : 1365-
3075. doi : 10.1351/pac198961081483. url : https://www.degruyter.com/document/doi/

10.1351/pac198961081483/html (visité le 21/02/2022). Publisher : De Gruyter.

[15] DEN CEA. L’instrumentation et la mesure en milieu nucléaire. Français. Le Moniteur, 2018.
isbn : 978-2-281-14303-4. url : https://www.cea.fr/multimedia/Documents/publications/

monographie-nucleaire/CEA_Monographie8_Instrumentation-mesure-milieu-nucleaire_

2018_Fr.pdf.

[16] V. Moulin et J.-L. Pettier. Détection CdZnTe pour lŠimagerie X haute-énergie. Français,
2008. url : https : / / www . ndt . net / article / cofrend2008 / papers / 051 . pdf (visité le
21/02/2022).

[17] F. Carrel, M. Agelou, M. Gmar, F. Lainé, B. Poumarede et B. Rattoni. Measurement
of Plutonium in Large Concrete Radioactive Waste Packages by Photon Activation Analysis.
IEEE Transactions on Nuclear Science, 57(6) :3687-3693, 2010. issn : 1558-1578. doi : 10.

1109/TNS.2010.2087356. Conference Name : IEEE Transactions on Nuclear Science.

[18] F. Jallu, C. Passard et E. Brackx. Application of active and passive neutron non destructive
assay methods to concrete radioactive waste drums. en. Nuclear Instruments and Methods in
Physics Research Section B : Beam Interactions with Materials and Atoms, 269(18) :1956-1962,
septembre 2011. issn : 0168-583X. doi : 10.1016/j.nimb.2011.05.024. url : https://www.

sciencedirect.com/science/article/pii/S0168583X1100557X (visité le 09/03/2022).

[19] A. Sari, F. Carrel, F. Lainé et A. Lyoussi. Neutron interrogation of actinides with a 17 MeV
electron accelerator and Ąrst results from photon and neutron interrogation non-simultaneous
measurements combination. en. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section
B : Beam Interactions with Materials and Atoms, 312 :30-35, 2013. issn : 0168-583X. doi :
10.1016/j.nimb.2013.06.020. url : https://www.sciencedirect.com/science/article/

pii/S0168583X13006484 (visité le 21/02/2022).

[20] W. E. Kunz, J. D. Atencio et J. T. Caldwell. A 1 nCi/g sensitivity transuranic waste
assay system using pulsed neutron interrogation. English. In page 8, 1980. url : https://

permalink.lanl.gov/object/tr?what=info:lanl-repo/lareport/LA-UR-80-1794 (visité
le 21/02/2022).

[21] A. -C. Raoux, A. Lyoussi, C. Passard, C. Denis, J. Loridon, J. Misraki et P. Chany.
Transuranic waste assay by neutron interrogation and online prompt and delayed neutron
measurement. en. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section B : Beam
Interactions with Materials and Atoms, 207(2) :186-194, juin 2003. issn : 0168-583X. doi :
10.1016/S0168- 583X(03)00451- 8. url : https://www.sciencedirect.com/science/

article/pii/S0168583X03004518 (visité le 09/03/2022).

[22] T. Nicol, B. Pérot, C. Carasco, E. Brackx, A. Mariani, C. Passard, E. Mauerhofer
et J. Collot. Feasibility study of 235U and 239Pu characterization in radioactive waste drums
using neutron-induced Ąssion delayed gamma rays. English. Nuclear Instruments and Methods
in Physics Research Section A : Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equip-
ment, 832 :85-94, 2016. issn : 0168-9002. doi : 10 . 1016 / j . nima . 2016 . 06 . 055. url :

188



Bibliographie

https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0168900216305976 (visité le
21/02/2022).

[23] G. Marcos-Robredo, M. P. Castro-García, M. Á. Rey-Ronco et T. Alonso-Sánchez.
Determination of the Theoretical Spectrum of Gamma Emission Generated by DGNAA in
Samples of Ashes of Thermal Power Plants. English. In Proceedings, tome 2, page 1460. Mul-
tidisciplinary Digital Publishing Institute, 2018. doi : 10.3390/proceedings2231460. url :
https://www.mdpi.com/2504-3900/2/23/1460 (visité le 21/02/2022). Number : 23.

[24] F. Carrel, M. Agelou, M. Gmar, F. Lainé, J. Loridon, J.-L. Ma, C. Passard et B.
Poumarede. IdentiĄcation and Differentiation of Actinides Inside Nuclear Waste Packages by
Measurement of Delayed Gammas. English. IEEE Transactions on Nuclear Science, 57(5) :2862-
2871, 2010. issn : 1558-1578. doi : 10.1109/TNS.2010.2064334. Conference Name : IEEE
Transactions on Nuclear Science.

[25] E. B. Norman, S. G. Prussin, R.-M. Larimer, H. Shugart, E. Browne, A. R. Smith, R. J.
McDonald, H. Nitsche, P. Gupta, M. I. Frank et T. B. Gosnell. Signatures of Ąssile
materials : high-energy γ rays following Ąssion. English. Nuclear Instruments and Methods in
Physics Research Section A : Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment,
521(2) :608-610, 2004. issn : 0168-9002. doi : 10.1016/j.nima.2003.10.097. url : https://

www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0168900203028948 (visité le 21/02/2022).

[26] R. De Stefano, B. Pérot, C. Carasco, E. Simon, M. Ramdhane, V. Bottau, J. Loridon
et C. Eleon. Pulsed neutron interrogation with PVT plastic scintillators to detect nuclear
materials. en. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A : Accelerators,
Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 976 :164276, octobre 2020. issn : 0168-
9002. doi : 10.1016/j.nima.2020.164276. url : https://www.sciencedirect.com/

science/article/pii/S0168900220306720 (visité le 16/03/2022).

[27] R. De Stefano, C. Carasco, B. Pérot, E. Simon, T. Nicol et E. Mauerhofer. Feasibility
study of Ąssile mass detection in 870 L radioactive waste drums using delayed gamma rays from
neutron-induced Ąssion. en. Journal of Radioanalytical and Nuclear Chemistry, 322(2) :1185-
1194, novembre 2019. issn : 1588-2780. doi : 10.1007/s10967-019-06731-2. url : https:

//doi.org/10.1007/s10967-019-06731-2 (visité le 24/02/2022).

[28] A. Lyoussi. Dosage, par photofissions induites, de faibles quantités d’actinides dans les déchets
radioactifs enrobés. Français. Thèse de doctorat, Clermont-Ferrand 2, 1994. url : http://www.

theses.fr/1994CLF21618 (visité le 21/02/2022).

[29] F. Jallu. Double interrogation simultanée neutrons et photons utilisant un accélérateur d’élec-
trons pour la caractérisation séparée des actinides dans les déchets radioactifs enrobés. Français.
Thèse de doctorat, Clermont-Ferrand 2, 1999. url : http://www.theses.fr/1999CLF22147

(visité le 21/02/2022).

[30] M. Gmar. Dosage et différenciation des actinides dans les colis de déchets radioactifs par
photofission et spectrométrie des gamma retardés des produits de fission. Français. Thèse de
doctorat, Grenoble INPG, 2000. url : http : / / www . theses . fr / 2000INPG0042 (visité le
21/02/2022).

[31] N. Saurel. Tomographie des actinides par photofission dans des colis de déchets radioactifs de
grand volume. Français. Thèse de doctorat, Université Blaise Pascal Clermont-Ferrand, 2002.

[32] F. Carrel. Etude et développement d’une technique de dosage des actinides dans les colis
de déchets radioactifs par interrogation photonique ou neutronique active et spectrométrie des
gamma retardés. Français. Thèse de doctorat, Caen, 2007. url : http://www.theses.fr/

2007CAEN2022 (visité le 21/02/2022).

[33] V. Macary. Etude expérimentale de l’émission de neutrons retardés issus de la photofission
des actinides. Français. Thèse de doctorat, Paris 6, 2008. url : http://www.theses.fr/

2008PA066066 (visité le 21/02/2022).

189



Bibliographie

[34] A. Sari. Étude, évaluation, et validation des potentialités des accélérateurs d’électrons comme
outils polyvalents de caractérisation des colis de déchets radioactifs. Français. Thèse de doctorat,
Paris 11, 2013. url : http://www.theses.fr/2013PA112154 (visité le 21/02/2022).

[35] Chiffres clés de Cigéo et du stockage des déchets nucléaires | sur Cigéo - Centre dŠinformations
et de ressources sur CIGEO. fr. url : https://www.cigeo.gouv.fr/chiffres-cles-de-

cigeo-et-du-stockage-des-dechets-nucleaires-135 (visité le 24/02/2022).

[36] Cour des Comptes. Le démantèlement des installations nucléaires et la gestion des déchets
radioactifs. Français. Rapport technique, 2005. url : https://archive.wikiwix.com/cache/

index2.php?url=http%3A%2F%2Fwww.ccomptes.fr%2FCour-des-comptes%2Fpublications%

2Frapports%2Fnucleaire%2Fintegral.pdf%2Findex.html#federation=archive.wikiwix.

com.

[37] Autorité de Sûreté Nucléaire (ASN). Installation CEDRA (Conditionnement et Entrepo-
sage de Déchets RAdioactifs). Français. url : https://www.asn.fr/tout-sur-l-asn/l-

asn-en-region/provence-alpes-cote-d-azur/cedra (visité le 21/02/2022).

[38] O. Hahn et F. Strassmann. Uber den Nachweis und das Verhalten der bei der Bestrahlung
des Urans mittels Neutronen entstehenden Erdalkalimetalle. de. Naturwissenschaften, 27 :11-
15, 1939.

[39] E. Simon. Proposition de programme de R&D pluriannuel pour le développement de lŠIPA
pour la caractérisation non destructive des colis de lŠINB 56. Document Interne CEA.

[40] D. A. Brown, M. B. Chadwick, R. Capote, A. C. Kahler, A. Trkov, M. W. Herman,
A. A. Sonzogni, Y. Danon, A. D. Carlson, M. Dunn, D. L. Smith, G. M. Hale, G.
Arbanas, R. Arcilla, C. R. Bates, B. Beck, B. Becker, F. Brown, R. J. Casperson,
J. Conlin, D. E. Cullen, M. -A. Descalle, R. Firestone, T. Gaines, K. H. Guber, A. I.
Hawari, J. Holmes, T. D. Johnson, T. Kawano, B. C. Kiedrowski, A. J. Koning, S.
Kopecky, L. Leal, J. P. Lestone, C. Lubitz, J. I. Márquez Damián, C. M. Mattoon,
E. A. McCutchan, S. Mughabghab, P. Navratil, D. Neudecker, G. P. A. Nobre, G.
Noguere, M. Paris, M. T. Pigni, A. J. Plompen, B. Pritychenko, V. G. Pronyaev, D.
Roubtsov, D. Rochman, P. Romano, P. Schillebeeckx, S. Simakov, M. Sin, I. Sirakov,
B. Sleaford, V. Sobes, E. S. Soukhovitskii, I. Stetcu, P. Talou, I. Thompson, S.
van der Marck, L. Welser-Sherrill, D. Wiarda, M. White, J. L. Wormald, R. Q.
Wright, M. Zerkle, G. Žerovnik et Y. Zhu. ENDF/B-VIII.0 : The 8th Major Release
of the Nuclear Reaction Data Library with CIELO-project Cross Sections, New Standards
and Thermal Scattering Data. en. Nuclear Data Sheets. Special Issue on Nuclear Reaction
Data, 148 :1-142, février 2018. issn : 0090-3752. doi : 10.1016/j.nds.2018.02.001. url :
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0090375218300206 (visité le
25/02/2022).

[41] N. Bohr et J. A. Wheeler. The Mechanism of Nuclear Fission. English. Physical Review,
56 :426-450, 1939. issn : 0031-899X. doi : 10.1103/PhysRev.56.426. url : https://link.

aps.org/doi/10.1103/PhysRev.56.426 (visité le 21/02/2022).

[42] R. O. Haxby, W. E. Shoupp, W. E. Stephens et W. H. Wells. Photo-Fission of Uranium
and Thorium. English. Physical Review, 59 :57-62, 1941. issn : 0031-899X. doi : 10.1103/

PhysRev.59.57. url : https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRev.59.57 (visité le
21/02/2022).

[43] J. T. Caldwell et E. J. Dowdy. Experimental Determination of PhotoĄssion Neutron Mul-
tiplicities for Eight Isotopes in the Mass Range 232 ≤ A ≤ 239. English. Nuclear Science and
Engineering, 56(2) :179-187, 1975. issn : 0029-5639. url : https://doi.org/10.13182/NSE75-

A26656 (visité le 21/02/2022).

[44] J. L. Meason et P. K. Kuroda. PhotoĄssion of 238U Induced by 17.5-MeV Monoenergetic
Gamma Rays. English. Physical Review, 142(3) :691-695, 1966. issn : 0031-899X. doi : 10.

1103/PhysRev.142.691. url : https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRev.142.691

(visité le 21/02/2022).

190



Bibliographie

[45] R. Hajima. Status and Perspectives of Compton Sources. English. Physics Procedia. Procee-
dings of the International Conference "Synchrotron and Free electron laser Radiation : genera-
tion and application" (SFR-2016), July 4 - 7, 2016, Novosibirsk, Russia, 84 :35-39, 2016. issn :
1875-3892. doi : 10.1016/j.phpro.2016.11.007. url : https://www.sciencedirect.com/

science/article/pii/S1875389216303029 (visité le 21/02/2022).

[46] H. R. Weller, M. W. Ahmed et Y. K. Wu. Nuclear Physics Research at the High Inten-
sity Gamma-Ray Source (HIγS). English. Nuclear Physics News, 25(3) :19-24, 2015. issn :
1061-9127. doi : 10.1080/10619127.2015.1035932. url : https://doi.org/10.1080/

10619127 . 2015 . 1035932 (visité le 21/02/2022). Publisher : Taylor & Francis _eprint :
https ://doi.org/10.1080/10619127.2015.1035932.

[47] Krishichayan, M. Bhike, C. R. Howell, A. P. Tonchev et W. Tornow. Fission product
yield measurements using monoenergetic photon beams. English. Physical Review C, 100, 2019.
issn : 2469-9985, 2469-9993. doi : 10.1103/PhysRevC.100.014608. url : https://link.aps.

org/doi/10.1103/PhysRevC.100.014608 (visité le 21/02/2022).

[48] S. M. Seltzer et M. J. Berger. Bremsstrahlung energy spectra from electrons with kinetic
energy 1 keVŰ10 GeV incident on screened nuclei and orbital electrons of neutral atoms with
Z = 1Ű100. English. Atomic Data and Nuclear Data Tables, 35(3) :345-418, 1986. issn : 0092-
640X. doi : 10.1016/0092-640X(86)90014-8. url : https://www.sciencedirect.com/

science/article/pii/0092640X86900148 (visité le 21/02/2022).

[49] P. M. Dighe, M. Vinod, S. G. Thombare, S. Prafulla, N. R. Kamble, L. P. Kamble,
P. V. Bhatnagar et D. Das. PhotoĄssion method for quantiĄcation of Ąssile material in large
drums. English. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A : Accelerators,
Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 946, 2019. issn : 0168-9002. doi : 10.

1016/j.nima.2019.162624. url : https://www.sciencedirect.com/science/article/

pii/S0168900219311234 (visité le 21/02/2022).

[50] Instrumentation for cleaning and decommissioning. en-US. url : https : / / www . micado -

project.eu/ (visité le 21/02/2022).

[51] Z. Mekhalfa, C. Helbert et B. Dumercq. Report Deliverable D2.1 : List of system requi-
rements. English. Rapport technique, 2018.

[52] I. Meleshenkovskii, A. Elayeb, R. De Stefano et A. Sari. Feasibility study of the photo-
Ąssion technique for radiological characterization of 220-L concrete-lined nuclear waste drums
using 7 or 9 MeV linacs. en. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section
A : Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 1029 :166422, avril 2022.
issn : 0168-9002. doi : 10.1016/j.nima.2022.166422. url : https://www.sciencedirect.

com/science/article/pii/S0168900222000717 (visité le 25/02/2022).

[53] M. Gmar, F. Jeanneau, F. Lainé, H. Makil, B. Poumarède et F. Tola. Assessment of
actinide mass embedded in large concrete waste packages by photon interrogation and photoĄs-
sion. English. Applied Radiation and Isotopes, 65 :613-619, 2005. doi : 10.1016/j.apradiso.

2005.05.010. (Visité le 21/02/2022).

[54] F. Carrel, M. Agelou, M. Gmar et F. Lainé. Detection of high-energy delayed gammas
for nuclear waste packages characterization. en. Nuclear Instruments and Methods in Phy-
sics Research Section A : Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment,
652(1) :137-139, 2011. issn : 0168-9002. doi : 10 . 1016 / j . nima . 2010 . 08 . 014. url :
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0168900210017389 (visité le
21/02/2022).

[55] M. Gmar, F. Jeanneau, F. Lainé et B. Poumarède. PhotoĄssion tomography of nuclear
waste packages. English. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A : Ac-
celerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 562(2) :1089-1092, 2006. issn :
0168-9002. doi : 10.1016/j.nima.2006.02.005. url : https://www.sciencedirect.com/

science/article/pii/S0168900206002336 (visité le 21/02/2022).

191



Bibliographie

[56] M. Agelou, F. Carrel, M. Gmar, F. Laine, B. Poumarede et F. Tola. PhotoĄssion
tomography of nuclear waste packages. English. In 2007 IEEE Nuclear Science Symposium
Conference Record, pages 801-804, 2007. doi : 10.1109/NSSMIC.2007.4436449. ISSN : 1082-
3654.

[57] N. Saurel, J. M. Capdevila, N. Huot et M. Gmar. Experimental and simulated assay of ac-
tinides in a real waste package. English. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research
Section A : Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 550(3) :691-
699, 2005. issn : 0168-9002. doi : 10.1016/j.nima.2005.05.058. url : https://www.

sciencedirect.com/science/article/pii/S0168900205012787 (visité le 21/02/2022).

[58] F. Jallu, A. Lyoussi, C. Passard, E. Payan, H. Recroix, G. Nurdin, A. Buisson et J.
Allano. The simultaneous neutron and photon interrogation method for Ąssile and non-Ąssile
element separation in radioactive waste drums. en. Nuclear Instruments and Methods in Physics
Research Section B : Beam Interactions with Materials and Atoms, 170(3) :489-500, 2000. issn :
0168-583X. doi : 10.1016/S0168-583X(00)00327-X. url : https://www.sciencedirect.

com/science/article/pii/S0168583X0000327X (visité le 21/02/2022).

[59] F. Jallu, A. Lyoussi, C. Passard, E. Payan, H. Recroix, G. Nurdin, A. Buisson et J.
Allano. Fissile and non-Ąssile element separation in concrete radioactive waste drums using
the SIMPHONIE method. en. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section
B : Beam Interactions with Materials and Atoms, 179(2) :267-278, 2001. issn : 0168-583X.
doi : 10.1016/S0168-583X(01)00453-0. url : https://www.sciencedirect.com/science/

article/pii/S0168583X01004530 (visité le 21/02/2022).

[60] Catalogue des familles | Andra Inventaire. Français, 2022. url : https : / / inventaire .

andra . fr / les - donnees / les - dechets - radioactifs / catalogue - des - familles (visité
le 21/02/2022).

[61] L. Z. Dzhilavyan, A. M. Lapik, V. G. Nedorezov, V. N. Ponomarev, A. V. Rusakov
et G. V. Solodukhov. Delayed Neutrons from PhotoĄssion of 238U at Eγ ≤ 10 MeV. En-
glish. Physics of Particles and Nuclei, 50(5) :626-632, 2019. issn : 1531-8559. doi : 10 .

1134/S106377961905006X. url : https://doi.org/10.1134/S106377961905006X (visité
le 21/02/2022).

[62] A. Lyoussi, J. Romeyer-Dherbey, F. Jallu, E. Payan, A. Buisson, G. Nurdin et J.
Allano. Transuranic waste detection by photon interrogation and on-line delayed neutron
counting. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section B : Beam Interactions
with Materials and Atoms, 160(2) :280-289, 2000. issn : 1558-1578. doi : 10.1016/S0168-

583X(99)00586-8.

[63] X. Wen et H. Yang. Simulation of delayed γ-ray emission following photoĄssion reactions
induced by pulsed bremsstrahlung x-rays using MCNPX and experimental validation. English.
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A : Accelerators, Spectrometers,
Detectors and Associated Equipment, 840 :102-106, 2016. issn : 0168-9002. doi : 10.1016/

j.nima.2016.10.012. url : https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/

S0168900216310385 (visité le 21/02/2022).

[64] T. Gozani, J. Stevenson et M. J. King. Neutron threshold activation detectors (TAD) for
the detection of Ąssions. English. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section
A : Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 652(1) :334-337, 2011.
issn : 0168-9002. doi : 10.1016/j.nima.2011.01.029. url : https://www.sciencedirect.

com/science/article/pii/S0168900211000805 (visité le 21/02/2022).

[65] S. Ozerov, A. R. Hagen, B. C. Archambault, A. A. Sansone, N. M. Boyle, T. F. Grimes,
N. J. Rancilio, J. M. Plantenga et R. P. Taleyarkhan. Clinical 6 MV X-Ray facility photo-
neutron/Ąssion interrogations with TMFD sensors. en. Nuclear Instruments and Methods in
Physics Research Section A : Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment,
1029 :166395, 2022. issn : 0168-9002. doi : 10.1016/j.nima.2022.166395. url : https://

www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0168900222000572 (visité le 25/02/2022).

192



Bibliographie

[66] M. Gmar et J. M. Capdevila. Use of delayed gamma spectra for detection of actinides (U,Pu)
by photoĄssion. English. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A : Ac-
celerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 422(1-3) :841-845, 1999. issn :
0168-9002. doi : 10.1016/S0168-9002(98)01121-8. url : https://www.sciencedirect.

com/science/article/pii/S0168900298011218 (visité le 21/02/2022).

[67] T. Gozani. Active nondestructive assay of nuclear materials : principles and applications.
English. Rapport technique NUREG/CR-0602, SAI-MLM-2585, 6215952, 1981. doi : 10 .

2172/6215952. url : http://www.osti.gov/servlets/purl/6215952- 7PMPa2/ (visité
le 21/02/2022).

[68] M. Gmar, E. Berthoumieux, S. Boyer, F. Carrel, D. Doré, M.-L. Giacri, F. Lainé,
B. Poumarède, D. Ridikas et A. Van Lauwe. Detection of nuclear material by photon
activation inside cargo containers. In Orlando (Kissimmee), FL, 2006. doi : 10.1117/12.

665571. url : http://proceedings.spiedigitallibrary.org/proceeding.aspx?doi=10.

1117/12.665571 (visité le 21/02/2022).

[69] C. L. Hollas, D. A. Close et C. E. Moss. Analysis of Ąssionable material using delayed
gamma rays from photoĄssion. English. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research
Section B : Beam Interactions with Materials and Atoms, 24-25 :503-505, 1987. issn : 0168-
583X. doi : 10.1016/0168-583X(87)90695-1. url : https://www.sciencedirect.com/

science/article/pii/0168583X87906951 (visité le 21/02/2022).

[70] E. Simon, F. Jallu, B. Pérot et S. Plumeri. Feasibility study of Ąssile mass quantiĄcation
by photoĄssion delayed gamma rays in radioactive waste packages using MCNPX. English.
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A : Accelerators, Spectrometers,
Detectors and Associated Equipment, 840 :28-35, 2016. issn : 0168-9002. doi : 10.1016/j.

nima.2016.09.047. url : https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/

S0168900216309858 (visité le 21/02/2022).

[71] C. Robert-Coutant, V. Moulin, R. Sauze, P. Rizo et J. M. Casagrande. Estimation of
the matrix attenuation in heterogeneous radioactive waste drums using dual-energy computed
tomography. English. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A : Ac-
celerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 422(1-3) :949-956, 1999. issn :
0168-9002. doi : 10.1016/S0168-9002(98)01053-5. url : https://www.sciencedirect.

com/science/article/pii/S0168900298010535 (visité le 21/02/2022).

[72] E. Jacobs, H. Thierens, D. De Frenne, A. De Clercq, P. DŠhondt, P. De Gelder et
A. J. Deruytter. Product yields for the photoĄssion of 238U with 12-, 15-, 20-, 30-, and 70-
MeV bremsstrahlung. English. Physical Review C, 19(2) :422-432, 1979. issn : 0556-2813. doi :
10.1103/PhysRevC.19.422. url : https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevC.19.422

(visité le 21/02/2022).

[73] E. Jacobs, H. Thierens, D. De Frenne, A. De Clercq, P. DŠhondt, P. De Gelder et
A. J. Deruytter. Product yields for the photoĄssion of 235U with 12-, 15-, 20-, 30-, and 70-
MeV bremsstrahlung. English. Physical Review C, 21(1) :237-245, 1980. issn : 0556-2813. doi :
10.1103/PhysRevC.21.237. url : https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevC.21.237

(visité le 21/02/2022).

[74] E. Jacobs, A. De Clercq, H. Thierens, D. De Frenne, P. DŠhondt, P. De Gelder et
A. J. Deruytter. Fragment mass and kinetic energy distributions for the photoĄssion of 235U
with 12-, 15-, 20-, 30-, and 70-MeV bremsstrahlung. English. Physical Review C, 24(4) :1795-
1798, 1981. issn : 0556-2813. doi : 10.1103/PhysRevC.24.1795. url : https://link.aps.

org/doi/10.1103/PhysRevC.24.1795 (visité le 21/02/2022).

[75] D. De Frenne, H. Thierens, B. Proot, E. Jacobs, P. De Gelder et A. De Clercq.
Isotopic distributions and elemental yields for the photoĄssion of 235,238U 8 with 12-30-MeV
bremsstrahlung. English. Physical Review C, 29(5) :1908-1911, 1984. issn : 0556-2813. doi :
10.1103/PhysRevC.29.1908. url : https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevC.29.

1908 (visité le 21/02/2022).

193



Bibliographie

[76] D. Bernard, O. Serot, E. Simon, L. Boucher et S. Plumeri. A PhotoĄssion Delayed γ-ray
Spectra Calculation Tool for the Conception of a Nuclear Material Characterization Facility.
English. In A. Lyoussi, M. Carette, M. Giot, P. Le Dû, C. Reynard-Carette, M. Schyns
et L. Vermeeren, éditeurs, EPJ Web of Conferences, tome 170, 2018. doi : 10.1051/epjconf/

201817006001. url : https://www.epj-conferences.org/10.1051/epjconf/201817006001

(visité le 21/02/2022).

[77] K. -H. Schmidt, B. Jurado, C. Amouroux et C. Schmitt. General Description of Fission
Observables : GEF Model Code. English. Nuclear Data Sheets. Special Issue on Nuclear Reac-
tion Data, 131 :107-221, 2016. issn : 0090-3752. doi : 10.1016/j.nds.2015.12.009. url :
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0090375215000745 (visité le
21/02/2022).

[78] R. B. Walton, R. E. Sund, E. Haddad, J. C. Young et C. W. Cook. Delayed Gamma Rays
from PhotoĄssion of238U, 235U, and 232Th. English. Physical Review, 134(4B) :824-832, 1964.
doi : 10.1103/PhysRev.134.B824. url : https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRev.

134.B824 (visité le 21/02/2022). Publisher : American Physical Society.

[79] S. V. Zuyev, E. S. Konobeevski, M. V. Mordovskoy, V. G. Nedorezov, V. N. Ponomarev
et G. V. Solodukhov. Measurement of the Delayed Photon Yield of the PhotoĄssion Reac-
tion as a Method for Identifying Fissile Materials. English. Physics of Particles and Nuclei,
50(5) :616-618, 2019. issn : 1531-8559. doi : 10.1134/S1063779619050265. url : https:

//doi.org/10.1134/S1063779619050265 (visité le 21/02/2022).

[80] M. Delarue, E. Simon, B. Pérot, P. G. Allinei, N. Estre, E. Payan, D. Eck, D. Tisseur,
I. Espagnon et J. Collot. Measurement of cumulative photoĄssion yields of 235U and 238U
with a 16 MeV Bremsstrahlung photon beam. en. Nuclear Instruments and Methods in Phy-
sics Research Section A : Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment,
1011 :165598, septembre 2021. issn : 0168-9002. doi : 10.1016/j.nima.2021.165598. url :
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0168900221005830 (visité le
11/03/2022).

[81] D. H Beddingfield et F. E Cecil. IdentiĄcation of Ąssile materials from Ąssion product
gamma-ray spectra. English. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section
A : Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 417(2-3) :405-412, 1998.
issn : 0168-9002. doi : 10.1016/S0168-9002(98)00781-5. url : https://www.sciencedirect.

com/science/article/pii/S0168900298007815 (visité le 21/02/2022).

[82] Nuclear Data Section. Handbook on photonuclear data for applications - Cross-sections and
spectra. English. Rapport technique IAEA-TECDOC-1178, IAEA, 2000.

[83] G. C. Baldwin et G. S. Klaiber. Photo-Fission in Heavy Elements. English. Physical Review,
71(1) :3-10, 1947. issn : 0031-899X. doi : 10.1103/PhysRev.71.3. url : https://link.aps.

org/doi/10.1103/PhysRev.71.3 (visité le 21/02/2022).

[84] E. J. Winhold et I. Halpern. Anisotropic PhotoĄssion. English. Physical Review, 103(4) :990-
1000, 1956. issn : 0031-899X. doi : 10.1103/PhysRev.103.990. url : https://link.aps.

org/doi/10.1103/PhysRev.103.990 (visité le 21/02/2022).

[85] Krishichayan, M. Bhike, S. W. Finch, C. R. Howell, A. P. Tonchev et W. Tornow.
PhotoĄssion cross-section ratio measurement of 235U/238U using monoenergetic photons in the
energy range of 9.0Ű16.6MeV. English. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research
Section A : Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 854 :40-44, 2017.
issn : 0168-9002. doi : 10.1016/j.nima.2017.02.043. url : https://www.sciencedirect.

com/science/article/pii/S0168900217302279 (visité le 21/02/2022).

[86] Krishichayan, S. W. Finch, C. R. Howell, A. P. Tonchev et W. Tornow. Monoenergetic
photon-induced Ąssion cross-section ratio measurements for 235U, 238U, and 239Pu from 9.0 to
17.0 MeV. English. Physical Review C, 98, 2018. doi : 10.1103/PhysRevC.98.014608. url :
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevC.98.014608 (visité le 21/02/2022).

194



Bibliographie

[87] H. Naik, F. Carrel, G. N. Kim, F. Lainé, A. Sari, S. Normand et A. Goswami. Mass
yield distributions of Ąssion products from photo-Ąssion of 238U induced by 11.5Ű17.3 MeV
bremsstrahlung. English. The European Physical Journal A, 49(7) :94, 2013. issn : 1434-6001,
1434-601X. doi : 10.1140/epja/i2013-13094-7. url : http://link.springer.com/10.

1140/epja/i2013-13094-7 (visité le 21/02/2022).

[88] H. Naik, V. T. Nimje, D. Raj, S. V. Suryanarayana, A. Goswami, Sarbjit Singh, S. N.
Acharya, K. C. Mittal, S. Ganesan, P. Chandrachoodan, V. K. Manchanda, V. Venugopal
et S. Banarjee. Mass distribution in the bremsstrahlung-induced Ąssion of 232Th, 238U and
240Pu. English. Nuclear Physics A, 853(1) :1-25, 2011. issn : 0375-9474. doi : 10.1016/j.

nuclphysa.2011.01.009. url : https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/

S0375947411000200 (visité le 21/02/2022).

[89] H. Naik, B. S. Shivashankar, H. G. Raj Prakash, Deves Raj, Ganesh Sanjeev, N.
Karunakara, H. M. Somashekarappa, S. Ganesan, G. N. Kim et A. Goswami. Mea-
surements of Ąssion yield in 8 MeV bremsstrahlung induced Ąssion of 232Th and 238U. en.
Journal of Radioanalytical and Nuclear Chemistry, 299 :127-137, 2014. issn : 1588-2780. doi :
10.1007/s10967-013-2719-0. url : https://doi.org/10.1007/s10967-013-2719-0 (visité
le 21/02/2022).

[90] F. Carrel, M. Agelou, M. Gmar, F. Lainé, J. Loridon, J.-L. Ma, C. Passard et B.
Poumarede. New Experimental Results on the Cumulative Yields From Thermal Fission of
235U and 239Pu and From PhotoĄssion of 235U and 238U Induced by Bremsstrahlung. English.
IEEE Transactions on Nuclear Science, 58(4) :2064-2072, 2011. issn : 1558-1578. doi : 10.

1109/TNS.2011.2157169. Conference Name : IEEE Transactions on Nuclear Science.

[91] B. S. Ishkhanov et A. A. Kuznetsov. 238U photoĄssion in the energy region of the giant
dipole resonance. English. Physics of Atomic Nuclei, 77(7) :824-833, 2014. issn : 1063-7788,
1562-692X. doi : 10.1134/S1063778814070084. url : http://link.springer.com/10.1134/

S1063778814070084 (visité le 21/02/2022).

[92] S. Kahane et A. Wolf. PhotoĄssion of 238U with neutron-capture gamma rays. Physical
Review C, 32(6) :1944-1955, décembre 1985. doi : 10.1103/PhysRevC.32.1944. url : https:

/ / link . aps . org / doi / 10 . 1103 / PhysRevC . 32 . 1944 (visité le 25/02/2022). Publisher :
American Physical Society.

[93] X. Wen et H. Yang. PhotoĄssion product yields of 238U and 239Pu with 22-MeV bremss-
trahlung. en. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A : Accelerators,
Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 821 :34-39, 2016. doi : 10.1016/j.nima.

2016.03.051. (Visité le 25/02/2022).

[94] A. Foley et H. Yang. Short-lived photoĄssion product yields from 238U and 232Th at Bremss-
trahlung X-ray endpoint energies of 8, 14, and 20 MeV for nuclear forensics isotope production
applications. en. Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A : Accelera-
tors, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 1013 :165621, octobre 2021. issn :
0168-9002. doi : 10.1016/j.nima.2021.165621. url : https://www.sciencedirect.com/

science/article/pii/S0168900221006069 (visité le 25/02/2022).

[95] M. Bhike, W. Tornow, Krishichayan et A. P. Tonchev. Exploratory study of Ąssion pro-
duct yield determination from photoĄssion of 239Pu at 11 MeV with monoenergetic photons.
Physical Review C, 95(2) :024608, février 2017. doi : 10.1103/PhysRevC.95.024608. url :
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevC.95.024608 (visité le 25/02/2022). Publi-
sher : American Physical Society.

[96] M. Y. KondratŠko, A. V. Mosesov, K. A. Petrzhak et O. A. Teodorovich. Yields of
photoĄssion of 239Pu. Atomnaya Energiya, 50(1) :34-36, 1981.

[97] N. Estre, D. Eck, J.-L. Pettier, E. Payan, C. Roure et E. Simon. High-Energy X-Ray
Imaging Applied to Nondestructive Characterization of Large Nuclear Waste Drums. IEEE
Transactions on Nuclear Science, 62(6) :3104-3109, 2015. issn : 1558-1578. doi : 10.1109/

TNS.2015.2498190. Conference Name : IEEE Transactions on Nuclear Science.

195



Bibliographie

[98] IAEA (International Atomic Energy Agency). Handbook on photonuclear data for applica-
tions - Cross-sections and spectra. English. Rapport technique TECDOC-1178, IAEA (Interna-
tional Atomic Energy Agency), 2000. url : https://www-pub.iaea.org/MTCD/Publications/

PDF/te_1178_prn.pdf (visité le 18/03/2022).

[99] M. Bricka, V.-D. Nguyen et L. Portheos. Le spectromètre neutrons à activation SNAC -
Principe - Description - Utilisation. Français. Rapport technique CEA-R-4226, 1971.

[100] M. Bricka. La formulation linéaire en spectométrie des neutrons - Méthode des spectres mo-
dèles. Français. Rapport technique CEA-R-4825, 1977.

[101] A. K. Md. L. Rahman, K. Kato, H. Arima, N. Shigyo, K. Ishibashi, J.-I. Hori et K.
Nakajima. Study on effective average (,n) cross section for 89Y, 90Zr, 93Nb and 133Cs and
(,3n) cross section for 99Tc. English. J. Nucl. Sci. Tech., 47 :618-625, 2010.

[102] H. Naik, S. V. Suryanarayana, K. C. Jagadeesan, S. V. Thakare, P. V. Joshi, V. T.
Nimje, K. C. Mittal, A. Goswami, V. Venugopal et S. Kailas. An alternative route for
the preparation of the medical isotope 99Mo from the 238U(γ, f) and 100Mo(γ, n) reactions.
English. Journal of Radioanalytical and Nuclear Chemistry, 295 :807-816, 2013. issn : 0236-
5731, 1588-2780. doi : 10.1007/s10967-012-1958-9. url : http://link.springer.com/10.

1007/s10967-012-1958-9 (visité le 21/02/2022).

[103] R. Nath et R. J. Schulz. Determination of high-energy x-ray spectra by photoactivation.
English. Medical Physics, 3(3) :133-141, 1976. url : https://aapm.onlinelibrary.wiley.

com/doi/abs/10.1118/1.594217 (visité le 01/04/2022).

[104] D. B. Pelowitz. MCNP 6TM UserŠs Manual. Rapport technique, Los Alamos National Labo-
ratory, 2013.

[105] THALES. Rapport de dynamique faisceau - Reconditionnement du LINAC Saturne. Rapport
technique, 2016.

[106] A. J. M. Plompen, O. Cabellos, C. De Saint Jean, M. Fleming, A. Algora, M. Angelone,
P. Archier, E. Bauge, O. Bersillon, A. Blokhin, F. Cantargi, A. Chebboubi, C. Diez,
H. Duarte, E. Dupont, J. Dyrda, B. Erasmus, L. Fiorito, U. Fischer, D. Flammini,
D. Foligno, M.R. Gilbert, J.R. Granada, W. Haeck, F.-J. Hambsch, P. Helgesson,
S. Hilaire, I. Hill, M. Hursin, R. Ichou, R. Jacqmin, B. Jansky, C. Jouanne, M.A.
Kellett, D.H. Kim, H.I. Kim, I. Kodeli, A.J. Koning, A.Y. Konobeyev, S. Kopecky,
B. Kos, A. Krása, L.C. Leal, N. Leclaire, P. Leconte, Y.O. Lee, H. Leeb, O. Litaize,
M. Majerle, J.I. Márquez Damián, F. Michel-Sendis, R.W. Mills, B. Morillon, G.
Noguère, M. Pecchia, S. Pelloni, P. Pereslavtsev, R.J. Perry, D. Rochman, A.
Röhrmoser, P. Romain, P. Romojaro, D. Roubtsov, P. Sauvan, P. Schillebeeckx,
K.H. Schmidt, O. Serot, S. Simakov, I. Sirakov, H. Sjöstrand, A. Stankovskiy, J.C.
Sublet, P. Tamagno, A. Trkov, S. van der Marck, F. Álvarez-Velarde, R. Villari,
T.C. Ware, K. Yokoyama et G. Žerovnik. The joint evaluated Ąssion and fusion nuclear
data library, JEFF-3.3. English. European Physical Journal A, 56(7), 2020. issn : 1434-6001.
doi : 10.1140/epja/s10050-020-00141-9.

[107] E. L. Robinson, R. C. Hagebauer et E. Eichler. Decay of 89Zr and 89mZr and levels of
89Y. English. Nuclear Physics A, 123(2), 1969. url : https://doi.org/10.1016/0375-

9474(69)90514-4.

[108] N. Otuka, E. Dupont, V. Semkova, B. Pritychenko, A. I. Blokhin, M. Aikawa, S.
Babykina, M. Bossant, G. Chen, S. Dunaeva, R. A. Forrest, T. Fukahori, N. Furutachi,
S. Ganesan, Z. Ge, O. O. Gritzay, M. Herman, S. Hlavač, K. Katō, B. Lalremruata,
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