N

N

Contribution au développement d’'une méthode de
caractérisation pour des colis de déchets radioactifs bétonnés
et volumineux par photofission

Manon Delarue

» To cite this version:

Manon Delarue. Contribution au développement d’'une méthode de caractérisation pour des colis de déchets
radioactifs bétonnés et volumineux par photofission. Physique [physics]. Université Grenoble Alpes [2020-..],
2022. Francais. <{NNT: 2022GRALY060). {tel-03988583)

HAL Id: tel-03988583
https://theses.hal.science/tel-03988583v1

Submitted on 14 Feb 2023

HAL is a multi-disciplinary open access archive L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est des-
for the deposit and dissemination of scientific re- tinée au dépoét et a la diffusion de documents scien-
search documents, whether they are published or not. tifiques de niveau recherche, publiés ou non, émanant
The documents may come from teaching and research  des établissements d’enseignement et de recherche
institutions in France or abroad, or from public or pri- francais ou étrangers, des laboratoires publics ou
vate research centers. privés.

Au‘to'flizition
HAL Authorization


https://theses.hal.science/tel-03988583v1
https://about.hal.science/hal-authorisation-v1/
https://about.hal.science/hal-authorisation-v1/
https://hal.archives-ouvertes.fr

THESE Université =
Pour obtenir le grade de Grenoble Alpes

DOCTEUR DE L'UNIVERSITE GRENOBLE ALPES

Ecole doctorale : PHYS - Physique

Spécialité : Physique appliquée

Unité de recherche : CEA Cadarache

Contribution au développement d'une méthode de caractérisation
pour des colis de déchets radioactifs bétonnés et volumineux par
photofission

Development of a characterization method for concrete radioactive
waste packages using photofission

Présentée par .

MANON DELARUE
Johann COLLOT Directeur de thése
Professeur, Université Grenoble Alpes
Bertrand PEROT Co-directeur de thése

Expert International CEA

ERIC SIMON Co-encadrant de thése
Expert CEA
JEAN-CLAUDE ANGELIQUE
Professeur des Universites, ENSI CAEN
BENOIT GALL
Professeur des Universités, UNIVERSITE STRASBOURG

Thése soutenue publiquement le 20 octobre 2022, devant le jury composé de
JEAN-CLAUDE ANGELIQUE Rapporteur
Professeur des Universités, ENSI CAEN
BENOIT GALL Rapporteur
Professeur des Universités, UNIVERSITE STRASBOURG
ABDALLAH LYOUSSI Examinateur
Ingénieur HDR, CEA CENTRE DE CADARACHE
FREDERICK CARREL Examinateur
Ingénieur HDR, CEA CENTRE DE PARIS-SACLAY
ELSA MERLE Présidente

Professeur des Universités, GRENOBLE INP







Remerciements

Cette these a été réalisée sous la direction de Johann Collot, Professeur de 1’Université Grenoble
Alpes, et de Bertrand Pérot, Expert International au CEA de Cadarache. Johann, je vous remercie pour
vos nombreux conseils avisés et votre suivi régulier de cette theése. Bertrand, je te suis extrémement
reconnaissante pour ta confiance, ton suivi et le partage de ton expertise au cours de ces trois années.

Je tiens également a remercier les personnes qui ont accepté de faire partie du jury de cette these.
Tout d’abord, j’exprime ma gratitude a Elsa Merle, Professeur de Grenoble INP, pour avoir accepté
d’étre Présidente de ce jury. Je suis heureuse de vous retrouver quelques années apres avoir assité a vos
enseignements a I’école PHELMA. Je remercie MM. Jean-Claude Angélique et Benoit Gall d’avoir été
rapporteurs de cette theése et d’avoir consacré un temps non négligeable a la relecture de ce mémoire.
J’adresse mes remerciements aux examinateurs, Abdallah Lyoussi, pour vos questions trés pertinentes,
et Frédérick Carrel, pour votre lecture attentive du manuscrit, votre esprit critique et vos retours sur
mon travail. C’est une chance pour moi d’avoir partagé mes travaux avec vous qui étes des experts
dans le domaine de la photofission.

Jadresse tous mes remerciements & mon encadrant de thése, Eric Simon. Je suis sincérement recon-
naissante d’avoir passé ces trois années a travailler avec toi. Malgré le contexte parfois difficile marqué
par la pandémie et les pannes de ’accélérateur, tu m’as aidée a mener a bien ce projet. Tu as encadré
ma theése avec patience, bienveillance et tu as su étre disponible lorsque j’en avais le plus besoin.

Je tiens a exprimer ma reconnaissance aux collegues du Laboratoire de Mesures Nucléaires qui
m’ont grandement aidée a mener a bien cette these et sans qui les expériences n’auraient pas pu avoir
lieu : Pierre-Guy Allinei, Emmanuel Payan, Daniel FEck, Nicolas Estre et David Tisseur. J’adresse mes
remerciements chaleureux a Christophe Roure, le chef du laboratoire. Ta bienveillance, ton écoute,
ta disponibilité et ta sympathie sont autant de qualités qui m’ont aidée a avancer dans ce parcours
parfois difficile.

Ces trois années ont aussi été 'occasion de faire des rencontres. J’ai eu la chance de tomber sur
des personnes d’une grande gentillesse, tout d’abord au CEA. Maéva, je te remercie d’avoir été ma
co-bureau pendant tout ce temps, tu es devenue une amie. Joél, tu as été un soutien pendant ces trois
années. Je pense aussi a Alix et Clotilde pour nos discussions et nos moments de rire qui étaient pour
moi des bouffées d’air frais. Je remercie également les personnes qui ont toujours été présentes pour
des moments de partage en dehors du travail. Marléne et Thibault pour nos mercredis soirs a jouer
aux jeux vidéos mais aussi a partager nos galéres de doctorants. Thibault, Flory et Martin pour nos
soirées sur Aix et votre soutien. Marianne, pour ton amitié depuis toujours.

Enfin, je tiens a remercier les membres de ma famille pour leur soutien sans faille. Merci a mon
frere Quentin, curieux des sciences et toujours prét a discuter et échanger. Merci a mes parents,
Christelle et Christophe, pour votre transmission de valeurs humaines et votre soutien constant dans
I’accomplissement de mes études. La derniere personne que je souhaite remercier est mon compagnon
Roberto. Ton soutien incommensurable, ta patience et ton amour sont les points clés qui m’ont permis
de tenir ces trois années et de garder mon cap.






Table des matieres

Remerciements
Table des matiéres
Glossaire

Table des figures
Liste des tableaux

Introduction générale

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

1.1.1 Colis de déchets radioactifs . . . . . . . . ... ...
1.1.2 Méthodes de caractérisation non-destructive passives . . . . . . . .. ... ...
1.1.2.1  Spectrométrie gamma . . . . . . . . ...
1.1.2.2 Comptage neutronique passif . . . . . . . .. ...
1.1.2.3 Calorimétrie . . . . . . . . . . ..
1.1.3 Méthodes de caractérisation non-destructive actives . . . . . . .. . ... ...
1.1.3.1 TImagerie . . . . . . . . . e
1.1.3.2 Interrogation Neutronique Active (INA) . . . . . ... ... ... ...
1.1.3.3  Activation neutronique . . . . . . . .. ...
1.1.3.4 Interrogation Photonique Active (IPA) . . . .. ... ... ... ...

vii

xiii

© 00 00 = N O Ut Ut W w W

10

1.1.4 L’utilisation de la photofission pour la caractérisation de colis de déchets radioactifs 10

1.1.4.1 Principe de la photofission . . . . . . ... ... ... .........
1.1.4.2  Caractérisation de colis de déchets radioactifs . . . . . . . .. ... ..

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

1.2.1 Dosage des actinides . . . . . . . . ..
1.2.2 Différenciation des actinides . . . . . . . . . . . .. ... o
1.2.2.1 Principe de la différenciation . . . . . . ... ... ... .. ... ...

1.2.2.2  Mesure du taux de production de gamma retardés a différentes énergies
de faisceau . . . . . . ...

1.2.2.3 Comptage total des gamma de haute énergie . . . . . ... ... ...

1.2.2.4  Spectrométrie gamma haute-résolution avec détecteur Ge HP . . . . .

1.2.3 Limitations actuelles de la photofission . . . . . . . .. .. .. ...,
1.2.3.1 Effets de matrice et de localisation . . . . . . . ... ... .......

1.2.3.2 Signaux additionnels . . . . ... ... o oo

1.2.3.3 Données nucléaires . . . . . . . . . . ... e

1.3 Conclusion et positionnement de la these. . . . . . . . .. .. ... 0.

10

iii



TABLE DES MATIERES

2

iv

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 caractéri-
sation du faisceau . . . . . . . . .. L e
2.1.1 Présentation de la cellule CINPHONIE et du LINAC Saturne . . . . . .. ...
2.1.2 Caractérisation du faisceau par activation photonique et neutronique . . . . . .
2.1.2.1 Besoin de caractérisation du faisceau . . . ... .. .. ... ... ..

31

34

2.1.2.2  Description du dispositif expérimental pour la caractérisation du faisceau 35

2.1.2.3  Spectres des rayonnements gamma issus des produits d’activation
2.2 Caractérisation des faisceaux de photons et de neutrons . . . . . . .. ... ... ...
2.2.1 Caractérisation du spectre de photons de Bremsstrahlung . . . . . . . .. ...
2.2.1.1 Principe de la méthode . . . . . . . ... ... Lo
2.2.1.2 Campagne expérimentale de 2019 . . . . . .. ... ... ... .. ..
2.2.1.3 Campagne expérimentale de 2021 . . . . . . . .. ... ... ... ..
2.2.2 Caractérisation du spectre de neutrons . . . . . . .. ... L
2.2.2.1 Principe de la méthode . . . . . . .. .. .. ... L.
2.2.2.2  Caractérisation du spectre neutronique et validation du modele MCNP
du dispositif d’irradiation . . . . . ... ... L. L.
2.3 Analyse du bruit de fond actif . . . . . . ... oo
2.3.1 Bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE vide . . . .. ... ... .....

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

2.4 Conclusion du chapitre . . . . . . . . . .

Mesure des rendements cumulatifs des produits de photofission pour 23°U,238U et 239Pu
et différenciation dans des mélanges d’actinides
3.1 Imtroduction du chapitre . . . . . . . . . L
3.2 Dispositif expérimental . . . . . ... Lo
3.2.1 Echantillons d’actinides et configurations d’irradiation . . . . . ... ... ...
3.2.1.1 Campagne expérimentale de 2019 . . . . . . . .. ... ... ... ..
3.2.1.2 Campagne expérimentale de 2021 . . . . . .. ... .. ... ... ..
3.2.2 Dispositifs de détection . . . . . . . .. ...
3.2.2.1 Campagne expérimentale de 2019 . . . . . .. . ... ... ... ...
3.2.2.2 Campagne expérimentale de 2021 . . . . . .. .. ... ... ... ..
3.3 Méthode de mesure des rendements de photofission cumulatifs. . . . . ... ... ...
3.3.1 Contributions photoniques et neutroniques aux fissions . . . . . . ... ... ..
3.3.1.1 Campagne expérimentale de 2019 . . . . . . . ... .. ... ... ..
3.3.1.2 Campagne expérimentale de 2021 . . . . . .. ... .. ... ... ..
3.3.2 Résolution des équations de Bateman . . . . . . ... ... 00000
3.3.3 Extraction des aires nettes des raies des rayonnements gamma retardés
3.3.4 Calcul des rendements de photofission cumulatifs et de I'incertitude associée . .
3.4 Rendements de photofission cumulatifs pour différents actinides . . . . . . . . . . . ..

3.4.1 Introduction . . . . . . . . . . . e
3.4.2 Résultats avec un faisceau de Bremsstrahlung jusqu’a 15,8 MeV (2019) . . . . .
3421 BBU L .
3.4.22 U .
3.4.3 Résultats avec un faisceau de Bremsstrahlung jusqu’a 17,5MeV (2021) . . . . .
3431 BBU L.
3432 U ..o
3433 BIPu ..
3.4.4 Comparaison des résultats avec la littérature existante . . . . . . . .. ... ..
34401 U Lo
3442 BIU Lo
3443 ZPu Lo

3.5 Sélection de couples de produits de photofission pour la différenciation des actinides .
3.5.1 Principe de la méthode . . . . . . . ...

40
43



TABLE DES MATIERES

3.5.2 Mélanges d’actinides . . . . . . . . ... 92
3.5.2.1 Différenciation 23°U vs. 238U . . . . . ... 92

3.5.2.2 Différenciation entre matiere fissile et fertile . . . . .. . ... .. .. 95

3.5.2.3 Différenciation 23U vs.2%%Pu . . . . . . ... 98

3.6 Conclusion du chapitre . . . . . . . . .. L L 101

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

matrice pour la différenciation et la quantification 103
4.1 Introduction . . . . . . . . . . . e e e e 103
4.2 Méthode de localisation des actinides dans une matrice . . . . . . . .. ... ... ... 103
4.2.1 Présentation de la méthode . . . . . . . .. .. ... L. 103
4.2.2 Essais de localisation dans la matrice en béton . . . . . .. ... ... .. ... 104
4.2.3 Correction des ratios de raies gamma . . . . . . . ... ... 108
4.2.4 Limitations de laméthode . . . . . . . . . .. .. ... o 109

4.3 Différenciation et quantification des actinides au sein d’une matrice . . . . . . . . . .. 111
4.3.1 Introduction . . . . . . . . .. e 111
4.3.2 Différenciation des actinides . . . . . . . . . . ... oo 111
4.3.2.1 Uranium appauvri . . . . . . . . . o o e e e 111

4.3.2.2  Uranium enrichi et uranium appauvri . . . . . ... .. .. ... ... 112

4.3.2.3 Uranium enrichi . . . . . . . .. ... ... ... ... . 113

4.3.2.4 Plutonium . . . .. . .. ... 116

4.3.3 Impact de la géométrie des actinides sur leur quantification . . . . . .. .. .. 117

4.4 Conclusion du chapitre . . . . . . . . .. L 123
5 Performances de la photofission en termes de limites de détection 125
5.1 Imntroduction du chapitre . . . . . . . . ... 125
5.2 Performances pour une matriceen béton . . . . . . . ... ... 125
5.2.1 Présentation du dispositif expérimental . . . . . .. ..o 125
5.2.2 Estimation des limites de détection pour la matrice en béton . . . . . ... .. 126
5.2.2.1 Présentation de la méthode . . . . . . . . ... ... ... ... 126

5.2.2.2 Estimation du nombre de rayonnements gamma retardés détectés . . 126

5.2.2.3 Comparaison expérience vs. simulation . . .. .. .. ... ... ... 129

5.2.2.4 Limites de détection en fonction de la profondeur . . . ... ... .. 130

5.3 Estimation par simulation des limites de détection pour un colis 870L . . . . . . . .. 132
5.3.1 Modélisation d’une tranche de colis 870L . . . . . . . ... ... ... ..... 132
5.3.2 Raies de rayonnments gamma retardés sélectionnées . . . . .. .. .. ... L. 133
5.3.3 Limites de détection du colis 870L . . . . . . . . .. ... 134
5.3.4 TImpact desneutrons . . . . . . . . . ... 138
5.3.4.1 Part des fissions neutroniques . . . . . . . ... 138

5.3.4.2 Evolution du flux neutronique avec la profondeur . . . . ... . ... 139

5.3.4.3 Conclusion . . . . . . . . . . . e 141

5.4 Perspectives pour ’amélioration des limites de détection . . . . . . ... ... ... .. 141
5.4.1 Diminution du bruit de fond actif . . . . . . . .. ... ... ... ... 141
5.4.2 Utilisation de scintillateurs NaI(T1) . . . . . ... ... ..o o ... 143

5.5 Conclusion du chapitre . . . . . . . . .. L 146
Conclusion et perspectives 147
Annexes 153

A Données détaillées de I'analyse des rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission de I’222U pour les mesures de 2019 155



TABLE DES MATIERES

B

vi

Données détaillées de I’analyse des rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission de I’225U pour les mesures de 2019

Données détaillées de I’analyse des rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission de I’222U pour les mesures de 2021

Données détaillées de I’analyse des rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission de I’22°U pour les mesures de 2021

Données détaillées de I’analyse des rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission du 239Pu pour les mesures de 2021

Caractéristiques des produits de photofission utilisés pour la différenciation entre les
actinides

Différenciation 238U vs. 23%Pu
Différenciation dans la matrice en béton pour le cas de I'échantillon d’UA

Différenciation dans la matrice en béton pour le cas des échantillons d’UA et d’UHE
combinés

Différenciation dans la matrice en béton pour le cas de I'échantillon d’"UHE

Efficacité de détection en fonction de la profondeur dans la matrice de colis 870 L pour
les différentes raies de gamma retardés étudiées

159

161

163

165

167
169

173

179

183

185



Glossaire

ANDRA : Agence Nationale pour la gestion des Déchets RAdioactifs

BDF : Bruit de fond

CEA : Commissariat & 'Energie Atomique et aux Energies Alternatives
CEDRA : installation pour le Conditionnement et I’Entreposage des Déchets Radioactifs
CINPHONIE : Cellule d’Interrogation Photonique et Neutronique
DGNAA : Delayed- Gamma Neutron Activation Analysis

ENDF : Fvaluated 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 Mazximum, correspond a la largeur totale a mi-hauteur
Ge HP : Germanium Haute-Pureté

HA : désigne les déchets radioactifs de Haute Activité

INA : Interrogation Neutronique Active
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IPA : Interrogation Photonique Active

LD : Limite de Détection
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MA-VL : désigne les déchets radioactifs de Moyenne Activité et Vie Longue
NAA : Neutron Activation Analysis

NalI(T1) : iodure de sodium dopé au thallium

PE : Polyéthylene

PEB : Polyéthylene boré

PF : Produit de Fission

PGNAA : Prompt- Gamma Neutron Activation Analysis
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SNAC : Spectrometre Neutron a Activation

SNM : Special Nuclear Material

TEP : Tomographie par Emission de Positrons

TFA : désigne les déchets radioactifs de Tres Faible Activité

UA : Uranium Appauvri

UHE : Uranium Hautement Enrichi

VC : désigne les déchets radioactifs a Vie Courte

VTC : désigne les déchets radioactifs a Vie Tres Courte
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Introduction générale

La caractérisation et la tracabilité des déchets radioactifs sont un enjeu majeur pour l'industrie
nucléaire. Leur gestion est essentielle que ce soit d’un point de vue éthique ou sociétal, mais également
pour des questions de siireté. Une gestion stire de ces déchets, permettant de protéger les générations
actuelles et futures, nécessite la connaissance la plus précise possible de leur contenu (masse fissile,
activité alpha, produits chimiques, etc.). Concernant leur contenu radiologique, la masse fissile (par
exemple 1'?)°U et le 23Pu) est un parametre nécessaire pour les analyses de siireté-criticité dans le
cadre des transports et entreposages. D’autre part, une connaissance précise de leur activité alpha a
long terme, due notamment aux isotopes du plutonium, permet de les envoyer vers le mode de stockage
définitif le plus approprié, ce qui implique potentiellement des économies conséquentes. Puisque les
colis de déchets radioactifs existent sous des formes multiples et posseédent des contenus tres divers,
leur caractérisation met en jeu une grande variété de techniques de mesure.

Les méthodes de caractérisation peuvent étre regroupées en deux familles distinctes, a savoir les
méthodes destructives et les méthodes non-destructives. Les premieéres nécessitent le prélevement et
I’analyse d’échantillons dans le colis. Leur mise en ceuvre est souvent limitée, d’une part pour une ques-
tion de représentativité de I’échantillon puisque les actinides peuvent étre répartis de fagon hétérogene,
et d’autre part car elles impliquent la production de déchets secondaires et ’exposition 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 premieres 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 étre faiblement énergétiques et donc facilement absorbés
dans le colis, ou peu intenses et masqués par d’autres émetteurs. Des méthodes de caractérisation
non-destructive actives sont alors mises en place. Elles consistent a utiliser une source de rayonnement
externe afin d’induire des fissions dans le colis. Ces derniéres peuvent étre provoquées via l'irradiation
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 fission ou par les produits
de fission sont ensuite détectées afin d’obtenir des informations sur la nature et la quantité d’actinides
présents a l'intérieur du colis.

Les colis bétonnés de 870 L produits par le CEA et entreposés au sein de I'INB 56 du centre de
Cadarache sont des colis historiques qui ne peuvent pas étre caractérisés efficacement par spectro-
métrie gamma ou mesures neutroniques passives et actives en raison d’une sensibilité insuffisante et
d’incertitudes tres pénalisantes liées a une forte atténuation des neutrons et des rayonnements gamma
dans les déchets ou le béton. Or, une quantification précise de la matiere nucléaire dans ces colis serait
un atout majeur pour les orienter vers la filiere de gestion la plus appropriée (par exemple I'installation
CEDRA, plus récente, et/ou un site de stockage de ’ANDRA). Par conséquent, I'TPA avec un faisceau
de photons de Bremsstrahlung est étudiée pour localiser et quantifier la matiere fissile dans ces fits,
et plus globalement dans tous les colis de déchets bétonnés volumineux.

La photofission devient possible pour les actinides lorsqu’ils sont interrogés avec des photons d’éner-
gie supérieure a 6 MeV, le seuil de réaction étant similaire pour les différents isotopes de 'uranium et
du plutonium. Contrairement & I'interrogation neutronique avec des neutrons thermiques, la méthode
ne permet pas d’estimer directement la masse de matiere fissile puisque tous les actinides ont une
section efficace de photofission du méme ordre de grandeur (quelques fractions de barn au maximum,
contre plusieurs centaines de barns en fission neutronique thermique pour les isotopes fissiles). Il faut
donc recourir a une méthode de différenciation pour évaluer les proportions des actinides d’intérét.
Pour ce faire, les différences dans les taux de production des produits de photofission selon 'actinide
peuvent étre exploitées (la bosse liée au fragment le plus léger de la courbe en « dos de chameau »
de répartition des produits de photofission difféere nettement d’un isotope a l'autre) via la mesure de
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ratios de pics de gamma retardés avec un détecteur a haute résolution de type germanium de haute
pureté. La mise en ceuvre de 'TPA avec des colis de 870 L nécessite plusieurs étapes complémentaires.
Tout d’abord, la caractérisation du faisceau de photons de Bremsstrahlung interrogateur est néces-
saire, en termes de distribution énergétique du flux photonique. Elle permet la mesure en absolu des
rendements des produits de photofission 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 d’une
méthode de différenciation au sein de mélanges d’actinides. La connaissance du faisceau interrogateur
permet en outre de déterminer le taux de photofission qu’il induit au sein d’un colis de déchets, qui est
une donnée cruciale pour la quantification de la masse de matiere nucléaire. De facon complémentaire,
le développement d’une technique de localisation de la matiere nucléaire s’avere tout aussi indispen-
sable pour la correction des effets de matrice, a la fois pour la différenciation des actinides et pour la
quantification de la matiere nucléaire.

Toutes ces étapes sont développées au cours de cette theése. Le premier chapitre situe I'Interroga-
tion Photonique Active au sein des différentes méthodes de mesure nucléaire non-destructives. Tout
d’abord, les méthodes non-destructives pour la caractérisation des colis de déchets radioactifs sont
exposées, avec leurs domaines d’application ainsi que leurs limitations pour comprendre l'intérét de
I'TPA associée a la mesure de rayonnements gamma retardés de photofission pour la caractérisation
de colis de déchets volumineux, bétonnés et hétérogenes. En ce sens, les travaux déja effectués dans ce
domaine sont passés en revue et les principales limitations sont identifiées, ce qui permet de dresser
le contexte et les enjeux de cette these.

Le second chapitre détaille une méthode de caractérisation du faisceau de 'accélérateur linéaire
d’électrons (LINAC) Saturne situé dans la cellule d’irradiation CINPHONIE de I'institut IRESNE, au
CEA de Cadarache. Des mesures d’activation photonique et neutronique de matériaux de référence ont
été effectuées afin de caractériser le faisceau de photons de Bremsstrahlung et le flux de photoneutrons
produits par l'accélérateur. Ces mesures sont couplées a des simulations Monte-Carlo réalisées avec
le code MCNPG6.1 pour déterminer notamment la distribution en énergie des électrons du LINAC
et le flux de photons de Bremsstrahlung, qui sont des données nécessaires pour faire des mesures
quantitatives par la suite. Ce chapitre s’attache également a une description du bruit de fond actif
dans la cellule CINPHONIE afin d’identifier ses principales sources.

Le troisieme chapitre propose la mesure de nouvelles données expérimentales concernant les taux
de production des produits de photofission de 1'?3°U, 1'?38U et du 23?Pu via l'irradiation d’échantillons
d’uranium 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. A partir des
mesures des taux de production cumulatifs, les couples de produits de photofission les plus efficaces
pour différencier les actinides sont ensuite identifiés pour différents mélanges d’isotopes 23U, 238U et
239Pu. La méthode de différenciation exposée est finalement testée sur des échantillons nus d’actinides.

Le quatrieme chapitre décrit le développement d’une technique de localisation d’un point chaud
au sein d’une matrice en béton par ’analyse de spectres de rayonnements gamma retardés. Elle est
basée a la fois sur des données expérimentales (atténuation différentielle des rayonnements gamma
retardés émis par le 138Cs) et des simulations MCNP. La localisation de la matiére photofissile est
une étape essentielle pour corriger les effets de matrice, non seulement pour la quantification de
la matiere nucléaire mais aussi pour la discrimination des actinides, qui est affectée par 'atténuation
différentielle des rayonnements gamma retardés. Dans ce cadre, la technique de différenciation évoquée
dans le troisiéme chapitre est testée sur des mélanges d’actinides positionnés au sein d’une matrice
en béton utilisée comme colis maquette. L’influence des effets d’auto-atténuation au sein méme des
actinides sur la quantification de la matiére nucléaire est également étudiée par simulation.

Enfin, le cinquieme chapitre s’attache a 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 d’évaluer
les performances de la méthode de caractérisation par IPA sur un colis 870 L, & partir de sa modélisation
MCNP. L’estimation des limites de détection sur ce colis en fonction de la localisation de la matiere
fissile permet de dégager les limitations actuelles et les principaux axes d’amélioration de la méthode.



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 streté. La composition des isotopes radioactifs en présence ainsi
que leur activité associée doivent étre connues afin de vérifier le respect de la législation nationale. Si
la composition des colis de déchets radioactifs produits actuellement est bien connue et tracée, il n’en
est pas de méme pour certains colis produits aux débuts du développement de I'industrie nucléaire.
Pour combler la méconnaissance de certaines informations cruciales comme la masse fissile ou I'activité
alpha, il est nécessaire de mettre en ceuvre des méthodes de caractérisation [1]. Il est possible d’obtenir
des informations sur I'intérieur d’un colis de déchets en réalisant des mesures destructives, c’est-a-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 n’apportent
souvent qu’une réponse partielle a la caractérisation. En effet, dans le cas de déchets hétérogenes,
I’analyse d’une petite partie du colis peut ne pas étre représentative de ’ensemble et causer une mau-
vaise estimation des grandeurs d’intérét. D’un point de vue méthodologique et financier, il est donc
raisonnable de se tourner vers des méthodes de caractérisation globale et non-destructive, complétées
ponctuellement seulement par des méthodes destructives. C’est pourquoi plusieurs méthodes de carac-
térisation ont été mises au point, permettant 'acces a des caractéristiques physiques (densité, volume,
position des déchets dans un colis, hétérogénéités, présence d’écrans internes), chimiques (composi-
tion élémentaire, présence de substances réactives) et radiologiques (débit de dose, activités « et S,
inventaire radiologique et quantité de matiére nucléaire) [2]. Dans un premier temps, une présentation
de l'origine 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. Enfin, nous focalisons notre propos sur I'Interrogation Photonique
Active, objet de cette these.

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 tres diverses. En France, leur gestion releve de I'article 1.542
du code de l'environnement [3], et ils sont classés selon deux criteres : leur activité et leur période. Un
tableau de classification issu de I'Inventaire national des matiéres et déchets radioactifs [4] réalisé par
I’ANDRA [5] est disponible sur la Figure 1.1. Le détail de chaque catégorie en termes d’activité ou de
période est rappelé dans le Tableau 1.1. La description et 'origine des différents types de déchets sont
également données dans le Tableau1.2.
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Déchets dits
a vie trés courte

Catégorie

‘ Déchets dits & vie courte Déchets dits  vie longue

Trés faible Stockage de surface
activité (TFA) H (Centre industriel de regroupement, d'entreposage et de stockage)

Faible activité Stockage a faible profondeur a
(FA) I'étude

Gestion par décroissance
pe Stockage de surface

radioactive
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activité (MA) et de la Manche)
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Haute activité :
(HA) Non applicable

FIGURE 1.1 — Classification des déchets radioactifs et filieres de gestion associées [4].

TABLEAU 1.1 — Caractéristiques des différentes catégories de déchets selon 'activité et la période [4].

Catégorie d’activité Activité Catégorie de période Période
Tres Faible Activité (TFA) < 100 Bq.g'1 Vie Tres Courte (VIC) <100 jours
Faible Activité (FA) 1004 105 Bq.g_1 Vie Courte (VC) <31 ans
Moyenne Activité (MA) 1062107 Bq.g_1 Vie Longue (VL) > 31ans
Haute Activité (HA) > 109 Bq.g_1

TABLEAU 1.2 — Description et origine des catégories de déchets [4].

Catégorie Description Origine
HA Produits de fission/d’activation Retraitement du combustible usé
Actinides mineurs Recherche

Structures d’assemblages combustibles
MA-VL Boues de traitement d’effluents
Déchets technologiques

Retraitement du combustible usé
Recherche

Déchets radiferes
FA-VL Déchets graphite des centrales UNGG

Déchets de réacteurs expérimentaux

Assainissement et démantelement

Déchets de procédés d’enrichissement

3 . R Exploitation, maintenance et démanelement

Déchets solides (vétements, filtres...) ] i

FMA-VC . de centres industriels ou de recherche
Boues de traitement d’effluents .

nucléaire

, . . i Exploitation, maintenance et démanelement

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

TFA i o . de centres industriels ou de recherche
Déchets métalliques ou plastiques

nucléaire
VTC Radionucléides pour des besoins de diagnostic ou Médecine
thérapeutiques Recherche

Chaque filiere de production de colis de déchets radioactifs est associée a une méthode spécifique de
caractérisation, généralement basée sur des prises d’échantillons en ligne suivies d’analyses radiochi-
miques pour les déchets homogenes, ou des mesures non destructives pour les déchets hétérogenes. Les
examens destructifs de colis de déchets, que ce soit sur les propriétés physico-chimiques de ’enveloppe,
du liant et des déchets, ou sur son contenu et sa composition radiologique [2], ne sont réalisés que rare-
ment comme lors des super-controles [6] (examens destinés a vérifier la conformité des colis envoyés au
centre de stockage). En effet, la réalisation d’un carottage ou d’une découpe de colis génere des déchets
secondaires, porte atteinte a son intégrité physique et implique donc un reconditionnement, et expose
les opérateurs a des risques radiologiques. Les techniques non-destructives de mesures nucléaires n’al-
terent pas 1’état 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 a 'isotope d’intérét et son intensité peut étre directement
reliée a la quantité recherchée (activité ou masse de matiére 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 ’analyse de rayonnements émis spontanément par les ma-
tieres a caractériser, lors de leur décroissance radioactive. Elles nécessitent seulement 1'utilisation d’un
dispositif de comptage approprié, et sont par conséquent simples et peu coiiteuses & mettre en ceuvre.

1.1.2.1 Spectrométrie gamma

La méthode passive la plus répandue est la spectrométrie gamma, du fait de sa simplicité de mise en
ceuvre, de la richesse d’information qu’elle procure et de son cotiit 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 identifier et les quantifier. 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 a leur énergie, et classe les signaux
dans un histogramme, comme celui montré sur la Figure 1.2. Deux types de détecteurs sont utilisés a
cette fin [2] :

o Des scintillateurs de type Nal(T1), BGO, LaBr3(Ce), qui possédent une résolution en énergie
faible ou moyenne, mais qui sont rapides. Certains peuvent étre fabriqués dans des volumes
conséquents, notamment les Nal(T1), améliorant Uefficacité de détection.

e Des semi-conducteurs utilisés a température ambiante, comme les CdTe et CdZnTe qui possedent
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 matiere : il possede une excellente résolution (environ 2 keV a 1332 keV),
ce qui permet d’analyser des spectres complexes en séparant les pics proches en énergie issus
de différents radionucléides. Cependant il nécessite un refroidissement a l’azote liquide ou avec
un cryogénérateur électrique, et son cofit est relativement élevé, notamment par rapport aux
scintillateurs comme le Nal.

108
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FIGURE 1.2 — Spectre gamma obtenu avec un FIGURE 1.3 — Station de spectrométrie gamma
détecteur Ge HP [2]. pour des colis de déchets au CEA

Cadarache [2].

Plusieurs types de mesures peuvent étre envisagés pour I'examen d’un colis de déchets [2] :

o La mesure globale est utilisable sur une grande variété de colis (du conteneur en polyéthyléne
de quelques litres aux fits en métal de 100L & 1m3, et particulierement pour cette these les
colis en béton de grand volume). Elle permet d’accéder a l’activité, & la composition isotopique
et a la localisation des radioéléments. Ce type de mesure est effectué a ’aide d’une 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 d’énergie inférieure a 2MeV, émis par des radionucléides communs
d’intérét, sont trop atténués apres avoir traversé quelques dizaines de centimetres de béton. Il
faut donc effectuer une correction de ’auto-absorption en fonction de la taille et de la densité
des colis [8]. Des sources de transmission, comme l'isotope *2Eu qui présente de multiples raies,
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peuvent étre montées a l'opposé du détecteur afin d’évaluer 'atténuation des rayonnements

gamma en fonction de leur énergie, pour reconstruire au mieux l’activité d’un radionucléide. Un

exemple d’utilisation de mesure globale est disponible dans la publication de Ridikas et al. [9],

pour I'inspection de colis en béton issus du démantelement d’un accélérateur Saturne a Saclay

(CEA). Elle montre que 'utilisation combinée de la spectrométrie gamma et de la simulation

Monte-Carlo est essentielle, pour étudier par exemple les différents cas possibles de distribution

de matiere et les inhomogénéités en densité. Cela permet d’estimer 'activité d’un traceur tel que

137, 134Cs, 90Co, en donnant un cas enveloppe avec une incertitude d’un facteur 2 ou 3.

e Les mesures segmentées et la tomographie d’émission qui consistent a focaliser les mesures avec
un collimateur et scanner le colis avec différents mouvements de translation, rotation et élévation :

— Le gamma scanning permet de réaliser la mesure pour toute une tranche. Krings et al. [10]
proposent une méthode pour améliorer I’estimation de 'activité d’isotopes émetteurs gamma
concentrés spatialement (point chaud, source point) dans des colis de déchets hétérogenes.
Elle se base sur une rotation du colis pendant le scanning vertical, le nombre de coups
dépendant de la position angulaire. Cependant, la présence d’écrans et structures internes
contribue a une forte sous-estimation de ’activité, en particulier pour des radionucléides
émettant des photons gamma de faible énergie.

— La tomographie d’émission combine un balayage horizontal et des acquisitions angulaires. Le
but est de reconstruire la distribution spatiale de 'activité dans la section observée. L’analyse
de plusieurs sections permet une reconstruction 3D de 'activité. La présence de zones vides,
ou de haute densité a un effet tres important sur 'image reconstruite, di a I’atténuation et a
la diffusion. La correction pour les effets de diffusion est primordiale, surtout dans le cas ou
une source avec plusieurs énergies d’émission est présente, au risque de voir une dégradation
de la qualité de I'image [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 a mettre en ceuvre et bien adaptée pour des colis de
faible densité, mais elle n’est pas appropriée pour des colis tres denses, notamment si les radio-isotopes
a caractériser émettent spontanément des rayonnements gamma a basse énergie (comme 'uranium et
le plutonium). Il arrive également que 1’émission gamma de ces radionucléides d’intérét soit masquée
par celle d’émetteurs plus intenses, comme les produits de fission ou d’activation [2]. Il faut alors
recourir & 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 d’actinides 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 grice a deux phénomenes [2] :

« La fission spontanée accompagnée de I’émission de 2 & 4 neutrons issue majoritairement du 24°Pu
et du 2**Cm dans les déchets radioactifs.

o Les réactions («,n) produisant un seul neutron a la suite de I'interaction entre une particule «,
issue de la désintégration du 23®Pu ou du ?*! Am par exemple, avec un élément léger du milieu
comme Be, B, C, F.

L’avantage de cette méthode est qu’elle est peu sensible a la densité du matériau entourant les ma-
tériaux nucléaires comparé a la spectrométrie gamma. Cependant, elle est trés sensible a la présence
d’éléments légers comme ’hydrogene qui ralentit et absorbe les neutrons.

Le comptage total des neutrons est ’application la plus simple de cette méthode. Il peut étre réalisé
avec des détecteurs situés pres de 'objet & caractériser (détecteurs a 3He, compteurs proportionnels au
bore, chambres a fission, scintillateurs liquide ou plastique, etc.). Malgré tout, dans le cas des déchets
radioactifs, le comptage total des neutrons est tres sensible & la forme chimique du contaminant via la
composante issue des réactions («,n) [7, 13]. Selon I’élément léger impliqué, la production de neutrons
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peut varier d’un facteur 1000 [2]. C’est pourquoi, pour pouvoir caractériser les actinides présents dans
des déchets radioactifs de facon indépendante de leur forme chimique, il est nécessaire de discriminer
les signaux issus des réactions («,n) de ceux issus des fissions spontanées en réalisant des mesures de
coincidences. Puisque la réaction («,n) ne libére qu’un seul neutron, alors la détection en coincidence
de 2 neutrons ou plus ne peut étre liée qu’a la fission spontanée d’un actinide, hormis les coincidences
accidentelles (principalement dues aux neutrons de réactions (,n)) qu’il est possible de soustraire grace
a la méthode des registres & décalage mise en ceuvre en comptage des coincidences neutroniques [7].

Les mesures neutroniques passives ne permettent pas d’identifier 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 & 3He, les plus utilisés, nécessite leur thermalisation préalable.
La connaissance de la composition isotopique du contaminant ou l'utilisation d’un 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 étre rédhibitoire lorsque ’objectif est de quantifier le
plutonium présent dans des déchets radioactifs. En effet, le principal isotope du curium émetteur par
fission spontanée potentiellement présent dans les colis de déchets (le 244Cm avec 18 ans de période
radioactive) a un taux d’émission spécifique plusieurs milliers de fois supérieur a ceux des isotopes du
plutonium [14]. La présence d'une petite quantité de 2#4Cm peut masquer le signal du plutonium en
mesure neutronique passive des coincidences. Dans ce cas, il faut faire appel a d’autres méthodes.

1.1.2.3 Calorimétrie

La calorimétrie peut étre utilisée pour caractériser des déchets tritiés ou émetteurs o [2] comme le
plutonium. Elle correspond & la mesure quantitative du transfert de chaleur d’un systéme a un autre,
en l'occurrence du colis de déchets radioactifs vers son environnement [7]. Presque toute ’énergie émise
lors de la décroissance des matériaux radioactifs sous forme de rayonnements est absorbée sous forme
de chaleur, a ’exception d’une petite fraction des rayonnements gamma dans certains cas. Les isotopes
de 'uranium et du plutonium génerent de la chaleur lors de leur décroissance, mais seul le plutonium
en produit & un taux assez élevé pour étre mesurable par calorimétrie. Il s’agit alors de convertir la
puissance calorimétrique mesurée en masse de plutonium. L’avantage majeur de cette méthode est
sa tres faible sensibilité a l'atténuation des rayonnements par les matrices de déchets et aux effets
de position du contaminant dans les colis [7]. C’est la technique non-destructive la plus fiable pour
quantifier la teneur en plutonium ou en tritium dans une matrice [2] mais le temps d’examen par colis
est trés long, au minimum 72h pour un conteneur de 200 L [15]. Elle est donc difficilement applicable
en routine a des colis de grand volume mais présente un intérét ponctuellement en expertise. De plus,
elle ne permet pas de discriminer la chaleur produite par les différents isotopes radioactifs (matiéres
nucléaires, produits de fission ou d’activation), ni celle due aux réactions chimiques se produisant dans
I’échantillon & analyser.

1.1.3 Méthodes de caractérisation non-destructive actives

Comme nous ’avons vu dans la section précédente, les méthodes passives sont simples & mettre en
ceuvre et peuvent fournir des informations sur I'identité des actinides présents dans un colis de déchets
radioactifs et sur leur quantité. Cependant, il existe certains cas ou ces techniques ne peuvent étre
mises en place. Les mesures neutroniques passives sont inefficaces lorsque le taux de fission spontanée
des matériaux fissiles a quantifier est trop faible ou que des émetteurs plus intenses sont présents
(Cm, Am) [2]. Aussi, la spectrométrie gamma passive requiert que le colis & examiner ne soit pas trop
dense, sous peine d’une forte atténuation des rayonnements émis par les radio-isotopes d’intérét. Bien
que la calorimétrie soit moins sensible a ces phénomeénes d’atténuation, elle demande des temps de
mesure tres longs et est de ce fait inapplicable en routine sur des colis trés volumineux. Des méthodes
actives non-destructives utilisant des sources externes de rayonnement doivent étre mises en place pour
obtenir des informations complémentaires (méthodes d’imagerie) ou induire des réactions nucléaires
(méthodes d’interrogation) quand les désintégrations spontanées exploitées dans les méthodes passives
ne suffisent pas.



Chapitre 1 L’Interrogation Photonique Active (IPA) et la caractérisation non-destructive des colis
de déchets radioactifs

1.1.3.1 Imagerie

L’imagerie par des photons de haute énergie permet d’obtenir 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 d’enrobage et de maintien ou la présence
d’écrans internes, sans faire appel a des techniques destructives. Le colis a analyser est placé entre
une source de photons et un détecteur. Au vu de la grande variété de colis en termes d’épaisseurs,
de volumes, de densités et de matériaux, une source tres énergétique de photons est nécessaire. Elle
peut étre obtenue via un accélérateur linéaire d’électrons dont le principe est expliqué dans la Section
1.1.4.1.2. L’image délivrée par le détecteur caractérise alors I’absorption des photons a travers I’'objet.
Deux techniques d’imagerie sont couramment utilisées. La premiere est la radiographie, qui fournit
une projection de I'objet avec une résolution de l'ordre du millimetre [2]. La publication de Carrel et
al. [17] montre qu’il est intéressant de coupler la radiographie a d’autres méthodes de mesure passives
ou actives, entre autres pour confirmer qu’une matrice de déchets est homogene. La seconde technique
d’imagerie est la tomographie qui requiert différentes projections angulaires du colis, et dont on voit le
principe sur la Figure 1.4. La reconstruction de I'image interne se fait ensuite grace a des algorithmes
dédiés, et permet d’accéder notamment & des valeurs de densité [2]. Un exemple de résultats issus des
deux techniques d’imagerie est donné en Figure 1.5.
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FIGURE 1.4 — Principaux composants du systéme FIiGURE 1.5 — Exemple de
d’imagerie haute énergie [2]. radiographies et de
tomographies sur des

colis de déchets [2].

Les informations apportées par les techniques d’imagerie sont primordiales afin de procéder & une
identification et surtout a une quantification des actinides présents dans un colis de déchets radioactifs.
En effet, elle permet potentiellement de préciser la distribution spatiale de la matiére nucléaire, la
densité de la matrice et la présence d’hétérogénéités et d’enveloppes internes. Tous ces détails physiques
internes orientent I'utilisation par la suite d’'une méthode d’interrogation active plutét qu’une autre,
ces derniéres étant décrites dans les sections suivantes.

1.1.3.2 Interrogation Neutronique Active (INA)

L’Interrogation Neutronique Active utilise une source de neutrons externe pour induire la fission
des actinides fissiles présents dans les colis de déchets (essentiellement 239U, 39Pu et 24'Pu). Elle
consiste a détecter les particules émises pendant ou apres la fission, en extrayant le signal utile du
signal d’interrogation neutronique. Cette technique comporte plusieurs approches [2] :

e Mesure des neutrons prompts
Cette premiere approche utilise dans la plupart des cas un générateur de neutrons de 14 MeV en mode
pulsé [18], mais peut aussi étre basée sur un accélérateur d’électrons et une cible de conversion pho-
toneutronique [19]. Les neutrons rapides émis initialement sont ralentis jusqu’a la thermalisation, et
ils induisent des fissions produisant des neutrons prompts dont I’énergie peut étre discriminée de celle
des neutrons composant le flux thermique. Pour cela, des détecteurs & 3He sont positionnés dans des
blocs de polyéthylene qui ralentissent les neutrons prompts rapides. Pour séparer ces neutrons prompts
du flux de neutrons thermiques d’interrogation, le polyéthyléne 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 a
la quantité de matiere fissile via un coefficient d’étalonnage propre a chaque matrice de déchets.
e Mesure des neutrons retardés

Cette seconde approche comporte d’abord une phase d’irradiation du colis avec des neutrons sur une
large gamme en énergie pour provoquer des fissions, puis un comptage des neutrons retardés résultant
des fissions induites. Pour cette méthode, une source de neutrons isotrope peut étre utilisée. Bien
que l'on cherche a caractériser les noyaux fissiles, un signal provenant des noyaux fertiles comme
1'238U peut étre présent selon 1’énergie des neutrons d’interrogation, et cette information peut étre
utilisée pour différencier 'uranium et le plutonium [21]. Cette technique permet une caractérisation
globale d’un colis de déchets mais est néanmoins sensible a la matrice des déchets, leur position
dans le colis et a 'effet d’autoprotection des noyaux fissiles. Quand ces effets sont mailtrisés, cette
méthode est tres sensible et peut détecter a partir de quelques dizaines de milligrammes de matiere
fissile [2]. Comme pour les mesures neutroniques passives vues dans la Section 1.1.2.2; I'Interrogation
Neutronique Active avec détection de neutrons retardés ne permet pas d’accéder a la composition
isotopique de la matiéere fissile. Cette derniere doit donc étre déduite a partir d’un spectre de référence
ou mesurée par spectrométrie gamma. L’étude de Sari et al. [19] a montré que le rapport entre les
signaux des neutrons prompts et retardés est dépendant de I'actinide considéré et quasiment constant
en fonction de la masse irradiée. Ainsi, une bonne connaissance de la configuration expérimentale et
une comparaison avec le nombre théorique de neutrons émis par les actinides pourraient permettre
d’identifier la matiere nucléaire en présence.

Bien que I'Interrogation Neutronique Active soit utile pour la caractérisation de colis de déchets
radioactifs, grace a sa sensibilité qui permet d’atteindre des limites de détection de moins d’un gramme
de matiere fissile, elle reste une méthode trés dépendante du contenu hydrogéné. Ce dernier peut at-
ténuer fortement le signal neutronique, doublement dans le cas de 'INA avec détection de neutrons.
D’une part, les neutrons interrogateurs peuvent étre absorbés avant d’atteindre les actinides a quan-
tifier, et d’autre part, le flux des neutrons de fission, signature de la présence d’actinides, peut étre
atténué dans la matrice hydrogénée avant de sortir du colis.

1.1.3.3 Activation neutronique

L’analyse par activation neutronique (connue internationalement sous I’acronyme 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 a des isotopes instables.
La détection des rayonnements gamma émis suite a la désintégration de ces derniers, entre les impul-
sions d’un générateur de neutrons pulsé ou apres l'irradiation, 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 l'irradiation est appelée PGNAA (Prompt-Gamma Neutron Activation Ana-
lysis). Les raies gamma détectées permettent d’identifier les isotopes émetteurs grace a leur énergie
(leur période radioactive peut aussi étre utilisée si elle est mesurable) et de les quantifier [22, 23] en
analysant le nombre de gamma détectés. Les méthodes d’activation neutronique peuvent étre utiles
dans le cadre de la caractérisation de colis de déchets radioactifs pour détecter des produits chimiques
toxiques ou des éléments qui peuvent influencer 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 l'activation neutronique peut également servir de moyen de caracté-
risation des matiéres nucléaires [22, 24]. Une étude a été effectuée par Norman et al. [25] en irradiant
des échantillons de matiere nucléaire et des supports avec un flux de neutrons thermalisés. Elle montre
que des gamma retardés de haute énergie (plus de 3 MeV) sont émis par les produits de fission, ma-
joritairement a vie courte, au-dela de I’énergie des gamma émis par les produits d’activation. Dans
les colis de déchets, des produits de fission ayant une période de plusieurs années peuvent aussi étre
présents (déchets de I’aval du cycle et des laboratoires de recherche) mais ils émettent aussi des gamma
retardés d’énergie inférieure & 3 MeV, comme les produits d’activation. Une méthode envisageable pour
identifier les matériaux nucléaires serait donc d’intégrer le nombre de rayonnements gamma retardés
émis & haute énergie, juste apres 1'Interrogation Neutronique Active (produits de fission a vie courte),
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ce qui est possible avec des détecteurs de basse résolution, peu onéreux et permettant d’atteindre une
grande efficacité de détection [26]. Néanmoins, la sensibilité est nettement moins bonne que celle que
nous allons étudier avec la photofission dans le cadre de cette these, et insuffisante pour les colis de
déchets bétonnés avec I'utilisation des générateurs de neutrons DT (deutérium-tritium) courants.

L’application de la méthode d’activation neutronique en utilisant la spectrométrie gamma haute-
résolution (notamment en vue d’une différenciation entre les actinides) peut se retrouver limitée,
comme dans le cas d’un colis bétonné de 220 L contenant du #7Cs responsable d’un fort bruit de fond
gamma passif, objet d’une étude de faisabilité effectuée par Nicol et al. [22]. Dans le cas de ce colis
de volume limité, les limites de détection pour 1'’>3°U et le 239Pu atteignent déja plusieurs dizaines de
grammes pour de la matiere distribuée de facon homogene. De larges incertitudes de mesures peuvent
donc se présenter dans le cas de la caractérisation de colis de 870 L, d’autant plus si la masse fissile
est distribuée de fagon hétérogene dans le colis [27]. Une application fiable de l’activation neutronique
requiert de connaltre trés précisément la teneur du colis de déchets en matiere hydrogénée, ainsi que
la distribution de la matiere dans celui-ci, ces paramétres pouvant avoir une treés grande incidence sur
la propagation des neutrons. Pour pallier ces difficultés, I'Interrogation Photonique Active, objet de
cette these, est en cours de développement.

1.1.3.4 Interrogation Photonique Active (IPA)

Comme mentionné dans 'introduction, un programme pluriannuel pour la gestion des déchets de
INB56 du CEA Cadarache est en cours. Les déchets concernés sont des colis de catégorie MA-
VL (c¢f. Section 1.1.1 et Tableau 1.6) pouvant étre hétérogenes, avoir un volume important ainsi
qu’une variabilité en termes de contenu hydrogéné. L’INA n’est donc pas toujours applicable pour la
quantification de la masse fissile a l'intérieur. C’est dans ce contexte que l'utilisation d’une méthode
de caractérisation non-destructive employant la photofission s’avere d’un grand intérét. 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
photofission) provoquent la fission des actinides, ouvrant la voie a une interrogation sélective de la
matiere. L’Interrogation Photonique Active (IPA), étudiée au CEA depuis les années 1990, a déja fait
I'objet de plusieurs theéses [28-34] et constitue aussi 'objet de celle-ci. A long terme, si son potentiel
est vérifié, cette méthode pourrait permettre de « recatégoriser » des colis de déchets radioactifs a
un niveau inférieur a leur classement MA-VL (i.e. avec une activité inférieure en radioéléments a vie
longue) et donc de réduire les cofits de leur stockage définitif, en surface ou sub-surface plutét qu’en
couches géologiques profondes. A titre indicatif, le cofit de stockage en profondeur des déchets MA-VL
dans l'installation CIGEO est estimé & plus de 100 k€ par m? [35] contre quelques milliers d’euros pour
un stockage en surface [36]. A moyen terme, elle pourrait aussi constituer un atout pour le transfert
des colis d’une installation ancienne, 'INB 56, vers I'installation d’entreposage plus récente, CEDRA
[37] (Conditionnement et Entreposage des Déchets RAdioactifs), au CEA de Cadarache, dont un des
criteres d’acceptation des colis est qu’ils ne contiennent pas plus de 200 g de matiére fissile, 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 fission de 'uranium a été observée en 1938 [38], en utilisant des neutrons comme projectiles.
Au début des années 1940, c’est au tour de sa fission spontanée d’étre mise en évidence. Le noyau
atomique est sujet & une opposition entre la force nucléaire attractive et la force coulombienne répulsive.
La fission est observable lorsqu’une particule de nature et d’énergie appropriées pénetre dans un noyau
susceptible de subir la réaction de fission et qu'un déséquilibre en faveur de I'interaction coulombienne
se crée. Le noyau composé, formé du noyau initial et du projectile, se déforme, oscille et se sépare en
plusieurs fragments plus légers, a condition que la particule incidente ait une énergie suffisante pour
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permettre le franchissement de la barriére coulombienne. Indépendamment de son origine, une fission
libere en moyenne 200 MeV. Dans la plupart des cas, le noyau lourd se scinde en deux fragments, qui
emportent environ 160 MeV. Le reste de I'énergie est emporté par les neutrons et gamma prompts émis
par les fragments de fission produits dans un état excité [32]. Une fois désexcités, les fragments sont
appelés produits de fission. Ils sont en exces de neutrons par rapport a la vallée de stabilité, et ont
donc tendance a subir des désintégrations 3~ successives suivies d’émission de gamma, dits retardés,
voire a émettre des neutrons retardés et on les qualifiera alors de "précurseurs'. Un schéma de principe

de la fission est donné dans la Figure 1.6.
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FIGURE 1.6 — Principe de la fission [39].

La réaction de fission neutronique se produit en envoyant un flux de neutrons sur le noyau et
on distingue deux cas. La fission thermique intervient avec une probabilité significative seulement
pour les noyaux dits « fissiles » comme 1'*?U, le ?Pu ou encore le ?*!Pu. La fission par neutrons
rapides (quelques MeV) est quant a elle possible pour tous les actinides, car elle est provoquée par
I’apport d’énergie cinétique via la particule incidente. La probabilité d’occurrence d’une réaction est
directement liée a sa section efficace. La Figure 1.7 illustre les deux types de fissions neutroniques en
présentant les sections efficaces de fission pour 1'23°U, 1'?38U et le 239Pu. Pour des neutrons thermiques,
la section efficace de fission se situe aux alentours de 590 b pour 1'’>?°U et 750 b pour le 239Pu. Elle
présente environ 7 décades d’écart entre 23°U/239Pu et 238U, montrant ainsi le caractére fissile des
deux premiers isotopes. Pour des neutrons d’énergie supérieure au MeV, les trois sections efficaces se
rejoignent a des valeurs de l'ordre du barn, illustrant le fait que les neutrons rapides peuvent faire
fissionner tous les actinides.

10°

239 239
Pu 035 Pu
235U _
103 ZBBU
10!
—

107!

h \
~

107°

1077

~~
10710 107% 10°° 1074 1072 10° 102 25 5.0 75 10.0 12.5 15.0 17.5 20.0

o o o
N N W
1) G S

Section efficace (b)
=)
o
G

Section efficace (b)

WV 0.10

Energie (MeV) Energie (MeV)
FIGURE 1.7 — Sections efficaces de fission FICURE 1.8 — Sections efficaces de photofission
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le 239Pu, issues de la base de issues de la base de données
données ENDF B-VIIL.O [40]. ENDF B-VIIIL.O [40].

Comme le montre la Figure 1.8, la photofission nécessite d’irradier un objet avec une source de
photons de haute énergie. Elle a été prédite par Bohr et Wheeler des 1939 [41] et observée en 1940
[42]. Hors effet tunnel, tout comme la fission neutronique, la fission par photons est une réaction a
seuil nécessitant un apport d’énergie supérieur a la barriere de fission. La hauteur de la barriere de
fission varie peu selon les actinides, elle se situe entre 5 et 6 MeV [29]. Tous les actinides peuvent la
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subir avec une probabilité du méme ordre et relativement faible, avec des sections efficaces atteignant
au maximum quelques dixiémes de barn. Le Tableau 1.3 donne les seuils de photofission pour les
principaux actinides.

TABLEAU 1.3 — Seuil de photofission pour les principaux actinides [43].

Isotope  Energie seuil (MeV)

232y 6,0
233y 57
235y 58
238(y 58
237N, 5.6
239py 5,8

Pour les noyaux lourds, une résonance dipolaire géante est observée concernant la section efficace
d’absorption des photons entre 10 et 30 MeV [34]. La section efficace de photofission pour les acti-
nides, dont celle des principaux isotopes d’intérét dans les colis de déchets (235U, 238U et 239Pu) est
montrée sur la Figure 1.8. Elle suit I'allure générale de cette résonance dipolaire géante et présente un
maximum vers 14 MeV. La valeur maximale (quelques dixiémes de barn) est treés faible par rapport
aux sections efficaces de fission par des neutrons thermiques pour les noyaux fissiles 23°U et 23Pu
(plusieurs centaines de barns), elle est méme inférieure aux sections efficaces de fission par neutrons
rapides (de l'ordre du barn). Nous verrons que ces ordres de grandeur sont importants pour la mise
en ceuvre pratique de la méthode, pour estimer la part des fissions neutroniques par rapport aux
photofissions.

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 a 661,7keV du 13"TmBy issu de la décroissance du 37Cs, ou encore
les raies a 1,17MeV et 1,33MeV du %°Co) pour étre utilisée afin d’induire des photofissions. Des
expériences de photofission sur '***U ont également été effectuées en utilisant des photons de 17,5 MeV
produits par la réaction "Li(p,y)2(*He) [44] mais avec un flux de particules interrogatrices limité.
Cet inconvénient peut étre 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 & une diffusion Compton inverse. Dans
I'installation HIyS (High Intensity ~-ray Source) aux Etats-Unis, les photons sont issus d’un laser &
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 d’énergie sélectionnable
entre 1 et 100 MeV, intense (production totale de 3.10'°~.st aux alentours de 10 MeV) [46], quasi-
monoénergétique (étalement en énergie autour du centroide caractérisé par une largeur a mi-hauteur
de 2% pour des photons de 13MeV [47]). Cette derniére méthode de production de photons offre de
belles perspectives dans ’étude du phénomeéne de photofission, en particulier a des énergies proches
du seuil. Cependant, elle requiert actuellement la mise a disposition d’un laboratoire de grande échelle
(plusieurs dizaines de metres), pour 'amplification laser, ce qui rend sa mise en ccuvre industrielle
difficilement envisageable a court terme.

Pour étudier la photofission dans le cadre d’un 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 d’électrons (LINAC) peuvent remplir ce role, via le phénomene de
rayonnement de freinage, aussi appelé Bremsstrahlung. Des électrons sont accélérés jusqu’a atteindre
plusieurs MeV, puis freinés dans une cible de conversion en matériau lourd. Une partie de 1’énergie
cinétique des électrons est convertie en rayonnement de freinage (on parle aussi couramment de rayons
X par analogie avec I'imagerie médicale) et l'autre partie est dissipée sous forme de chaleur dans
la cible [31]. Le spectre de photons résultant s’étend de 0 a I’énergie maximale des électrons, avec
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1.1 Les méthodes non-destructives pour la caractérisation de colis de déchets radioactifs

une distribution illustrée en Figure 1.9, ici obtenue par simulation Monte-Carlo avec des électrons de
15,8 MeV incidents sur une cible de tungstene de 5 mm d’épaisseur. L’épaisseur de la cible de conversion
est optimisée pour que le rendement de Bremsstrahlung (part de l’énergie cinétique des électrons
convertie en rayonnement de freinage) soit maximal et que la production parasite de photoneutrons
par réactions (v,xn) soit limitée. Le matériau idéal présente une section efficace de production de
photons de freinage importante et un seuil en énergie de réaction (y,n) élevé. A titre d’exemple, une
cible d’or produit légeérement plus de photons qu'une cible de tungsténe [48] avec une énergie seuil
pour la production de photoneutrons de 8 MeV pour l'or et d’environ 7MeV pour le tungsténe (selon
'isotope naturellement présent considéré) [29]. Le matériau le plus utilisé est le tungsténe, notamment
car il présente un haut point de fusion comparé a d’autres matériaux.

Flux de photons (cm™2.électronz, .

0 2 4 6 8 10 12 14 16
Energie (MeV)

FIGURE 1.9 — Spectre de Bremsstrahlung simulé avec des électrons de 15,8 MeV et une cible en
tungstene de 5 mm d’épaisseur.

1.1.4.2 Caractérisation de colis de déchets radioactifs

L’Interrogation Photonique Active peut étre utilisée afin de provoquer des photofissions dans la
matiere nucléaire présente dans les colis de déchets radioactifs. Les produits de photofission ainsi
formés peuvent émettre, suite a leur désintégration radioactive, des rayonnements photoniques et
neutroniques dits retardés. En analysant ces rayonnements, il est théoriquement possible de remonter
a la signature des actinides présents dans le colis.

D’un point de vue international, les dispositifs utilisant la photofission a des fins de détection
d’actinides dans des colis de déchets sont rares. On peut citer les essais de Dighe et al. [49] en Inde
utilisant comme source interrogatrice des photons de Bremsstrahlung issus d'un LINAC de 10 MeV
pour détecter une quinzaine de grammes d’oxyde de thorium placée dans un fit maquette en acier
inoxydable. Ce fiit mesurant 1 m de hauteur pour 50 cm de diametre est irradié horizontalement, et
les neutrons retardés comptés par des blocs contenant des détecteurs & 3He positionnés de chaque
coté. Selon les positions testées pour I’échantillon de thorium, la limite de détection est estimée a
976 + 57 mg. Ce résultat montre que I'utilisation d’'un LINAC de 10 MeV permet de détecter une faible
masse d’actinide. Cependant, ces résultats demandent une analyse complémentaire dans le cas ot une
matrice (par exemple en béton) serait présente en plus de I'enveloppe en acier, pour se rapprocher
d’un cas de colis réel.

Dans un contexte européen, le projet MICADO [50] (Measurement and Instrumentation for Cleaning
And Decommissioning Operations) faisant partie du programme Horizon2020 a pour but de développer
une plateforme de caractérisation non-destructive pour les déchets radioactifs. Elle est basée sur I'utili-
sation de plusieurs modules, la numérisation des données et ’automatisation des procédés. Le but final
est de faciliter la caractérisation des déchets et d’améliorer leur tracgabilité a un coflit raisonnable. La
photofission est une des quatre techniques étudiées au sein de ce projet, qui, couplée a I'imagerie haute
énergie, est la solution privilégiée pour déterminer les activités en uranium et plutonium pour des colis
cimentés, de haute densité ou tres hydrogénés [51]. Dans ce cadre, la publication de Meleshenkovskii
et al. [52], du CEA Saclay, étudie la faisabilité de I'utilisation de I'TPA pour la caractérisation de colis
220 L contenant divers types de matrices avec I'utilisation d’un LINAC de 7 ou 9 MeV et le comptage
de neutrons retardés. Bien que permettant de limiter la dose aux opérateurs en cas de mesure in situ,
la mesure & 7MeV (proche du seuil de photofission) souffre d'une faible sensibilité.
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Chapitre 1 L’Interrogation Photonique Active (IPA) et la caractérisation non-destructive des colis
de déchets radioactifs

Beaucoup de travaux de R&D sur la caractérisation de colis de déchets par photofission ont eu lieu
au CEA, tout d’abord avec des colis maquettes comme celui utilisé par Gmar et al., représentatif d’un
colis bétonné d’environ 1m de diametre et 1m de hauteur [53]. Ce travail montre que le signal des
neutrons retardés évolue linéairement avec la masse de 233U placée au centre du colis et dépend de la
densité de la matiere en raison de l'auto-atténuation. L’équipe de Carrel et al. a réalisé des mesures
sur des colis maquettes de 220L et 870L en 2010 [24]. Les résultats offrent des perspectives pour
mesurer la composition isotopique de 'uranium a ’aide des gamma retardés. Une étude ultérieure
de 2011 [54] avec un colis maquette de 870 L confirme que la localisation d’un échantillon de 50¢g de
2381 est possible en utilisant la photofission 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 d’épaisseur, montrent des potentialités intéressantes dans le cas de
I'utilisation d’un LINAC de 9 MeV. Pour la détection des neutrons retardés en 10 min de mesure, les
limites de détection estimées pour le 239Pu et 1'*23U 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 fit de 200 L rempli de déchets technologiques (non bloqués
par du ciment) ont permis de confirmer I'information fournie par le producteur sur la masse de 239Pu.
De méme, la mesure globale de photofission sur une coque bétonnée CBFC1 de 1,4 tonnes pour 1,2m
de hauteur et 84 cm de diameétre, contenant un flit de 223 L de déchets technologiques compactés
[56], permet de reconstruire une masse d’actinide inférieure au gramme. Les résultats obtenus par
tomographie de photofission [55] sont d’autant plus encourageants qu’ils permettent non seulement
la quantification des actinides avec une incertitude moindre, mais aussi leur localisation confirmée
par des mesures destructives. Saurel et al. [57] ont d’ailleurs utilisé la tomographie de photofission
sur un colis bétonné maquette de 2,8 tonnes en 2005. Des simulations basées sur les expériences ont
permis d’estimer une masse d’environ 8 g, grace a la localisation de la matiére nucléaire, plutot que
d’utiliser des hypotheses pénalisantes par manque d’information, qui conduiraient & une masse 16 fois
plus importante.

L’IPA est une technique prometteuse et un couplage avec d’autres méthodes de caractérisation
non-destructive la rend d’autant plus intéressante. Un de ses points forts est qu’elle est basée sur
I'utilisation d’'un LINAC, pouvant servir a I'application d’autres méthodes actives de caractérisation
non-destructive, comme I'imagerie haute énergie ou encore I'Interrogation Neutronique Active a I'aide
d’une cible de conversion photoneutronique.

En guise d’exemple, Carrel et al.[1] ont réalisé des mesures sur un colis réel dans le cadre du projet
DEMASC (Dismantling of Saclay’s facilities). 11 s’agit d’un bloc de béton (TE 1060) de 4,4 tonnes,
produit dans les années 1960, contenant un fiit de 220 L avec des déchets d’uranium, entouré par une
trentaine de centimetres de béton. Une photographie de ce colis est disponible sur la Figure 1.10. Ces
mesures démontrent 'utilité de 'Interrogation Photonique Active couplée a I'imagerie haute énergie,
qui permet d’obtenir des informations sur la densité et la localisation du fit dans le bloc, utiles pour
interroger le colis efficacement. L'TPA avec détection des neutrons retardés permet de remonter a une
estimation de la masse en 2**U quasiment 3 fois inférieure et avec une incertitude associée raisonnable
178,74+ 1,3 g comparé a 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
diametre et 1,5m de hauteur. Pour cela, la radiographie X & haute énergie avait déja été couplée a
I'Interrogation Photonique Active, afin de confirmer I’épaisseur de béton du colis et le remplissage du
fit de déchets. En plus de cela, des techniques de caractérisation passives ont été utilisées. Le comptage
neutronique passif et la spectrométrie gamma passive couplés & 'IPA en scanning vertical ont permis
de localiser les déchets de plutonium dans une zone inférieure et les déchets d’uranium dans une zone
supérieure du colis. Cette localisation de chaque type de déchet est précieuse : la spectrométrie gamma
passive a ainsi pu étre utilisée pour déterminer la composition isotopique des déchets de plutonium,
confirmant la déclaration du producteur. La tomographie de photofission avec détection des neutrons
retardés a également été utilisée pour connaitre la distribution spatiale des déchets d’uranium. Cette
publication montre la nécessité de réaliser des mesures non-destructives complémentaires a 1'IPA,
quand leur signal est exploitable, et montre de bonnes possibilités pour la caractérisation de colis
bétonnés volumineux.
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detector

FIGURE 1.10 — Colis (bloc de béton TE1060) caractérisé par Carrel et al. [1].

L’IPA couplée a 'INA offre également de belles perspectives, et peut étre envisagée de deux facons.
Dans un premier temps, ces deux méthodes actives ont été utilisées simultanément. Ces travaux ont fait
I'objet de la these de F. Jallu [29], donnant lieu & 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 quantifier en une seule mesure les actinides fissiles et fertiles au sens de la fission neutronique.
Le principe repose sur I’émission des neutrons prompts issus des fissions thermiques neutroniques qui
intervient plus tard que celle des neutrons prompts de photofission (ces derniers ne sont pas détectables
en raison du bruit de fond dii aux photoneutrons), en raison du temps nécessaire pour thermaliser le
flux de photoneutrons interrogateurs. Ainsi, la détection des neutrons prompts de fission neutronique
renseigne sur la quantité de matiere fissile, tandis que la détection des neutrons retardés de fission et
photofission donne des informations sur la quantité totale d’actinides. Les limites de détection pour
des échantillons nus d’?38U, d’?3°U et de plutonium atteignent moins d’une centaine de milligrammes
[58], et moins de 2 g peuvent étre détectés dans un colis maquette en béton de 200 L [59].

Une autre possibilité est de réaliser les mesures par INA et par IPA 'une a la suite de 'autre, et
de comparer les signaux mesurés dans chaque cas. Ainsi, I’équipe de Sari et al. [19] a montré que le
ratio des signaux des neutrons prompts de fission neutronique thermique et des neutrons retardés de
photofission est directement 1ié & 1’enrichissement en 23°U des échantillons irradiés. Il en est de méme
pour le ratio des signaux des neutrons retardés et des gamma retardés obtenus par les deux méthodes.

Cette premiere partie s’est attachée a développer le contexte de la caractérisation de colis de déchets
radioactifs, et & situer la méthode d’Interrogation Photonique Active parmi les autres méthodes de
caractérisation non-destructive. Le phénomeéne de photofission 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 fission. Ensuite, les domaines dans lesquels la photofission est ou
pourrait étre utilisée ont été évoqués, pour finir 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 d’irradiation et de détection en IPA avec leurs caractéristiques associées. De plus, le
Tableau 1.6 reprend les types de colis MA-VL entreposés sur I'INB 56, selon le catalogue descriptif des
familles de TANDRA [60], et suggere la méthode de caractérisation active & 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 'INB 56 du CEA Cadarache, et
pour I'instant aucune méthode de caractérisation non destructive ne s’est avérée efficace pour quantifier
la masse fissile avec de faibles incertitudes.

Bien que 'IPA avec détection de neutrons retardés soit la méthode historiquement étudiée au CEA,
elle souffre des mémes inconvénients que 'INA de par I'utilisation des neutrons. Ces derniers sont
extrémement sensibles au contenu hydrogéné des colis de déchets. En considérant la variabilité des
compositions de ces colis volumineux et hétérogenes bétonnés, 1'utilisation de I'IPA avec détection de
neutrons retardés donnerait des résultats inexploitables ou entachés d’une incertitude inenvisageable
pour la quantification de la masse fissile a 'intérieur. L’TPA avec détection de rayonnements gamma
retardés reste donc la seule méthode offrant un espoir de différenciation des actinides en présence, et
donc de quantification de la masse fissile. Cette these est donc focalisée sur le dosage et la différenciation
des actinides par IPA via la mesure des rayonnements gamma retardés de photofission.
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Mode
. . Schéma Avantages Inconvénients Mesures en IPA
d’interrogation
- Fort bruit de fond, notamment
[——— avec lactivation de 150 [57] : - Neutrons retardés
BO>y,p)!"N =17 0" =16 0+n [65, 57, 61, 62]
Inter- - Peu de signal perdu, 180(v,d)!o N —16 - Gamma retardés
) ) Pulse Pulse pulse | . notamment pour les émetteurs O+ ~(6,13 MeV) [63]
impulsions n el 2 N e .
. ol gamma a vie tres courte : - Limitations techniques selon - Neutrons
(séquentiel) beaucoup de statistique Paccélérateur (fréquence, prompts si
structure d’impulsion, stabilité) | détecteurs adaptés
ter toomptege bt Homptese temps - Gestion du temps mort associé [64, 65)
a I’électronique
- Statistique du signal retardé
accrue : mesure des neutrons
Tran dimulsions et gamma retardés entre les
< micro- et macro-impulsions - Perte du signal inter-impulsion
=Meilleur rapport S/B et (PF a vies trés courtes)
Macro- mesure de PF a vies plus - Besoin d’un détecteur adapté, | - Neutrons retardés
impulsions longues protégé du rayonnement de - Gamma retardés
- Le BDF actif décroit vite Paccélérateur (surtout en
apres la fin des e
; X spectrométrie gamma)
T F— Geqoessecamn.  temps macro-impulsions
- Moins de contraintes sur les
capacités de 'accélérateur
- Permet de mesurer les
gamma retardés de PF avec - Temps de transfert vers le .
, . . . - Neutrons retardés
Post des périodes variées module de détection : perte [49]
ost- e 1 e
cradiati - Le BDF actif décroit vite d’information sur les PF & vies Gamma retardés
irradiation . . . -
apres la fin des impulsions courtes (signal avec des gamma 63. 66
- Détecteur moins sensible au de haute énergie) [63, 66]
= — s | T@yonnement de l'accélérateur.
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Particules

détecté Avantages Inconvénients Type de détecteur
étectées
- Pas directement avec des compteurs 3He
qui se retrouvent d’abord aveuglés par le
flash gamma du LINAC (ionisations du
les photons sant un t 3
- Fort bruit de fond neutronique gaz pat 163 pao On,b ) CAUSALL U 1eImps
- Abondance e mort) puis saturés par le signal des
< Lot au moment de I’émission .
Neutrons - Tres énergétiques (photoneutrons) photoneutrons (remarque : le signal des
prompts - Peu sensibles aux matériaux de Z élevé des Fort P hilité ; neutrons prompts de fissions neutroniques
colis - rorte sensibiite au contenu induites par les photoneutrons thermalisés
hydrogéné des colis peut néanmoins étre mesurable [58]
- D’autres détecteurs pourraient étre
envisagés (comptage en coincidence,
détecteurs & activation a seuil (TAD) [64])
- Permet la quantification de la matiere .
. . - Moins nombreux et
nucléaire par photofission [57] , o
. , , énergétiques que les neutrons .3 L,
Neutrons - Peuvent étre séparés des photoneutrons prompts [57, 64, 67] - Compteurs a “He nichés dans du
4 instantanés parasites [57 P &thyle 5 i
retardés b sty m;)té o d[e % vt des ~ Forte sensibilité au content polyéthyléne enrobé de cadmium [17]
- Peu sensi ux riaux Y
colis hydrogéné des colis [54]
Gamma - Abondance
; Tros & ‘i Pas applicable, les détecteurs sont aveuglés par le flash gamma du LINAC [68]
prompts - Trés énergétiques
- Bcau?oup pl.us noml?rcux que les neutrons - Présence potentielle de bruits
retardés (environ 2 décades) [67] et que les de fond ph . f Détection d dés de L
trons prompts (2 & 3 fois plus) : spectre e fond photoniques passi - Détection des gamma retardés de haute
neu promp o riche p - SP (émetteurs 3~ comme 137 g énergie avec des scintillateurs BGO ou
i i ivati Nal [54
Gamma - L’énergie et 'intensité sont caractéristiques dans le C(,)I%S) et actif (actlvauon i . [54] B
retardés des matériaux du colis et de la - Détection des gamma retardés sur une

du produit de photofission émetteur :
possibilité de différenciation [66, 69]
- Peu sensible au contenu hydrogéné des colis
54]

cellule d’irradiation)
- Sensible aux matériaux de Z
élevé des colis

large gamme en énergie avec un Ge HP
[24]
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IPA
Colis Iustration Composition & dimensions Contaminants INA IPA (X,7vpetardés)
(Xnpetardés)
Oui, mais
Uranium et Oui, teneur en H quantification Oui, mais
- Boue’s’, c1mente§s/ concentrats actinides connue et déchet globale des quantification globale
d favaporat01 issus du contributeurs a homogene : matieres des maticres nucléaires
traitement des effluents S e L. ,
. , Pactivité « : permet de nucléaires, pas de =méthode de
- Fiits de 225 L. bloqués dans 241 ) o diffé iation d
des conteneurs béton de 500 L 938.239 2A46n’ quantifier distinction de la tierenciation €es
CD=77cm. H=1.05m 20D EEVPY, et directement la matiere fissile ou actinides (fissiles,
b ) N 7
500 L B/~ VC : 241p, masse fissile des émetteurs o alpha) & développer
intenses (Pu)
- Déchets solides
d’exploitation, maintenance,
assainissement et Uranium et 5/ | Insuffisante, colis Insuffisant Faisabilité a
, A nsuffisante, , .
démantelement VC: 241Pu, hétérogenes, abilite d démontrer sur colis
N £ variabilité du
- Fiits compactés de 50/70 L 137(]3, 6000, variabilité du t 0 réel, selon BDF passif
e conten
bloqués dans un conteneur en 90gy contenu H © " et actif du colis
acier de 500 L par du ciment
et/ou bitume
Uranium et B
- Déchets technologiques actinides - Pas pour la - Seule méthode
hétérogenes compactés contributeurs & quantification, potentielle de
(galettes de fiits) ou non, Pactivité o - Non, colis trop de quantification, objet
8701 bloqués par du ciment 238,239’240,24'213 bétonnés variabilité de la de cette these
- Concentrats dans fiit de 241 h hétérogenes et teneur H =méthode de
700 L bloqué par du ciment Arélzl 1et B/ volumineux - Eventuellement différenciation des
dans fiit de 870L YC : Pu et pour la actinides (fissiles,
-D=1m,H=1,15m even%e?llement localisation alpha) & développer
Cs
Non, colis Non, colis ,
’ ’ Etudes sur les limites
Déchets solides cimentés dans bétonnés bétonnés N
1000 L . R L de volume et densité a
des conteneurs en acier hétérogenes et hétérogenes et
Contributeurs a volumineux volumineux Hener
Pactivité « : Colis a priori tro
234,235,238( o . . cab P
Déchets solides ci tés d 137 € Non, colis Non, colis volumineux et denses :
7 L CCCOLS SONCES CLIEINES dalis | 5/ VO Cs, bétonnés bétonnés atténuation des
1800 L des sur-conteneurs en acier

-D=14m,H=1.33m

goSr, 4lpy .

hétérogenes et
volumineux

hétérogenes et
volumineux

rayonnements
interrogateurs et de
ceux a détecter
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1.2 Dosage et différenciation des actinides par la mesure des rayonnements gamma retardés de
photofission

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 photofission semble, pour
I'instant, étre la seule méthode permettant d’obtenir une quantification de la masse d’actinides dans
des colis bétonnés volumineux et hétérogenes. Comme il a été vu dans la Section 1.1.4.1.1, tous les
actinides subissent la photofission avec une section efficace du méme ordre et avec une énergie seuil
similaire. Afin que 'IPA présente un réel intérét pratique, il faut qu’elle permette une différenciation des
actinides, d’une part pour les aspects sireté-criticité (estimation de la masse des matieres fissiles, i.e.,
2357 et plutonium) et d’autre part pour la gestion & long terme (aiguillage vers le stockage approprié
en fonction de l'activité des radioéléments a 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 a démontrer, aussi les limitations actuelles de la méthode seront évoquées.

1.2.1 Dosage des actinides

La quantification des actinides dans un colis de déchets radioactifs est une étape primordiale. Si ’on
considere un actinide localisé a un seul endroit dans un colis, une mesure du spectre de gamma retardés
en post-irradiation (c¢f. Tableau 1.4) avec un détecteur de haute résolution permet de remonter a la
masse d’actinide via la Formule 1.1.

M Actinide (9) = M Actinide N; pFrj 1 eHitresr (1.1)
ctinide NA yj X Iz » E(Ez) - (1 _ G*Ajtiy‘r)(]_ _ G*Ajtmes) .
Avec :
o Muctinide, €N g.mol‘l7 la masse molaire de ’actinide considéré, et A4, en mol'l, le nombre
d’Avogadro ;

e N; prj le nombre de coups net dans la raie gamma d’énergie F;du produit de fission j ;

e )\j,en s1, la constante de désintégration radioactive du produit de fission j;

o y;j(sans unité) le taux de production! du produit de fission j qui correspond au nombre de noyaux
de ce produit de fission formés par photofission ;

o I; (sans unité) et €(E;) (sans unité), respectivement l'intensité d’émission du gamma d’énergie
E; et Defficacité absolue de détection a I’énergie Fj ;

o 417, trefr €t tines les temps d’irradiation, de refroidissement et de mesure, exprimés en s;

e 7, en s, le taux de photofission & I'endroit ol est localisé I’actinide, détaillé dans la formule

(1.2);
Em,a:c
()= [ o (B Can(E)IE (1:2)
Eseuil
Comprenant :

o Foeuil €t Enaq, respectivement 1’énergie seuil de la réaction de photofission et 1’énergie de fin du
faisceau de Bremsstrahlung ;

e (5 (F), en cm?, la section efficace de photofission a Iénergie E;

e ¢(E), en cm2.s7!, le flux de photons de Bremsstrahlung d’énergie E pour 'actinide considéré ;

o Coit(E) (sans unité) un coefficient traduisant I’atténuation du rayonnement interrogateur au sein
du colis et de la matiere nucléaire pour des photons d’énergie E.

1. Egalement appelé rendement de fission, on en distingue deux types :

— le rendement de fission indépendant correspond & la probabilité de formation du produit de fission apres I’émission
des particules promptes et avant sa décroissance radioactive,

— le rendement de fission cumulatif correspond a la probabilité de formation du produit de fission directement apres
la fission et par accumulation due a 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 quantification précise car :

e pour les photons interrogateurs, le flux dépend de la distance depuis la cible de conversion et le
coefficient d’atténuation dépend des épaisseurs de matériaux traversées dans le colis jusqu’a la
matiére nucléaire ;

e pour les gamma retardés de photofission, le rendement de détection dépend de la distance a
laquelle est située la matiere a quantifier du détecteur, via lefficacité géométrique, et au méme
titre que les photons interrogateurs, des épaisseurs de matériaux traversées au sein du colis.

La localisation de la matiere nucléaire peut étre obtenue par une tomographie d’émission de photofis-
sion [70]. Par exemple, cette technique appliquée avec la détection de neutrons retardés sur un colis
réel CBFC1 de 1,4tonnes, 1,2m de hauteur et 84 cm de diametre, contenant un fit de 223 L coulé
dans du béton [55, 56], a permis d’estimer une position centrée des actinides qui a été confirmée par
une analyse destructive du colis. En 2010, Carrel et al. [17] ont aussi réalisé ce type d’examen sur un
colis bétonné CBFC2 de 1,8tonnes, 1 m de diametre et 1,5m de hauteur, révélant une distribution
non-centrée de I'uranium en présence. En 2014, Carrel et al. [1] ont utilisé la tomographie de photo-
fission avec détection de neutrons retardés a l’altitude d’un 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 d’actinides en périphérie. La tomographie de photofission 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.

L’atténuation des rayonnements interrogateurs et induits de photofission dépend aussi de la compo-
sition du colis, via la densité et le numéro atomique de ses éléments. C’est pourquoi une caractérisation
préalable par imagerie X est généralement trés précieuse. En particulier, la tomographie bi-énergie [71],
basée sur 'inspection du colis avec un faisceau interrogateur & deux énergies suffisamment éloignées,
permet de remonter & 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 étre utilisée pour le modéliser en
partie, calculer les corrections d’atténuation ad hoc et ainsi réduire les incertitudes liées a I’atténuation
des rayonnements d’intérét.

Pour résumer, une quantification précise de la matiére nucléaire ne peut se faire qu’avec la connais-
sance de la composition interne du colis (au minimum sa densité), renseignée via I'imagerie a haute
énergie, et de la distribution spatiale des actinides, afin d’éviter de faire des hypotheses conservatives
qui peuvent conduire & surestimer la masse d’actinide [57] de fagon totalement rédhibitoire (jusqu'a
plusieurs décades). Cependant, la quantification de la masse d’actinide n’est 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 photofission similaire pour tous les actinides, une méthode
de discrimination est nécessaire pour différencier les contributions dues aux isotopes présents dans le
colis : fissiles et fertiles pour la criticité, activité a spécifique (Bq/g) élevée ou faible pour la gestion
a long terme. Une distinction entre 23°U et 238U présente ainsi un grand intérét, de méme qu’entre
les isotopes de I'uranium et ceux du plutonium, ces derniers étant bien plus pénalisants en termes
d’activité « spécifique [17, 24]. Par exemple, interpréter le signal comme étant dii & du plutonium
si la matiére nucléaire est en réalité essentiellement de 1'*3*U conduirait & surestimer largement la
masse fissile (donc le risque de criticité) et de plusieurs décades I'activité « (orientation a tort du colis
concerné vers CIGEO engendrant ainsi inutilement des cofits de stockage supplémentaires).

Des études réalisées depuis le début des années 1980 [72-75] ont montré que la distribution en masse
des fragments de photofission dépend de I'actinide subissant la réaction. La probabilité d’une photo-
fission asymétrique avec une séparation en deux fragments étant largement majoritaire, la distribution
des fragments de fission 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 & retenir ici est que le centroide 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. A titre d’illustration, des distributions en masse des fragments de

photofission pour différents isotopes de I'uranium, du plutonium et de l'américium sont données en
Figure1.11.
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F1GURE 1.11 — Distribution en masse des fragments de photofission pour les isotopes de U, Pu et
Am [76] obtenues avec le code GEF [77].

Cela permet d’expliquer les observations effectuées en 1964 par Walton et al. [78] concernant la
photofission des isotopes 23U, 238U et 232Th, & savoir que I’intensité intégrée des rayonnements gamma
retardés d’énergie supérieure a 510 keV, sur le méme intervalle de temps apres l'irradiation, dépend du
noyau cible. En effet, puisque la distribution en masse des fragments de fission differe selon ’actinide,
alors les produits de photofission ne seront pas créés dans les mémes proportions. Ainsi, des gamma
retardés d’énergie donnée, émis lors de la décroissance de produits de fission bien définis (par exemple
un sur la bosse des noyaux lourds, ’autre sur une portion de la bosse des noyaux légers présentant
de grandes différences selon les actinides), ne seront pas émis avec les mémes 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 a différentes énergies de faisceau

Une premiere méthode possible pour identifier les matériaux fissiles 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 photofission similaire. Cependant, la section
efficace varie rapidement pres du seuil, comme illustré par les données de la Figure 1.12 et du Ta-
bleau 1.7. Cette équipe propose d’identifier les actinides présents en mesurant les ratios de production
de gamma retardés a différentes énergies maximales de faisceau de Bremsstrahlung, dont une est pres
du seuil.

Cette méthode montre du potentiel, mais reste largement théorique puisque I’étude a été faite sur de
petits échantillons de matiére nucléaire. Dans le cadre de la caractérisation de déchets radioactifs, la
présence d’un colis volumineux et dense atténuerait de facon conséquente le rayonnement interrogateur
avec le faisceau de Bremsstrahlung dont 1’énergie maximale est prés du seuil. De plus, la section efficace
étant faible a cette énergie, un flux interrogateur tres intense serait nécessaire. Dans I'idéal, la méthode
devrait étre testée avec une source de photons monoénergétique (cf. Section 1.1.4.1.2) a deux énergies
suffisamment éloignées dont une est pres du seuil de photofission. Ces travaux sont relativement récents
et demandent des études supplémentaires.

TABLEAU 1.7 — Sections efficaces de photofission de I'*?°U, I'*22U et le 232Th pour différentes
énergies, issues de la base de données ENDF B-V.II1.0 [40].

Section efficace 232 25y 28y
o(8,5MeV) (mb) 13 36 22
o(5,5MeV) (mb) 0,11 0,23 1

o(8,5MeV)/a(5,5MeV) 118 156 22
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FIGURE 1.12 — Sections efficaces de photofission pour 1'?°U, 1'?38U et le 232Th prés du seuil, issues
de la base de données ENDF B-VIIIL.O [40].

1.2.2.3 Comptage total des gamma de haute énergie

Une autre méthode consiste a focaliser la détection sur les gamma retardés de photofission de haute
énergie (E, >3 MeV). L’étude de Norman et al. [25] avait montré que ces derniers, émis a la suite de
la fission induite par neutrons, sont émis par les produits de fission, majoritairement & vie courte, et
non par les produits d’activation ou de fission a vie longue (plusieurs années), potentiellement présents
dans les colis de déchets radioactifs (°°Co, '37Cs...). Cette observation a, de la méme facon, été faite
par Gmar et al. [68] pour la photofission. Cependant, ’émission totale de gamma retardés au-dela de
3 MeV est difficile a estimer par simulation numérique, puisque les raies a ces énergies élevées sont
souvent peu intenses et les taux de production des produits de photofission sont parfois mal connus
(voir Section 1.2.3.3). Gmar et al. [68] proposent alors de diviser le spectre en large canaux d’énergie, et
pour chaque groupe d’énergie, d’analyser le temps de décroissance comme une somme d’exponentielles,
de la méme fagon que pour les groupes de précurseurs de neutrons retardés. Ce type d’étude a été
entrepris en 2009 par Dighe et al. [49], d’abord sur un échantillon de 23"Np. Les paramétres pour
chacun des groupes de gamma retardés constituent une signature unique pour chaque actinide.

Plutét 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 d’éléments légers comme 1’hydrogene
pour les neutrons retardés. Gmar et al. [68] montrent que 'irradiation d’échantillons d’uranium avec
des enrichissements différents méne a un ratio des signaux de gamma retardés et neutrons retardés
qui augmente linéairement avec la teneur en 23°U. Ce méme ratio a été étudié par Carrel et al. [54]
sur des échantillons de 239U, 238U et 239Pu, les résultats sont reportés dans le Tableau 1.8. Cela
confirme que ce ratio dépend de la nature des actinides, dans le cas d’échantillons nus. Par contre,
en présence de matrice hydrogénée dont la teneur en hydrogene est mal connue, les neutrons seraient
tres affectés, contrairement aux rayonnements gamma. Par conséquent, ’étude de ratio pourrait se
retrouver dépourvue de sens.

TABLEAU 1.8 — Ratio des signaux gamma retardés de haute énergie et neutrons retardés en fonction
de la matiere irradiée [24].

2387.99.3%  25U-85%  29Pu-94%
yretardés hauleénergie () 638 1 () 015 1,395+ 0,019 2,497 +0,124

neutrons retardés
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Le comptage des rayonnements gamma retardés de haute énergie peut apporter une information
isotopique. De plus, il peut étre réalisé avec des détecteurs de faible résolution comme des scintillateurs
BGO (germanate de bismuth) de haute densité, qui présentent un cotit 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 étre mesurées pour les actinides d’intérét. Le comptage des gamma
de haute énergie a été testé par Carrel et al. [1, 54] pour la premiere fois sur un colis réel bétonné et
volumineux, mais seulement dans un but de localisation des actinides. Cela montre néanmoins qu’un
signal est détectable et cette piste sera mentionnée dans cette these.

1.2.2.4 Spectrométrie gamma haute-résolution avec détecteur Ge HP

La derniere méthode envisagée est d’étudier des ratios de raies de gamma retardés, leur intensité
pouvant étre utilisée pour identifier les actinides présents. L’avantage est que les ratios sont indépen-
dants du nombre de photofissions induites dans la matiere nucléaire. Compte-tenu de la complexité
d’un spectre de gamma retardés émis par les produits de photofission, dont un exemple est donné en
Figure 1.13 pour un échantillon de 2**U, un détecteur de haute résolution de type Ge HP (Germanium
Haute Pureté) est nécessaire.
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FIGURE 1.13 — Spectre de gamma retardés de photofission d'un échantillon d’?*¥U mesuré dans le
cadre de cette these [80].

La méthode a été testée de facon concluante par Beddingfield et al. [81] en mesurant les gamma
retardés émis apres la fission induite par neutrons, sur des échantillons de 23°U et 239Pu. Elle se base
sur I’étude de ratios de raies de gamma retardés émis par des produits de fission localisés dans des
régions précises de la courbe de distribution en masse vue sur la Figure 1.14, les raies gamma du
ratio devant étre émises par des produits de fission ayant un taux de production assez différent selon
I’actinide fissionnant. Les ratios peuvent étre formés d’une raie émise par un produit de fission de la
région I ou II (ot les rendements sont différents entre 23°U et 239Pu) et d’une raie de la région IIT (ou
ils sont similaires), ou bien ils peuvent étre composés par des raies d’isotopes des régions I et II (voir
Figure 1.14).

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

 elles ne doivent pas se superposer a d’autres raies parasites pendant la période de comptage,
o leur noyau peére doit avoir une demi-vie compatible avec les temps de refroidissement (de ’ordre
de la minute entre la fin de l'irradiation et le début du comptage) et de comptage,
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o leur énergie doit étre assez élevée (au moins~ 1 MeV) pour traverser I’échantillon et la matrice
de déchets,

e les raies du ratio doivent étre d’énergie similaire pour s’affranchir au mieux des différences
d’atténuation par la matrice et d’efficacité de détection avec 1’énergie.
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FIGURE 1.14 — Rendements de produits de fission par des neutrons thermiques pour 1'’*?U et le
239py [81].

La méthode de différenciation des actinides est basée sur la comparaison de l'intensité des ratios
observée expérimentalement avec l'intensité des ratios calculée théoriquement pour chacun des acti-
nides, a 'aide de fonctions de pondération. Pour réduire les incertitudes sur la composition isotopique
de la matiere nucléaire, il convient d’utiliser un nombre important de ratios de raies.

La méthode a été présentée jusqu’ici pour des rayonnements gamma retardés émis apres la fission
neutronique, mais elle est tout a fait similaire dans le cas de la photofission. Des 1987, Hollas et al.
[69] ont étudié des ratios de raies issus d’échantillons de thorium, uranium et plutonium. Des exemples
de ratios étudiés sont donnés dans le Tableau 1.9, les raies mentionnées sont toutes comparées a la
raie & 1436keV du *8Cs. Cela confirme qu’une distribution unique des intensités de rayonnements
gamma existe pour chaque isotope. Ainsi, la composition isotopique d’un mélange d’actinides peut
théoriquement étre obtenue en combinant les réponses individuelles des différents actinides.

TABLEAU 1.9 — Ratios avec pour dénominateur la raie & 1436keV du '38Cs [69].

PF  E,(keV) 2¥Pu ¥y 2¥U 22Th

941Gy 1428 1,36 236 1,87 1,71
1361 1313 0,73 2,40 123 1,09
89Rb 1248 0,13 0,85 093 2,28
OKr 1119 0,39 1,10 1,08 1,71
89Rb 1032 066 1,16 1,36 2,65

L’étude menée par Carrel et al. [24] reprend les mémes principes, en utilisant un échantillon mixte
235U /%8U. Des exemples de ratios de raies proches en énergie utilisés a des fins de différenciation
entre les deux isotopes de I'uranium sont donnés dans le Tableau 1.10. L’équipe arrive a remonter a
des valeurs de fraction massique de 239U trés proches de la réalité (moins de 10 % d’écart pour des
échantillons avec plus de 5% de 23°U).

24



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

TABLEAU 1.10 — Exemples de ratios utilisés pour la différenciation [24].

Ratio de raies (keV) Nucléides
943/918 131G, /94y
954/974 95y /132Gp, 132mg,

1283/1248 139Cs/%9Rb
2176/2196 95Y /89Rb

Ce travail a également mis en évidence la faisabilité de I'utilisation des ratios de raies dans le cas
d’un colis maquette de 220 L avec une paroi en béton, ou un échantillon d’uranium peut étre placé a
différents endroits. Il est ainsi montré que la position de la matiere dans le colis, ainsi que la présence
de polyéthylene, ont peu d’influence sur les ratios de raies. De plus, la différenciation entre les isotopes
de 'uranium 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 d’uranium de moins d’une
dizaine de grammes.

Dans cette méme étude [24], 'inspection d’'un colis maquette de 870 L, représentatif des colis de
I'INB56 du CEA Cadarache (voir Tableau 1.6), s’est avérée beaucoup plus complexe, compte tenu
de ses grandes dimensions. Avec un échantillon de 250 g d’uranium appauvri placé au centre du colis
et une irradiation de 2h, seules quelques raies de gamma retardés ont été détectées. Néanmoins, la
comparaison du ratio de raies & 1384 keV (92Sr) et 1436 keV (138Cs) mesuré expérimentalement, avec
sa valeur théorique dépendant de la teneur en 23°U a permis d’identifier la nature d’un échantillon au
centre du colis. Ce résultat important montre que la nature de 'actinide peut étre déterminée dans
un colis maquette de grand volume, avec ’exploitation d’un nombre limité de ratios de raies. Malgré
tout, une preuve de faisabilité est a apporter dans le cadre d’un colis réel avec un bruit de fond passif
conséquent.

C’est dans ce cadre qu’une étude de faisabilité a été réalisée par simulation sur un colis bétonné de
870 L par Simon et al. [70]. Elle permet d’évaluer les bruits de fond passif (émissions spontanées du colis
non irradié, dues essentiellement aux produits d’activation et de fission qu’il renferme, comme %®™Ag
et 137Cs pour cette étude) et actif (matériaux non nucléaires activés par l'irradiation), afin de donner
une estimation de la limite de détection. L’analyse est faite sur des raies de gamma retardés d’énergie
supérieure a 1,3 MeV mesurés avec un cluster de 5 détecteurs Ge HP. Malgré un bruit de fond passif
tres élevé et cent fois plus important que le bruit de fond actif estimé, les limites de détection vont
de quelques grammes a plusieurs centaines de grammes selon la densité du colis pour de 'uranium
situé au centre, soit la position la plus pénalisante. Une étude de différenciation a également été
menée en analysant I’évolution de ratios de raies en fonction de l’enrichissement en 23°U. Un point
positif est que leur intensité semble relativement indépendante de la position de 1’échantillon dans
le colis (centrée ou périphérique), mais varie bien avec la fraction de 23°U. Par exemple, les ratios
1768 keV /1791 keV (138Xe/!3%) et 2392keV /2398 keV (88Kr/142La) montrent respectivement 20 % et
56 % de variation entre 0 et 25% d’enrichissement en 23U, un contraste significatif qui permettrait
d’obtenir des informations de discrimination si les incertitudes statistiques sur ces raies gamma et leurs
ratios le permettent, ce qu’il conviendra de vérifier expérimentalement. Cette étude par simulation
fait en effet abstraction des phénomenes d’empilement d’impulsions et de temps mort électronique
qui peuvent s’avérer majeurs avec des colis aussi actifs que celui considéré, qui conduit a un taux de
comptage total élevé par détecteur, estimé & 1,6.10° s'. De plus, I’étude montre que la localisation
ainsi que la densité du colis ont une forte influence sur les limites de détection atteignables. D’ou la
nécessité d’accéder a ces informations a priori, comme mentionné dans la Section 1.2.1), avec d’autres
techniques de caractérisation non-destructive comme I'imagerie X a haute énergie.

L’étude de ratios de raies de gamma retardés suivant la photofission est la plus prometteuse pour
obtenir des informations de différenciation entre les actinides dans des colis bétonnés hétérogeénes et
volumineux, dans I’état actuel des recherches sur 'ITPA. La méthode a été étudiée avec un mélange de
deux isotopes mais est viable théoriquement pour plus d’actinides. Un prérequis a la discrimination
est que les taux de production des produits de fission soient connus pour tous les isotopes du mélange
d’actinides. Cela constitue une limitation & cette méthode pour le moment (voir Section 1.2.3.3),
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et ce n’est pas la seule. Plus il y a d’actinides a différencier, plus il y a d’inconnues et plus il faut
de ratios. Au vu de la complexité des spectres (cf. Figure 1.13), il peut étre compliqué de trouver
un nombre important de raies suffisamment proches en énergie. On peut néanmoins s’affranchir 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 quantification de leur masse par photofission et une piste étudiée, en dehors
de la tomographie de photofission, sera l'utilisation des spectres de rayonnements gamma retardés
eux-mémes, via l’exploitation des produits de fission multi-émetteurs gamma utilisés comme sondes
d’épaisseur. Ceci fera ’objet d’une partie de cette these.

1.2.3 Limitations actuelles de la photofission

La détection de rayonnements gamma retardés de photofission est la technique qui a le plus de
potentiel pour la caractérisation non-destructive de colis de déchets bétonnés hétérogenes et volu-
mineux. Cependant, elle reste & un stade de développement industriel peu avancé et fait face a des
limitations ayant une grande influence sur les incertitudes atteignables en terme de quantification 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 confiner les radionucléides. Il consiste a placer les déchets dans un conteneur ou ils peuvent
éventuellement étre incorporés dans un matériau d’enrobage ou de blocage [4]. Les déchets liquides
et pulvérulents peuvent par exemple étre placés dans une matrice en ciment, béton ou bitume. Les
déchets solides peuvent étre compactés ou non et bloqués par un liant hydraulique. Les matériaux uti-
lisés pour les conteneurs sont principalement le béton et ’acier inoxydable. Les combinaisons possibles
de matériaux sont vastes, particulierement dans le cas des colis de déchets technologiques MA-VL
de 'INB56 du CEA & caractériser (voir Tableau 1.6). Il n’y 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 d’atténuation par les matériaux
a l'intérieur du colis, appelés effets de matrice, qui dépendent notamment de :

e la densité du milieu et le numéro atomique des matériaux,

e la présence d’hétérogénéités ou de zones vides,

e la répartition de la masse d’actinides.
L’exploitation de I'TPA n’est donc pas envisageable seule, mais accompagnée de mesures d’imagerie,
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 photofission mentionnée dans la Section
1.2.1. A titre d’exemple, I’étude 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 d’une masse d’uranium
centrée dans le colis, en fonction de la densité du déchet. Une variation de densité de 0,5g.cm™ &
2,5g.cm™ induit une augmentation de la limite de détection d’un facteur 1000, passant d’environ
1g a plus del kg. Cela illustre la nécessité d’obtenir des informations sur la densité du colis avant
d’entreprendre toute quantification de la matiere. Des variations importantes selon la localisation de
la matiere nucléaire au centre ou en périphérie du colis sont montrées par cette méme 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 d’autoprotection, c’est-
a~dire & 'atténuation du rayonnement interrogateur au sein méme de la matiere nucléaire, souvent tres
dense. Ce durcissement du spectre du faisceau interrogateur permet en quelque sorte de compenser
son atténuation par 1’épaisseur de colis traversée. Cela souligne 'importance de la localisation des
actinides.

En résumé, les effets de matrice sont un élément clé a considérer pour obtenir une quantification
fiable de la matiére nucléaire en présence, que ce soit pour estimer le taux de photofission en son
sein ou l'atténuation des rayonnements gamma retardés a détecter. Ils sont aussi primordiaux dans
le cadre de la différenciation entre les actinides, notamment si on souhaite exploiter des ratios de

26
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raies éloignées en énergie, comme mentionné dans la Section 1.2.2.4. En effet, selon son énergie, un
rayonnement gamma retardé ne sera pas atténué de la méme fagon dans le colis, ni détecté avec la
méme efficacité. Il convient donc de remonter & un nombre de gamma retardés d’énergie donnée émis
par les produits de photofission le plus fidele possible a la réalité en prenant en compte ces effets de
matrice.

1.2.3.2 Signaux additionnels
1.2.3.2.1 Bruits de fond passif et actif

Le bruit de fond est essentiel a considérer car il a un impact direct sur la limite de détection. Il peut
étre séparé en deux catégories : le bruit de fond passif présent hors interrogation du colis et celui dit
actif qui apparalt lors de l'irradiation.

Le bruit de fond passif est issu des émetteurs /v présents dans le colis, voire issus d’autres colis (ou
sources de rayonnements) a proximité. Il doit étre mesuré au préalable de l'irradiation, mais peut étre
estimé par simulation en se basant sur des données radiologiques moyennes existantes pour les différents
types de déchets. Simon et al. [70] I'ont par exemple évalué pour un colis 870 L en simulant ’émission
gamma des 6 isotopes les plus actifs, dont les prépondérants sont 137Cs, 19mAg et 24'Am. Le B7Cs
avec sa raie a 661,7 keV domine le spectre en termes d’intensité, comme illustré sur le spectre a gauche
de la Figure 1.15. Le bruit de fond passif est estimé & 1,5.10% coups.s™!, cependant les rayonnements
correspondants sont tous situés en dessous de 800 keV, limitant l'interférence avec les raies de gamma
retardés utiles pour la quantification et la discrimination des actinides, voir Tableaux 1.9 et 1.10.
Ce taux de comptage est néanmoins tres élevé et pourrait conduire a la saturation du détecteur
GeHP, ou a minima a de tres fortes pertes de comptage par empilement d’impulsions et par temps
mort électronique. Des solutions peuvent étre envisagées pour le réduire, comme une collimation des
détecteurs, 'augmentation de la distance entre le colis et les détecteurs ou 'utilisation d’écrans pouvant
filtrer les gamma de basse énergie.

1.00E+08

1.00£411 . . . .
Passive background in 870L Active background in 870 L
_ 1006407
=
1.00E+10 - 5
£ E5 E
g § 3 8 1.00E+06
1006408 | 3 E g E
: 1)z /\J\
L] pe o a
- 2 z 8 1.00E405
1.00E+08 @
8
>
2 //\L\L £ 1006004
2« 1O0E+07
w £
£
§ E
S Y 1.00E+03
1.00€+06
1.00E+05 1.00+02
1.00E404 1.006+01
1006403 , : : : 1.00E400
/] 200 400 600 800 1000 0 500 1000 1500 2000 2500 3000

Energy (keV) Energy (keV)

FIGURE 1.15 — Spectres de bruit de fond passif (& gauche) et actif (a droite) simulés dans le cas d'un
colis 870 L par Simon et al. [70].

Le bruit de fond actif est constitué des gamma retardés émis par l'activation des matériaux non
nucléaires durant l'irradiation. Les photons de Bremsstrahlung, ainsi que les photoneutrons produits
par des photons de haute énergie au travers de réactions (7y,n) sur les matériaux non nucléaires, dont
la cible de l'accélérateur (mentionné dans la Section 1.1.4.1.2), créent de l'activation. Les réactions
d’activation principales suivantes sont a considérer dans les matériaux du colis : (y,n), (v,p), (n,p),
(n,2n), (n,a), (n,7). Les sources de bruit de fond actif qui pourront étre rencontrées dans un cas de colis
réel 870 L ont été répertoriées par Simon et al. [70] en effectuant des simulations des taux de réaction
dans les matériaux des différentes parties du colis. L’activité des radionucléides en est déduite, puis les
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émissions gamma correspondantes sont simulées dans le colis. Le spectre a droite de la Figure 1.15 est
ainsi obtenu. L’irradiation mene & la production d’émetteurs 1 comme 3N, 11C et 1°O qui créent un
important pic d’annihilation a 511 keV. L’estimation faite du taux de comptage du bruit de fond actif
est 1,8.10% coups.s™!, soit deux ordres de grandeur en dessous du bruit de fond passif. Malgré tout,
de nombreuses raies sont présentes au-dela 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 fissions neutroniques peut également se su-
perposer au signal issu de la photofission. Comme évoqué précédemment, des photoneutrons peuvent
étre produits par des réactions (v,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 fissions dans la matiere
fissile. Ces derniéres pourraient étre considérées comme du signal utile [29] mais I'estimation du flux
de photoneutrons requiert une bonne connaissance des matériaux du colis. Ainsi, le signal issu des
fissions neutroniques sera plutot considéré comme un bruit de fond dans notre cas, puisqu’il n’est pas
reproductible d’un colis a I'autre. Des neutrons produits dans la matiere nucléaire par le biais de réac-
tions (v,n) ou (7,2n) sont également présents, leur énergie seuil est reportée dans le Tableau 1.11 pour
quelques actinides. Ces derniers, de méme que les neutrons prompts produits lors de la photofission
dans les actinides sont potentiellement une autre source de fission. Simon et al. [70] ont d’ailleurs éva-
lué par simulation que la plupart des fissions "parasites" sont dues a des neutrons issus de la matiere
nucléaire elle-méme, et non ceux produits dans la cible du LINAC et les matériaux non nucléaires
du colis. Dans le cas d’un colis réel, il sera primordial d’évaluer au mieux la distribution spatiale des
actinides afin d’étudier par simulation cette part de fissions dites parasites, mais qui en fait accroissent
le signal utile, pour ne pas trop surestimer la quantité de masse fissile présente.

TABLEAU 1.11 — Energie seuil des réactions (y,n) et (7,2n) pour quelques actinides [82].

Energie seuil (MeV)

Isotope (7v,n) (7,2n)
25y 5,3 12,14
28y 6,2 11,28
238py 7,0 12,86
29pu 5,7 12,65
241py 5,2 11,78

1.2.3.3 Données nucléaires

Actuellement, les données nucléaires de photofission sont loin d’étre complétes pour tous les ac-
tinides. Par exemple, peu de données sont disponibles concernant la photofission des isotopes du
plutonium. Quand les données existent, elles sont parfois sujettes a des incertitudes conséquentes qui
se répercutent directement sur les valeurs a mesurer.

La premiere donnée photonucléaire d’intérét pour la quantification des actinides est leur section
efficace de photofission. Elle permet, via une convolution avec le flux de photons interrogateurs au
niveau de la matiere nucléaire et la prise en compte d’effets d’autoprotection, d’évaluer le taux de
photofission au sein des actinides. Les sections efficaces de photofission ont été mesurées pour la
plupart des actinides d’intérét. On peut notamment se référer a la Figure 1.8 pour visualiser celles de
12350, 1’280 et du 23?Pu. Les actinides les plus étudiés en termes de section efficace sont 1'>**U depuis
la fin des années 1940 [83] et 1'*38U 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 23°U/?*®U avec des photons mono-énergétiques a cependant mis en
évidence des différences parfois conséquentes entre des données expérimentales publiées au préalable.
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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 méme équipe [86] pour mesurer les ratios de sections efficaces du 23*Pu et de 1'*3°U ou de
1'238U par cette méme méthode. Encore une fois, elle met en lumiére des différences entre les données
expérimentales qui étaient précédemment disponibles dans la littérature.

Les taux de production des produits de photofission sont aussi des données nucléaires indispensables
pour remonter a la quantité d’actinides a 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
fissiles et fertiles et les quantifier individuellement, il faut donc connaitre la distribution en masse des
rendements des produits de photofission pour les actinides que ’on cherche & différencier. Les données
de rendements de photofission sont nombreuses pour 1'238U [44, 47, 87-94] et quelques données existent
pour 1'25U [86, 90], le 23Pu [47, 93, 95, 96] et le 232Th [88, 89, 94]. Tout comme pour les sections
efficaces, les données montrent parfois des écarts significatifs entre les publications. Des exemples de
rendements de produits de photofission de I'*?3U issus de différentes publications sont reportés dans
le Tableau 1.12, avec des variations importantes comme pour le Mo dont le taux de production varie
de 4,8% a 6,57 %, soit un écart de 37 %. Ces données ont été mesurées avec des sources de photons
parfois tres différentes, ce qui peut constituer la raison principale de ces écarts.

Au cours de cette theése, les rendements de photofission cumulatifs seront donc évalués pour 1'*35U,
1'238U et le 23Pu, puis comparés aux données actuellement existantes dans la littérature pour valider
notre approche de mesure. Dans ’avenir, les taux de production de produits de photofission devront
étre mesurés pour tous les actinides potentiellement présents dans les colis de déchets radioactifs
devant faire 'objet d’une caractérisation radiologique.

TABLEAU 1.12 — Exemples de rendements de production cumulatifs (en %) pour les produits de
photofission de 1'’>2%U issus de la littérature.

Référence
PF [87]  [90] [88] [89] [91] [47]
8Kr 24 252 2,771 2,765 1,99 2,92

89Rb 3,023 3,297 - 3,421 354 -
Mo 5,685 - 4,835 4,754 5,83 6,57
0N 7,919 6,78 7,562 5,82

1357 5646 6,66 5,882 6,548 6,33 6,13
138Cs 6,9 - 7,998 6,44 577 -
128 4,764 4,66 - 4,675 4,87 -
4274 4907 5,01 5,263 4,884 4,87 5,58

1.3 Conclusion et positionnement de la thése

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 'utilisation de méthodes actives s’aveére nécessaire, en particulier pour I’étude de colis
volumineux. ’INA est une méthode tres sensible, mais également trés dépendante du contenu en
hydrogene des colis, ce qui rend son utilisation sur des colis bétonnés volumineux impossible. C’est
dans ce contexte que 'TPA montre son intérét puisqu’elle fait appel a des photons interrogateurs de
haute énergie, peu sensibles aux variabilités de la teneur en éléments légers dans les colis.

La theése introduite par le biais de ce chapitre s’inscrit dans un programme sur la gestion des déchets
entreposés dans 'INB 56 du CEA Cadarache. La faisabilité de la caractérisation de colis de type MA-
VL par IPA est étudiée, d’'une part en vue de leur entreposage dans l'installation CEDRA, d’autre
part en vue de leur stockage définitif dans 'installation CIGEO. La méthode étudiée dans ce travail
de these est 'TPA avec détection de rayonnements gamma retardés. Celle-ci est pour l'instant la seule
qui fournisse un signal mesurable dii a la matiére nucléaire dans le cas de colis bétonnés hétérogenes
et volumineux.
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Cependant, en 1’état de développement actuel, 'TPA ne permet pas de répondre au besoin de quan-
tification précise de la masse fissile seule. Des études doivent étre entreprises pour réduire les incerti-
tudes, notamment en obtenant au préalable des informations sur la composition interne des colis et
la localisation de la matiére nucléaire pour corriger au mieux les effets de matrice. Ces informations
sont également nécessaires pour la différenciation des actinides, qui pourrait de plus étre 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 'utilisation de cette technique. Sans
cela, seule une masse globale d’actinide sera fournie, et aucune information précise sur la masse fissile
ou lactivité a ne pourra étre déduite, ces grandeurs étant primordiales pour la gestion de ces colis de
déchets : transport, entreposage et exutoire final (stockage en surface ou en profondeur).

Le chapitre suivant sera dédié a la caractérisation du faisceau de photons interrogateurs ainsi que de
sa composante photoneutronique a ’aide d’une méthode exploitant respectivement ’activation photo-
nique ou neutronique de cibles. Le troisieme chapitre portera sur la mesure des taux de production des
produits de photofission de 1'*?°U, 1'*)*U et du 23°Pu. Le quatriéme chapitre sera focalisé sur le déve-
loppement d’une méthode de localisation des actinides et sur la correction des effets de matrice pour
la discrimination et la quantification des actinides. Enfin, le dernier chapitre traitera de ’estimation
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 I’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 d’Interrogation Photonique et
Neutronique) de 'INB 156 au CEA de Cadarache [2] dont un plan et une vue d’ensemble sont présentés
respectivement sur la Figure 2.1 et la Figure 2.2.
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FIGURE 2.1 — Plan de la cellule CINPHONIE

La méthode étudiée exploite les rayonnements gamma retardés émis par les produits de photofis-
sion ayant des périodes radioactives s’étendant de quelques dizaines de secondes a plusieurs dizaines
d’heures. 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 :

e une période d’irradiation de plusieurs heures ou ’objet a interroger est placé sur le banc méca-
nique porte-colis (jusqu’a 5tonnes) dans le faisceau X du LINAC;

e une période de refroidissement pendant laquelle le banc mécanique peut réaliser des transla-
tions horizontales et verticales, voire une rotation afin d’aller placer 'objet interrogé devant le
détecteur Ge HP situé a I’écart 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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e une période de comptage lors de laquelle les rayonnements gamma retardés sont mesurés par
une chaine de spectrométrie gamma Ge HP. Cette période dure de quelques heures a quelques
jours en fonction de la période des produits de photofission que ’on cherche & mesurer.
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FIGURE 2.2 — Vue d’ensemble de la cellule CINPHONIE

Pendant les phases d’irradiation et de comptage, les colis peuvent étre en rotation continue (colis
homogenes), pas a pas (mesures segmentées) ou encore en position statique (mesure d’échantillons 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. II remplace un LINAC de 9MeV et de débit de dose 23 Gy/min & 1 m (Mini-Linatron Varian)
[97], utilisé a I’époque pour 'imagerie. L’installation du Saturne a permis ’enclenchement du pro-
gramme d’études expérimentales sur 'Interrogation Photonique Active (IPA). Des travaux de mise
a niveau de 'accélérateur Saturne ont été nécessaires pour atteindre de hautes énergies et un débit
de dose photonique suffisant pour I'examen de colis de déchets radioactifs denses et volumineux. Ac-
tuellement, le LINAC comporte plusieurs points de fonctionnement et permet d’accélérer les électrons
jusqu'a 21 MeV et d’atteindre un débit de dose photonique d’environ 60 Gy/min a 1 m de la cible de
Bremsstrahlung, dans 'axe du faisceau.

Le LINAC délivre des impulsions de quelques ps a une fréquence pouvant atteindre 200 Hz, avec un
courant créte maximum de 100 mA. Il comporte deux cavités accélératrices d’électrons. Ces derniers
atteignent une cible en tungsténe de 5mm d’épaisseur et 8 mm de diameétre et une part de leur
énergie cinétique est convertie en rayonnement de freinage (ou Bremsstrahlung). L’énergie du spectre de
photons résultant s’étend de 0 MeV a I’énergie maximale des électrons, voir Figure 1.9. Un collimateur
en plomb de 20 cm d’épaisseur muni d’une fente horizontale est situé au-dela de la cible du LINAC
afin de focaliser l'interrogation photonique sur des échantillons ou une tranche de colis de déchets
radioactifs. Les dimensions de I'ouverture 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 tungsténe (Z = 74) et le plomb (Z = 82), ils sont sujets a la production de photoneutrons
via des réactions (y,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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2.1 Description de I'accélérateur linéaire d’électrons (LINAC) et des moyens de caractérisation du
faisceau

FIGURE 2.3 — Dimensions (en mm) de 'ouverture du collimateur en plomb.

TABLEAU 2.1 — Energies seuils des réactions de production de photoneutrons pour le cadmium, le
tungstene et le plomb [98].

Matériau Isotope | Abondance naturelle (%) | Eseunl (7,0) (MeV) | Egennt (7,2n) (MeV)
0604 1,25 10,87 19,30
0504 0,89 10,33 18,26
T0Cq 12,49 9,92 17,24
Codiin |_Cd 12.80 6,97 16,89
H2¢d 24,13 9,40 16,37
M3 12,22 6,54 15,94
H4Cd 28,73 9,04 15,58
T6Cd 7,49 8,70 14,84
T80V 0,12 841 15,35
182y 26,30 8,07 14,75
Tungstene 183w 14,28 6,19 14,26
184y 30,70 7,41 13,60
86V 28,60 719 12,95
204p, 1,40 Pas de donnée disponible
Plom 206py, 24.10 8,09 14,82
207pY, 92,10 6,74 14,83
208py, 52,40 7.37 14,11

Pour étudier I'IPA, il convient de minimiser le nombre de photoneutrons incidents sur les objets
interrogés pour limiter les fissions neutroniques parasites. Un blindage neutronique autour du collima-
teur est mis en place dans ce but, visible sur 'avant 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 d’épaisseur de polyéthyléne boré (noté PEB, dont
5% de son poids est du trioxyde de bore B2O3) et de polyéthyléne 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 2mm d’épaisseur est placée sur la face avant du blin-
dage en polyéthylene afin d’absorber encore davantage de neutrons thermiques qui peuvent induire
beaucoup de fissions dans des échantillons d’?2°U et de 2*Pu. En effet, la section efficace de fission
par des neutrons thermiques est particulierement élevée pour ces isotopes fissiles, a savoir 590 b pour
135U et 750 b pour le 239Pu. La contrepartie de I'ajout 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 fission par des neutrons rapides

est de 'ordre du barn, deux décades en dessous de celle par des neutrons thermiques.
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FIGURE 2.4 — Vue du LINAC et de son blindage neutronique.

Un apercu du montage du blindage en polyéthyléne est montré sur la Figure 2.5 pour visualiser sa
structure autour du collimateur.

Sortie du collimateur | | Ajout de 5 cm de PEB | | Ajout de 15 cm de PE

FIGURE 2.5 — Structure du blindage neutronique en polyéthyléne.

La visualisation du modele MCNP du LINAC, de son collimateur et du blindage neutronique, utilisé
tout au long de cette these, est montrée sur la Figure 2.6.

i Air
Vue de face Vue de coté D

[]PEB

[ ]PE

I Plomb

[ ] Cuivre
I cadmium
B Tungstene
[ ] vide

F1GURE 2.6 — Modele MCNP du LINAC, du collimateur et du blindage neutronique.

2.1.2 Caractérisation du faisceau par activation photonique et neutronique
2.1.2.1 Besoin de caractérisation du faisceau

Dans le cadre de 'IPA, la connaissance du spectre en énergie des photons de Bremsstrahlung est
primordiale, en particulier de 6 MeV (seuil des réactions de photofission) jusqu’a ’énergie de fin de
faisceau, qui correspond a 1’énergie maximale des électrons. En effet, comme lillustre la Figure 2.7, le
spectre de Bremsstrahlung subit des variations conséquentes a haute énergie en fonction de I’énergie
des électrons du LINAC. Or, dans la zone d’énergie située entre 10 et 16 MeV, les sections efficaces
de photofission varient rapidement. Le but de cette these étant de contribuer au développement d’une
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méthode de quantification des actinides, il est donc nécessaire de pouvoir estimer en absolu leur taux
de photofission. Une mauvaise connaissance du spectre en énergie des photons de Bremsstrahlung et du
flux de photons peuvent entrainer une incertitude importante sur I’évaluation du taux de photofission
induit, et donc de la masse d’actinides déduite des mesures. A titre d’exemple, le taux de photofission
par gramme d’?3U et un spectre de Bremsstrahlung pour des électrons monoénergétiques de 14 MeV
est 3 fois supérieur a celui correspondant a des électrons de 12MeV, pour un nombre d’électrons
incidents identique. Le LINAC décrit dans la section précédente a subi plusieurs mises a niveau depuis
sa mise en service en 2019. Certains composants ont été changés pour atteindre les énergies d’électrons
ainsi que les débits de dose assez élevés pour pratiquer de l'imagerie ou de I'IPA sur des objets
denses et volumineux. Cela a engendré la modification des points de fonctionnement du LINAC a
plusieurs reprises. La distribution en énergie des électrons accélérés, et donc le spectre en énergie des
photons de Bremsstrahlung, ne sont a priori pas connus. Il en est de méme pour le flux de photons de
Bremsstrahlung. C’est pourquoi il est primordial de développer une méthode de caractérisation fine
du faisceau de photons délivré par le LINAC.

Spectre de Bremsstrahlung pour différentes énergies Sections efficaces de photofission pour différents
d’électrons actinides
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FiGUre 2.7 — Illustration du besoin de la caractérisation de la distribution en énergie des électrons
du LINAC par rapport a la variation de la section efficace de photofission pour des
photons de haute énergie.

Au méme titre que le faisceau de photons de Bremsstrahlung, le flux de photoneutrons produit par
le dispositif complet d’irradiation (LINAC, collimateur et blindage neutronique) doit étre caractérisé.
En effet, les neutrons produits peuvent créer des fissions dans les actinides, ce qui devra étre considéré
lors du calcul des taux de production des produits de photofission.

2.1.2.2 Description du dispositif expérimental pour la caractérisation du faisceau

Afin de réaliser la caractérisation complete des faisceaux de photons et de neutrons produits par
le LINAC, une méthode basée sur 'activation photonique ou neutronique de matériaux cibles a été
développée. Elle consiste a placer des matériaux de composition et de géométrie connue dans le flux
du LINAC et a mesurer le spectre de rayonnements gamma émis par les produits d’activation formés
suite a l'irradiation avec un détecteur a haute-résolution Ge HP. Deux campagnes expérimentales
ont été réalisées, en octobre 2019 et en février 2021. Les points de fonctionnement étant différents
entre ces deux périodes, la caractérisation du faisceau a été effectuée a chaque fois. Les parametres
expérimentaux de ces deux campagnes de mesures sont décrits ci-apres.
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2.1.2.2.1 Campagne expérimentale de 2019

La liste des matériaux irradiés pour la caractérisation du faisceau ainsi que les caractéristiques des
mesures lors de la campagne de 2019 sont données dans le Tableau 2.2. Les matériaux non-nucléaires
utilisés sont a l'origine issus d’un Spectromeétre Neutron a Activation [99] « SNAC 22 » développé
pour la dosimétrie en cas d’accident de criticité [100]. Cet ensemble de pastilles est montré sur la
Figure 2.8. Les matériaux nucléaires utilisés en 2019 sont, d’une part, un lingot massif d’'uranium
appauvri (UA) contenant 99,7 % d'?38U, et d’autre part 4 plaquettes d’uranium hautement enrichi
(UHE) contenant 93% d'***U et moins d’un gramme d’uranium au total (les quantités précises ne
peuvent pas étre communiquées). Ces plaquettes contiennent un cceur composé de barrettes d’'UHE
séparées par des entretoises en Zircaloy2, I’ensemble étant situé entre deux couches minces de Zircaloy2.
Elles sont utilisées pour la caractérisation du faisceau du LINAC pour lactivation du zirconium qu’elles
contiennent.

TABLEAU 2.2 — Matériaux irradiés pour la caractérisation des faisceaux de photons et neutrons
pendant la campagne expérimentale de 2019.

Matériaux non nucléaires
. R . Activation Activation
Matériau Masse (g) Diametre Epaisseur . .
photonique neutronique
(mm) (mm)
Or 0,045 5 0,05 X X
Indium 2 x 2,711 22 1 X
Cuivre 1,731 22 0,5 X
Nickel 10,03 22 3 X
Magnésium 6,599 22 10 X
Echantillons d’actinides
. . Activation Activation
Matériau Masse* Epaisseur . .
photonique neutronique
Uranium appauvri 100g<m< 1kg 10 mm X
Zirconium (armatures de
I’échantillon d’uranium 17,61 g < 1 mm X
hautement enrichi)

*La masse d’actinides dans les échantillons ne peut étre donnée précisément pour des raisons de confidentialité.

Matériau Position sur I'image
Or 1
Indium 2et4
Cuivre 3
Nickel 5
Magnésium 6

FIGURE 2.8 — Ensemble de pastilles SNAC 22 irradiées pour les expériences de 2019.

Les rayonnements gamma émis par les échantillons d’actinides sont mesurés dans la cellule CIN-
PHONIE tandis que ceux émis par les matériaux non nucléaires sont mesurés dans un spectrometre bas
bruit de fond situé hors de la cellule d’irradiation. Les caractéristiques des détecteurs Ge HP utilisés
et les configurations temporelles de l'irradiation et de la mesure sont données dans le Tableau 2.3. Les
Figures 2.9 et 2.10 donnent respectivement un apercu du support d’irradiation et de la configuration
de détection pour les pastilles SNAC lors de la campagne de 2019.
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FIGURE 2.9 — Support d’irradiation pour les
pastilles SNAC en 2019.

FIGURE 2.10 — Configuration de détection
dans le dispositif & bas bruit

de fond pour les pastilles
SNAC en 2019.

TABLEAU 2.3 — Configurations expérimentales d’irradiation et de mesure des matériaux utilisés pour
la caractérisation des faisceaux de photons et de neutrons lors de la campagne de

2019.
Temps Distance Distance . N
Matériaux f Temps Temps de de LINAC- échantillon- Détecteur Chaine de
(Hz) | d’irradiation| refroidissement . . . Ge HP spectrométrie
mesure échantillon| détecteur
Matériaux non nucléaires
- BeGe 2020
(MIRION/
CANBERRA)
- Surf. 20cm?, | Genie2000
ép. 2cm +
Pastilles 100 1h 40 min 43h 45 cm 5,5cm - Efficacité DSP9660
relative 9 % (MIRION/
- Résolution CANBERRA)
1,75 keV
(FWHM) a
1332,5 keV
Echantillons d’actinides
- GR3018 - Genie2000
(MIRION/ + LYNX
CANBERRA) | (analyseur
- Typ.e n multica-
Urani coaxial )
ranium s naux) en
, 10 2h 30s 67h 44 cm 20 cm - Efficacité
appauvri relative 30 % mode 32k
- Résolution canaux
1,8keV (MIRION/
(FWHM) a CAN-
1332,5keV BERRA)
Zirconium | 100 2h 30s 22h 46 cm 19cm
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2.1.2.2.2 Campagne expérimentale de 2021

Les matériaux activés lors de la campagne de 2021 sont listés dans le Tableau 2.4. Les pastilles
utilisées en 2021 sont montrées sur la Figure 2.11. Dans cette nouvelle campagne, nous avons choisi
de remplacer la pastille de cuivre initialement utilisée pour I’analyse par activation neutronique par
une pastille de zinc utilisée pour l'analyse par activation photonique. Concernant ces expériences
de caractérisation, le méme échantillon d’'UA et une unique plaquette plus massive d’'UHE a 93 %
contenant un coeur fissile logé entre deux couches de Zircaloy2 sont utilisés.

TABLEAU 2.4 — Matériaux irradiés pour la caractérisation des faisceaux de photons et neutrons
pendant la campagne expérimentale de 2021.

Matériaux non nucléaires
. N . Activation Activation
Matériau Masse (g) Diameétre Epaisseur ) ]
photonique neutronique
(mm) (mm)
Or 0,045 5 0,05 X X
Indium 2 x 2,711 22 1 X
Nickel 10,03 22 3 X
Magnésium 6,599 22 10 X
Zinc 2,70 19 1,33 X
Echantillons d’actinides
. . Activation Activation
Matériau Masse* Epaisseur . .
photonique neutronique
Uranium appauvri 100g<m< 1kg 10 mm X
Zirconium (armatures de
I’échantillon d’uranium 4,78 g < 1 mm X
hautement enrichi)

*La masse d’actinides dans les échantillons ne peut étre donnée précisément pour des raisons de confidentialité.

Matériau Position sur I'image
Indium letd
Or 2
Magnésium 3
Zinc 5
Nickel 6

FIGURE 2.11 — Ensemble de pastilles irradiées pour les expériences de 2021.
Les caractéristiques des détecteurs Ge HP utilisés pour mesurer les rayonnements gamma émis par

les produits d’activation et les configurations temporelles de l'irradiation et de la mesure sont données
dans le Tableau 2.5.
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TABLEAU 2.5 — Configurations expérimentales d’irradiation et de mesure des matériaux utilisés pour
la caractérisation des faisceaux de photons et de neutrons lors de la campagne de

2021.
Matériau f Temps Temps de Tecr;;ps Eﬁézrg? éi:rt‘?irllli) en_ Détecteur Chaine de
(Hz) | d’irradiation| refroidissement mestre échantillon|  détecteur Ge HP spectrométrie
Matériaux non nucléaires
- BeGe 2020
(MIRION/
CANBERRA)
- Surf. 20em?, | Genie2000
ép. 2cm +
Pastilles 200 1h 6,5 min 145h 88 cm 10 cm - Efficacité DSP9660
relative 9 % (MIRION/
- Résolution | CANBERRA)
1,75keV
(FWHM) a
1332,5 keV
Echantillons d’actinides
- GMX50-83- - Genie2000
1-141 PL + LYNX
(ORTEC) (analyseur
- Typ'e n multica-
. coaxial
Uranium | 2h 458 42h 102cm 70cm - Efficacité naux) en
appauvri relative 50 % mode 16k
- Résolution canaux
2,0keV (MIRION/
(FWHM) a CAN-
1332,5 keV BERRA)
Zirconium 200 2h 42 24h 102,7 cm 70,7 cm

Les Figures 2.12 et 2.13 donnent respectivement un apercu du support d’irradiation et de la confi-
guration de détection pour les pastilles SNAC lors de la campagne de 2021.

FIGURE 2.12 — Support d’irradiation pour les FIGURE 2.13 — Configuration de détection
pastilles SNAC en 2021. dans le dispositif a bas bruit
de fond pour les pastilles en

2021.

Le LINAC a subi une mise & niveau importante entre les campagnes expérimentales de 2019 et de
2021, ce qui a amené le débit de dose a étre multiplié par un facteur 10. De ce fait, les échantillons
d’actinides irradiés en 2021 ont subi un nombre de réactions de photofission et d’activation plus
élevé qu’en 2019. Par conséquent, le nombre de gamma émis en post-irradiation par les produits de
photofission et d’activation était nettement supérieur. Afin 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 polyéthyléne de
7,28 cm entre le détecteur Ge HP et les échantillons d’actinides 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 d’activation formés pendant I'irradiation ainsi que les rayonnements
gamma observés sont listés dans le Tableau 2.6.

TABLEAU 2.6 — Produits d’activation d’intérét formés et raies gamma observées.

. Abondance . - . s
Matériau Isotope Type de Produit Energie Intensité
o L dans le .. . Ti/2
irradié activé . réaction | d’activation gamma (keV) (%)
matériau (%)
, 196 A 6,2] 355,73 86,95
Or 197 Ay 100 (rm) o !
(nyy) Au 2,7j 411,80 95,62
1293,54 84,70
1097,30 57,60
416,90 27,95
. 115 116m . ) )
Indium In 95,7 (nyy) In 54,6 min 2112.30 15,25
818,70 11,60
1508,10 10,42
Cuivre 83Cu 69,2 (n,7) 54Cu 12,7h 511,00 35,03
1377,62 81,20
Nickel 58Ni 68,1 (y,m) 5TNi 1,5j
127,16 16,00
. 04 o4 1368,63 99,99
Magnésium Mg 79,0 (n,p) Na 14,9h
2754,05 99,86
Zinc 547n 482 (,n) 537n 38,3 min 669,93 8,19
Uranium .
. B8y 99,7 (y,m) 21y 6,7 208,00 21,30
appauvri
87y 250,85 587,80 89,10
Zirconium 07y 51,4 (v,n) 897r 3,3j - -
somy 15,75 908,96 99,16

Les spectres de rayonnements gamma émis par les produits d’activation 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 d’activation formés dans les pastilles
de matériaux non nucléaires. Les Figures 2.15 et 2.16 correspondent aux spectres mesurés suite a
lirradiation des échantillons d’"UA et d’'UHE. On y voit apparaitre respectivement les rayonnements
gamma émis par 1'>37U et par les produits d’activation du *°Zr, accompagnés de nombreux gamma
issus des produits de photofission.
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FIGURE 2.14 — Spectre de
non-nucléaires irradiés en 2019.
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FIGURE 2.15 — Raie gamma émise par 1'**U formé par 'activation de 1’*%U pour la campagne de
2019.
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FIGURE 2.16 — Raies gamma émises par le produit d’activation du “°Zr 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 d’activation formés dans les pastilles
de matériaux non nucléaires. Les spectres mesurés suite a l'irradiation des échantillons d’'UA et d’'UHE
sont disponibles sur les Figures 2.18 et 2.19. On y voit apparaitre respectivement les rayonnements
gamma émis par 1'>37U et par les produits d’activation du 2°Zr.
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FIGURE 2.17 — Spectre de rayonnements gamma d’activation pour les pastilles de matériaux
non-nucléaires irradiés en 2021.
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FIGURE 2.18 — Raie gamma émise par 1'>*7U formé par 'activation de 1'*%U pour la campagne de
2021.
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FIGURE 2.19 — Raies gamma émises par le produit d’activation du “°Zr et son descendant pour la
campagne de 2021.

Les raies gamma de 3™Zr et 3™Y 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 1’échantillon d’UHE (diminu-
tion d'un facteur 3,7) et une masse d’uranium plus élevée (augmentation d’un facteur 25), mettant
davantage en évidence les rayonnements gamma retardés émis par les produits de photofission.

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 premiere campagne expérimentale
et de présenter les différences et les résultats concernant la deuxiéme campagne dans cette section.

2.2.1.1 Principe de la méthode

Parmi les matériaux décrits dans le Tableau 2.6, certains sont enclins a 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 (y,n), dont on donne les sections efficaces pour les
isotopes d’intérét sur la Figure 2.20. Il est important de mentionner que l'or est un matériau souvent
utilisé pour le monitorage du flux de photons [95, 101, 102].

600
197 Au(y,n) % Au
— ZBHU(V,H)ZHU
3500 —— %07r(y,n)ezr
= — %4Zn(y,n)%32Zn
o 400 — SNi(y,n)Ni
®
o
& 300
()
5
-5 200
]
(0]
[0p]
100
0
6 8 10 12 14 16 18 20

Energie (MeV)

FIGURE 2.20 — Sections efficaces de réaction (vy,n) [40] pour les isotopes d’intérét dans la
caractérisation du faisceau de photons du LINAC.
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L’activation photonique de ces matériaux a été analysée afin d’estimer I’énergie de fin du Bremss-
trahlung et le flux de photons délivré par le LINAC, via une méthode d’ajustement utilisant comme
parametres libres ceux décrivant la distribution en énergie des électrons du LINAC. La méthode est
basée sur la variation des sections efficaces de réaction (y,n) avec I’énergie des photons incidents [103].
Chaque réaction (y,n) possédant un seuil en énergie différent et une forme unique pour sa section effi-
cace, elles permettent de rechercher la distribution en énergie des électrons donnant le flux de photons
incident sur les échantillons qui décrive le mieux l'activation observée pour les différents matériaux
utilisés. Dans cette optique, plusieurs types de distributions en énergie des électrons ont été simulées
avec MCNP6 [104]. Dans un premier temps, des électrons monoénergétiques ont été simulés sur une
large gamme en énergie, mais aucune configuration ne permettait de reproduire ’activation observée
expérimentalement pour tous les matériaux. De la méme fagon, une distribution en énergie gaussienne
s’est avérée incompatible avec les caractéristiques du LINAC. Finalement, en se basant sur des simu-
lations de la dynamique faisceau réalisées par le fournisseur du LINAC, Thales [105], comme montré
sur la Figure 2.21, une distribution « semi-gaussienne » de ’énergie des électrons a été sélectionnée,
comme schématisé sur la Figure 2.22.
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FIGURE 2.21 — Simulation de I'histogramme FIGURE 2.22 — Forme de la distribution en
d’énergie en sortie de section énergie des électrons du Saturne.

accélératrice pour un point
de fonctionnement du
Saturne a 15 MeV [105].

A travers cette méthode, de nombreuses distributions en énergie des électrons ont été simulées, avec
a chaque fois un couple différent de parametres [Ey,q2,0], 0t Epayx est 'énergie maximale des électrons,
qui correspond a I’énergie de fin de faisceau de Bremsstrahlung, et a est la largeur & mi-hauteur de la
distribution semi-gaussienne. Sachant qu’aucun dispositif permettant la mesure de 1’énergie des élec-
trons ne peut étre installé sur le LINAC, les distributions en énergie sélectionnées suite a 'application
de cette méthode ne pourront étre vérifiées. Néanmoins, nous ne cherchons pas a connaitre la distri-
bution en énergie réelle des électrons, mais a déterminer une distribution plausible pour reproduire au
mieux par simulation 'activation des matériaux observée expérimentalement. Pour chaque distribu-
tion d’électrons, le taux de réaction (y,n) dans les matériaux et le flux de photons de Bremsstrahlung
arrivant devant les échantillons cibles ont été simulés avec MCNP.

A la distance d de la cible en tungsténe du LINAC, le flux de photons expérimental est donné par
I’équation (2.1) pour l'or, 'uranium, le zinc et le nickel (le cas du zirconium est abordé plus bas).

Nexp (Efy) X A 1 q)d.,simul

I(E,) x e(Ey) x f (1 — e Airr)e=Mresr (1 — = Mmes) fi’;ﬁ‘f o(E) x o(E)dE

Py cap(Ey) = (2.1)

Avec :
o Dy erp(Ey) le flux de photons de Bremsstrahlung total a la distance d (i.e. le flux de photons
induisant I’activation mesurée dans 1’échantillon et calculé a partir du nombre net de coups dans
le pic photoélectrique & I’énergie E.), donné en photons.cm?2.impulsion™ ;
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e Nezp(Ey) le nombre net de coups (apres soustraction du fond Compton et des potentielles raies
gamma interférentes) dans la raie gamma d’intérét ;

e A la constante de désintégration du produit d’activation, issue de la base de données JEFF-3.3,
donnée en s [106] ;

o I(E,) I'intensité d’émission du gamma d’énergie £, (nombre de gamma émis par désintégration),
issue de la base de données JEFF-3.3 [106] ;

o ¢(E,) lefficacité totale de détection (nombre de coups dans le détecteur Ge HP dans le pic
photoélectrique d’énergie F. par gamma émis dans I’échantillon a cette énergie), obtenue avec
MCNP;

 fla fréquence du LINAC, en Hz (ou impulsions.s™);

o tirr, trefr €t ties Tespectivement le temps d’irradiation, de refroidissement et de comptage, en s;

o Oy gimu l'intégrale du flux de photons de Bremsstrahlung a la distance d, obtenu par simula-
tion MCNP des électrons du LINAC freinés par la cible en tungsténe, en photons.cm™.électron
source™ ;

. [ Li’::j o(F) x o(E)dE le taux de réaction (vy,n) dans I’échantillon, calculé avec MCNP, qui
correspond a l'intégrale du flux de Bremsstrahlung ¢(E) convolué par la section efficace de
réaction o(FE), de I'énergie seuil Fge,y a Uénergie de fin de faisceau F,q;, en réactions.électron

SOUI'CE‘:_1 .

L’analyse par activation photonique du °Zr est plus complexe car le produit d’activation 3Zr peut
étre formé dans son état fondamental 3°Zr (période de 78,4h), mais aussi dans un état isomérique
89m7y de période 250,85 et qui se désexcite en émettant un rayonnement gamma de 588 keV. De plus,
la désintégration du %9Zr conduit a Iisomere 89™Y de période 15,7s qui se désexcite en émettant
un rayonnement gamma de 909 keV, voir Tableau 2.6 et Figure 2.23. Nous devons donc analyser la
formation de 89™Zr et de 3°™Y, émettant tous les deux des rayonnements gamma lors de leur transition
isomérique. Le schéma de filiation correspondant est donné sur la Figure 2.23 et plus de détails sur les
différentes décroissances peuvent étre trouvés dans la référence [107]. Pour la résolution des équations
d’évolution, on note N1, Ny et N3 le nombre de noyaux de 39™Zr, 37r et 39™Y | respectivement. Les
périodes radioactives des isotopes correspondants sont notées avec les mémes indices. On note P la
probabilité de conversion interne du noyau de 89™Zr et k la probabilité de décroissance B+ du noyau
8971 vers le noyau excité 3™Y. Les périodes et probabilités de décroissance sont issues de la base de
données JEFF-3.3 [106].

mzr (Ny)

P =93,34% T,=250.8s
T,=282312s

(N3) 89mY : 99'88%892r (NZ) T3=15.663 s

0,12%

89y

6,66%

100%

FIGURE 2.23 - Schéma de filiation pour la formation de 3°Zr par activation du *°Zr.

Nous cherchons a quantifier le nombre de réactions (y,n) ayant formé du ®°Zr, dans I’état fonda-
mental ou excité, a partir du ?°Zr. L’équation (2.2) régit le nombre de noyaux de 89™Zr présents au
cours du temps apres une irradiation suivie d’un refroidissement :

dNy

dt

Le nombre de rayonnements gamma de 588 keV détectés peut étre relié au nombre de noyaux de
89m7 ayant décru vers 39Zr, avec une probabilité P, pendant la période de mesure tmes via I’équation
(2.3).

=\ N (2.2)
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N588,det = Il X €1 X P x Nl,O X (1 — e_Altmes) (23)
2. R Zr(y,n) Zr
A1

= II X €1 X P x (1 _ e—)\ltirr)e—)\ﬂrefr(l _ e—/\1tmes)

Ou Ni est le nombre de noyaux de 89m7, présents apres un temps d’irradiation ti, et un temps
de refroidissement tyef, qui dépend du taux de réaction R(Zr(y,n)%Zr) (en s!), pondéré par la
probabilité de formation du 8Zr dans I’état métastable, 3™Zr, notée . I et 1 sont respectivement
Iintensité d’émission et I'efficacité de détection du rayonnement gamma de 588 keV. Comme la période
de 39MY est faible par rapport a celle de 9Zr (15,7s vs. 78,4h) et le temps de mesure est élevé (au
minimum 22h), on peut considérer que le nombre de rayonnements gamma de 909keV émis par le
89my correspond au nombre de noyaux de 3?Zr qui décroissent en 3™Y. L’équation d’évolution du
nombre de noyaux de 39Zr peut s’écrire selon (2.4).

dN,

W — P)\lNl — )\QNQ (24)

Le nombre de noyaux de 39Zr au cours du temps est donné par 1’équation (2.5).

A
Ny(t) = P22 Ny g(e Mt — e722h) 4 Ny ge 2! (2.5)
A2 — A1
Ol Ny est le nombre de noyaux de 8™MZr ayant décru en 39Zr apres l'irradiation et le refroidis-
sement, auquel s’ajoute le nombre de noyaux de 89Zr créés directement par irradiation et subsistant

apres le temps de refroidissement. Il est calculé par I’équation (2.6).

P
Noo = 2.R(*® Zr(y,n)* Zr) {
' Ao — N\
P

1
(1 e—)\2tirr)e—)\2trefr] + y.R(gOZT‘(’}/,n)SQZT) % — (1 o e—,\2tm) o~ Netresr
)\2 )\2

{(1 o e—)qtirr) e—)\ltrefr + (1 _ e—)\ztim«)e—Aztrefr)} + .. (2.6)

Ou y est la probabilité de formation de 8°Zr dans 'état fondamental suite & la réaction (y,n) sur
907r. Finalement, le nombre détecté de rayonnements gamma de 909 keV émis par 8™Y lors de sa
décroissance peut étre approximé par I'équation (2.7), ol k est la probabilité que 3°Zr décroisse en
89my (voir Figure 2.23).

Noog,ger = I3 X €3 X k... (2.7)
1
. X (xR |:)\2_)\1 {(1 — G_Al'ti'”')e_)\ltTEfT (e_AthES _ 6_)\1tmes) .

. + P (1 _ 67)\2tmes) {(1 _ efAltirr)efAltrefr + (1 _ e*AZtir'r‘)ef)Qtrerf}} L

P 1
L. _|_ 7(1 _ e_AZtirr)e_)\Qtrefr(l _ 6_)\2tmes) + yR X )\7(1 o 6_)\2tirr)€_)\2t'ref7‘(1 _ 6_)\2tmes)>
2 2

Grace aux rayonnements gamma de 588 keV et 909 keV détectés, on peut remonter a x et y, et donc
au taux de réaction total R(*°Zr(y,n)3Zr) pour chaque campagne expérimentale. Le flux de photons
a la distance d pour le zirconium, traduisant l’activation observée est calculé d’une facon similaire a
(2.1) avec I’équation (2.8).

NQOQ,ewp % 1 % q)d,simul
I(Ey) xe(By) xkx f z(AxCi+BxCy+TI xCs)+y.(AxCs) f]fwl o(E) x ¢(E)dE
(2.8)

(I)d,ewp(Ev) =
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Avec :

o Noggg ezp l'aire nette du pic photoélectrique & 909 keV (en coups);

o I(E,) et e(E,) respectivement l'intensité d’émission et 'efficacité de détection du gamma de
909keV (nombres sans dimension);

e k est la probabilité que 3°Zr décroisse en 3™Y :

e fla fréquence du LINAC en Hz;

e et y, respectivement la part de 89Zr produit dans 1’état métastable et fondamental ;

« A= 1/()\2 —)\1), B = P/()\Q —)\1), I'= P//\g et A = 1/)\2;

« C1=(1- e*>\1tirr)ef>\1t7-ef7- (€*>\2tmes —_ e*htmes) :

o« Oy = (1 _ esztmes) {(1 _ efkltirr)e*)qtmfr + (1 _ e*AQtirr)e*Aztrefr} :

o« C3=(1- e_)\Qtirr)e_)\Qt'r'efr(l _ e—/\2tmes) :

o @y gimu 'intégrale du flux de photons de Bremsstrahlung a la distance d, obtenu par simula-
tion MCNP des électrons du LINAC freinés par la cible en tungsténe, en photons.cm™.électron

source™ ;

. fL;Em“j o(E) x o(E)dE le taux de réaction 0 Zr(vy,n)% Zr dans ’échantillon, calculé avec MCNP,
qui correspond a l'intégrale du flux de Bremsstrahlung ¢(FE) convolué par la section efficace de
réaction o(FE), de I'énergie seuil Fge,; a énergie de fin de faisceau Fyq;, en réactions.électron

-1
source™ .

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

FOM = | Y (®; — ®;)? (2.9)
i,5]5>1
Ou ®; et ®; sont les flux 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 parameétres [E,q2,¢]. 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 s’agit de I'or, du nickel, de I'uranium appauvri et du zirconium (cf.
Tableau 2.2). Les aires nettes des raies gamma dans les différents spectres d’activation sont obtenues
avec Genie2000 et sont répertoriées dans le Tableau 2.7.

TABLEAU 2.7 — Raies gamma d’activation par réaction (v,n) pour la campagne de 2019.

Isotope activé Produit Raie gamma analysée Aire nette
d’activation (keV) (coups)
197 Au 196 A 355,73 22332 + 589
%8Ni 5TNi 127,16 427713 + 1454
287 =1y 208,00 551097 + 248
8Imzy 587,80 44363 + 248
QOZI. SQZI‘ _ _
89my 908,96 182607 + 438

Les parametres 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 E,,q, et de 0 (cas mono-énergétique) a 2,5 MeV par pas de 0,5 MeV
pour «a. L’analyse des facteurs de mérite obtenus a ensuite conduit a faire varier plus finement E,,q,
de 15,6 MeV a 16,5 MeV par pas de 0,1 MeV et « de 0,5 a 2MeV par pas de 0,5MeV. 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 F,,,, = 15,8 MeV et une largeur a mi-hauteur a = 1 MeV.

TABLEAU 2.8 — Facteur de mérite pour les distributions en énergie testées pour la campagne de
2019, avec Fq: et o en MeV.

o max 15,6 15,7 15,8 15,9 16,0 16,1 16,2 16,3 16,4 16,5

05 |243.107 | 2,81.107 | 3,43.107 | 4,27.107 | 4,85.107 | 5,48.107 | 6,00.107 | 6,45.107 | 6,87.107 | 7,68.107
1,0 |3,28.107 | 2,33.107 |[1,20.107|( 2,17.107 | 3,18.107 | 3,20.107 | 4,54.107 | 5,26.107 | 5,76.107 | 6,21.107
1,5 |6,89.107 | 4,81.107 | 3,72.107 | 2,41.107 | 2,84.107 | 2,85.107 | 3,00.107 | 3,54.107 | 4,28.107 | 5,20.107
2,0 |8,64.107|7,52.107 | 6,27.107 | 5,08.107 | 4,10.107 | 2,47.107 | 2,25.107 | 2,12.107 | 2,86.107 | 3,63.10’

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

x 10
— 1.1
c
o
% 1.0
S
o
£
=09
)
5
—0.8
e
]
& 0.7/ — Réaction 28U(y,n)>"y
efl Réaction 197Au(y,n)1%€Au
—— Réaction 2°Zr(y,n)39Zr
0.67| Réaction *#Ni(y,n)?"Ni
15.6 15.8 16.0 16.2 16.4

Energie (MeV)

FIGURE 2.24 — Représentation graphique des flux de photons calculés pour les quatre matériaux
avec a = 1 MeV pour la campagne de 2019.

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

TABLEAU 2.9 — 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 ® 43 em.exp (Photons.cm2.impulsion™)
197 Au (9,02 + 1,26) x 107
58Ni (10,05 + 1, 33) x 107
287 (10,21 + 1, 36) x 107
N7y (9,43 £1,25) x 107

Flux de photons moyen : ®43 emyexp = (9,68 £1,35) x 10" photons.cm™.impulsion™

L’incertitude sur le flux de photons ainsi estimé pour chaque matériau est la combinaison quadra-
tique des sources d’incertitude suivantes :
 une incertitude relative estimée a 10 % sur la section efficace de réaction (y,n) pour les isotopes
activés, selon la bibliotheque de sections efficaces EXFOR [108]. A titre d’exemple, l'incertitude
sur la section efficace de réaction %7 Au(y,n)!% Au mesurée par Plaisir et al. est de 10 % [109] ;
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 une incertitude relative de 7% sur Defficacité de détection prenant en compte celle sur efficacité
intrinseque du détecteur (moins de 5%, en accord avec l'optimisation du modeéle MCNP du
détecteur a 'aide de sources de référence) et celle sur la modélisation des échantillons (estimée a
5 % en raison principalement de 'incertitude sur leurs dimensions, qui influe significativement sur
le calcul de I'auto-absorption gamma, et dans une moindre mesure sur leur distance par rapport
au détecteur). Les efficacités intrinseques et géométriques sont combinées quadratiquement et
on obtient ainsi une incertitude relative de 7% sur efficacité de détection totale ;
o une incertitude statistique liée au résultat de la simulation MCNP, inférieure a 5% pour tous
les calculs d’activation des échantillons
« des incertitudes associées aux constantes de décroissance radioactive et aux intensités d’émission
gamma des produits d’activation, issues de la base de données JEFF-3.3 [106], inférieures & 2 % ;
e une incertitude sur laire nette de la raie gamma considérée, reportée dans le Tableau 2.7, n’ex-
cédant pas 2,6 %.
L’incertitude associée au flux de photons moyen est estimée, de facon conservative, comme la com-
binaison quadratique de 'incertitude moyenne associée a chacun des quatre flux de photons calculés
ci-dessus, qui est d’environ 13 %, et de ’écart-type des flux de photons obtenus avec ces quatre maté-
riaux qui est calculé comme suit :

=5%

Odistrib 1\/(<I>Au — D)2 4 (B — D)2+ (Dy — D)2 4 (By, — )2
> P 4

Au final, l'incertitude relative sur le flux de photons en 2019 est estimée & 13,9 %. La conver-
sion du flux moyen de photons & 43 cm en nombre effectif d’électrons source incidents sur la cible
en tungstene donne n¢ao9 = (1,31 = 0,18) x 10! électrons.impulsion™. On peut comparer cette
estimation au nombre théorique d’électrons par impulsion obtenu en considérant une forme d’im-
pulsion rectangulaire, un courant créte de 10mA et une largeur d’impulsion de 4 ps, lequel vaut
Né théorique = 2,90 X 10! électrons.impulsion™. La différence peut s’expliquer par le fait que I'impul-
sion n’est en réalité pas parfaitement rectangulaire et que son intégrale conduit donc a un plus faible
nombre d’électrons.

A titre de vérification, nous avons comparé les taux de réaction (7y,n) expérimental et simulé dans
le lingot d’?3®U. Le taux de réaction expérimental est calculé via I’équation (2.10).

N (208 keV')

2.10
I(208 keV) x £(208 keV) x e Mrefr x (1 — e~ Mmes) X t;,,. x f (2.10)

Reap [238U(% n)237U} _

Avec :
o Rerp[?8U(7,n)*"U] le taux de réaction expérimental, exprimé en réactions.impulsion”
o I(208 keV) l'intensité d’émission du gamma de 208 keV émis par 1'**7U ;
o £(208 keV) lefficacité de détection a 208 keV, simulée avec MCNP ;
o N(208 keV) 'aire nette de la raie a 208 keV ;
« ) la constante radioactive de 2*”U, issue de la base de données JEFF-3.3 [106], donnée en s~
o tirr, trefr €t tpes les temps d’irradiation, de refroidissement et de comptage, respectivement,
donnés en s;
e f la fréquence du LINAC, en Hz.
On obtient Reyp 28U (v,n)3"U] = (7,51 £ 0,53) x 10° réactions.impulsion™. L’incertitude relative est
calculée comme la combinaison quadratique de 'incertitude de 7 % sur Defficacité de détection, I'incer-
titude de 0,3 % sur l'intensité d’émission du rayonnement gamma de 208keV [106] et de I'incertitude
statistique de 0,22 % sur l'aire nette de la raie a 208 keV.
Le taux de réaction simulé est quant a lui donné par 1’équation (2.11) et est calculé via MCNP avec
une source d’électrons possédant la distribution en énergie du flux de photons interrogateur la plus
cohérente avec l'activation observée des quatre matériaux.

1.
)

1.
3
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Emaz

Riimul [ZBSU(%R)WU} = / P(E) X 0(yn)(E)AE X n¢ 2019 (2.11)

Esecuil
Avec :
o Ryimu[*U(v,n)?%7U] le taux de réaction simulé, exprimé en réactions.impulsion”
o Fseuit et Epae Uénergie seuil de la réaction 233U(y,n)?37U et Iénergie de fin de faisceau de
Bremsstrahlung, respectivement ;

e o(F) le flux de photons de Bremsstrahlung & 1’énergie E en cm™.électron source”

¢ 0(yn)(E) la section efficace de réaction 28U(y,n)?"U a I'énergie E, en cm?;

* n¢ 2019 le nombre d’électrons incidents sur la cible en tungsteéne, en électrons.impulsion™.
Au final, on obtient R [233U (v, n)?37U] = (7,15 £ 1,19) x 10° réactions.impulsion™. L’incertitude
relative sur le résultat est calculée par combinaison quadratique de I'incertitude de 13,9 % sur le nombre
d’électrons, liée a l'incertitude sur le flux de photons, de l'incertitude de 10 % sur la section efficace
de réaction 23¥U(y,n)?3"U et de l'incertitude statistique de 0,4 % sur le résultat de simulation MCNP
du taux de réaction par électron source. L’écart de 4,8 % entre les taux de réaction expérimental et
simulé est satisfaisant et permet de conforter ’estimation du nombre d’électrons incidents sur la cible
du LINAC calculé pour la campagne de 2019 grace a activation des quatre matériaux.

La distribution en énergie des électrons la plus vraisemblable et le spectre de Bremsstrahlung associé
pour la campagne expérimentale de 2019 sont montrés sur la Figure 2.25.

1.
)

1.
)
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FIGURE 2.25 — Distribution en énergie des électrons (a gauche) et des photons de Bremsstrahlung (a
droite) du LINAC pour les expériences de 2019.

2.2.1.3 Campagne expérimentale de 2021

Lors de la campagne expérimentale de 2021, 5 matériaux ont été irradiés dans le but de caractériser
le faisceau de photons du LINAC. Ce sont les mémes qu’en 2019 auxquels a été rajoutée une pastille
de zinc pour améliorer la robustesse de la méthode par 'ajout d’un matériau supplémentaire dans
I’analyse par activation photonique (cf. caractéristiques en Tableau 2.4, Tableau 2.6 et Figure 2.20).
Les aires nettes des raies gamma du Tableau 2.10 sont obtenues avec Genie2000.

Pour les simulations support a la caractérisation du faisceau de photons, F,q. a été variée entre
15 et 18,5 MeV par pas de 0,5MeV et a de 0 a 2MeV par pas de 0,5MeV. Le facteur de mérite
pour ces différentes distributions est donné dans le Tableau 2.11. La distribution qui minimise ce
facteur de mérite est celle avec une énergie maximale F,,q,; = 17,5 MeV et une largeur a mi-hauteur
a=0,5MeV.
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TABLEAU 2.10 — Raies gamma d’activation par réaction (y,n) pour la campagne de 2021.

L Produit Raie gamma .
Isotope activé o X Aire nette (coups)
d’activation analysée (keV)
197 Ay 196 Ay 355,73 549721 + 741
58Ni 5TNi 1377,62 2411040 + 1553
238y ) 208,00 1310540 4+ 1145
89myz . 587,80 37223 +£193
907, 897r - -
8omy 908,96 222248 4472
547Zn 537n 669,93 157242 + 397

TABLEAU 2.11 — Facteur de mérite pour les distributions en énergie testées pour la campagne de
2021, avec E,q. et a en MeV.

o Ermax | 150 15,5 16,0 16,5 17,0 18,5
0 4,09.101 | 2,31.10% | 1,27.10' | 6,53.10% 4,65.10%°
0,5 |5,65.10! | 3,20.10 | 1,84.10%! | 9,74.10° | 5,01.10%°

1,0 4,22.10" | 2,51.10™ | 1,41.10' | 7,47.10%°

1,5 5,56.101! | 3,15.10'! | 1,89.10'! | 1,03.10%

2,0 6,78.10% | 3,78.10 | 2,28.10 | 1,34.10%

Une représentation graphique permettant de visualiser la convergence des cing flux de photons pour
a =0,5MeV est disponible sur la Figure 2.26.
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FIGURE 2.26 — Représentation graphique des flux de photons calculés pour les cinq matériaux avec
a =0,5MeV pour la campagne de 2021.
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Les flux de photons correspondant a la distribution énergétique des électrons [Ep,qp = 17,5 MeV ;
a = 0,5 MeV] pour tous les matériaux irradiés ainsi que le flux de photons moyen a 88 cm de la cible

sont donnés dans le Tableau 2.12.

TABLEAU 2.12 — Flux de photons calculés pour les quatre matériaux et la distribution en énergie des
électrons la plus probable lors de la campagne de 2021.

Isotope activé g8 em.exp (Photons.cm™2.impulsion™)
97 Au (6,824 0,87) x 100
S\ (7,314 0,89) x 10*°
38U (6,07 +0,75) x 10%°
NZr (6,57 +0,84) x 1010
647n (5,97 +0,75) x 1010

Flux de photons moyen : ®ggem, exp = (6,55 £0,94) X 10'9photons.cm™2.impulsion™

Les incertitudes sur les flux de photons individuels sont calculées de la méme fagon que pour la
campagne de 2019. L’incertitude associée au flux de photons moyen est estimée, de fagon conservative,
comme la combinaison quadratique de l'incertitude moyenne associée aux quatre flux de photons
calculés (environ 12,5 %) et de Iécart-type des flux de photons obtenus avec les quatre matériaux :

Odistrib l\/(q)Au - é)Q + ((I)Nz - (i))Q + ((I)U - (i))Q + ((I)Zr - (i))Q + (q)Zn - (T))Q =7%
> D 5 a

Au final, l'incertitude relative sur le flux de photons en 2021 est de 14,4 %. La conversion du flux
moyen de photons a 88 cm en nombre d’électrons source incidents sur la cible en tungstene donne :
ne2021 = (1,58 £ 0,23) x 102 électrons.impulsion™. Cela coincide avec 1'augmentation du courant
créte de 10mA en 2019 a 100mA en 2021, car comme on l’a estimé plus haut, ce nombre valait
ne2o10 = (1,31 £ 0,18) x 10! électrons.impulsion™ en 2019. Au final, le flux de photons & 1m de
la cible du LINAC dans I'axe en 2021 est de (2,54 + 0,38) x 10% cm™2.impulsion™, contre (1,79 +
0,25) x 107 cm™.impulsion™ en 2019, soit une augmentation d’un facteur 14 entre les deux campagnes
expérimentales.

La distribution en énergie des électrons la plus probable et le spectre de Bremsstrahlung associé
pour la campagne expérimentale de 2021 sont montrés sur la Figure 2.27.

Distribution en énergie des électrons du LINAC Distribution en énergie des photons de Bremsstrahlung
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FIGURE 2.27 — Distribution en énergie des électrons (a gauche) et des photons de Bremsstrahlung (a
droite) du LINAC pour les expériences de 2021.
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2.2 Caractérisation des faisceaux de photons et de neutrons

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 flux de neutrons thermiques
pouvant parvenir au niveau des échantillons d’actinides afin de minimiser les fissions neutroniques
parasites. Le but de la caractérisation du spectre neutronique est de permettre de valider le modele
MCNP du collimateur et du blindage neutronique pour 'utiliser dans les simulations au cours de
la these. Le but sous-jacent est d’estimer la contribution des fissions neutroniques par rapport aux
photofissions afin de la soustraire lors du calcul des taux de production des produits de photofission.

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 I'interaction des photons de haute énergie avec le dispositif d’irradia-
tion et le cadmium du blindage neutronique (les énergies seuil sont données dans le Tableau 2.1). En
I’occurrence, cela concerne les pastilles d’indium, de cuivre, d’or 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 n’a finalement pas pu étre utilisé car le %4 Cu subit une dé-
croissance 7 dans 62 % des cas, conduisant a la détection de photons de 511 keV indiscernables parmi
les nombreuses sources de radioactivité 37 dans un environnement irradié, et d’autre part il décroit
en 8~ dans 38 % des cas avec I’émission d'un gamma & 1345 keV de faible intensité (0,475 %), malheu-
reusement inexploitable pour la caractérisation du flux de neutrons. Les réactions %7 Au(n,y)'%®Au et
H3Tn(n,y)1t0™mIn sont utilisées pour la caractérisation du flux de neutrons thermiques et épithermiques
(i.e., d’énergie supérieure & 0,5¢V). Enfin, la réaction *Mg(n,p)?*Na est utile pour la caractérisation
du flux de neutrons rapides avec son seuil a 4,95 MeV.

10! | 197 Au(n, ¥) 1 98AU
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FIGURE 2.28 — 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 ’activation de la pastille d’indium observée expérimentalement et celle
obtenue par simulation est utilisée afin de valider le modele MCNP du dispositif d’irradiation complet
(accélérateur, collimateur et blindage neutronique).

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

Le spectre gamma de la Figure 2.14 issu de 'activation des pastilles SNAC de 2019 semble indiquer
la présence de neutrons rapides par la détection de la raie & 332,6 keV du '®™In, formé par la réaction
H5Tn(n,n’) ayant un seuil aux alentours de 0,5MeV, mais cette contribution est indiscernable de
celle de la réaction °In(v,7’) dont la section efficace est peu documentée [110, 111]. L’observation
des raies gamma de ''™In met en évidence la présence de neutrons épithermiques, i.e. d’énergie
supérieure a 0,5 eV, qui ne sont pas absorbés par la feuille de cadmium en sortie de blindage. Cependant,
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Chapitre 2 Caractérisation du faisceau du LINAC Saturne et du bruit de fond associé

I’activation neutronique de la pastille d’or n’est pas observée via la détection du rayonnement gamma
de 411,8keV malgré une section efficace de réaction (n,y) comparable & celle de I'''°In, du fait de
sa faible masse (45mg d’or contre 2x2,711g d’indium). Pour illustrer Defficacité d’absorption des
neutrons thermiques par le blindage neutronique, des simulations MCNP ont été effectuées pour
évaluer le flux de photoneutrons avec et sans blindage. La Figure 2.30 présente la comparaison des
spectres neutroniques au niveau des échantillons, soit & 43cm de la cible du LINAC. On note la
présence de neutrons thermiques en I'absence de blindage neutronique. L’ajout du blindage supprime
cette composante grace au cadmium qui a une tres grande section efficace d’absorption neutronique
en dessous d’environ 0,5¢V (énergie dite « de coupure du cadmium » au-dessus de laquelle on parle
de neutrons épithermiques en physique des réacteurs), comme montré sur la Figure 2.29.
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FIGURE 2.29 — Section efficace de réaction (n,y) [40] pour le 13Cd composant le cadmium naturel &
12,26 %.

Le blindage diminue le flux de neutrons rapides d’un facteur 4,5 mais peuple la composante épi-
thermique du spectre neutronique. Cette derniére 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 flux neutronique avec et sans la présence de cad-
mium en fin de blindage. En ajoutant seulement du polyéthyleéne simple et boré, le flux de neutrons
d’énergie inférieure a 0,1eV augmente d’un facteur 58, ce qui est contre-productif par rapport a la
volonté de limiter le flux de neutrons thermiques. Par contre, I’ajout de 2 mm de cadmium permet de
couper totalement cette composante. Finalement, le flux neutronique au niveau des échantillons est
én = (7,10 £ 0,97) x 102 neutrons.cm™2.impulsion™. Le blindage est efficace puisqu’il diminue le flux
de neutrons d’un facteur 4 et qu’il coupe totalement la composante thermique du spectre neutronique.
Concernant Dorigine des photoneutrons en ’absence de blindage, les simulations estiment a 76 % la
contribution du collimateur en plomb contre 24 % attribués a la cible en tungsténe. Dans le cas avec
blindage, 92,6 % des photoneutrons au niveau des échantillons sont issus du cadmium.
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de 2019.

Il s’agit désormais de valider ce modele MCNP du blindage neutronique en comparant le nombre
de rayonnements gamma d’activation détectés expérimentalement, issus des pastilles SNAC en 2019,
avec ceux estimés par simulation MCNP. Pour cela, on s’intéresse aux deux pastilles d’indium irradiées
pendant la campagne expérimentale et & la réaction 1*°In(n,v) %™ In dont la section efficace est visible
sur la Figure 2.28. L’aire nette des six raies gamma identifiées dans le spectre de la Figure 2.14 est
comparée avec celle estimée par simulation MCNP. Le spectre neutronique avec blindage complet,
visible sur la Figure 2.30, est simulé juste devant les pastilles SNAC en tant que source neutronique
dans MCNP. Le taux de réaction *°In(n,y) "% n résultant dans les deux pastilles d’indium est utilisé
pour estimer l’aire nette des raies gamma émises par le 1'6mIn selon la formule (2.12).

R(5In(n, )1 In) x I(E;) x e(E;)

N(E;) = X X (1 — e Airr)g=Alresr (] — g~ Almes) (2.12)

Ou:

o N(E;) est l'estimation du nombre de gamma d’énergie E; détectés (comparé a l'aire nette me-
surée) ;

o R(M5In(n,v)%mIn) est le taux de réaction dans les pastilles d’indium calculé par MCNP, en
st

o I(E;) est l'intensité d’émission du gamma d’énergie Ej;, issue de la base de données JEFF-3.3
[106] ;

o £(F;) est lefficacité de détection pour les raies gamma d’énergie Fj;, obtenue par simulation
MCNP ;

« )\ est la constante de désintégration de '6™In, issue de la base de données JEFF-3.3 [106], en
st

o tirr, trefr €t times sont respectivement les temps d’irradiation, de refroidissement et de comptage,
listés dans le Tableau 2.3.

La comparaison entre les aires expérimentales et simulées pour les raies gamma d’activation est donnée
dans le Tableau 2.13. Les nombres de coups expérimentaux correspondent & l’aire nette des raies
gamma, obtenue avec le logiciel Genie2000. Les nombres de coups simulés sont calculés avec la formule
(2.10) et donnés avec une incertitude de 18 %. Cette derniére correspond a la combinaison quadratique
de 'incertitude de 13,9 % sur le flux de photons interrogateur utilisé pour normaliser les résultats de
simulation MCNP, de l'incertitude de 7% sur Defficacité de détection et de I'incertitude de 10 % sur
la section efficace de réaction *°In(n,y) '™ In .
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Chapitre 2 Caractérisation du faisceau du LINAC Saturne et du bruit de fond associé

TABLEAU 2.13 — Comparaison expérience/simulation pour I’aire nette des raies gamma émises par le

H6mp pour la campagne de 2019.

Energie (keV) | Intensité (%) | Expérience (coups) | Simulation (coups) | Ecart 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 légerement inférieurs aux nombres de gamma détec-
tés expérimentalement mais 'accord est satisfaisant compte tenu de l'incertitude sur le flux de neutrons
de basse énergie a la sortie du blindage neutronique du LINAC. Cette incertitude est principalement
due a l'incertitude sur la production de photoneutrons dans la téte du LINAC (elle-méme provenant
de l'incertitude sur les caractéristiques du faisceau de Bremsstrahlung et sur les sections efficaces de
production de photoneutrons dans le tungsténe et le plomb) et de 'absorption neutronique tres im-
portante dans le blindage en polyéthylene et cadmium. L’accord entre I'expérience et la simulation
valide le spectre neutronique simulé ayant conduit a l'activation de I'indium et confirme D'efficacité
du blindage neutronique avec la feuille de cadmium pour supprimer la composante thermique devant
les échantillons. Cette derniere aurait pu poser probléeme pour les échantillons de matiere fissile, par
exemple 1'*5U, dont la section efficace de fission 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 photofission. En conclusion, 'accord entre ’expérience et la simulation nous permet de valider le
modele MCNP du dispositif d’irradiation 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 derniere,
nous avons vu au cours de la Section 2.2.1.3 que le spectre de photons du LINAC avait une énergie de
fin de faisceau de 17,5 MeV contre 15,8 MeV en 2019. Par ailleurs, le nombre d’électrons par impulsion
était environ multiplié par un facteur 10 en 2021. Le flux de neutrons pour la campagne de 2021 est
donc supérieur, en absolu, a celui de 2019.

La validation du modele du blindage neutronique et la caractérisation des spectres de Bremsstrahlung
et de photoneutrons permettront dans le Chapitre 3 d’estimer la part de fissions neutroniques dans les
échantillons d’actinides utilisés pour la mesure des taux de production des produits de photofission.
Dans le Chapitre 5, 'origine des neutrons sera étudiée dans le cadre de 'irradiation d’un simulant de
colis 870 L.

2.3 Analyse du bruit de fond actif

Cette derniére section est dédiée & ’analyse des pics présents dans le bruit de fond actif de la cellule
CINPHONIE dans deux cas de figure. 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 intégre 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 d’abord, 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 d’irradiation et
de comptage sont données dans le Tableau 2.14.
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2.3 Analyse du bruit de fond actif

TABLEAU 2.14 — Caractéristiques d’irradiation et de comptage pour la mesure du bruit de fond actif
de la cellule CINPHONIE vide.

Année Fréquence Courant créte Largeur Temps Temps de Temps de
d’irradiation (Hz) (mA) d’impulsion (ps) d’irradiation | refroidissement| comptage
2019 100 10 4,0 2h 30s 16,7h
2021 200 100 2,8 2h 23s 18,3h

Lors de la campagne de 2019, le détecteur Ge HP était situé a une distance de 1,60m du centre
du plateau tournant porte-colis. Le LINAC fonctionnant en mode dégradé pour cette campagne,
les échantillons d’actinides étaient placés sur un support en polyéthyléne lié au banc mécanique et
permettant de les positionner au plus prés de 'accélérateur et du détecteur, comme montré sur la
Figure 2.32.a et la Figure 2.32.b. Par ailleurs, le détecteur Ge HP était blindé avec du polyéthyléne et du
plomb pour limiter les dommages causés par les photoneutrons produits dans la cellule CINPHONIE.
Lors de la mesure du bruit de fond actif, il y avait une épaisseur de 7,28 cm de polyéthylene et une
épaisseur de 5 cm de plomb derriére I’échantillon qui est lui situé a environ 20 cm du détecteur, comme
schématisé sur la Figure 2.32.c. La configuration de la cellule CINPHONIE pour la campagne de 2019
est schématisée sur la Figure 2.33.
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FIGURE 2.32 — Position (a) d’irradiation, (b) de comptage et (c¢) schéma du dispositif de détection
pour les échantillons d’actinides en 2019.
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Lors des expériences de 2021, le détecteur a été rapproché a 1,04 m du centre du porte colis dans
I’optique des mesures effectuées avec une matrice en béton. Le détecteur Ge HP n’était 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. A 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 d’activation créés dans les composants du détecteur et qui seront ensuite observés dans les
spectres de gamma retardés.

FIGURE 2.34 — 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 configuration de détection ainsi que I’augmentation
conjointe de I'énergie et de l'intensité du faisceau du LINAC entre les campagnes de 2019 et 2021
permettent d’expliquer I'augmentation conséquente du bruit de fond actif et du nombre de pics présents
dans ce dernier en 2021.
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FIGURE 2.35 — Bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE vide en 2019.
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FIGURE 2.36 — 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 systéme de détection
et des éléments de structure dans la cellule [112].

Le nombre de pics attribués au 7'Ge est tres important. Il est formé par capture neutronique sur le
"6Ge, composant le cristal de germanium du détecteur a 7,7 %. On observe également des pics somme
issus de I’émission de photons en cascade dans le cristal. Bon nombre de pics sont attribuables au
H6mIy formé par capture neutronique sur !5In (voir la section efficace sur la Figure 2.28). L’indium est
probablement présent dans les soudures a proximité immédiate du cristal de germanium du détecteur
ORTEC GMX50. C’est également le cas pour le détecteur CANBERRA utilisé lors de la campagne
de 2019, mais 'observation de l’activation de l'indium est beaucoup moins marquée compte tenu
de l'intensité du faisceau du LINAC moins importante et du blindage installé devant le détecteur.
Enfin, de nombreux pics sont issus de lactivation de I’antimoine, et plus particulicrement du ?4Sb.
L’antimoine entre dans la composition du plomb utilisé pour le blindage du détecteur (briques ou
rondelles entourant le capot, cf. Figure 2.34). Afin de réduire l’activation par les neutrons de basse
énergie dans ce type d’expérience, une solution consisterait a ajouter un matériau neutrophage (par
exemple du cadmium ou du B4C) entre le polyéthyléne du blindage du détecteur et le plomb. De cette
facon les neutrons thermalisés dans le polyéthyléne seraient absorbés avant d’atteindre le cristal de
germanium ou le plomb dans lequel 'antimoine s’active. Il pourra également étre envisagé d’ajouter
une couche de blindage en dessous du détecteur pour limiter le flux de neutrons réfléchi sur les murs
et le sol de la casemate. Enfin, un blindage amovible devant le détecteur (présent pendant l'irradiation
et en position de retrait pendant le comptage) pourrait étre congu afin de limiter I'exposition de sa
face avant lors du tir de 'accélérateur sans perdre du signal lors de la détection.
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TABLEAU 2.15 — Identification des raies de produits d’activation provenant du systeme de détection
lors de la campagne de 2021 et comparaison avec la campagne de 2019.

60

Energie Présence Energie Présence
Isotope Isotope
(keV) en 20197 (keV) en 20197
211 Ge 1235 Ge
215 Ge 1248 " Ge (pic somme
614 + 634 keV)
264 "Ge 1257 '?2Sb
7 :
378 Ge (pic somme 1294 1omy v
159 4+ 219keV)
410 " Ge (pic somme 1297 "Ge (pic somme
195+ 215 keV) 583 + 714 keV)
417 Hémpy 1318 Ge
564 122} v 1326 1248
506 ""Ge (pic somme 1345 ""Ge (pic somme /
156 4+ 439 keV) 399 + 946 keV)
602 124gy, v 1356 Ge
635 Ge 1368 124gy, v
645 121y 1409 ™M Ge et”" Ge (pic somme
611 4 798keV)
693 122}, v 1432 " In (pic somme
138+ 1294 keV)
722 1218p v 1436 1218h
7 :
G
739 © (pic somme 1508 1oy
156 4 582keV)
780 16 [y 1601 " Ge (pic somme
634 4 966 keV)
789 Ge 1690 124gy, v
819 HEmTy 1710 Ge
882 Ge 1753 Hemyy
898 ""Ge (pic somume 1757 L6my
367 + 531 keV)
907 " Ge (pic somme 1778 284 v
338 4 569 keV)
1022 Ge 2017 1248h
1040 "Ge (pic somme 2090 124g}, v
264 4 775 keV)
7 :
1090 Ge (pic somme 2112 Lomyy v
215 4 875 keV)
1097 16m [y v 2391 H"In (pic somme
1097 + 1294 keV)
1140 122}, 2528 H"In (pic somme
417 +2112keV)
1189 "Ge (pic somme 9801 HEmTn (pic somme
215 4 974 keV) 1294 + 1507 keV)
1999 "Ge (pic somme 3045 16mTy (pic somme
557 + 665 keV) 1294 4+ 1752keV)
1931 "Ge (pic somme
264 4 966 keV)
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TABLEAU 2.16 — Identification des raies de produits d’activation 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.

Energie Présence Energie Présence
Isotope Isotope

(keV) en 20197 (keV) en 20197
319 51Cr 1757 57Nj
364 2144 1764 214y v
388 214p; 1810 56\ n v
474 214 v 1919 5TNj
609 214p; v 2010 214p;
810 58 Co 2112 560\ n v
835 5\n 2205 214y v
846 56Mn v 2243 24Na (simple échappement 2754 keV)
935 214Bj 2293 214Bj
1046 5TNi 2449 214Bj
1116 657n 2523 56Mn
1121 2144 v 2614 208 v
1174 59Co 2656 56Mn
1332 6000 2754 2ANa v
1377 57Ni v 2059 56\ [n
1460 10y v 3084 190,
1731 5TNi 3369 56Mn

En ce qui concerne les pics de bruit de fond actif qui ne sont pas issus du systeme de détection,
la plupart provient de l'activation de l'acier présent dans la cellule CINPHONIE, en particulier du
banc mécanique trés massif de translation-rotation des colis jusqu’a 5tonnes. A noter qu’aucune raie
de bruit de fond actif n’est observée au-dessus de 3,4 MeV. Le récapitulatif des produits d’activation
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 afin d’étudier la correction des effets de matrice et de localisation. Cette
galette en béton mesure 1m de diametre et 15cm d’épaisseur. Elle est entourée par une virole en
acier de 3mm d’épaisseur. Elle possede également des inserts en béton dans lesquels les échantillons
d’actinides peuvent étre placés. La galette en béton est montrée sur la Figure 2.37.

FIGURE 2.37 — Photographie de la galette de béton utilisée pour les expériences avec une matrice,
décrites dans le Chapitre 4.
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Chapitre 2 Caractérisation du faisceau du LINAC Saturne et du bruit de fond associé

TABLEAU 2.17 — Produits d’activation observés dans le bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE
vide et caractéristiques associées.

Isotope Demi-vie Production Origine présumée
Ge 11,2h (n,y) Cristal du détecteur
HomTy 54,6 min (n,7) Soudures du détecteur
124g} 60,2 jours (n,7y) Blindage plomb
1229, 2,7 jours (v,m) Blindage plomb
Z8Al 2,2 min (n,y) Capot détecteur
56Mn 2,6h (n,y) Acier banc mécanique
54Mn 312,2 jours (y,n) Acier banc mécanique
5TNj 1,5 jours (y,n) Acier banc mécanique
SlCy 27,7 jours (n,y) Acier banc mécanique
%8Co 70,8 jours (y,n) Acier banc mécanique
50Co 5,3 ans (n,7y) Acier banc mécanique
657n 244,0 jours (n,7) Acier banc mécanique
24Na 14,9h (n,7) Béton
Ca 8,7 min (n,y) Béton
208 3,1 min Naturel Bruit de fond naturel des murs (chaine du 2*>Th)
10K 1,25 x 10Y ans Naturel Bruit de fond naturel des murs
24pj 19,8 min Naturel Bruit de fond naturel des murs (chaine de 1'*3%U)

L’utilisation de cette matrice en béton ajoute une contribution supplémentaire au bruit de fond
actif, montré sur la Figure 2.38.
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FI1GURE 2.38 — Bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE avec la galette en béton, enregistré
pendant 68 h apres 2h d’irradiation 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 a ’acier du banc mécanique et au béton sont
également peuplées par les mémes produits d’activation créés dans ’acier de la virole et le béton de
la galette.
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2.3 Analyse du bruit de fond actif

TABLEAU 2.18 — Identification des raies de produits d’activation provenant de la galette en béton.

Energie (keV) | Isotope Energie (keV) | Isotope
373 BK 2062 637n
378 53Fe 2127 34m ]
450 637n 2335 637n
489 47Ca 2495 6371
594 BK 2535 637n
617 4K 2695 637n
669 637n 2716 637n
962 637n 2731 5TNi
1274 22Na, 2780 637n
1368 24Na 2804 5TNi
1412 637n 3084 49Ca,
1524 2K 3177 5TNji
1547 637n 3304 34m ]
2027 637n

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

TABLEAU 2.19 — Produits d’activation 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
03Zn | 38,5min (v,n) Virole de la galette
>3Fe 8,5 min (v,n) Virole de la galette
5TNj 1,5 jours (v,n) Virole de la galette
2Na 14,9h (n,y) Béton de la galette
2Na 2,6 ans (v,n) Béton de la galette
2K 12,4h (n,y) Béton de la galette
BK 22,2h (7,p) Béton de la galette
7Ca | 4,5jours (v,n) Béton de la galette
19Ca 8,7 min (n,y) Béton de la galette

34mc] | 32,1 min (v,n) Béton de la galette

Le bruit de fond actif de la cellule CINPHONIE avait été estimé par simulation lors d’études de
faisabilité préliminaires effectuées en 2016 portant sur la quantification de la masse fissile 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 a simuler un bruit de fond actif réaliste, car tres lié a la composition détaillée des
matériaux de I'’environnement, du systéme de mesure et du colis. D’une part, 'activation neutronique
des composants du systéme de détection (blindage et détecteur) n’avait pas été prise en compte. Les
expériences effectuées, particulierement lors de la campagne de 2021, montrent que cette contribution
est trés importante. Les produits d’activation observés peuvent compliquer, voire rendre impossible,
I’exploitation de certaines raies de rayonnements gamma retardés émis par les produits de photofission.
Cette activation pourra néanmoins étre réduite a I’avenir grace a I’emploi de matériaux neutrophages
positionnés judicieusement en aval des matériaux de thermalisation neutronique. D’autre part, la
composition de 'acier présent dans la cellule CINPHONIE n’est pas connue précisément. De nombreux
composants minoritaires sont présents dans ’acier en plus du manganése qui avait été pris en compte
avec lisotope *Mn. On peut citer notamment le nickel qui forme via ’isotope 5“Ni une signature
prépondérante de 'activation de 'acier dans CINPHONIE. Enfin, le béton, présent également dans les
colis 870 L, est une source de multiples produits d’activation, dont les rayonnements gamma varient
en fonction de sa composition. Cela met en exergue la difficulté d’estimer un bruit de fond actif
uniquement par simulation et 'importance que revétent des mesures expérimentales pour cette tache.
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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 deuxieme chapitre, le faisceau du LINAC Saturne et le bruit de fond actif associé
ont été caractérisés. Tout d’abord, le dispositif d’irradiation 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 d’évaluer les distributions en énergie des électrons du LINAC, le
spectre de Bremsstrahlung et le flux de photons associé pour les campagnes expérimentales de 2019
et 2021. L’énergie de fin de faisceau était de 15,8 MeV et de 17,5 MeV lors des campagnes de mesure
de 2019 et 2021, respectivement. De la méme facon que I’énergie, I'intensité du faisceau a augmenté
entre les deux campagnes. Cela se traduit par une augmentation du flux de photons, passant ainsi de
(1,7940,25) x 107 photons.cm™2.impulsion™! en 2019 & (2,54 £ 0, 37) x 108 photons.cm™.impulsion en
2021, & 1 m de la cible du LINAC dans I’axe. Connaissant les caractéristiques du faisceau de photons,
le flux de photoneutrons produits lors de l'irradiation a été caractérisé via 'activation neutronique
de matériaux. La comparaison entre les résultats expérimentaux et les simulations nous a permis de
valider le modele MCNP du LINAC, du collimateur et du blindage associé et de confirmer 'efficacité
du blindage neutronique via 'absorption des neutrons thermiques dans le cadmium. Ces résultats sont
un prérequis a un certain nombre d’études menées par la suite. En effet, ils ont été utilisés notamment
pour la mesure des rendements de photofission de divers actinides présentée dans le chapitre suivant.
Enfin, 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 d’activation issus du dispositif de détection
(""Ge, 1mn et 124Sb) qui n’avaient pas été identifiés lors des études préliminaires par simulation.
Ce bruit de fond pourra étre réduit a l'avenir en rajoutant un matériau neutrophage a l'intérieur
du blindage en polyéthylene autour du détecteur. Les expériences conduites en 2021 ont également
souligné l'activation prépondérante de 'acier dans la cellule CINPHONIE, notamment via la présence
des raies du ®*Mn et du °“Ni. Enfin, 'analyse du bruit de fond actif avec la galette en béton a montré
la présence de produits d’activation issus de réactions avec certains composants du béton, ce qui nous
donne un meilleur apercu des raies qui seront potentiellement présentes suite a l'irradiation d’un colis
de 870 L contenant lui-méme une enveloppe de 5 a 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 d’actinides, extrapolées au cas d’un colis de
870 L.
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Chapitre 3

Mesure des rendements cumulatifs des produits de
photofission pour 23°U,%38U et ?3°Pu et
différenciation dans des mélanges d’actinides

3.1 Introduction du chapitre

Au cours du Chapitre 2, la méthode de caractérisation du faisceau du LINAC a été détaillée.
Elle nous a permis de déterminer une distribution en énergie des électrons et un flux de photons de
Bremsstrahlung adéquats pour chaque campagne expérimentale, en 2019 et en 2021. Ces données sont
utilisées pour la mesure des rendements de photofission cumulatifs pour différents actinides, dont le
principe et les résultats sont décrits dans ce chapitre. Comme mentionné dans le premier chapitre
bibliographique, les taux de production des produits de photofission sont des données relativement
rares dans la littérature. Pourtant, ces informations sont essentielles pour le développement d’une
méthode de différenciation des actinides. Nous proposons ici la mesure de taux de production de
produits de photofission de I'**U, 1'?3°U et du 2**Pu. On notera que, comme dans le chapitre précédent,
les résultats obtenus sont issus des deux campagnes expérimentales de 2019 et 2021.

3.2 Dispositif expérimental

3.2.1 Echantillons d’actinides et configurations d’irradiation
3.2.1.1 Campagne expérimentale de 2019

Lors de la campagne expérimentale de 2019, nous disposions de deux échantillons d’actinides :
un échantillon d’Uranium Appauvri (UA) et un échantillon d’Uranium Hautement Enrichi (UHE). Ils
sont décrits dans le Tableau 3.1. L’échantillon d’UA, composé & 99,7 % d’238U, est utilisé pour mesurer
les taux de production des produits de photofission de cet actinide. L’échantillon d’UHE, constitué
de 4 plaquettes juxtaposées, identiques en termes de géométrie et composées a plus de 90 % d’?3°U
nous permet quant a lui de mesurer les taux de production des produits de photofission de 1'>3°U en
soustrayant la contribution de 1'***U apprise au préalable. Les détails de la méthode de calcul des taux
de production sont donnés dans la Section 3.3.

Le LINAC fonctionnant en mode dégradé en 2019, les échantillons sont positionnés sur un support
permettant de les placer au plus pres de la cible de tungsténe, comme montré sur la Figure 3.1.

(b)

FIGURE 3.1 — Echantillons (a) d’UA et (b) ’'UHE sur leurs supports lors de la campagne de 2019.
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TABLEAU 3.1 — Description des échantillons d’actinides utilisés lors de la campagne expérimentale

de 2019.
Uranium ‘
Echantillon UA UHE (4 plaquettes)
Masse m =200 g* m~04g*
Fraction d’2%°U 0,3% >90%
. Ceeur fissile composé de barrettes d’uranium
" Uranium 1 . ,
Composition S métallique et de Zircaloy alternées, le tout
métallique .
entre deux plaques de Zircaloy
Dimensions Epaisseur de 1cm Epaisseur <1lmm
fissile : 18,96 g.cm™
Densité 18,96 g.cm'3 Coe1‘1r ssile : 18,96 C_rél
Zircaloy : 6,56 g.cm
Distance entre la cible du
LINAC et 44 cm 46 cm
I’échantillon
Durée d’irradiation 2h 2h
Fréquence d’irradiation 10Hz 100 Hz

*Les masses d’actinides et l’enrichissement ne peuvent étre données précisément pour des raisons de confidentialité.

L’échantillon d’UA étant tres dense (18,96 g.cm™) et possédant une épaisseur de 1cm, il est soumis
a des effets d’autoprotection (atténuation du faisceau de photons interrogateur) et d’auto-absorption
(atténuation des rayonnements gamma retardés émis par les produits de photofission). Ces effets
doivent étre pris en compte pour permettre la bonne estimation de l'efficacité de détection. En ce
qui concerne la phase d’irradiation, le taux de photofission n’est pas homogene dans 1’épaisseur de
I’échantillon. Afin de représenter ce phénomene, le taux de photofission a été simulé dans I’échantillon
d’UA avec MCNP et une source de photons de Bremsstrahlung correspondant a la configuration du
LINAC de 2019 (distribution semi-gaussienne des électrons d’énergie maximale 15,8 MeV et de largeur
a mi-hauteur de 1,5MeV, voir Chapitre 2, Section 2.2.1.2). Le taux de photofission a été estimé
dans le lingot de 1cm d’épaisseur, séparé en 20 tranches de 0,5mm chacune. L’évolution du taux
de photofission dans I’épaisseur de ’échantillon d’'UA est représentée sur la Figure 3.2. Le taux de
photofission sur la face avant de I’échantillon est 2,6 fois plus élevé que sur la face arriere. De plus,
il faut tenir compte du profil transversal du flux de photons de Bremsstrahlung qui entraine une
inhomogénéité surfacique du taux de photofission, comme montré sur la Figure 3.3. Ces deux effets
conduisent a une émission de rayonnements gamma retardés hétérogene dans ’échantillon d’UA qui
sera prise en compte dans la simulation de l'efficacité de détection avec MCNP.
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3.2 Dispositif expérimental

3.2.1.2 Campagne expérimentale de 2021

En 2021, nous disposions du méme échantillon d’'UA qu’en 2019, par contre 1’échantillon d’'UHE
utilisé lors de cette deuxieme campagne est environ 20 fois plus massif que le précédent pour obtenir
une meilleure statistique de comptage des rayonnements gamma retardés. Enfin, nous avons eu acces
a un échantillon de plutonium pour mesurer les taux de production des produits de photofission du
239Pu. Les mesures avec ce dernier échantillon ont été effectuées dans deux configurations différentes
(notées « Pul » et « Pu2 ») correspondant a des distances différentes par rapport a la cible du
LINAC. Les trois échantillons mentionnés sont décrits dans le Tableau 3.2.

TABLEAU 3.2 — Description des échantillons d’actinides utilisés lors de la campagne expérimentale

de 2019.
Uranium
Echantillon UA UHE
Masse m = 200 g* m=~10g*
Fraction d'239U 0,3% > 90 %*
. . L Ceoeur en uranium métallique
Composition Uranium métallique .
entre deux plaques de Zircaloy
Dimensions Epaisseur de 1cm Epaisseur <1mm
Densité 18,96 g.cm'3 Coe}lr fissile : 18,96 g.?:r))n'?’
Zircaloy : 6,56 g.cm
Distance entre la cible du
LINAC et Iéchantillon 102cm 1027 cm
Durée d’irradiation 2h 2h
Fréquence d’irradiation 200 Hz 200 Hz
Plutonium
Echantillon Pu
Masse m~1,5g*
Composition isotopique 239Pu 83 %*; 240Pu 112 %*
Forme chimique Poudre de PuOy mélangée a de la résine
Densité 1,98 g.cm™
Distance entre la cible du
LINAC et I'échantillon Pul:d54cm; Pu2: 1154cm
Durée d’irradiation 2h
Fréquence d’irradiation 200 Hz

*Les masses d’actinides et la composition isotopique ne peuvent étre données précisément pour des raisons

de confidentialité.

Des supports imprimés en 3D ont été réalisés pour positionner les échantillons d’uranium sur une
potence placée sur le banc mécanique de la cellule d’irradiation (voir Figure 3.4.a et Figure 3.4.b).
Le but est de les positionner plus loin de la cible du LINAC qu’en 2019 (e.g. 102cm en 2021 contre
44 cm en 2019 pour 'UA) pour s’adapter a 'augmentation de l'intensité du LINAC entre ces deux
campagnes expérimentales (c¢f. Chapitre 2, Section 2.2.1) et limiter le temps mort de I’électronique. En
effet, reculer les échantillons a pour conséquence de diminuer le taux de photofission lors de l'irradiation
ainsi que de réduire l'efficacité de détection lors de la phase de comptage en se situant plus loin du
détecteur germanium haute-pureté (Ge HP). L’échantillon de plutonium étant quant a lui beaucoup
moins massif que les échantillons d’uranium, il a été placé sur le méme support que celui utilisé en
2019 (voir Figure 3.4.c) pour la mesure « Pul » au plus prés du LINAC et du détecteur. En ce qui
concerne la mesure « Pu2 » réalisée plus loin du LINAC et du détecteur, ’échantillon de plutonium
était placé de fagon similaire aux échantillons d’uranium, i.e., maintenu par une potence placée sur le
banc mécanique.

67



Chapitre 3 Mesure des rendements cumulatifs des produits de photofission pour ?*>U,?38U et 23Pu
et différenciation dans des mélanges d’actinides

FIGURE 3.4 — Echantillons (a) d’uranium appauvri, (b) d’uranium hautement enrichi et (c) de
plutonium sur leurs supports respectifs lors de la campagne de 2021.

3.2.2 Dispositifs de détection
3.2.2.1 Campagne expérimentale de 2019

Les rayonnements gamma retardés de photofission émis par les échantillons d’actinides en 2019 ont
été mesurés avec un détecteur germanium haute pureté GR3018 (MIRION/CANBERRA). 1l s’agit
d’'un détecteur coaxial de typen et de 30 % d’efficacité relative. Bien que plus résistant aux neutrons
incidents qu’avec un cristal de typep, il est entouré d’un blindage composé de 5cm de plomb et de
7,28 cm de polyéthylene, comme montré sur la Figure 3.5, afin de le protéger du bruit de fond gamma
d’activation et du flux de photoneutrons rapides qui peuvent facilement détériorer la résolution du
cristal. Le schéma des composants du détecteur est donné sur la Figure 3.6.

Cristal de

Tube en germanium
aluminium Vif{e
L\
N
N
|

Doigt de / \/Brides en
refroidissement Capot aluminium
FIGURE 3.5 — Détecteur germanium GR3018 et FIGURE 3.6 — Schéma du détecteur germanium
son blindage neutronique. GR3018.

Les échantillons d’'UA et d’UHE sur leur support (voir Figure 3.1) sont positionnés entre le blin-
dage et le détecteur, respectivement a 20cm et 22cm de la face avant du Ge HP. Les schémas des
configurations de détection sont disponibles sur la Figure 3.7.

L’efficacité de détection des rayonnements gamma retardés est une donnée essentielle pour la mesure
des taux de production des produits de photofission. Elle a été déterminée pour chaque échantillon sur
une large plage en énergie a I'aide de simulations MCNP. L’inhomogénéité de I’émission des gamma
retardés mentionnée dans la Section 3.2.1.1 est prise en compte via la création d’une source de photons
dans les échantillons d’uranium ayant la méme distribution spatiale que le taux de photofission. Les
courbes d’efficacité totale de détection en fonction de I’énergie du rayonnement gamma émis dans
les échantillons d’uranium sont données sur la Figure 3.8. L’efficacité de détection pour 'UA est
plus faible que celle pour 'UHE & cause des effets d’auto-atténuation dus a I’épaisseur de I’échantillon
d’UA (1 cm) combinée & sa masse volumique élevée (18,96 g.cm™). En particulier, I’auto-absorption des
rayonnements gamma est d’autant plus importante que leur énergie est faible. Au-dela de 1500 keV, la
différence d’efficacité de détection entre les deux types d’échantillons est faible et le ratio reste constant.
Ces courbes sont utilisées pour I'extraction des aires nettes des pics de rayonnements retardés avec le
logiciel MAGIX (voir Section 3.3.3).
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3.2 Dispositif expérimental
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FiGURE 3.7 — Configurations de détection pour les échantillons d’uranium irradiés en 2019.
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FiGURE 3.8 — Courbes d’efficacité de détection pour les échantillons d’uranium irradiés en 2019.

Le détecteur Ge HP possede un préamplificateur a remise a zéro par transistor et est couplé a
un analyseur de signal numérique LYNX (MIRION/CANBERRA). L’enregistrement des spectres est
effectué avec le logiciel Genie2000 (MIRION/CANBERRA). La chaine de spectrométrie gamma a
fait 'objet d’une optimisation des deux parameétres de mise en forme trapézoidale du signal avant
le début de la campagne expérimentale : le temps de montée (rise-time) et le plateau (flat-top) du
trapeéze sont respectivement réglés a 5,6 us et 0,81s en 2019, conduisant a une résolution en énergie
du détecteur de 1,8keV FWHM pour la raie a 1332,5keV du %°Co a faible taux de comptage. Les
échantillons d’uranium sont placés a environ 20 cm du détecteur (voir Figure 3.7) pour maintenir le
temps mort du systeme de détection complet en dessous de 30%. Le temps mort (DT pour dead
time) est donné en pourcentage et quantifie la différence relative entre le temps actif (LT pour live
time) et le temps réel (RT pour real time) par rapport au temps réel, soit DT (%) = RJ;{TLT x 100.
Dans le cadre de l'acquisition des spectres gamma retardés émis par des produits de fission, le taux
de comptage, et donc le temps mort, sont amenés a varier tres rapidement avec le temps juste apres
arrét de lirradiation. A titre d’exemple, le temps mort apres 30s de refroidissement atteint 29,7 %
pour 'échantillon d’UA et 4,2% pour I’échantillon d’'UHE, contre respectivement 14 % et 2,2% au
bout de 15min. Des acquisitions séquentielles ont donc été effectuées, avec une réinitialisation du
spectre toutes les 60s et 180s, respectivement pour 'UA et 'UHE. Ces spectres bruts ont ensuite
été corrigés du temps mort en post-traitement, en multipliant les comptages par un facteur k = %
dans chaque spectre de 60s ou 180s, permettant de compenser la perte d’information causée par le

temps mort. Les spectres corrigés obtenus pour chaque échantillon sont ensuite sommés pour créer
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des spectres avec des temps de refroidissement et de comptage adaptés a 'observation des différents
produits de photofission possédant des périodes radioactives variées. Les caractéristiques de la phase
de détection sont résumées dans le Tableau 3.3.

TABLEAU 3.3 — Caractéristiques de la phase de détection pour les expériences de 2019.

| Mesure | UA | UHE |
Temps de refroidissement 30s 30s
Temps mort initial 297% | 4,2%
Durée d’une acquisition 60 s 180s
Temps de comptage total | 67,6h | 22,1h

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). 1l s’agit d’un détecteur coaxial de
typen de 50 % d’efficacité relative. Un blindage neutronique composé de plomb et/ou de polyéthyléne
a été installé autour du détecteur en fonction de la configuration de mesure (voir Figure 3.11). La
photo du détecteur est disponible sur la Figure 3.9. Ce détecteur a fait I'objet d’une modélisation
optimisée avec MCNP via I'ajustement de ses composants pour correspondre au mieux aux données
observées expérimentalement a l'aide de sources de référence. Le schéma du modele final du Ge HP
GMX50-83-1-PL est disponible sur la Figure 3.10.

6.3 cm

7.4cm

T vide

B Auminium d=2.7

[ Germanium zone active d=5.32
[ Germanium zone morte d=5.32

FIGURE 3.9 — Détecteur ORTEC FIGURE 3.10 — Schéma du détecteur ORTEC
GMX50-83-1-PL et son réservoir GMX50-83-1-PL.
d’azote liquide.

Les schémas des différentes configurations de détection sont donnés sur la Figure 3.11. Une épaisseur
de 7,28 cm de polyéthylene (PE) a été interposée entre la face avant du détecteur et les échantillons
d’uranium afin de réduire le taux de comptage, en plus d’offrir au cristal une protection contre les
photoneutrons produits lors de l'irradiation. Dans le cadre des mesures effectuées avec 1’échantillon de
plutonium, une feuille de cadmium a été placée sur la face avant du détecteur pour couper ’émission
passive de I’échantillon, due en grande partie & la présence d’>*' Am émettant une raie gamma intense
a 59,5keV. Deux mesures avec ’échantillon de plutonium ont été effectuées. La mesure « Pu 1 » a
été faite au plus pres du détecteur et avec un blindage en plomb et en polyéthylene pour protéger le
cristal de germanium et limiter le bruit de fond actif. Cependant, le temps mort initial de cette mesure
juste apres l'irradiation avoisinait les 95 % (voir Tableau 3.4). Une autre mesure « Pu 2 » a donc été
effectuée en placant I’échantillon de plutonium plus loin du détecteur et en supprimant le blindage
neutronique compte tenu de la faible masse de 1’échantillon.
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FiGURE 3.11 — Configurations de détection pour les différents échantillons irradiés en 2021.

De la méme facon que pour la campagne expérimentale de 2019, les efficacités absolues de détection
dans les différentes configurations présentées sur la Figure 3.11 ont été simulées avec MCNP sur une
large plage en énergie. Ces courbes sont données sur la Figure 3.12 pour les différents échantillons
étudiés. Les échantillons d’uranium étant situés plus loin du détecteur que ’échantillon de plutonium,
I’efficacité de détection est moindre. De méme, on observe une seconde fois que 'auto-atténuation dans
I’échantillon d’UA implique une courbe d’efficacité de détection située en dessous de celle de 'UHE.
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FicURE 3.12 — Courbes d’efficacité de détection pour les échantillons d’actinides irradiés en 2021.

Comme pour les expériences de 2019, le détecteur Ge HP possede un préamplificateur a remise a
zéro par transistor et est couplé a un analyseur de signal numérique LYNX (MIRION/CANBERRA).
L’enregistrement des spectres est effectué avec le logiciel Genie2000 (MIRION/CANBERRA). Les
parametres de mise en forme trapézoidale du signal ont été optimisés et sont réglés ici a 2 s pour le
rise time et a 0,5 us pour le flat top. Le LINAC ayant subi une augmentation de son intensité et de
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son énergie en 2021, les produits de photofission et d’activation ont été produits en plus grand nombre
qu’en 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, afin de suivre au mieux 1’évolution 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 a l’observation des
différents produits de photofission. Le temps mort étant tres élevé pour les échantillons d’UA et de
plutonium a I’issue du temps de transfert de quelques dizaines de secondes, ’analyse de ces spectres de
rayonnements gamma retardés n’a eu lieu qu’a 'issue d’'un temps de refroidissement au bout duquel
le temps mort passait en dessous de 50 %. Cette valeur a été déterminée suite & une optimisation
de la chaine de spectrométrie gamma avec la méthode des deux sources, en utilisant une source de
référence de faible activité (33Y + 37Cs) et une source perturbatrice de forte activité (1°?Eu). Les
caractéristiques de la phase de détection sont résumées dans le Tableau 3.4.

TABLEAU 3.4 — Caractéristiques de la phase de détection pour les expériences de 2021.

Mesure | UA [ UHE | Pul | Pu2 |
Temps de transfert 45 42 35s 22s
Temps mort initial 80% |393% | 946% | 61,3%
Temps de refroidissement (DT <50%) | 19min | 42s | 50min | 10 min
Durée d’'une acquisition 60s
Temps de comptage total 41,6 h ‘ 24,0h ‘ 23,9h ‘ 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 I'interaction des photons
de haute énergie du LINAC avec les matériaux du dispositif (cible, collimateur, cadmium du blin-
dage) n’était pas négligeable. De méme, des photoneutrons peuvent étre produits directement dans
les échantillons d’actinides, composés notamment d’uranium métallique ou de zirconium. Le but de
ce chapitre étant de mesurer les rendements de photofission, il est important d’estimer les différentes
contributions aux fissions. Il est notamment intéressant d’évaluer la part des fissions neutroniques
afin de les retrancher du signal total que ’on obtient, et ce dans le but de fournir des rendements de
photofission 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 d’uranium dont nous disposions
étaient composés d’uranium métallique ainsi que de zirconium pour 1’échantillon d’UHE. Ces deux
matériaux sont enclins a la production de photoneutrons via l’interaction de photons de haute énergie.
Pour rappel, nous avons utilisé la réaction 238U (y,n)23"U pour la caractérisation du faisceau de photons
du LINAC qui fait appel & la production d’un photoneutron. Des simulations MCNP ont été effectuées
pour évaluer la production de neutrons a 'intérieur des échantillons d’uranium via les réactions (v,n),
(n,f) et (7,f). Comme montré dans le Tableau 3.5, elle est largement dépendante de la géométrie et
de la composition des échantillons. Pour I’échantillon d’UA, les simulations montrent que les neutrons
produits au sein méme de I’échantillon représentent 99 % du flux total de neutrons dans ’échantillon.
Ils sont principalement produits par des réactions (v,n), (v,2n) ou lors des photofissions et induisent
des fissions neutroniques rapides représentant 5,5 % des fissions totales. En ce qui concerne ’échantillon
d’UHE, 66 % des neutrons sont créés dans I’échantillon. Parmi eux, 30 % sont produits par des réactions
(v,xn) sur les isotopes du zirconium présents dans le coeur fissile en UZr et dans le cadre en Zircaloy.
Le reste des neutrons atteignant 1’échantillon d’"UHE 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 méme échantillon,
les fissions neutroniques ne représentent que 0,5% des fissions totales et elles sont induites par des
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neutrons rapides sur 1'’*5U. Ceci est li¢ & la faible épaisseur de 1’échantillon (inférieure & 1 mm). Les
neutrons sont donc enclins a s’échapper sans interagir, contrairement a I’échantillon d’UA ayant une
épaisseur de 1cm et une masse volumique d’environ 19 g.cm™. Cette maigre contribution des fissions
neutroniques sera négligée pour les calculs des rendements de photofission avec ’échantillon d’'UHE
et on consideérera que 3,7% des photofissions ont lieu sur 1'***U tandis que le reste des fissions sera
attribué & la photofission de 1’>3°U.

Il est important de noter que la production de photoneutrons en dehors des échantillons d’uranium
n’a pas d’impact significatif sur le taux de fission neutronique parasite dans cette configuration ex-
périmentale. En effet, il s’agit de photoneutrons rapides (les photoneutrons thermiques sont absorbés
dans le cadmium du blindage du LINAC), minoritaires en nombre, pour lesquels la section efficace de
fission est faible (tout au plus de l'ordre du barn).

TABLEAU 3.5 — Origine des neutrons et différentes contributions aux fissions lors des expériences de

2019.
UA UHE
Part des neutrons produits a 'intérieur de 1’échantillon 99 % 66 %
Part des fissions neutroniques par rapport aux fissions totales | 5,5% | 0,5%
e Fissions neutroniques sur 238y 5,5% -
¢ Fissions neutroniques sur 1235y - 0,5 %
Part des photofissions par rapport aux fissions totales 94.5% | 99,5 %
e Photofissions sur 238U 945% | 3,7%
e Photofissions sur 1'25°U - 95,8 %

Les taux de photofission dans les échantillons d’'UA et d’UHE sont calculés par simulation MCNP
a l’aide des caractéristiques du faisceau de photons de Bremsstrahlung évaluées dans le Chapitre 2 :

TovA = (2,80 £0,39) x 10557 et 7, pp = (1,04 £0,14) x 10° s71

L’incertitude sur le taux de photofission est calculée comme la combinaison quadratique des incer-
titudes suivantes :
e 13,9% d’incertitude relative sur le flux de photons de Bremsstrahlung, déterminé dans le Cha-
pitre 2, Section 2.2.1.2,
e 0,4% et 0,8 % d’incertitude statistique relative de calcul sur les simulations MCNP du taux de
photofission dans les échantillons d’'UA et d’'UHE, respectivement,
e 2% d’incertitude relative sur la section efficace de photofission, conformément aux jeux de don-
nées disponibles dans la librairie EXFOR [108],
e 2% d’incertitude relative sur la masse d’uranium dans ’échantillon d’'UHE et une incertitude
négligeable (inférieure & 1 %) sur la masse de I’échantillon d’UA.

3.3.1.2 Campagne expérimentale de 2021

De la méme facon que pour la campagne expérimentale de 2019, des simulations MCNP ont été
effectuées pour évaluer les différentes contributions aux fissions dans les échantillons utilisés en 2021.
Les résultats sont reportés dans le Tableau 3.6.
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TABLEAU 3.6 — Différentes contributions aux fissions dans les échantillons de la campagne
expérimentale de 2021.

Plutonium Uranium
Part de photofissions 98,3 % Echantillon UA UHE
Part de fissions neutroniques 1,7 % Photofissions sur 222U 942% 3,6%
Photofissions sur 23°U - 93,1%
Fissions neutroniques sur 22U 5,8 % -
Fissions neutroniques sur 23U - 3,3%

Dans I’échantillon de plutonium, on observe 1,7 % de fissions neutroniques qui seront soustraits
pour obtenir les rendements de photofission du 2**Pu. De plus, étant donné la similarité des sections
efficaces de photofission pour le 23°Pu et le 2*°Pu (voir Figure 3.13 ci-contre), on fera I’hypothese
que toutes les photofissions ont lieu sur le 23?Pu (on rappelle que ces deux isotopes représentent
environ 95 % massiques de la quantité de plutonium, voir Tableau 3.2). Concernant I’échantillon d’'UA
contenant seulement 0,3 % d’?3°U, toutes les fissions sont attribuées a 1’>3%U. Parmi elles, 5,8 % sont
causées par des neutrons rapides et seront soustraites pour accéder aux rendements de photofission
cumulatifs. Enfin, dans 1’échantillon d’UHE, 3,6 % des fissions sont des photofissions sur 1'38U. Le
reste se partage entre 93,1 % de photofissions sur 1'22°U et 3,3 % de fissions neutroniques rapides sur
1'235U. Les contributions autres que la photofission sur 1’3°U seront soustraites pour obtenir les taux
de production des produits de photofission de 1'>3°U.
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FIGURE 3.13 — Sections efficaces de photofission de 23°Pu et 240Pu [40].

Les taux de photofission dans les échantillons d’actinides sont calculés par simulation MCNP a 'aide
des caractéristiques du faisceau de photons de Bremsstrahlung évaluées dans le Chapitre 2 :

oA = (2,66 £0,38) x 10%s7!
TpuHE = (3,38 £0,48) x 107 s7*
Tp.pu1 = (1,32£0,19) x 107 s7*
TpPu2 = (2,33 4£0,34) x 106571

L’incertitude sur le taux de photofission est calculée de la méme maniere que pour la campagne
expérimentale de 2019 (voir Section 3.3.1.1).
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3.3.2 Résolution des équations de Bateman

Les produits de fission créés pendant l'irradiation font partie de chaines de désintégration et leurs
activités peuvent étre calculées en résolvant les équations de Bateman [113]. En général, ces équations
peuvent étre simplifiées en considérant seulement la désintégration du produit de fission émettant
la raie gamma d’intérét, comme reporté dans I’équation (3.1). Cependant, comme expliqué ci-apres
pour introduire I"équation (3.2), il est parfois nécessaire de considérer le précurseur direct du produit
de fission d’intérét, ces deux noyaux étant nommeés respectivement le pére et le fils, comme dans les
travaux de Kahane et al. [92] et Carrel et al. [90].

N(Bi) = === (1—e Ntim)emNbretr (1—e ™) [ (1 p Yok + pYelp) + T (e Yoo + Mn Yen)]

(3.1)
Avec :

- I(E;) lintensité d’émission du rayonnement gamma retardé, issue de la base de données JEFF-
3.3 [106],

- ¢(E;) lefficacité de détection totale prenant en compte lefficacité intrinseque du détecteur
et lefficacité géométrique (distance échantillon-détecteur, écrans éventuels) ainsi que l'auto-
protection du flux interrogateur et I’auto-absorption des rayonnements gamma retardés dans
I’échantillon. Cette efficacité est déterminée par simulation MCNP.

- \; la constante radioactive du produit de fission j en s,

- Lirrs trefr €t tmes les durées d’irradiation, de refroidissement et de comptage exprimées en s,

1

- Tp et 7, les taux de photofission et de fission neutroniques dans I’échantillon en s™, évalués par

simulation MCNP,

- Yorp et Yy, les taux de production cumulatifs du produit de photofission j, respectivement
pour les actinides k et [ (par exemple 23U et 238U),

- Yepn et Yo, les taux de production cumulatifs du produit de fission j créé par fission neutro-
nique rapide des actinides k et [, issus de la base de données ENDF /B-VIIL.0 [40],

- Mkp et m1p les parts de photofissions sur les actinides £ et [, déterminées par simulation MCNP,

- Nk,n €t m1p les parts de fissions neutroniques sur les actinides £ et [, déterminées par simulation
MCNP.

Cependant, lorsque le produit de fission d’intérét est le noyau fils d’'un précurseur ayant une demi-vie
similaire (on peut citer par exemple les cas de 341 et 138Cs, de périodes respectives 52,5 et 33,4min,
qui sont les descendants de ¥4Te et 13*Xe de périodes respectives 41,8 et 33,4min) et le temps de
refroidissement est court par rapport a ces périodes radioactives (i.e. ne permettant pas la décroissance
de I'ensemble des noyaux péres précurseurs en noyaux fils d’intérét), l’aire nette du pic d’absorption
totale du rayonnement gamma retardé d’énergie F; est donnée par (3.2).

N(E;) = I(E)e(E) (rp[mnp(Yik pfa + Y f8) + mp(Yitpfa + Y f1)] - . (3.2)
oot Tl (Vi fa + Y1)+ (Vi fa+ Y )

Avec :

I(E;), €(Es), Tps Tns MkpsNlips Men €6 M1y gardant la méme signification que dans (3.1),
ch,;p et YC];p les taux de production cumulatifs du noyau pere (exposant f pour father et indice
p pour photofission) pour la photofission des actinides k et [,

- Yiim et Y;f{p les taux de production indépendants du noyau fils (exposant d pour daughter) pour
la photofission des actinides k et . Le taux de production indépendant (en %) d’un produit de
photofission correspond au nombre de noyaux créés pour 100 photofissions de I’actinide considéré,

juste apres ’émission de neutrons prompts et avant ’émission de neutrons retardés. Ces valeurs
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seront calculées pour certains produits de photofission pour déterminer le taux de production
cumulatif du noyau fils, 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 pere ont eux-mémes une demi-vie relativement courte par rapport
a la durée de refroidissement imposée par les conditions expérimentales, ce qui conduit & la
décroissance de ’ensemble de ces précurseurs du pére pendant le refroidissement. Dans ce cas,
on peut écrire Yc‘fp = Yifip + chp.

- ch;n et Yc{n les taux de production cumulatifs du noyau peére pour la fission neutronique des

actinides k et [. Ces valeurs sont issues de la base de données ENDF/B-VIII.O [40],
- Yzi,n et Y;‘Zn sont les taux de production indépendants du noyau fils pour la fission neutronique
des actinides k et [. Ces valeurs sont issues de la base de données ENDF /B-VIIL.O [40],

- Les termes fq et f; décrivent I’évolution temporelle des quantités respectives de noyaux fils et
de noyaux peéres et sont donnés par les expressions suivantes :

fd — )\i(l —_ ef)\dtir'r)ef)‘dtrefr<1 — eiAdtmes)
d

fr= ﬁ {%(1 _ 6—>\ftm~)e—>\ftrefr(1 _ e—Aftmes) _ %(1 _ e—Adtirr)e—Adtrefr(l _ e—Adtmes)]

Ou Ay et Af sont les constantes radioactives du noyau fils et du noyau pere (en s‘l) et Lipr, trefr €t
tmes sont les durées d’irradiation, de refroidissement et de comptage (en s).

Mais on peut signaler que pour la majorité des produits de photofission observés, la demi-vie du
noyau pere est tres courte devant celle du noyau fils et le temps de refroidissement est au moins 6 fois
plus grand que le demi-vie du noyau pére (correspondant & la désintégration de 98,5 % des noyaux
peres), donc le rendement de photofission cumulatif du noyau fils peut étre 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 photofission sont calculés a partir de Daire
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 photofission sont trés riches, comme le
montrent les exemples de la Figure 3.14 et la Figure 3.15 pour les échantillons d’uranium en 2019,
respectivement pour 'UA et ’'UHE, ainsi que la Figure 3.16 pour le plutonium en 2021. Sont indiquées
sur ces spectres les raies issues de produits de fission (PF), de produits d’activation (PA) et d’émissions
passives (EP).

Comme mentionné précédemment, les rayonnements gamma retardés ont été enregistrés de fagon
séquentielle avec une réinitialisation automatique du spectre toutes les 60 s ou 180 s. Cela nous a permis
d’ajuster les périodes de refroidissement et de comptage pour s’adapter au mieux aux périodes des
produits de photofission & 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
qualification. Ce logiciel automatique est congu pour I'analyse de spectres complexes de rayonnements
gamma et X mesurés notamment avec des détecteurs Ge HP. Basé sur l'expertise du CEA LIST
en matiere de traitement de spectres complexes [115, 116], ce logiciel peut effectuer une analyse
complete du spectre : étalonnage en énergie, identification des radionucléides, déconvolution de pics,
détermination de efficacité de détection relative (i.e. basée sur les intensités relatives des pics a
différentes énergies, indépendamment de 'efficacité géométrique) et calcul de I'activité pour chaque
radionucléide si lefficacité de détection absolue (tenant compte de l'efficacité géométrique) est fournie
par l'utilisateur ou activités relatives dans le cas contraire. Une de ses particularités est d’inclure des
étapes itératives avec la recherche automatique de raies gamma et X dans la base de données JEFF-3.3
[106] dans le but d’identifier tous les pics associés aux radionucléides potentiellement présents dans
une liste fournie par 'utilisateur.
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Chapitre 3 Mesure des rendements cumulatifs des produits de photofission pour ?*U,?38U et 23Pu
et différenciation dans des mélanges d’actinides

3.3.4 Calcul des rendements de photofission cumulatifs et de I'incertitude associée

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

- L’incertitude relative de 13,9 % ou 14,3 % sur les taux de photofission, respectivement en 2019
et 2021, principalement due a l'incertitude sur le flux de photons de Bremsstrahlung interroga-
teur. Cette derniere représente la plus grande partie de I'incertitude globale dans nos mesures et
pourrait étre réduite en mesurant précisément les sections efficaces de réaction (v,n) des maté-
riaux utilisés pour caractériser le faisceau de photons, leurs incertitudes actuelles étant autour

de 10 % dans la librairie EXFOR [108],

- L’incertitude relative sur 'efficacité de détection du rayonnement gamma d’énergie F;, estimée
a 7 % (combinaison quadratique des incertitudes relatives de 5 % sur l'efficacité géométrique et
de 5 % sur 'efficacité intrinseque du détecteur),

- L’incertitude statistique sur la surface nette du pic N(E;), calculée par la formule
o(N(E;)) = \/N(E;) + 2B, ou B est le fond Compton sous ce pic.

Lorsque plusieurs raies gamma sont mesurées pour un méme produit de photofission et que leurs pics
sont correctement traités par le logiciel MAGIX, une moyenne pondérée des rendements cumulatifs est
effectuée. Le coefficient de pondération est défini comme l'inverse de I'incertitude statistique relative
quadratique sur ’aire nette du pic d’absorption totale, comme décrit dans (3.3). A noter que lincerti-
tude sur cette moyenne pondérée ne prend pas en compte les incertitudes sur les intensités d’émission
des différents rayonnements gamma considérés (négligeables par rapport a U'incertitude sur le taux de
photofission, commune a tous les résultats).

ZN yc,i(E)
i=1 (o(N((Ei))))Q
_ N(E;
Ye = ZN 1 (3.3)
=L o)) )
N(E;)

Ot y.i(E;) est le rendement de photofission cumulatif calculé avec l'aire nette du pic d’absorption
totale N (E;) du rayonnement gamma d’énergie E;, et o(N(E;)) est U'incertitude statistique calculée par
la formule o(N(E;)) = «/N(E;) + 2B. L’incertitude statistique présente dans la somme quadratique

décrite précédemment est alors remplacée par I'incertitude statistique relative sur la moyenne pondérée
I

pl—

=1 (o(N(En)Z
N(E;)

3.4 Rendements de photofission cumulatifs pour différents actinides

donnée par la formule (3.3), %c(yc), avec Osat(Ye) =

3.4.1 Introduction

Cette section est consacrée aux résultats de mesure des taux de production cumulatifs des produits
de photofission des différents actinides étudiés. Dans un premier temps, nous passons en revue les
mesures effectuées en 2019 sur '*)2U et I'*35U avec un faisceau de Bremsstrahlung de 15,8 MeV. La
seconde sous-section est consacrée aux mesures de 2021 sur 1'238U, 1'?35U et le 239Pu avec un faisceau
de Bremsstrahlung plus énergétique et intense, d’énergie de fin de faisceau a 17,5 MeV. Enfin, la
derniére sous-section s’attache a comparer les résultats obtenus avec ceux publiés par d’autres équipes
de recherche.
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3.4 Rendements de photofission cumulatifs pour différents actinides

3.4.2 Résultats avec un faisceau de Bremsstrahlung jusqu’a 15,8 MeV (2019)
3.4.2.1 38y

La liste des taux de production cumulatifs des produits de photofission de 1'**3U 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 “2Sr 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 photofission émettant de multiples rayonnements gamma retardés,
les valeurs répertoriées dans ce tableau sont issues d’une 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 photofission sont donnés dans
I’Annexe A.

TABLEAU 3.7 — Taux de production cumulatifs (nombre de produits de photofission pour 100
fissions) pour la photofission de 1'?3U mesurés lors de la campagne de 2019.

Produit de Produit de
photofission T2 Ye (%) photofission Ty)2 Ye (%)
84Br 31,8 min 1,37 + 0,22 12881, 9,0 h 0,21 & 0,03
8TKr 1,3h 1,96 + 0,31 128mgy, 10,4 min 1,73 £ 0,25
88Kr 2,8 h 2,24 £+ 0,35 1298}, 44 h 1,09 £+ 0,17
88Rb 17,8 min 2,68 + 0,79 13080 3,7 min 0,45 + 0,10
89Rb 15,4 min 3,50 + 0,56 130G 39,5 min 0,80 + 0,12
9Rb 2,6 min 1,67 £ 0,28 1315y, 23,0 min 2,51 £+ 0,38
OmRb 4,3 min 1,06 + 0,18 18lmmg 1,3 jours 0,70 + 0,10
olgr 9,7h 3,86 + 0,62 132e 3,2 jours 4,71 £ 0,75
olmy 49,7 min 2,34 + 0,49 1821 2,3 h 4,87 £ 0,76
92gr 2,6 h 4,05 + 0,64 13381 2,5 min 2,59 + 0,43
92y 3,5h 4,80 + 0,81 133me 55,4 min 323 + 0,45
938r 7,4 min 4,44 4+ 0,86 134e 41,8 min 5,30 £ 0,86
By 10,2 h 4,70 4+ 0,94 1341 52,5 min 7,30 + 1,16
94gry 1,3 min 4,35 + 0,70 1357 6,6 h 5,85 + 0,94
Sy 18,7 min 4,48 + 0,77 135my e 15,3 min 1,32 + 0,43
%y 10,3 min 4,85 + 0,74 138X e 14,1 min 3,75 + 0,61
77y 16,7 h 5,95 + 0,95 138Cs 33,4 min 5,91 £ 0,87
Mo 2,7 jours 4,65 + 0,78 1ocs 64 s 5,65 + 0,94
99mme 6,0 h 4,36 + 0,70 1407,5(@) 1,7 jours 5,72 + 0,94
1010\ o 14,6 min 5,37 + 0,88 141, 18,3 min 4,76 £ 0,75
101, 14,2 min 5,61 &+ 1,20 14234 10,6 min 4,38 + 0,79
104 18,3 min 3,60 + 0,58 4218 1,5h 4,89 + 0,88
105Ru 44h 2,77 + 0,45 143Ce 1,4 jours 4,39 + 0,70
105Rh 1,5 jours 2,78 £+ 0,49 146p). 24,2 min 5,89 £ 0,93
128gp 59,1 min 0,57 + 0,09

(a) Le taux de production cumulatif de 14OBa n’a pas pu étre mesuré au vu de sa longue période de presque 13 jours
(comparée au temps de mesure inférieur & 3 jours). On suppose que le taux de production indépendant de 140Ba est
négligeable, comme c’est le cas pour la fission neutronique de 1238y (Yi78(140Ba) = 0,14 % selon la base de données
ENDF B-VIILO [40] qui donne déja un ordre de grandeur de la valeur attendue). Comme la demi-vie de 1407, et
beaucoup plus faible que celle de son noyau peére 14OBa (1,7 jours contre 13 jours), le taux de production indépendant
de 14015 peut étre calculé en analysant le spectre de gamma retardés. On fait I’hypothése que la somme du taux de
production cumulatif de 14OCs et du taux de production indépendant de 14OLau donne une estimation pertinente du

taux de production cumulatif de 140p,,
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Chapitre 3 Mesure des rendements cumulatifs des produits de photofission pour ?*U,?38U et 23Pu
et différenciation dans des mélanges d’actinides

Les taux de production mesurés pour I’>38U en 2019 sont comparés aux résultats obtenus en 2021
ainsi qu’aux 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
photofission qui n’avaient pas été publiés auparavant, a savoir “°Rb, ““mRb, 9mTc, 128mgh 130Gy,
133G, 140Cs et M9La (mis en gras dans le Tableau 3.7).

3.4.2.2 235y

La liste des 26 taux de production cumulatifs des produits de photofission de ’>°U 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 photofission
sont donnés dans I’Annexe B.

TABLEAU 3.8 — Taux de production cumulatifs (nombre de produits de photofission pour 100
fissions) pour la photofission de 1'*33U mesurés lors de la campagne de 2019.

Produit de T Y. (%) Produit de T Y. (%)

photofission 1/2 e\ photofission e e
8TKr 1,3h 4,64 + 0,74 1299} 44 h 2,46 + 0,36
88Kr 2,8 h 5,34 + 0,84 130g}, 39,5 min 1,49 + 0,25
89Rb 15,4 min 6,89 & 1,08 13181 23,0 min 3,42 &+ 0,53
91gr 9,7 h 7,72 + 1,18 18lmmg 1,3 jours 1,98 £+ 0,33
Olmy 49,7 min 4,79 £ 1,72 184 41,8 min 5,33 + 0,84
92Gy 2,6 h 7,92 + 1,23 1341 52,5 min 7,52 + 2,22
2y 3,5h 9,01 + 2,44 1351 6,6 h 7,34 £ 1,14
93Gr 7,4 min 8,02 + 1,53 138X e 14,1 min 7,36 + 1,18
3y 10,2 h 8,19 + 2,53 1385 33,4 min 7,79 £ 2,61
104 18,3 min 1,52 + 0,24 141pg, 18,3 min 6,92 + 1,06
105Ru 44 h 1,86 + 0,29 142p, 10,6 min 5,98 £+ 1,06
128gp 59,1 min 1,38 £+ 0,22 1427 g 1,5h 6,39 + 2,18
128g, 9,0 h 0,90 + 0,14 H3Ce 1,4 jours 6,41 + 0,99

Comme mentionné dans [80], les taux de production de ??Y, 31mTe et 1347 pour 235U n’étaient pas
publiés dans la littérature avant nos mesures. Les taux de production mesurés en 2019 sont comparés
aux résultats obtenus en 2021 ainsi qu’aux taux de production publiés dans la littérature dans la
Section 3.4.4.2.

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

3.4.3.1 238y

La liste des 28 taux de production cumulatifs des produits de photofission de 1'>38U 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 photofission
sont donnés dans I’Annexe C.
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3.4 Rendements de photofission cumulatifs pour différents actinides

TABLEAU 3.9 — Taux de production cumulatifs (nombre de produits de photofission pour 100
fissions) pour la photofission de 1'’>38U mesurés lors de la campagne de 2021.

Produit de T Y. (%) Produit de T Y. (%)

photofission 1/2 e photofission 1/2 e
84By 31,8 min 1,01 £+ 0,16 1298}, 44 h 1,24 + 0,20
8TKr 1,3h 1,90 + 0,29 130Gy, 39,5 min 0,80 + 0,14
88Kr 2,8 h 2,35 £+ 0,38 131g} 23,0 min 2,65 £+ 0,43
89Rb 15,4 min 3,44 + 0,55 181me 1,3 jours 0,86 & 0,14
olgr 9,7h 3,93 + 0,64 132 3,2 jours 4,71 + 0,77
928y 2,6 h 4,09 + 0,66 1821 2,3 h 4,72 + 0,79
oy 18,7 min 4,87 £ 0,79 133mmg 55,4 min 3,19 + 0,51
7r 16,7 h 5,82 + 0,94 134 g 41,8 min 5,58 4+ 0,92
Mo 2,7 jours 6,01 & 0,97 1341 52,5 min 7,00 £+ 1,25
1010\ fo 14,6 min 6,56 + 1,09 1351 6,6 h 5,75 + 0,95
104 18,3 min 3,80 £ 0,63 138X e 14,1 min 5,59 £ 0,90
105Ru 44 h 2,78 £ 0,46 138 33,4 min 5,87 £ 1,11
128gp 59,1 min 0,58 + 0,09 141pg 18,3 min 5,48 + 0,86
128g, 9,0 h 0,22 + 0,04 14275 1,5h 4,74 4+ 0,79

3.4.3.2 235y

La liste des 26 taux de production cumulatifs des produits de photofission de 1'’>3°U 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 photofission
sont donnés dans I’Annexe D.

TABLEAU 3.10 — Taux de production cumulatifs (nombre de produits de photofission pour 100
fissions) pour la photofission de 1'>>*U mesurés lors de la campagne de 2021.

Produit de T Y. (%) Produit de T Y. (%)
photofission photofission
84Br 31,8 min 1,71 £+ 0,30 1308y, 39,5 min 1,12 £ 0,19
8TKr 1,3 h 3,07 £+ 0,53 1315y, 23,0 min 2,03 £+ 0,37
88Kr 2,8 h 3,59 £ 0,59 18lmmg 1,3 jours 1,15 £ 0,17
89Rb 15,4 min 4,76 + 0,82 132e 3,2 jours 4,57 4+ 0,80
olgr 9,7h 4,62 + 0,83 1321 2,3 h 4,89 & 0,86
928y 2,6 h 5,17 & 0,90 183me 55,4 min 3,18 4 0,55
oy 18,7 min 6,03 + 1,04 134 41,8 min 4,12 £+ 0,74
Mo 2,7 jours 4,28 4+ 0,77 1341 52,5 min 5,00 £+ 1,87
1010\ fo 14,6 min 5,43 + 0,96 1357 6,6 h 4,72 £ 0,85
104 18,3 min 1,99 + 0,36 138X e 14,1 min 4,35 + 0,78
105Ru 44 h 1,28 + 0,23 138 33,4 min 4,99 + 1,80
1288 59,1 min 0,96 £ 0,16 141pg, 18,3 min 5,25 £+ 0,88
12991, 44 h 1,67 + 0,28 14275 1,5 h 5,29 £ 0,92

Comme mentionné dans [118], le taux de production de 32 a été mesuré pour la premiere fois lors
de notre campagne expérimentale de 2021.
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Chapitre 3 Mesure des rendements cumulatifs des produits de photofission pour ?*U,?38U et 23Pu
et différenciation dans des mélanges d’actinides

3.4.3.3 239puy

La liste des 26 taux de production cumulatifs des produits de photofission du ?*Pu 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 photofission
sont donnés dans 1’Annexe E.

TABLEAU 3.11 — Taux de production cumulatifs (nombre de produits de photofission pour 100
fissions) pour la photofission du ?**Pu mesurés lors de la campagne de 2021.

Produit de T Y. (%) Produit de T Y. (%)
photofission photofission

84Br 31,8 min 1,19 + 0,19 105Rh 1,5 jours 7,08 £ 1,11
8TKr 1,3 h 2,03 £+ 0,32 1288 59,1 min 1,14 £+ 0,18
88Kr 2,8 h 2,36 £ 0,36 1288 9,0 h 1,14 £ 0,19
89Rb(®) 15,4 min 3,99 + 0,61 129g, 44 2,60 £ 0,42
olgy 9,7 h 4,63 & 0,72 1308 39,5 min 1,64 + 0,26
9imy () 49,7 min 3,19 £ 0,56 131G (®) 23,0 min 2,84 + 0,45
928r 2,6 h 4,73 £ 0,76 134 e 41,8 min 4,88 + 0,78
92y 3,5h 5,42 + 0,93 1341 52,5 min 7,02 + 1,16
By 10,2 h 4,45 + 0,58 1351 6,6 h 5,67 + 0,94
94y (®) 18,7 min 7,05 + 1,13 1380 33,4 min 8,24 + 1,33
7y 16,7 h 8,81 + 1,41 1414 () 18,3 min 7,28 + 1,20
104 (5) 18,3 min 6,91 + 1,12 1421 1,5h 6,27 &+ 1,00
105Ru 44 h 6,29 £+ 1,01 HM3Ce 1,4 jours 4,48 4+ 0,76

(b) Résultats obtenus dans la configuration de mesure « Pu 2 », voir Figure 3.11.

Comme précisé dans [118], les taux de production de 84By, 9lmy 128G} et 1357 ont été mesurés en
absolu pour la premiere fois pour le 239Pu lors de cette campagne expérimentale. Nous verrons par la
suite que certains de ces produits de photofission s’averent 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 photofission des différents actinides étudiés. Pour chaque jeu
de données existant, les caractéristiques du faisceau interrogateur sont mentionnées sur la premiere
ligne du tableau. Lorsque des valeurs de taux de production cumulatifs sont obtenues avec plusieurs
raies gamma émises par un produit de fission multi-émetteur, une valeur moyenne est donnée suivant
I'expression (3.3).

3.4.4.1 238y

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 photofission de 1'’***U sont donnés dans le Tableau 3.12.
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Faisceau Gamma
Bremsstrahlung — Bremsstrahlung (capture Bremsstrahlung ~ Bremsstrahlung — Bremsstrahlung — Bremsstrahlung  Bremsstrahlung Monoénergétique
de photons neutronique)
Energie
17,5 15,8 7.8 16,3 10,0 14,987 8,0 22,0 13,0

(MeV)

Produit Résultats Résultats Kahane Carrel Naik Naik Naik Wen Krishichayan
' 2021 2019 1985 2011 2011 2013 2014 2016 2019
de fission [118] [80] [92] [90] [88] [87] [89] [93] [47]

84Br 1,01 + 0,16 | 1,37 £ 0,21 - - - 0,90 + 0,06 | 0,30 = 0,06 - 2,49 + 0,19
8TKr 1,90 £ 0,29 | 1,96 £ 0,31 | 1,82 4 0,21 - 1,61+ 0,20 | 1,86 £ 0,30 | 1,11 £ 0,13 1,0 £0,06 | 2,29 + 0,16
88Ky 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 -
91lgr 3,93+ 0,64 | 3,8 £0,62 | 3,81 +045 | 4,53 £0,22 | 3,824 0,17 | 3,69 + 0,23 | 4,75 £ 0,48 - 5,27 £ 0,18
928r 4,09 + 0,66 | 4,05+ 0,64 - 477 40,22 | 3,83+045 | 426+ 0,13 | 4,59 £ 0,47 | 1,7+0,02 | 4,82+ 0,15

91y 487 £ 0,79 | 4,48 £ 0,77 - 5,06 £+ 0,24 - 447 £ 0,25 | 4,25 + 0,47 - 7,50 + 0,46
97 7r 5,82+ 0,94 | 595+ 0,95 | 5389 % 0,66 - 543 £ 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 40,15 | 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 - -
104 3,80 £ 0,63 | 3,60 £ 0,58 | 4,13 £ 0,50 - - 3,65 +£ 0,28 | 4,06 £ 0,42 - 4,44 + 0,64
105Ry 2,78 £ 0,46 | 2,77 £ 0,45 | 2,95 4 0,45 - 2,57 £ 0,21 | 2,55 +£0,06 | 2,91 4 0,38 - 4,06 £ 0,20
1288n 0,58 £ 0,09 | 0,57 & 0,09 - - - 0,85 + 0,04 | 0,21 + 0,03 - 1,22 4+ 0,22
1288h 0,22 £ 0,04 | 0,21 £+ 0,03 - 0,16 + 0,01 - - - - -
129G} 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
130gp, 0,89 £ 0,14 | 0,80 £ 0,12 - 1,08 £+ 0,05 - - - - 1,61 + 0,11
13138h 2,65 +£ 0,43 | 2,51 + 0,38 - 3,94 4+ 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 4 0,40 - - - - - -
132Te 4,71 £ 0,77 | 4,71 40,75 | 2,43 + 0,50 - 4,84 +£ 0,46 | 548 + 0,14 | 6,15 + 0,65 - 5,44 + 0,25

1321 472 £ 0,79 | 4,87 £0,76 | 3,74 £ 0,46 - - - - - -
133mmg 3,19 +£0,51 | 323+0,45 | 2,35 +0,39 | 443 £0,21 - - - 3,8 £+ 0,42 -
134 5,58 £ 0,92 | 530+0,8 | 6254089 | 6,34 £0,30 | 8274026 | 7,23 +0,33 | 7,21 £ 0,74 - 7,43 + 0,51

1341 7,00 £ 1,25 | 7,30 £1,16 | 6,29 + 0,94 - - 8,06 + 0,34 | 8,63 +£0,87 | 3,140,19 -

1351 5,75+ 0,95 | 585 +£0,94 | 591 40,68 | 6,66+ 0,42 | 588 £0,57 | 557 +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 587 + 1,11 | 591 £ 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 - - - 451 £0,23 | 544 + 0,56 - -
14275 4,74 £ 0,79 | 4,894+ 0,88 | 3,69+ 043 | 501 +0,24 | 5264052 | 4,69+ 0,20 | 4,88 & 0,52 1,7 £ 0,13 | 5,58 + 0,18
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Chapitre 3 Mesure des rendements cumulatifs des produits de photofission pour ?*>U,?38U et 23Pu
et différenciation dans des mélanges d’actinides

Nos résultats obtenus lors des deux campagnes expérimentales ne montrent pas de différence notable
qui puisse étre directement liée au changement de caractéristiques du faisceau interrogateur (passage
de I’énergie maximum de 15,8 MeV a 17,5 MeV entre 2019 et 2021). Une comparaison synthétique de
nos résultats obtenus en 2021 et 2019 et avec les valeurs de taux de production publiés précédemment
dans la littérature est représentée sur la Figure 3.17. Comme signalé précédemment, les résultats sont
globalement cohérents entre nos deux séries de mesure sauf pour le *Xe, le Mo et le ! Mo pour
lesquels la statistique de comptage a été largement améliorée dans les mesures de 2021, permettant
d’affiner leurs taux de production. Concernant les données de la littérature, nos résultats sont en
moyenne 25 % inférieurs a ceux de Carrel et al. [90] pour les deux campagnes expérimentales malgré
une configuration de LINAC similaire. Les données mesurées par Wen et al. [93] semblent montrer un
biais systématique et sont pour la plupart inférieures aux valeurs attendues pour les différents nombres
de masse des produits de photofission reportés. Le taux de production de ?*Y mesuré par Krishichayan
et al. [47], 7,50 + 0,46 %, semble également étre une valeur singuliére en comparaison a la valeur de
4,87 + 0,79 % que nous mesurons, qui s’avere cohérente avec les autres jeux de données.

Les différences observées peuvent étre expliquées par les différentes configurations expérimentales
(géométrie des échantillons, faisceau interrogateur, production de photoneutrons, durées d’irradiation,
de refroidissement et de comptage, détecteurs, etc.) mais également par la méthode d’analyse des
données (soustraction des fissions neutroniques, interférences pour certaines raies gamma, prise en
compte des chaines de désintégration, etc.).

¢ Résultats 2021 [118]
¢ Résultats 2019 [80]
¥ Kahane 1985 [92]
¢ carrel 2011[90]
8 ¢ Naik 2011 [88]
. *; 4 § Naik 2013[87]
& © } Naik 2014 [89]
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FIGURE 3.17 — Comparaison des taux de productions des produits de photofission de 1'*2U mesurés
en 2021 avec les résultats de 2019 et les valeurs existantes dans la littérature.

3.4.4.2 235y

La comparaison de nos résultats de 2021 avec ceux de 2019 et les données de la littérature pour les
rendements cumulatifs des produits de photofission de 1'2°U sont donnés dans le Tableau 3.13.
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3.4 Rendements de photofission cumulatifs pour différents actinides

Faisceau de

TABLEAU 3.13 — Rendements cumulatifs (pour 100 fissions) des produits de photofission de 1'>3°U et

comparaison avec les données publiées.

Bremsstrahlung  Bremsstrahlung  Bremsstrahlung  Monoénergétique
photons
Energie (MeV) 17,5 15,8 16,3 13,0
. Résultats Résultats Carrel Krishichayan
Produit de 2021 2019 2011 2019 ’
fission 118 180] [90] [47]

84Br 1,71 £ 0,30 - - 1,77 £ 0,13
8TKr 3,07 £ 0,53 4,64 £ 0,74 - 3,45 £ 0,28
88Ky 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 -
91Gy 4,62 £ 0,82 7,72 £ 1,18 5,37 £ 0,26 6,08 £ 0,26
928y 5,17 £ 0,90 7,92 + 1,24 5,509 £ 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
1010\[o 5,43 + 0,96 - 4,19 £+ 0,20 -

104 e 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
128G 0,96 + 0,16 | 1,38 &+ 0,22 - 1,22 £+ 0,16
1299 1,67 + 0,28 2,46 £ 0,36 1,60 £+ 0,08 2,47 £ 0,12
130G 1,12 £ 0,19 1,49 4+ 0,25 1,12 + 0,05 0,82 £ 0,06
1319 2,03 + 0,37 3,42 £ 0,53 2,75 £ 0,13 1,59 £+ 0,13
131mTe 1,15 + 0,17 1,98 4+ 0,33 - -

132 e 4,57 £ 0,80 - - 4,98 + 0,26

1321 4,89 + 0,86 - - -
133m e 3,18 £ 0,55 - 4,21 + 0,20 -
134T 4,12 + 0,74 5,33 £ 0,84 3,16 £ 0,15 5,37 £ 0,39

1341 5,00 £ 1,87 | 7,52 + 2,22 - -

1351 472 £ 0,85 7,34 + 1,14 5,06 £ 0,32 4,72 £ 0,21
138X e 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
14134 5,25 £+ 0,88 6,92 £+ 1,06 - 4,43 £ 0,27
1427 5 5,29 + 0,92 6,39 + 2,18 5,15 £+ 0,24 5,98 £+ 0,19

L’échantillon d’'UHE étant plus massif en 2021 qu’en 2019, la statistique de comptage est améliorée.
Cela nous a permis de mesurer les rendements cumulatifs d’autres produits de photofission. Cependant,
le temps de refroidissement (19 min) imposé par la limitation du temps mort pour la mesure des taux
de production des produits de photofission de 1’**®U en 2021 ne nous a pas permis d’observer des
produits de photofission & vie courte. Or, nous utilisons les résultats de taux de production liés a
1'228U afin de les retrancher au signal brut mesuré pour I’échantillon d’'UHE. 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 premieére observation que l'on peut faire sur nos résultats de 2019 est qu’ils sont en moyenne
supérieurs de 30 % par rapport aux valeurs publiées par Carrel et al. [90] malgré une configuration de
LINAC similaire. Cette différence n’est pas observée en 2021. Elle peut s’expliquer par le fait que nous
disposions d’un échantillon d’"UHE environ 20 fois plus massif qu’en 2019. De plus, notre connaissance
de la structure de I’échantillon d’UHE utilisé en 2019 étant limitée, le calcul de l'efficacité de détection
associée a pu s’en retrouver affecté, notamment pour la prise en compte de 'auto-absorption gamma.
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Chapitre 3 Mesure des rendements cumulatifs des produits de photofission pour ?*>U,?38U et 23Pu
et différenciation dans des mélanges d’actinides

Résultats 2021 [118]
Résultats 2019 [80]
Carrel 2011 [90]
Krishichayan 2019 [47]
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FIGURE 3.18 — Comparaison des taux de productions des produits de photofission de 1'2°U mesurés
en 2021 avec les résultats de 2019 et les valeurs existantes dans la littérature.

3.4.4.3 239py

La comparaison de nos résultats de 2021 avec les données de la littérature pour les rendements cu-
mulatifs des produits de photofission du 2**Pu sont donnés dans le Tableau 3.14. Au-dela des données
affichées dans le tableau précédent, on peut signaler que des rendements de photofission relatifs ont
récemment été publiés par Parlag et al. [119] pour '3°T et 21™Y pour une énergie de fin de Bremss-
trahlung de 17,5 MeV, i.e. une configuration similaire a la nétre. Cependant, dans cette étude, tous les
rendements de photofission sont normalisés & celui de ?"Zr publié par Kondrat'ko et al. [96] (premier
jeu de données publié en 1981 concernant les taux de production des produits de photofission du
239Pu), qui semble significativement inférieur aux autres valeurs publiées plus récemment, et notam-
ment & la valeur que nous mesurons pour ce produit de photofission (voir Tableau 3.14). Un graphique
reprenant la comparaison de nos mesures avec les données publiées dans la littérature pour le 2Pu
est représenté sur la Figure 3.19.

Les valeurs que nous avons mesurées sont légérement supérieures mais cohérentes avec les autres
données. On peut noter quelques points singuliers comme le rendement cumulatif de photofission
de'%Tc obtenu par Krishichayan et al. [47], 1,96 £ 0,14 %, qui est beaucoup plus faible qu’attendu pour
un tel nombre de masse. Nos mesures font état de 6,91 £ 1,12 %. Pour comparaison, le rendement de
fission neutronique pour ce produit de fission est estimé a 5,69 % d’apres la base de données ENDF /B-
VIIL.O [40]. Les données publiées par Kondrat’ko et al. [96] sont globalement faibles et certains points
apparaissent comme singuliers, comme le taux de production de '%Rh, & 3,96 + 0,20 %, comparé a
notre mesure de 7,08 + 1,11 % et aux mesures du taux de production de '%Ru (environ 6 %) ayant
le méme nombre de masse. Le rendement de photofission de '3*Te fourni par Wen et al. [93] semble
également sujet a caution, puisqu’il est de 11,6 + 0,81 %, comparé a notre mesure de 4,88 + 0,78 %
et a celle de 341 ayant le méme nombre de masse (environ 7 %).

Au-dela de ces points singuliers, les différences observées avec les autres valeurs publiées peuvent
étre plus globalement expliquées par les différentes configurations de mesure mais également par la
méthode d’analyse des données. On peut mentionner une connaissance limitée de la structure de
I’échantillon de plutonium dans notre cas, ce qui pourrait expliquer en partie pourquoi nos résultats
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3.4 Rendements de photofission cumulatifs pour différents actinides

semblent légerement supérieurs aux valeurs publiées dans la littérature. De plus, notre échantillon de
plutonium n’est pas exclusivement composé de 23?Pu, qui ne représente que 83 % de la masse (cf.
Tableau 3.2). Idéalement, les taux de production liés aux autres actinides présents (?*°Pu pour 12 %,
242py, 241A]rn) devraient étre 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 — Rendements cumulatifs (pour 100 fissions) des produits de photofission du #*9Pu et
comparaison avec les données publiées.

Faisceau de

Bremsstrahlung  Bremsstrahlung  Bremsstrahlung Monoénergétique Monoénergétique
photons
Energie (MeV) 17,5 28,0 22,0 11,0 13,0
Produit de Résultats Kondrat’ko Wen Bhike Krishichayan
) 2021 1981 2016 2017 2019
fission [118] [96] 93] [95] [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 - -
91Gy 463 £0,72 | 2,89 + 0,23 - 415 £ 0,51 | 3,91 + 0,24
9my (c) | 3,19 £ 0,56 - - - -
928y 4,73 £ 0,76 - 4,004+ 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 () | 7,056 £1,13 - 4,60 + 0,32 - 4,71 + 0,33
Zr 8,81 £ 1,41 4,63 £ 0,17 - 6,63 £0,73 | 6,78 £ 0,38
104 () | 6,91 + 1,12 - - - 1,96 + 0,14
105Ry 6,29 + 1,01 - - - 6,16 + 0,39
105Rh 7,08+ 1,11 | 3,96 £ 0,20 - - -
128G 1,14 + 0,18 - - - 1,18 + 0,16
128G 1,14 + 0,19 - - - -
1298h 2,60 &+ 0,42 - - - 2,82 £+ 0,15
130G 1,64 £+ 0,26 - 1,25 £+ 0,12 - 1,36 = 0,11
131G, (c) | 2,84 £0,45 - 2,10 + 0,34 - -
134Te 4,88 + 0,78 - 11,6 + 0,81 - -

1341 7,02 &+ 1,16 - 5,90 + 0,15 | 7,39 £ 0,89 -

1351 5,67 & 0,94 - - - -
138Cs 8,24 + 1,33 - 5,50 £ 0,29 | 6,18 £0,75 | 6,45 £ 0,37
141y, (c) | 7,28 +£1,20 - - - 4,22 + 0,31
1427 5 6,27 + 1,00 - 4,90 + 0,29 - 5,87 + 0,31
143 Ce 448 +£0,76 | 3,26 + 0,13 - 441 +£0,51 | 3,88 + 0,20

(c) Résultats obtenus avec la mesure nomée « Pu 2 » dans le Tableau 3.4 et la Figure 3.11. Les autres taux de

production cumulatifs des produits de photofission du 239py sont obtenus avec la mesure « Pu 1 ».
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Chapitre 3 Mesure des rendements cumulatifs des produits de photofission pour ?3°U 233U et ?3Pu
et différenciation dans des mélanges d’actinides
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FIGURE 3.19 — Comparaison des taux de productions des produits de photofission du 23°Pu mesurés
en 2021 avec les valeurs existantes dans la littérature.

3.5 Sélection de couples de produits de photofission pour la
différenciation des actinides

3.5.1 Principe de la méthode

Nous avons évoqué précédemment que les sections efficaces de photofission sont du méme ordre de
grandeur pour tous les actinides. Ainsi, le signal de rayonnements gamma retardés mesuré permet
d’estimer la masse totale de matiére nucléaire. Cependant, cela ne permet pas directement de déter-
miner s’il s’agit d’uranium ou de plutonium (avec des activités spécifiques tres différentes, en Bq/g,
essentielles pour la gestion des déchets radioactifs, en particulier pour l'activité alpha a long terme
[120]), ou bien de matiere fissile ou fertile (pour des questions de stireté-criticité lors du transport, de
I'entreposage ou du stockage définitif). Cette section explore la possibilité de différencier les actinides
en utilisant des ratios de pics de rayonnements gamma retardés émis par leurs produits de photofis-
sion. Une information de différenciation peut étre obtenue entre 'uranium et le plutonium grace a
leurs différences de distributions en masse des produits de photofission (se référer a I'exemple de la
Figure 1.11, Chapitre 1). Cela se traduit par des intensités relatives de pics gamma retardés spécifiques
associés a des produits de photofission qui ont différents taux de production en fonction des actinides
considérés [24, 66]. La proportion d’actinides d’intérét, comme par exemple 235U /238U, 235U /239Pu, ou
encore (235U+239Pu)/ 2381, peut ainsi étre calculée a partir d’un ratio de deux aires nettes du spectre
de gamma retardés. L’objectif est de sélectionner les couples de produits de photofission offrant les
plus grands écarts dans leurs ratios de pics en fonction des actinides considérés. Prenons l’exemple
d’un mélange d’?%°U et d’?3%U. L’aire nette du pic d’absorption totale du rayonnement gamma retardé
d’énergie F; émis par le produit de photofission j est alors donné par (3.4).

I(E;)e(E;)N
Aj(E;) = M x (1 — e Aitirr) s g7 Aitresr x (1 — g7 tmes) (3.4)
J
Emaac Emax
am 1—a)m
< 2 [ (mos(E)aE + ¥ T [ o(m)oy(myar
> E s E
seutl sewtl
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3.5 Sélection de couples de produits de photofission pour la différenciation des actinides

Avec :

- A;(E;) Daire nette du pic photoélectrique du gamma retardé d’énergie E; émis par le produit
de photofission j,

I(E;) l'intensité d’émission du rayonnement gamma d’énergie Fj,

e(E;) Defficacité de détection a I’énergie Ej;,

- Ny la constante d’Avogadro (en mol™!),

) la constante radioactive du produit de photofission j (en s),
- Lirrs trefr €t tmes les durées d’irradiation, de refroidissement et de comptage (en s),

- Y5 et Y les rendements de photofission cumulatifs du produit de photofission j pour 235U
et '8V, respectivement,

- my la masse totale d’uranium (en g),

- M5 et Mg les masses molaires de 1'*5U et 1'**®U (en g.mol ™),

- « Denrichissement, 7.e. la proportion d’??°U dans le mélange,

- Fgewi Uénergie seuil de la réaction de photofission,

- Eiae énergie maximum du faisceau de photons de Bremsstrahlung,

- ¢(E) le flux de photons de Bremsstrahlung d’énergie E (en cm™.s7!),

- 05(E) et 0g(E) les sections efficaces de photofission (en cm?) & I’énergie E pour '?3°U et 1"238U.

(3.4) peut étre simplifiée selon (3.5) :

A5(Ep) = ky(Es) x my % [Vis(a — 1) — Qas) (3.5)
Ou :
- kj(E;) (en s.mol™!) est une variable définie comme suit et qui dépend de la constante radioactive

du produit de photofission j, de l'intensité d’émission et de l'efficacité de détection de la raie
gamma d’énergie F;, des parametres temporels de la mesure :

% (1 _ 6—)\jtir7‘) « 6—>\jtr,5fr % (1 _ e—)\jtmes)

- Q est une constante dépendant du mélange d’actinides. Pour le mélange d’?3°U et d’?%3U et la
configuration du faisceau de photons en 2021 :

L (Emae o Eos(E)dE
Q:%hﬂﬂ)ﬂ) 107
iz Je e p(E)os(E)dE

seuil

Pour un mélange d’?*°U et de 2Pu avec « la fraction de 2*Pu, Q = 1,21. Enfin, pour un
mélange d’2%3U et de 2?Pu ol « représente la part de 23Pu, Q = 2, 39.

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

ki Yisla —1) — Qay, k
ke Ysla D) =QaYis, kg (3.6)

R =2 =
/{2 x ng(a — 1) — QaY25 ]{72

Avec :

- ki et ko les deux constantes k;(F;) introduites ci-dessus. Il est important de mentionner que
nous ne nous limitons pas a des ratios de raies gamma proches en énergie. Cela implique que
Iefficacité de détection aux deux énergies doit étre estimée, ce qui nécessite une localisation des
actinides dans le colis de déchets (voir le Chapitre 4),

- «a et Q ayant la méme définition que dans (3.4) et (3.5),

- Yig et Yi5 les taux de production cumulatifs du premier produit de photofission pour 1'*23U et
1’235U,
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- Yag et Yas les taux de production cumulatifs du second produit de photofission pour 1'’**U et
17235U,

- R/ le ratio corrigé des aires nettes, correspondant au ratio mesuré R multiplié par le ratio des
constantes kg et k.

Ainsi, 'enrichissement a peut étre calculé a partir du ratio corrigé R’ selon (3.7).

B R'Yag — Y13
R [Ygg — QY25] — Ylg + QY15
L’efficacité de cette méthode de différenciation peut étre évaluée en définissant un critere ¢ de sensi-

bilité a I'incertitude sur R’ basé sur la variabilité de I’enrichissement calculé comparée a la variabilité
de ce ratio de raies corrigé (3.8).

e (3.7)

_da R Q(Yi5Yos — Yo5Y1g) Vis®t — QYis

T AR o  [({Vis(a—1)-QaY, 2Vos(a — 1) — QaY-
© (i) (s - Q) — Vie g Yl ) 0ads

J

(3.8)

En minimisant ce critére sur une large plage d’enrichissements, les couples de produits de photofission
les plus appropriés peuvent étre identifiés en fonction de leurs rendements de photofission 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 photofission les plus efficaces pour la différenciation entre 1'>3°U et 1'>38U. Les courbes
représentant la variation du critére § en fonction de la fraction o d’23°U sont données sur la Figure 3.20.
Les six couples de produits de photofission semblant les plus efficaces pour discriminer 1'**°U et
1'238U sont ®4Br/'%Ru, 1%Ru/!?8Sn, 8"Kr/1%Ru, 34Br/1%Tc, 1%4Tc/128Sn et 87Kr/1%Tc. Les courbes
donnant l'enrichissement en fonction du ratio de raies corrigé R’ sont représentées sur la Figure 3.21.
Elles confirment qu’il est possible d’estimer I’enrichissement « avec les différents couples de produits de
photofission si R’ est mesuré avec une faible incertitude, qui dépendra principalement de la statistique
de comptage sur laire nette des raies de gamma retardés. A titre d’exemple, une incertitude de 20 %
sur R’ se traduira par une incertitude relative de 65 % sur I'enrichissement en 23°U pour le couple
8"Kr/'Ru et un enrichissement de a = 0,2 (incertitude sur a estimée avec R = 1 £ 0,2 sur la
Figure 3.21). Par contre, une incertitude de 20 % sur R’ pour le couple 84Br /19Ru correspond & une
incertitude relative de 30 % sur a pour un enrichissement « = 0,6 (avec R’ = 0,92 + 0,18 sur la
Figure 3.21). La liste des rayonnements gamma retardés émis par les produits de photofission utiles
pour la différenciation est donnée dans I’Annexe 6. Certains produits de photofission émettent des
rayonnements dont 1’énergie est limitée. Par exemple, I’énergie maximum des rayonnements gamma
émis par le 128Sn est 680,5 keV. Quant au '°Ru, il émet un gamma retardé de 969,4 keV au maximum,
mais avec une faible intensité de 2,1 %. Ceci pourra étre un frein a ’utilisation de ces produits de
photofission dans le cadre de la différenciation au sein de matrices denses.
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101_ 84Br/105Ru

105Ru/1285n

—— 87Kp/105Ry
— 8appl04Tc
—— 1047¢/128gp
—— 8T p104T¢

Critére de differenciation 6

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
a, fraction d'23°U

FIGURE 3.20 — Fonction § = f(«) pour les 6 meilleurs couples de produits de photofission
discriminant 23°U et 23%U.
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FIGURE 3.21 — Courbes o = f(R') pour les couples de produits de photofission discriminants dans la
configuration 2°U /238U,

A titre d’essai et de toute premiére validation, on applique ci-dessous cette méthode de différen-
ciation U /?%U sur les spectres de rayonnements gamma retardés enregistrés avec les échantillons

nus d’UA et I’UHE qui ont permis la mesure des taux de production des produits de photofission de
13235U et 17238U.

e Echantillon d’UA

Pour I’échantillon d’UA, I'enrichissement en 23U est a = 0,003 puisqu’il est composé & 99,7 % d’>**U.
Les six couples de produits de photofissions mis en avant précédemment ont été étudiés pour ’obtention
d’une information de discrimination entre 1'>3°U et 1'>38U. On se propose d’étudier un ratio de raies
par couple de produits de photofission. Les temps de refroidissement et de mesure suivant les 2 h
d’irradiation pour chaque produit de photofission sont reportés dans le Tableau 3.15. Les ratios de
raies corrigés et les enrichissements calculés associés sont disponibles dans le Tableau 3.16.
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TABLEAU 3.15 — Parameétres temporels de refroidissement et de mesure pour les produits de

Produit de photofission ‘ Ty /2 ‘ Temps de refroidissement | Temps de mesure ‘
84Br 31,8 min 20,0 min 3,2h
8TKr 1,3h 19,0 min 7,6 h
104 18,3 min 19,0 min 19h
105Ry 4,4 h 19,0 min 26,3 h
128Gp 59,1 min 19,0 min 5,6 h

photofission de 'UA observés pour la différenciation 239U /238U.

TABLEAU 3.16 — Résultats de la méthode de différenciation 23°U /233U pour 1’échantillon d’UA.

’ PFq ‘ PF9 ‘ Eq (keV) ‘ Eo (keV) ‘ A7 (coups) A9 (coups) R ‘ o ‘ Omim ‘ O
84Br | 105Ru 881,6 724,3 72263 £ 695 919049 + 1371 | 0,30 + 0,04 | -0,07 | -0,11 | -0,02
105Ry | 1288n 724,3 482,3 919049 + 1371 | 93194 £ 1187 | 5,12 £ 0,77 | -0,03 | -0,08 | 0,04
818y | 104T¢ | 8816 358.0 72263 + 695 | 178773 + 1125 | 0,22 + 0,03 | -0,07 | -0,12 | -0,02
8TKr | 05Ru 402,6 724,3 250860 + 1360 | 919049 + 1371 | 0,62 + 0,07 | -0,04 | -0,09 | 0,01
04Te | 1288, | 358,0 4823 | 178773 + 1125 | 93194 + 1187 | 7,00 + 1,08 | -0,03 | -0,08 | 0,05
8TKr | 194Tc 402,6 358,0 250860 4+ 1360 | 178773 + 1125 | 0,45 £ 0,06 | -0,04 | -0,09 | 0,01
L’incertitude statistique sur I’aire nette d’un pic est calculée par la formule o (A;(E;)) = VAi(F;) + 2B,

avec B le fond Compton sous ce pic. L’incertitude relative sur le ratio corrigé R’ (se référer a I’équation
(3.6)) est calculée comme la combinaison quadratique de l'incertitude sur efficacité de détection de
7 %, de Vincertitude sur 'intensité d’émission et de l'incertitude sur la surface du pic pour les deux
rayonnements gamma considérés dans le ratio. Les valeurs minimum et maximum de « sont calculées
via l'incertitude sur la valeur du ratio corrigé R'.

Toutes les valeurs obtenues pour l'enrichissement « sont négatives pour 1’échantillon d’UA mais
sont toutefois tres proches de zéro. Or, I'enrichissement recherché est o = 0,003. La précision sur
les aires nettes ne permet pas d’atteindre un résultat si précis, mais il y a une concordance entre les
résultats obtenus avec les différents couples de produits de photofission, ce qui permet d’affirmer que
I’échantillon étudié ne contient que trés peu d’?3°U par rapport a 1'*38U.

e Echantillon ’'UHE

Pour 'échantillon d’UHE, I'enrichissement en 23U est supérieur & o = 0,90. On se propose d’étudier
un ratio de raies pour chacun des six couples de produits de photofission. Les temps de refroidissement
et de mesure suivant les 2 h d’irradiation pour chaque produit de photofission 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 — Parametres temporels de refroidissement et de mesure pour les produits de
photofission de 'UHE observés pour la différenciation 23°U/238U.

Produit de photofission ‘ Ty /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
104 18,3 min 5,8 min 2,1 h
105Ry 44 h 46,2 min 23,2 h
128G 59,1 min 42 s 59 h
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TABLEAU 3.18 — Résultats de la méthode de différenciation 23°U /238U pour I’échantillon d’UHE.

’ PFq ‘ PF9 ‘ Eq (keV) ‘ E9o (keV) ‘ A1 (coups) ‘ A9 (coups) ‘ R’ ‘ a ‘ Qmin ‘ Qmaz ‘
8IB; | 105Ry | 8816 7243 | 27836 + 387 | 85493 + 557 | 1,31 + 0,16 | 0,97 | 082 | 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
8TKr | 19Ru 402,6 724,3 178305 £ 915 | 85493 £ 557 | 2,29 £0,27 | 0,94 | 0,79 | 1,08
104e | 128Gn 358,0 482,3 67074 £ 763 | 56919 £ 796 | 2,28 £0,35 | 0,86 | 0,68 | 1,11
8TKr | 1%4Tc 402,6 358,0 178305 £ 915 | 67074 £ 763 | 0,93 £0,18 | 0,93 | 0,75 | 1,10

En faisant la moyenne de ’enrichissement calculé pour les six couples de produits de photofission
étudiés, on obtient la valeur a = 0,93, qui est trés proche de la valeur attendue (que 'on ne peut
préciser, mais « > 0,90). L’incertitude sur I'enrichissement calculé est relativement large, mais les six
résultats obtenus permettent de s’accorder sur le fait que 1'>>°U est majoritaire dans cet échantillon.

3.5.2.2 Différenciation entre matiére fissile et fertile

Une autre possibilité est la différenciation entre matiere fissile et fertile (au sens de la fission neutro-
nique), en regroupant 1'>3°U et le 23?Pu face a '>3*U. En effet, la matiére fissile est un parametre de
toute premiere importance dans la gestion des déchets radioactifs pour des questions de siireté-criticité,
et pouvoir la quantifier un objectif majeur a atteindre. Cette différenciation est théoriquement possible
car le 22?Pu a une section efficace légerement supérieure a 1'*>°U (facteur 1,21 pour une énergie de fin
de Bremsstrahlung de 17,5 MeV) mais tres différente de celle de 1'*38U (facteur 2,39). Les couples utiles
pour la différenciation fissile vs. fertile seront donc ceux dont les produits de photofission de 1'>3°U
et le 23Pu ont des taux de production similaires entre eux et présentent une différence avec ceux de
1"238U. Les couples respectant ces critéres sont 128Sn/134Te, 12890 /1351 et 128Sn/!42La. Les caractéris-
tiques de ces produits de photofission sont disponibles dans I’Annexe 6. Les courbes représentant la
proportion d’actinides fissiles « 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 parametre Q (cf. équation (3.5), dans
ce cas, = 2,18) et de la valeur des taux de production entre 1'>3°U et le 239Pu. La surface colorée
entourant chaque courbe correspond a l’erreur possible en considérant que 'on est soit en présence
d?3U (Q = 1,97 et taux de production de 1'>3°U), soit en présence de 3Pu (2 = 2,38 et taux de
production du 23°Pu).

1.0

1szn/134Te

1285n/135|
0.8 128G /142 5

0.6

0.4

o, proportion d'actinides fissiles

0810 0.16 0.18 0.20 0.22

Ratio corrigé R'

0.12 0.14 0.24

FIGURE 3.22 — Courbes a = f(R’) pour les couples de PF discriminants dans la configuration fissile
(B5U+29Pu) vs. fertile (238U).
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Afin de tester cette méthode de différenciation fissile vs. fertile, une expérience a été menée en
irradiant et en mesurant simultanément les échantillons d’'UHE et de plutonium. Le schéma de la
configuration de détection est donné sur la Figure 3.23. L’échantillon d’UHE étant plus massif, il a été
éloigné du détecteur de 10 cm supplémentaires par rapport a celui de plutonium. Les deux échantillons
ont été irradiés simultanément pendant 2 h. Les échantillons de plutonium et d’UHE se trouvaient
respectivement a 124,8 cm et 115,4 cm de la cible du LINAC. Les spectres de rayonnements gamma
retardés ont été acquis par séquences de 60 s suivies d’une réinitialisation. Le temps mort du détecteur
a l'issue de la phase d’irradiation se trouvant & 71 %, une phase de refroidissement de 12 min s’est
imposée pour descendre en dessous de 50 % de temps mort.

Immcd 5 6em
D i
Pu
Détecteur _____________._ _________
» _l
35,0 cm

FIGURE 3.23 — Schéma de la configuration de 'expérience comportant les échantillons de plutonium
et I’'UHE.

La premiere étape de I'analyse des résultats est de déterminer la composition isotopique « effective »
vue par le détecteur puisque les échantillons ne sont pas situés a la méme position. Les masses exactes
de matiere fissile ne pouvant étre données pour des raisons de confidentialité, la méthode sera décrite
en utilisant seulement les fractions massiques. Il s’agit de considérer que I’échantillon de plutonium
se situe au méme niveau que celui d’UHE et d’appliquer un facteur correctif, prenant en compte les
différences de distance pour l'irradiation et la détection, donné par la formule (3.9).

F = <dirrad,UHE>2 x <dmesure,UHE>2 _ (1247 8>2 x (35’ 0)2 _ 2’ 19 (39)
dirrad,Pu dmesure,Pu 1157 4 257 6
Il y a donc un facteur de 2,19 sur la masse apparente de plutonium, ce qui ameéne a une composition
apparente de 25,3 % de 23?Pu, 69,5 % d’?%°U et 5,2 % d’?3%U. Ainsi, la fraction massique de matiere
fissile est a = 0, 948.
Les spectres de rayonnements gamma retardés sont analysés pour différents temps de refroidissement

et de mesure adaptés aux périodes des produits de photofission observés. Les parametres temporels
utilisés sont reportés dans le Tableau 3.19.

TABLEAU 3.19 — Parametres temporels utilisés pour ’exploitation des spectres de rayonnements
gamma retardés pour la différenciation fissile/fertile sur les échantillons de
plutonium et d’'UHE.

Produit de photofission ’ Ty /2 | Temps de refroidissement ’ Temps de mesure
128G 59,1 min 1,3 h 7,1 h
134Te 41,8 min 44,9 min 43 h
1351 6,6 h 2,0 h 18,6 h
2] 5, 1,5h 1,0 h 8,0h

Les résultats issus de I’exploitation des spectres de rayonnements gamma retardés donnant la valeur
calculée de la fraction massique de matiere fissile sont donnés dans le Tableau 3.20. L’incertitude
statistique sur l'aire nette d’un pic est obtenue par la formule o(A4;(E;)) = Ai(E;) + 2B, avec B
le fond Compton sous ce pic. L’incertitude relative sur le ratio corrigé R’ (se référer a 1’équation
(3.6)) est calculée comme la combinaison quadratique de I'incertitude sur efficacité de détection de
7 %, de l'incertitude sur 'intensité d’émission et de l'incertitude sur la surface du pic pour les deux
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rayonnements gamma considérés dans le ratio. Dans ce cas particulier ou une moyenne des valeurs des
rendements des produits de photofission de 1'??°U et du ?*’Pu est utilisée pour la matiere fissile, on
se réferera a ’enveloppe des courbes présentées sur la Figure 3.22 pour donner un encadrement de la
valeur de « en fonction de I'incertitude sur le ratio corrigé R’.

TABLEAU 3.20 — Résultats de la méthode de différenciation fissile/fertile pour les échantillons
d’UHE et de plutonium.

’ PFq ‘ PF9 ‘ E1 (keV) ‘ Eo (keV) ‘ Aq (coups) ‘ A9 (coups) ‘ R ‘ o ‘ Qmin, ‘ Omag ‘
128Qn | 134Te 4823 767,2 123898 £ 756 | 256709 + 667 | 0,163 £+ 0,025 | 0,327 | 0,151 | 0,562
128Gn | 1351 482,3 1260,4 | 123898 + 756 | 618870 £+ 1176 | 0,147 £+ 0,016 | 0,302 | 0,161 | 0,488
128Gn | M2La 4823 2397,7 | 123898 &+ 756 | 113595 £ 488 | 0,149 + 0,023 | 0,230 | 0,020 | 0,680

L’enrichissement moyen obtenu pour les trois couples de produits de photofission étudiés est
a = 0,286. Or, la valeur attendue est de 0,948, ce qui montre que la méthode n’est pour I'instant pas
tres précise. En particulier, le couple '2Sn/'*2La semble peu pertinent au vu de sa courbe oo = f(R')
qui présente une forte sensibilité & I'incertitude sur le ratio R’ (voir Figure 3.22), ce qui se traduit par
des incertitudes trés élevées sur la valeur de a.. Puisque le 28Sn fait partie de tous les couples étudiés et
que les trois résultats de fraction de matiere fissile sont globalement cohérents entre eux, la prochaine
étape pour une mise en place d’une différenciation fissile vs. fertile serait de mesurer a nouveau le taux
de production du 28Sn pour la photofission du 23Pu. A titre d’exemple, une diminution de 20 % de
la valeur du taux de production moyenné entre 1'’>*U et le 239Pu ferait passer a de 0,327 & 0,593. Or,
comme mentionné dans la Section 3.4.4.3, les résultats que nous obtenons pour les taux de production
du 2%Pu sont supérieurs a ceux de la littérature. Une nouvelle mesure des taux de production pour les
produits de photofission d’intérét est donc a considérer pour les futurs travaux sur la différenciation
des actinides via la mesure de ratios de raies.

Néanmoins, bien qu’éloignée de la valeur attendue de 0,948, cette méthode de différenciation semble
indiquer une proportion significative de matiere fissile (o > 0, 2). A titre de comparaison, nous I’avons
testée pour la mesure de 1’échantillon d’UA seul. Puisqu'il contient 99,7 % d’238U, alors une différen-
ciation fissile vs. fertile devrait fournir une fraction massique de matiere fissile 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 photofission observés. Les parametres temporels utilisés
sont reportés dans le Tableau 3.21. Les résultats issus de ’exploitation des spectres de rayonnements
gamma retardés donnant la valeur calculée de la fraction massique de matiere fissile sont donnés dans
le Tableau 3.22.

TABLEAU 3.21 — Parametres temporels utilisés pour ’exploitation des spectres de rayonnements
gamma retardés pour la différenciation fissile/fertile sur ’échantillon d’UA.

Produit de photofission ‘ Ty /2 ‘ Temps de refroidissement ‘ Temps de mesure
128Gy 59,1 min 19,0 min 5,6 h
134 e 41,8 min 19,0 min 3,9h
1351 6,6 h 19,0 min 389 h
1427 1,5h 1,1h 92h

TABLEAU 3.22 — Résultats de la méthode de différenciation fissile/fertile pour ’échantillon d’UA.

R/

’ PFq ‘ PF9 ‘ E1 (keV) ‘ Eo (keV) ‘ Aq (coups) ‘ A9 (coups) ‘ ‘ a ‘ Qmin ‘ Omaz ‘
128G, [ BT | 4823 7672 | 93194 «+ 1187 | 448907 + 1026 | 0,098 + 0,015 | -0,03 | -0,129 | 0,07
28y | 11 | 482,3 1260,4 | 93194 + 1187 | 1282530 + 1251 | 0,095 = 0,015 | -0,03 | -0,09 | 0,05
28Sn | 20y | 482,3 92397,7 | 93104 + 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 matiere fissile sont effectivement proches de zéro.
Comme dans l'application précédente, le couple 22Sn/!42La fournit un intervalle de confiance trés
large de la valeur de «, ce qui n’en fait pas le candidat le plus pertinent. La méthode, bien que
perfectible, semble donc capable de distinguer une faible fraction de matiere fissile par rapport a des
proportions importantes (i.e. une classification grossiere a ce stade). Des études complémentaires pour
des fractions massiques de matiere fissile intermédiaires devront étre menées expérimentalement.

3.5.2.3 Différenciation 23°U vs.239Pu

La différenciation entre 1'?°U et le 239Pu présente un intérét dans le cas de la mise en évidence de
matiére essentiellement fissile. Il est alors intéressant d’essayer de distinguer I'uranium du plutonium
pour la gestion & long terme des déchets, du fait de leur différence importante d’activité spécifique
(Bq/g). En considérant cette fois un mélange d'**°U et de 239Pu, les courbes représentant la variation
du critére § en fonction de la fraction o de **?Pu sont données sur la Figure 3.24. Les six couples
de produits de photofission les plus efficaces pour discriminer 1'*5U et le 23Pu sont 8Kr/!1%Ru,
8TKr /' Ru, #4Br/1%Ru, 8Rb/1%Ru, 2Sr/%Ru et ?1Sr/1%Ru. 1l est important de mentionner que
le 34Br fait partie des candidats pour la discrimination entre 1'*2°U et le 239Pu et que son taux de
production pour la photofission du ?**Pu n’avait pas été publié avant nos mesures effectuées en 2021.
Les courbes donnant 1’enrichissement en fonction du ratio de raies corrigé R’ sont représentées sur
la Figure 3.25. A noter que la différenciation entre le 239Pu et 1'°U semble plus efficace que la
différenciation entre 1'>°U et 1'238U, ce qui se traduit par un critére ¢ plus faible dans le cas présent.
Ceci s’explique par la différence sur les nombres de masse un peu plus élevée entre 1'>3°U et le 239Pu,
et donc par un décalage plus important de la distribution en masse des produits de photofission (se
référer a l'exemple de la Figure 1.11, Chapitre 1).
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FIGURE 3.24 — Fonction § = f(«) pour les 6 meilleurs couples de produits de photofission
discriminant 23U et 239Pu.

La liste des rayonnements gamma retardés émis par les produits de photofission utiles pour la
différenciation est donnée dans I’Annexe 6. L’énergie des rayonnements gamma émis par certains
de ces produits de photofission est limitée. On peut reprendre le cas du '®>Ru mentionné pour la
différenciation 23°U /238U, ou encore le cas du ?!Sr qui émet au maximum un gamma de 1024,3 keV,
cependant avec une intensité conséquente de 33,5 %. La méthode de différenciation 23°U/?39Pu est
testée ci-dessous sur les spectres de rayonnements gamma retardés enregistrés avec les échantillons nus
de plutonium et d’UHE qui ont permis la mesure des taux de production des produits de photofission
du 239Pu et de I>3°U.
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3.5 Sélection de couples de produits de photofission pour la différenciation des actinides
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FIGURE 3.25 — Courbes a = f(R') pour les couples de produits de photofission discriminants dans la
configuration 25U /239Pu.

e Echantillon de plutonium

Pour le cas de I’échantillon de plutonium, nous attendons une valeur de «, la fraction massique de
239Py, proche de 1. Sur les six couples de produits de photofissions mis en avant précédemment, nous
en avons étudié cinq pour lesquels les rendements des produits de photofission ont été mesurés dans la
configuration de mesure « Pu 1 », ce qui n’est pas le cas du ®Rb (voir Tableau 3.11). On se propose
d’étudier un ratio de raies par couple de produits de photofission. Les temps de refroidissement et
de mesure suivant les 2 h d’irradiation pour chaque produit de photofission 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 — Parametres temporels de refroidissement et de mesure pour les produits de
photofission du plutonium observés pour la différenciation 235U /239Pu.

Produit de photofission ‘ Ty /2 ‘ Temps de refroidissement | Temps de mesure ‘
84Br 31,8 min 50,2 min 2,3h
8TKr 1,3h 50,2 min 6,8 h
88Kr 2,8 h 50,2 min 16,2 h
91Gy 9,7h 1,8h 229 h
928y 2,6 h 1,8h 229 h
105Ru 44h 1,8h 22,9 h

TABLEAU 3.24 — Résultats de la méthode de différenciation 23°U/239Pu pour 1’échantillon de

plutonium.
’ PFq ‘ PF9 ‘ Eq (keV) ‘ Eo (keV) ‘ Aq (coups) ‘ A9 (coups) ‘ R ‘ e! ‘ Qmin ‘ Omaz
818y | 105Ry | 1897.6 724.3 24859 + 312 | 3994660 + 2210 | 0,19 + 0,03 | 0,98 | 0,84 | 1,17
87Kr | 1%Ru 402,6 724,3 958383 + 1801 | 3994660 £ 2210 | 0,31 £ 0,04 | 1,02 | 0,92 1,14

88Kr | 1%5Ru 2392,1 724,3 525449 + 752 | 3994660 + 2210 | 0,36 + 0,04 | 1,03 | 0,93 | 1,14

91Gr | 105Ru 1024,3 724,3 1799550 + 1513 | 3994660 + 2210 | 0,71 £+ 0,07 | 1,06 | 0,91 | 1,25

928y | 105Ru 1383,9 724,3 3168600 £ 1831 | 3994660 + 2210 | 0,79 £ 0,07 | 1,01 | 0,88 | 1,16

Toutes les valeurs obtenues pour l’enrichissement « sont proches de 1 pour I’échantillon de pluto-

nium, ce qui permet d’assurer que I’échantillon étudié est composé essentiellement de 23°Pu et non
d’235U.
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Chapitre 3 Mesure des rendements cumulatifs des produits de photofission pour ?*U,?38U et 23Pu
et différenciation dans des mélanges d’actinides

e FEchantillon ’'UHE

On peut considérer pour cet exemple d’application que 1’échantillon d’"UHE est composé exclusivement
d’?3°U. Nous attendons une valeur de «, la fraction massique de ?3°Pu, proche de zéro. Nous avons
étudié les six couples de produits de photofission identifiés pour la différenciation entre I'>3°U et le
239Pu. On se propose d’étudier un ratio de raies par couple de produits de photofission. Les temps
de refroidissement et de mesure suivant les 2 h d’irradiation pour chaque produit de photofission 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 — Parametres temporels de refroidissement et de mesure pour les produits de
photofission de 'UHE observés pour la différenciation 23°U/239Pu.

Produit de photofission ‘ Ty /2 ‘ Temps de refroidissement | Temps de mesure ‘
84y 31,8 min 19,9 min 2,8 h
87Kr 1,3h 5,8 min 7,5 h
88Kr 2,8 h 42's 17,0 h
89RDb 15,4 min 16,9 min 1,8 h
91Gr 9,7h 5,8 min 239 h
92Gr 2,6 h 42 s 17,0 h
105Ru 4,4 h 46,2 min 23,2 h

TABLEAU 3.26 — Résultats de la méthode de différenciation 23°U/?3Pu pour 1’échantillon d’'UHE.

’ PFq ‘ PF9 ‘ Eq (keV) ‘ Eo (keV) ‘ Aq (coups) ‘ A9 (coups) ‘ R ‘ e ‘ Qunin ‘ Qrnag ‘
8By | 105Ry | 881,6 7243 | 27836 + 388 | 85493 + 557 | 1,31 + 0,16 | 0,00 | -0,02 | 0,03
87Kr | 19Ru 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 4+ 184 | 85493 + 557 | 2,64 4+ 0,30 | 0,01 | -0,01 | 0,04
89RDb | 105Ru 1248,2 724,3 28161 + 258 | 85493 £ 557 | 2,57 + 0,28 | 0,09 | 0,06 0,13
91Sr | 195Ru 1024,3 724,3 194351 + 589 | 85493 + 557 | 3,563 £ 0,37 | 0,00 | -0,02 | 0,04
925, | 105Ry | 13839 7243 | 532609 + 779 | 85493 + 557 | 3.88 + 0,39 | 0,01 | -0,01 | 0,03

Toutes les valeurs obtenues pour ’enrichissement a sont proches de zéro pour I’échantillon d’"UHE,
ce qui permet d’assurer que I’échantillon étudié est composé essentiellement d’?*U et non de 239Pu.
Toutefois, le couple 3Rb /1% Ru semble offrir des performances de discrimination un peu moins bonnes
que les autres, ce qui pourrait étre lié a 'incertitude sur I'estimation des rendements de photofission
cumulatifs du 8*Rb (cf. Section 3.4), qui présente la particularité d’étre le noyau fils d’un précurseur
de période assez longue, le 8Kr (T} 2 =3,2 min), par rapport aux précurseurs des autres produits de
photofission. Néanmoins, il est possible d’obtenir une information de différenciation entre 1'’>3°U et le
239Pu, qui peut se révéler utile pour la gestion des déchets radioactifs au long terme.

En présence d’?38U essentiellement, donc de matiere fertile, il pourrait aussi étre intéressant de
mettre en évidence, pour la méme raison de gestion a long terme, une potentielle présence de 239Pu.
Le cas de la différenciation 233U /%9Pu est ainsi traité dans 1’Annexe 7, car elle offre de moins bonnes
performances & ce stade, a priori en raison de la faible différence des nombres de masse entre 1'23U
et le 29Pu.
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3.6 Conclusion du chapitre

3.6 Conclusion du chapitre

Les taux de production des produits de photofission sont des données rares dans la littérature, en
particulier pour 1'>3°U et le ?*?Pu. Cependant, pour proposer une méthode de différenciation entre
les actinides dans un but de caractérisation des colis de déchets radioactifs, leurs valeurs doivent étre
connues. Grace a la caractérisation du faisceau de Bremsstrahlung présentée dans le Chapitre 2, les
rendements cumulatifs de certains produits de photofission ont pu étre mesurés pour 1'’>38U, 1'235U et
le 239Pu. Lors de la premiére campagne expérimentale ayant eu lieu en 2019, 49 et 26 rendements de
photofission ont été mesurés pour 1'228U et 1'23°U, respectivement. Les mesures avec I’échantillon d’238U
sont cohérentes avec les valeurs publiées dans la littérature et viennent enrichir les bases de données
avec des taux de production non publiés jusqu’a présent, & savoir ceux de “Rb, 9mRb, 99mTc, 128mG},
130G, 1338h, 10Cs et 149La. Les mesures effectuées avec ’échantillon d’UHE ont permis d’estimer et
de publier les taux de production de ?2Y, 31mTe et 1341 pour la photofission de 1'*3°U pour la premiére
fois. Globalement, les valeurs obtenues pour les taux de production des produits de photofission de
1'235U sont légerement plus élevées que les valeurs publiées précédemment dans la littérature. La
connaissance limitée de la structure interne de 1’échantillon d’'UHE et sa faible masse peuvent étre
incriminées.

Afin d’apporter de nouveaux résultats, une autre campagne expérimentale a été menée en 2021, avec
un faisceau de Bremsstrahlung différent. Cette fois, nous disposions du méme échantillon d’'UA qu’en
2019 et de deux nouveaux échantillons : un échantillon beaucoup plus massif d’"UHE pour améliorer
la statistique de comptage pour le calcul des taux de production pour la photofission de 1'*?*U par
rapport a 2019, et un échantillon de plutonium nous permettant d’accéder aux taux de production des
produits de photofission du 2*?Pu. Au total, 28 taux de production ont été mesurés pour 1'>38U, 26
pour '%%U et le 22?Pu. Les valeurs obtenues pour 1'***U sont en accord avec celles obtenues en 2019 et
avec celles de la littérature. Concernant 1'3°U, les valeurs obtenues en 2021 sont inférieures a celles de
2019 et plus en accord avec les rares jeux de données publiés précédemment. Ceci s’explique par une
masse d’?3°U plus importante ainsi qu'une meilleure connaissance de 1’échantillon d’'UHE. Par ailleurs,
le taux de production de 1''32I a été mesuré pour la premiére fois pour la photofission de 1'’*?*U lors
de cette campagne. Enfin, les valeurs obtenues pour les taux de production lors de la photofission du
239Pu sont globalement supérieures aux valeurs publiées précédemment. Il serait intéressant d’effectuer
a nouveau ces mesures, dans de futurs travaux, soit en utilisant un nouvel échantillon ayant une plus
grande teneur en 2*Pu, soit en diminuant I'intensité d’émission du LINAC pour limiter le temps mort
et le bruit de fond de la mesure. Par ailleurs, les taux de production de 3Br, 9™y 128Gh et 1351 ont
été mesurés pour la photofission du 23*Pu pour la premiere fois.

Les données obtenues au cours de la campagne expérimentale de 2021 ont permis d’identifier des
couples de produits de photofission utiles pour la différenciation entre les actinides via la mesure de
ratios de pics de rayonnements gamma retardés. Nous nous sommes intéressés a quatre cas de diffé-
renciation : 235U /238U, 2357 /239Puy, 238U /239Pu et enfin fissile/fertile, c’est-a-dire (?3°U+29Pu) /238U,
Parmi les produits de photofission identifiés dans ces couples, le taux de production de certains n’avait
jamais été publié précédemment. A ce stade, les couples de produits de photofission identifiés comme
prometteurs ne tiennent pas compte de I’énergie de leurs rayonnements gamma retardés. Ceci sera a
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 qu’une composition isotopique cohérente pouvait étre
déduite de la mesure de ratios dans le cas de mélanges de deux actinides. En ce qui concerne la dif-
férenciation fissile vs. fertile, les résultats obtenus montrent qu’il est possible de mettre en évidence
I’absence de matiere fissile, mais pas de déterminer précisément la fraction massique de matiere fissile
quand celle-ci est élevée. Des études plus poussées doivent étre donc encore entreprises, qui passent
notamment par une nouvelle mesure des taux de production des produits de photofission du 23Pu.
L’application concréte de la méthode de différenciation devra aussi étre testée plus amplement sur des
mélanges d’actinides en présence d’une matrice.

101






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
hétérogenes difficiles a 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 matiere 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 'atténuation différentielle des rayonnements gamma retardés
de photofission dans deux positions de la matrice, de sorte a ce qu’ils traversent des épaisseurs diffé-
rentes de béton. Un ratio de raies émises par le méme produit de photofission est mesuré pour chaque
position. De cette facon, la méthode est indépendante du taux de photofission dans les actinides et du
taux de production du produit de photofission en question. Afin de choisir un produit de photofission
pertinent pour 'application de cette méthode, plusieurs critéres sont a considérer :

- étre multi-émetteur, en particulier émettre au moins deux rayonnements gamma dont 'un
possede une énergie conséquente, par exemple supérieure a 2,5 MeV, et 'autre suffisamment
différente mais supérieure a 1 MeV. Cela permet, d’une part, que les rayonnements gamma aient
une énergie suffisante pour traverser la matrice, et d’autre part que le coefficient d’atténuation
soit suffisamment différent pour les deux énergies. Les rayonnements gamma retardés concernés
doivent également étre émis avec une intensité importante,

- avoir un taux de production par photofission élevé. Son nombre de masse doit étre d’environ
90-95 pour les produits de fission « légers » et de 135-140 pour les produits de fission « lourds »,

- 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 photofission respectent tous ces critéres. Le 38Cs est le meilleur candidat : il
possede une période de 33,4 min, un taux de production d’environ 5 % pour I’>3°U et 1'*3%U 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 '*2La est également un produit de photofission intéressant avec ses multiples rayonnements
gamma retardés de 1545,8 keV, 2542,7 keV et 2971,0 keV. Cependant, 'intensité d’émission de ces
derniers est inférieure ou égale & 10 %. Par ailleurs, la différence entre les coefficients d’atténuation
massique aux énergies des deux raies du 33Cs citées précédemment varie peu en fonction du matériau
considéré, comme reporté dans le Tableau 4.1, ce qui constitue un avantage pour l'application de la
méthode a des colis de déchets hétérogenes comme les flits de 870 L.
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Chapitre 4 Méthode de localisation des actinides et développements sur la correction des eftets de
matrice pour la différenciation et la quantification

TABLEAU 4.1 — Différence des coefficients d’atténuation massique ( %) (en cm2.g™!) [121] entre
1435,9 keV et 2639,6 keV pour plusieurs matériaux. Les valeurs entre parentheses
correspondent a I’écart relatif observé par rapport au béton pour les autres
matériaux.

Béton Cellulose PVC PE Air Aluminium Acier Zirconium
1,55.1072 | 1,45.1072 | 1,69.1072 | 1,45.1072 | 1,34.1072 | 1,18.1072 | 1,02.1072
(6,9 %) (0 %) (16,6 %) (0 %) (-7,6 %) (-18,6 %) | (-29,7 %)

1,45.1072

La méthode de localisation combine des mesures expérimentales et des calculs par simulation ef-
fectués avec le code MCNP. Dans les simulations, une source ponctuelle de photons de 1435,9 keV
et 2639,6 keV est placée a chaque position (r,0) et le flux de photons de chaque énergie est obtenu
via un tally F5 (détecteur point), comme schématisé sur la Figure 4.1. Le parameétre r est simulé de
0 & 49 cm par pas de 1 cm et 0 entre 0 et 180° par pas de 5°, soit un total de 1800 simulations,
puis la moitié de la surface est complétée par symétrie. Le ratio des flux de photons a 1435,9 keV et
2639,6 keV est évalué pour chaque couple (r,0) et permet d’estimer "ampleur de la distorsion du ratio
de raies liée a l'atténuation différentielle des rayonnements gamma dans la matrice (voir la Figure 4.5.a
dans la Section4.2.2), qui est directement reliée a la différence des coefficients d’atténuation massique

ﬂ)bl)beb

. 4 . . A .
du béton aux deux énergies, A (%)b, par un coefficient e (P , avec pp la masse volumique et ey

I’épaisseur de béton. Le degré de distorsion du ratio est défini comme sa normalisation par rapport
au ratio de raies théorique sans atténuation (i.e. sans la matrice en béton), qui dépend seulement de
I'intensité d’émission et de efficacité de détection intrinseque du détecteur Ge HP (nombre de coups
dans le pic d’absorption totale d’énergie E par photon entrant dans le cristal a cette énergie) des raies
gamma d’intérét. L’étape finale est de comparer les ratios de raies obtenus expérimentalement dans
les positions 1 et 2 avec la carte de distorsion créée via les simulations MCNP pour trouver la position
de I’échantillon d’'uranium dans la matrice en béton.

ponctuelle
r.x

0

_rde0a49cm (pasdelcm)
0 de 0 a 360° (pas de 5°)

Détecteur
Ge HP

FIGURE 4.1 — Principe de la simulation MCNP de la distorsion du ratio de raies de gamma retardés
du 138Cs.

4.2.2 Essais de localisation dans la matrice en béton

Afin de tester expérimentalement la méthode de localisation des actinides dans une matrice, la
galette en béton vue sur la Figure 4.2.a, de 1 m de diameétre, soit le méme diametre qu’un colis 870 L,
a été utilisée. Elle mesure 15 cm d’épaisseur, a une masse volumique de 2,25 g.cm™ et possede une
virole en acier de 4 mm d’épaisseur. Elle comporte également différents inserts qui permettent d’y
placer des échantillons d’actinides a I’aide de supports adaptés et imprimés en 3D (voir Figure 4.2.b).
La matrice est située au centre du porte-colis, surélevée grace a un support en plastique pour limiter
Iirradiation de la structure et ainsi réduire le bruit de fond actif. Le centre de la matrice en béton se
trouve a 193,6 cm de la cible du LINAC et & 103,8 cm du détecteur Ge HP. Ce dernier est le méme que
celui utilisé pour la mesure des échantillons d’actinides lors de la campagne de 2021 (cf. Chapitre 3,
Section 3.2.2.2). Les échantillons utilisés sont ceux d’'UA et d’'UHE décrits dans le Tableau 3.2 du
Chapitre 3).
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4.2 Méthode de localisation des actinides dans une matrice

(b)

FIGURE 4.2 — (a) Apercu de la matrice en béton de 1 m de diametre et (b) échantillon d’uranium
dans son support placé dans I'insert de la matrice.

Les échantillons d’uranium sont placés dans un insert périphérique situé a 40 cm du centre de la
matrice. L’épaisseur minimale de béton entre les échantillons et la périphérie de la galette est de
7,2 cm. La matrice en béton est irradiée pendant 2 h avec le faisceau de photons de Bremsstrahlung
de 17,5 MeV (se référer a la Section 2.2.1.3 du Chapitre 2 pour sa caractérisation) avec ’échantillon
d’uranium placé en face de la cible du LINAC. Ensuite, le banc mécanique transfére la matrice depuis la
position d’irradiation vers la position de comptage en 22 s, tout en réalisant une rotation de 45°. Cette
rotation permet d’augmenter 1’épaisseur de béton traversée par les rayonnements gamma retardés émis
par les produits de photofission. Apres environ 45 min de comptage, durée qui a été adaptée a la demi-
vie du 138Cs, une rotation inverse de 45° est effectuée pour replacer 1’échantillon d’uranium devant
la face d’entrée du détecteur Ge HP, ce qui correspond a une position du banc mécanique identique
a celle de la phase d’irradiation. Enfin, les rayonnements gamma retardés sont comptés pendant une
durée plus longue dans cette derniere position. Ces étapes sont résumées sur le schéma de la Figure 4.3
et les durées de comptage sont précisées dans le Tableau 4.2 pour chaque échantillon d’'uranium.

1¢re &tape : irradiation 2&me &tape : comptage

Axe du
faisceau

Matrice
en béton

Epaisseur de béton : : N
Echantillon e(45°)=14.9 cm i| e(0°)=7.2cm

d’actinide
ibl Détecteur Détecteur
ma Cibleen Ge HP Ge HP
tungsténe
LINAC
Position 1

- 45 min de comptage - Durée plus longue de comptage
- Rotation de 45° - Méme position que l'irradiation

FIGURE 4.3 — Schéma de la partie expérimentale de la méthode de localisation.
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Chapitre 4 Méthode de localisation des actinides et développements sur la correction des eftets de
matrice pour la différenciation et la quantification

TABLEAU 4.2 — Durées de comptage pour les expériences de localisation.

. . Durée Durée de comptage | Durée de comptage
Echantillon . .. .. "
d’irradiation Position 1 Position 2
UA 2h 44,9 min 1,3h
UHE 2h 43,6 min 20,4 h

Les spectres gamma retardés sont enregistrés et réinitialisés toutes les 60 s dans chaque position de
la matrice afin de corriger au mieux le temps mort. Le ratio des raies de 1435,9 keV et 2639,6 keV
émises par le 138Cs est ensuite calculé en position 1 et 2 grace a l'extraction des aires nettes des pics

a l'aide du logiciel Genie2000.

La Figure 4.4 représente les pics d’absorption totale des raies de 1435,9 keV et 2639,6 keV du %Cs
pour I’échantillon d’UA dans les deux positions de mesure de la matrice en béton. Ils sont représentés de
fagon conjointe avec le bruit de fond actif, i.e. la matrice en béton irradiée sans échantillon d’uranium.
Cela montre que les pics du ¥Cs sont nettement supérieurs au bruit de fond actif et par conséquent
qu’ils constituent un signal utile important. Les aires nettes des pics du *®Cs sont données dans le
Tableau 4.3 pour chaque échantillon dans les deux positions.

138(
1435,6 keV

20000

5000

1928 1430 1432 1434 1436 1438
Energie (keV)

1400

1200

1000

1440 %30 2632 2634 2636 2638 2640 2642 2644

2639,6 keV

138Cg

SRR SNSRI |

Energie (keV)

= Signal brut position 1
------ Bruit de fond actif position 1
= Signal brut position 2
------ Bruit de fond actif position 2

FIGURE 4.4 — Pics d’absorption totale & 1435,9 keV et 2639,6 keV du '38Cs pour 'UA représentés

avec le bruit de fond actif dans les deux positions de la matrice en béton.

TABLEAU 4.3 — Aires nettes des pics d’absorption totale du 38Cs pour les échantillons d’UA et

d’UHE.
Echantillon Energie (keV) Position 1 Position 2
UA 1435,9 53847 £ 549 131812 £ 1471
2639,6 5972 £+ 279 11069 + 243
UHE 1435,9 8257 + 341 34528 + 1833
2639.,6 760 £ 37 2832 + 280

La distorsion d’un ratio de raies mesuré est calculée a partir de I’aire nette des pics du *Cs dans
chaque position, conformément a 1’équation (4.1).

Avec :

- D; le coefficient de distorsion du ratio de raies 1435,9 keV/2639,6 keV dans la position 4,

D;

IQ €9
= N,

I eq

(4.1)

- Njp et N les aires nettes des pics d’absorption totale & Fq = 1435,9 keV et Ey = 2639, 6 keV,

- I} et Is les intensités d’émission des raies gamma d’énergies E1 et FEs, soit respectivement

0,763 et 0,0763,

- g1 et g9 sont les efficacités intrinseques de détection aux énergies Fq et Fs. Elles sont détermi-
nées par simulation MCNP des deux rayonnements gamma du ?*Cs. On a ainsi e /g5 = 1, 60.
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4.2 Méthode de localisation des actinides dans une matrice

Une fois le coefficient de distorsion obtenu dans les deux positions, il peut étre placé sur la carte
de distorsion créée a partir des résultats de simulations MCNP qui couvrent toute la surface de
la matrice en béton, comme montré sur la Figure 4.5.a. La couleur la plus claire correspond au
minimum d’atténuation et la plus foncée au maximum d’atténuation, ce qui correspond au maximum
de distorsion du ratio, quand les rayonnements gamma traversent 1 m de béton. L’échelle de 0 a 1 est
obtenue en normalisant le coefficient de distorsion du ratio pour chaque couple (r,0) : I'atténuation
minimale est ramenée a une distorsion égale a 1 (la valeur initiale est 0,905) et 'atténuation maximale
a une distorsion de 0 (la valeur initiale est 0,046). Ensuite, les positions correspondant au ratio mesuré
dans les configurations 1 et 2 sont déterminées via la carte de distorsion simulée de la Figure 4.5.a. Les
emplacements pour lesquels la différence entre les distorsions expérimentale et simulée est inférieure
a 2,5 % sont tracés en orange et jaune sur la carte simulée (Figure 4.5.b), respectivement pour les
positions 1 et 2 de la matrice pour I’échantillon d’'UA. Chacune des deux positions de la galette
bétonnée produit une trace différente dans le plan (r,d) pour une valeur donnée de distorsion de
ratio. La position déterminée de I’échantillon correspond a l'intersection de ces deux tracés, elle est
représentée par la zone bleue sur la Figure 4.5.b.

(@) (b)

50 50

I (cm)

[ Position 1

[l Position 2

[ |Position 1 N Position 2

0 (°) 0 0 (°) 360
FIGURE 4.5 — (a) Carte de distorsion du ratio de gamma 1435,9 keV/2639,6 keV (}33Cs) et (b)

Position de I’échantillon d’UA déduite de la distorsion du ratio dans les deux positions
de la matrice.

Les résultats de localisation obtenus sont comparés a la position réelle des échantillons d’'uranium
dans le Tableau 4.4. Les incertitudes sur la localisation, principalement dues a la statistique de comp-
tage et a 'atténuation des rayonnements gamma dans le béton, principalement liée a sa densité, sont
discutées dans la Section 4.2.4. Le rayon r obtenu par la technique de localisation est proche de la
position réelle, avec moins de 1 cm de différence, pour les échantillons d’'UA et d’UHE. L’estimation de
Pangle est quant a elle proche de la position réelle pour I’échantillon d’UA mais visiblement différente
pour I’échantillon d’UHE, moins massif et dont les résultats sont dégradés a cause d’une moins bonne
statistique de comptage (cf. Tableau 4.3).

TABLEAU 4.4 — Résultats de localisation issus de ’analyse de la distorsion du ratio de raies de
1435.9 keV et 2639,6 keV du 38Cs.

Echantillon | Position réelle Résultat de localisation
UA . | (42 £ 1,5) cm, (47 £ 10)°
UHE 43 cm, 45 (43 £ 3) cm, (33 £ 17)°
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matrice pour la différenciation et la quantification

4.2.3 Correction des ratios de raies gamma

A partir de la profondeur & laquelle les actinides sont situés dans la matrice, obtenue via la tech-
nique de localisation, un facteur de correction peut étre calculé pour tout ratio de raies utilisé pour la
différenciation des actinides. Initialement, cette méthode de différenciation des actinides par 1'utilisa-
tion de ratios de raies était uniquement basée sur la mesure de raies dont les énergies étaient proches
afin d’éviter 'atténuation différentielle des rayonnements gamma [24]. La possibilité de localisation et
donc de correction de l'atténuation différentielle dans ces ratios ouvre des perspectives d’utilisation
de rayonnements gamma ayant des énergies tres différentes, et donc de couples de produits de fission
dont certains peuvent avoir une trés 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 d’acier
inoxydable qui sera prise en compte dans les exemples de correction de ratios détaillés ci-apres. 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 photofission (notés avec les indices 1 et 2) peut s’exprimer par (4.2).

ki Yim(a—1) — QpnaYi,

Ry = 1 49
2= " Yam(a — 1) — QmaYan (4.2)

Il s’agit de la méme expression que 1’équation (3.6) ot Rjs est le ratio mesuré des aires nettes
des raies. Les termes ont la méme signification, excepté les coefficients k; qui integrent un parametre
supplémentaire prenant en compte 'atténuation par le béton de la matrice et I’acier du cerclage comme
précisé dans (4.3).

Avec :
- I(E;), €(E;), Na, Aj, tipr, trefr €t tmes définis dans 1’équation (3.4) du Chapitre 3,
(e n . s , . . o -1 4 y .
(p)bE,- et (p)ain le coefficient d’atténuation massique (en cm?.g™) du béton et de l'acier
pour des photons d’énergie E; [121],
- py et p, les masses volumiques du béton (2,25 g.cm™) et de 'acier (7,87 g.cm™),

- ep et ey, respectivement les épaisseurs de béton et d’acier traversées par les rayonnements
gamma (en cm).

Finalement, le ratio ki /ko de 1’équation (4.2) peut étre exprimé par (4.4).

o=

k1 L y Ao y (1 _ e_>\1t717‘7‘)€_)\1t7‘efr(1 _ e—/\ltmes) <|:(
= ) e
k2 1252 )\1 (1 — e*)\2tirr)6*)\2trefr(1 — e*Athcs)

@], 20) (] o)
(4.4)

= % x C

Le facteur de correction C est calculé avec I'épaisseur de béton déduite de 'application de la méthode
de localisation des actinides. A titre de validation, on applique cette correction & différents ratios issus
des mémes produits de photofission de I’échantillon d’'UA (considéré dans ce cas comme composé a
100 % d'?38U) dans la matrice en béton, voir Tableau 4.5. L’épaisseur d’acier est de 4 mm et celle de
béton de 8 cm, correspondant a la détermination du rayon r de 42 cm. Le « ratio réel » correspond dans
ce cas au ratio des intensités des deux raies gamma, puisque ’on consideére des raies émises par le méme
produit de photofission. En d’autres termes, 1’équation (4.2) se résume ici & Ry = ky/ko = I1 /1o x C
et, apres correction du ratio mesuré kj/ko par le facteur 1/C' , il doit étre proche du ratio réel I /Is.

L’incertitude relative sur le ratio dit réel est calculée comme la combinaison quadratique des incer-
titudes sur l'intensité d’émission des deux raies gamma issues de la base de données JEFF-3.3 [106].
L’incertitude sur le ratio mesuré ky/ko correspond & la combinaison quadratique de l'incertitude rela-
tive sur le ratio des aires nettes des pics d’absorption totale des raies gamma (incertitude statistique)
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TABLEAU

4.5 — Correction des ratios de raies gamma pour ’échantillon d’UA dans la matrice en

béton, derriere 8 cm de béton et 4 mm d’acier.

Produit Energie Intensité . Ratio Ratio Ratio estimé Ecart relatif
> . Aire nette ., . R :
de des raies des raies réel mesuré apres correction | ratios réel et
photofission (keV) (%) (coups) % % % X& corrigé (%)
138 2218,0 15,18 + 0,31 | 24397 + 475
Cs 1,99 + 0,07 | 1,91 4+ 0,08 2,07 + 0,09 4,0
2639,6 7,63 + 0,23 11069 + 243
135 1131,5 22,59 + 0,72 | 25294 + 232
°I 0,79 + 0,04 | 0,75 £+ 0,02 0,80 + 0,03 1,3
1260,4 28,70 £ 0,92 | 31593 4 404
1545,8 2,99 £+ 0,15 4365 + 144
0,96 4+ 0,06 | 0,68 £ 0,10 0,95 £+ 0,13 1,0
Lazp 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 intrinseque. S’agissant d’un ratio d’efficacités, cette
dernieére est estimée & 2 % avec le modele MCNP optimisé du détecteur Ge HP, d’éventuels biais
systématiques (sous- ou surestimation des zones mortes par exemple) affectant peu le ratio. Enfin,
I'incertitude relative sur le ratio corrigé kj/ke x 1/C estimé apres correction de 'atténuation dans
le colis est dominée par celle sur le ratio mesuré ki /ks, les incertitudes relatives systématiques sur
le ratio des corrections d’atténuation (liées a celles sur les coefficients d’atténuation massique et sur
I’épaisseur de béton) ayant la aussi une influence a priori limitée sur un ratio. Finalement, 1’écart
entre les ratios réels I1/I5 et corrigés ki /ko x 1/C est faible, par exemple il est de 4 % pour le ratio
2218,0 keV / 2639,6 keV du '38Cs (pour rappel en utilisant les résultats de localisation de 'UA obtenus
avec le ratio 1435,9 keV / 2639,6 keV du !38Cs). 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 d’incertitude sur le ratio de raies mesuré est celle sur 'aire nette des pics
d’absorption totale, en lien avec la statistique de comptage. La sensibilité de la méthode de localisation
vis-a-vis d’une fluctuation 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,f) sont
calculées a partir des ratios de raies mesurés avec I’échantillon d’UA dans les positions 1 (ratio Ry) et 2
(ratio Ra). L'effet sur r et # d’une variation de £ 25 % sur R; et Ry est reporté sur la Figure 4.6.a et la
Figure 4.6.b, respectivement, montrant une sensibilité différente des parametres r et § aux variations
des ratios de raies du 38Cs. Le paramétre radial r a une faible sensibilité et présente un écart maximal
de -22 % (avec une variation de -25 % sur R; et Rq) tandis que le parametre angulaire 0 est treés
sensible aux variations des ratios et peut changer de 230 % (avec +25 % sur Ry et -25 % sur Rg).

La méthode de localisation reposant sur la différence d’atténuation entre deux raies gamma a
1435,9 keV et 2639,6 keV du '38Cs, nous avons aussi étudié I'influence d’une forte incertitude sur
la densité du béton. On peut rappeler que I'influence de I'incertitude sur les coefficients d’atténuation
massique des éléments constitutifs du béton et sur la composition méme de ce dernier est du second
ordre dans ce domaine d’énergie ou 'effet Compton est prédominant. La carte de distorsion utilisée
pour localiser les échantillons d’uranium (Figure 4.5.a) a été obtenue avec une masse volumique de
2,25 g.cm™ pour le béton. L’influence sur la localisation d’un changement de densité de + 50 % autour
de cette valeur a été étudiée. Les écarts relatifs sur r et 8 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 0 sont peu sensibles a la densité du béton en utilisant le ratio de raies 1435,9 keV / 2639,6 keV du
138Cs. L’erreur de localisation est plus importante lorsque la densité est sous-estimée comparée & la
valeur réelle, une sous-estimation de la densité de 50 % (d.e. 1,12 g.cm™ au lieu de 2,25 g.cm™ pour la
masse volumique) induisant une erreur de 17 % sur r et de 40 % sur €, tandis qu’'une surestimation de
50 % (3,37 g.cm™ au lieu de 2,25 g.cm™) produit seulement une erreur de 6,2 % sur r et 11,2 % sur 6.
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FIGURE 4.6 — Sensibilité (a) du parametre radial r et (b) du parametre angulaire 6 en fonction de la
variabilité du ratio de raies 1435,9 keV/2639,6 keV dans les positions 1 et 2 (Ry et R,

respectivement).
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FIGURE 4.7 — Sensibilité des parametres r (graphe de gauche) et 6 (graphe de droite) en fonction de
la variabilité de la masse volumique du béton.

In fine, la sensibilité de la méthode de localisation est principalement liée a 'incertitude statistique
sur les ratios de raies gamma dans les deux positions angulaires de la mesure. On notera que le
parametre 6 est bien plus sensible que le parametre radial r aux fluctuations statistiques, ce dernier
étant le plus important pour I’évaluation du taux de photofission dans les échantillons en vue de la
quantification des actinides. En effet, le colis de déchets sera en rotation durant la phase d’irradiation
et compte tenu de la directivité du faisceau photonique interrogateur, le taux de photofission dépend
essentiellement de la profondeur et seule la connaissance de r est cruciale pour estimer le taux de
photofission dans les matériaux nucléaires. La connaissance de 6 est plus importante pour I’étape de
détection des rayonnements gamma retardés, dans I'optique de positionner un éventuel point chaud
en face du détecteur apres sa localisation. Concernant ce dernier point, nous verrons au Chapitre 5
(Section 5.4.2) que des alternatives sont a ’étude pour localiser rapidement un point chaud durant la
phase d’irradiation, avec des scintillateurs pour une détection grossiére (non spectroscopique) en ligne
du rayonnement gamma retardé de photofission (a haute énergie pour s’affranchir des rayonnements
gamma d’activation des matériaux non nucléaires).
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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 d’abord de réutiliser les résultats de localisation obtenus dans la
Section 4.2.2 afin d’appliquer la méthode de différenciation des actinides au sein d’une matrice. Pour ce
faire, les spectres de rayonnements gamma retardés enregistrés avec les échantillons d’uranium placés
dans la galette en béton sont analysés et 'atténuation 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 afin de mettre en évidence les premieres limites et perspectives d’étude concernant la
quantification des actinides au sein d’une matrice.

4.3.2 Différenciation des actinides
4.3.2.1 Uranium appauvri

La différenciation des actinides au sein d’une matrice a tout d’abord été testée sur 1’échantillon
d’UA avec les mémes spectres de rayonnements gamma retardés que pour le test de la méthode de
localisation. La masse importante d’uranium (/ 200 g, voir le Tableau 3.2 du Chapitre 3) permet de
mesurer un nombre suffisant de rayonnements gamma utiles pour la différenciation 239U /?3%U avec le
détecteur Ge HP. Les spectres analysés sont ceux de 'UA dans la « position 2 » de la matrice (voir
Figure 4.3). L’échantillon d’UA 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 « position 1 ») et la durée de comptage est de 1,3 h (¢f. Tableau 4.2). Pour rappel, la position
de T'échantillon d’UA déduite via la méthode de localisation est (42 + 1,5) cm pour le parametre
radial r et (47 £ 10)° pour le parameétre angulaire 6. Seul le parameétre r représentant la profondeur
dans la matrice en béton sera considéré ici, une méthode industrielle d’'IPA devant en effet irradier
le colis en rotation pour homogénéiser le taux de photofission en angle, le faisant ainsi dépendre
presque exclusivement de la profondeur. Les aires nettes des pics de rayonnements gamma retardés
appartenant aux produits de photofission identifiés pour la différenciation entre 1'*3°U et 1'*33U (se
référer a la Section 3.5.2.1 du Chapitre 3) sont extraites avec le logiciel Genie2000.

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

L’encadrement de la valeur du ratio de raies corrigé, entre R) , et R . est obtenu en prenant
en compte l'incertitude sur le ratio corrigé dans les valeurs minimale et maximale de 1’épaisseur de
béton obtenues via 'incertitude liée a la méthode de localisation. Pour une épaisseur de béton donnée,
lincertitude sur le ratio corrigé R’ est calculée comme la combinaison quadratique des incertitudes
sur la surface nette des pics, les intensités d’émission [106] et efficacité de détection. Les valeurs

d’enrichissement associées, Gumin €t Qmag sont ensuite déduites des valeurs R],;. et R] ...
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TABLEAU 4.6 — Résultats de la méthode de différenciation 23°U /233U pour I’échantillon d’'UA dans
la matrice en béton.

PF1 PFo | E1 (keV) | Eg (keV) | A1 (coups) | A2 (coups) R | Roin | Roae a Amin | Qmaz
1897,6 724,3 1969 + 144 | 25588 & 1571 | 0,33 | 0,24 | 0,44 | 0,03 | -0,14 | 0,08
sig, | 1055, 24841 724.3 1192 + 112 | 25588 4+ 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 | 1288n 469,4 482.3 5647 + 599 | 5084 4+ 372 | 5,09 | 4,06 | 6,13 | -0,02 | -0,09 | 0,08
sig, | 104, 1897,6 535,1 1969 + 144 | 2005+ 337 | 0,35 | 0,22 | 050 | 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
2554,8 724,3 5595 & 160 | 25588 + 1571 | 0,87 | 0,67 | 1,12 | 0,12 | -0,01 | 0,27
87Kr | %5Ru | 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
104e | 1288 535,1 482,3 2005 + 337 | 5084 +372 | 7,84 | 580 | 9,93 | -0,07 | -0,15 | 0,06

Tout d’abord, on peut remarquer que la statistique de comptage est faible pour certaines raies.
Par exemple, seulement 243 coups sont enregistrés pour la raie & 3235,3 keV du **Br. En particulier,
la faible statistique pour les raies de cet isotope est explicable par son faible taux de production
par photofission, de l'ordre de 1 % pour 1'***U (voir le Tableau 3.9 du Chapitre 3), et le temps
de refroidissement de 45 min qui est grand par rapport & sa période de 32 min. Par conséquent,
I'incertitude sur la surface nette des pics est également élevée et se répercute dans l'incertitude sur
I'enrichissement. Une méthode de localisation angulaire en ligne (comme évoqué plus haut et décrit
dans le Chapitre 5) permettrait d’améliorer significativement la statistique de comptage en permettant
de positionner la matiére nucléaire devant le détecteur Ge HP immédiatement apres I'irradiation.

Les valeurs d’enrichissement obtenues reportées dans le Tableau 4.6 sont faibles comme attendu
mais tres disparates, allant de -0,07 & 0,18 hors incertitudes. Les produits de photofission 3*Br et
8TKr combinés & '%Ru ou '%Tc sont particulierement intéressants puisqu’ils possédent plusieurs raies
exploitables. Par contre, le 122Sn et le 19%Tc dans cette configuration ne possédent chacun qu’une raie
exploitable, respectivement a 482,3 keV avec 5084 + 372 coups et a 535,1 keV avec 2005 + 337 coups.
La moyenne de 'enrichissement sur les 11 ratios reportés ici est o = 0,07 alors que ’enrichissement
attendu est a = 0,003. Pour certains ratios, la plage d’enrichissement fournie est particulierement
étendue, comme par exemple celui de 3235,3 keV et 535,1 keV du couple 4 Br/!%Tc, avec —0,13 <
a < 0,61. Cela est directement lié & l'incertitude sur le ratio corrigé R/, qui prend en compte & la
fois 'incertitude sur la position dans la matrice, mais également les incertitudes sur les surfaces nettes
(de 31 % pour la raie a 3235,3 keV et 17 % pour la raie a 535,1 keV) et sur les intensités d’émission
(de 18 % pour la raie a 3235,3 keV et 8 % pour la raie & 535,1 keV). La méme problématique se pose
pour d’autres ratios de raies. On comprend alors que la statistique de comptage, au méme titre que
pour l'application de la technique de localisation, mais aussi les données nucléaires, seront un facteur
limitant pour la différenciation des actinides. Une moyenne pondérée par I'inverse de 'incertitude au
carré sur chaque valeur d’enrichissement, estimée par exemple grace a la largeur de son intervalle de
confiance qmar — Qmin, pourrait étre envisagée pour privilégier les couples de raies les plus favorables.

4.3.2.2 Uranium enrichi et uranium appauvri

Un cas de figure complémentaire & ’échantillon d’UA seul dans la matrice a été testé. Il s’agit des
échantillons d’'UA et d’UHE (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
qu’ils ne s’écrantent pas) se situent dans un des inserts périphériques de la matrice en béton. Ils sont
irradiés pendant 2 h dans I’axe du faisceau, refroidis pendant 5,4 min et comptés en face du détecteur
pendant 4,8 h. La technique de localisation n’a pas été testée sur cette configuration d’échantillons.
Etant donné que la masse d’uranium est légérement plus élevée que dans le cas de Iéchantillon d’UA
seul, on peut espérer obtenir un résultat au moins aussi bon que dans la section précédente pour
la localisation. On réutilisera donc la profondeur a laquelle a été localisé 1’échantillon d’UA 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 & un enrichissement en 23°U égal
aa=0,04.

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

TABLEAU 4.7 — Résultats de la méthode de différenciation 23°U /238U pour les échantillons d’UA et

d’UHE dans la matrice en béton.

PF1 PFy | E1 (keV) | Eg (keV) | A1 (coups) A9 (coups) R | Rin | Rmas el Amin | Qmaz
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
81, 1053y 2484,1 724,3 3984 £ 105 88584 + 2356 | 0,36 | 0,27 0,47 0,00 | -0,11 0,12
24841 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
g, | 12sg, | 7243 482,3 | 88584 + 2356 | 15436 + 684 | 6,87 | 549 | 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
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
8TKr | '%5Ru 2554,8 724,3 17372 £ 598 | 88584 4+ 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 ’'UA seul dans la
matrice. Cela s’explique 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 ’enrichissement trouvé sur les
17 ratios reportés ici est a = 0,02 pour un enrichissement attendu de 0,04, alors que cette moyenne
était de 0,07 dans le cas de ’'UA seul pour un enrichissement attendu de 0,003. Toutefois, méme pour
ce cas plus favorable, il semble difficile d’estimer I’enrichissement avec un intervalle de confiance 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 ’échantillon d’'UHE 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 «
position 2 » de la matrice (voir Figure 4.3). L’échantillon d’UHE 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 (¢f. Tableau 4.2). La précision de la technique de localisation est dégradée
pour P'UHE comparé a ’'UA étant donné sa masse plus de 20 fois moins importante. La profondeur
de léchantillon déduite est (43 + 3) cm, soit une épaisseur de béton de (7 £ 3) cm. Les différents
couples de produits de photofission ainsi que les aires nettes des pics de rayonnements gamma retardés
sont reportés dans le Tableau 4.8 pour les ratios fournissant des résultats d’enrichissement proches de
celui attendu. Tous les ratios de raies étudiés, y compris ceux donnant des valeurs de a aberrantes,
sont donnés dans I’Annexe J. Des explications y sont fournies concernant les rayonnements gamma
retardés qui ne peuvent étre utilisés dans ce cas concret.
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TABLEAU 4.8 — Résultats de la méthode de différenciation 235U /?3¥U pour ’échantillon ’'UHE dans

la matrice en béton.

PF1 PFo | E1 (keV) | Eg (keV) | Aq (coups) A9 (coups) R | Roin | Roae a | Qmin | %mas
1897,6 676,4 1735 £ 152 | 6964 485 | 1,59 | 1,03 | 2,37 | 1,24 | 0,70 | 1,88
84Br | °Ru | 24841 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
15Ru | '?8Sn 469,4 482,3 4065 + 1026 | 5258 £629 | 1,14 | 0,77 | 1,51 | 1,21 | 0,85 | 1,84
402,6 469,4 16953 & 680 | 4065 & 1026 | 2,67 | 1,84 | 3,56 | 1,14 | 0,69 | 1,58
87Kr | %5Ru | 2558,1 469,4 1276 £ 92 | 4065 &+ 1026 | 3,09 | 1,54 | 5,66 | 1,35 | 0,63 | 2,47
2011,9 676,4 1916 £ 126 | 6964 & 485 | 3,03 | 2,05 | 435 | 1,32 | 0,81 | 1,93

Les valeurs d’enrichissement obtenues sont élevées, comme attendu, et la moyenne de l’enrichis-
sement trouvé sur les 7 ratios reportés ici est @ = 1,16 pour une valeur vraie supérieure a 0,90.
Parmi les ratios sélectionnés et reportés dans le Tableau 4.8, il subsiste une incertitude importante
concernant ’estimation des aires nettes des pics a 469,4 keV et 676,4 keV avec le logiciel Genie2000.
Par exemple, la raie & 469,4 keV du '%Ru posséde une énergie relativement basse et donc un fond
Compton trés important. De plus, elle est située & proximité de I'intense raie & 475,5 keV du 7" Ge, un
produit d’activation créé dans le cristal de germanium du détecteur, ce qui rend d’autant plus difficile
I’estimation de sa surface nette. La Figure 4.8 illustre la variabilité de I’estimation de la surface nette
par DUoutil « Interactive Peak Fit » de Genie2000 vis-a-vis des limites de la région d’intérét définie par
I'utilisateur. A titre d’exemple, en utilisant une aire nette de 2149 + 587 coups (voir Figure 4.8) et en
fixant 1’épaisseur de béton traversée a 7 cm, la valeur de a calculée pour le ratio 469,4 keV /4823 keV
du couple '%Ru/1288n est 2,32 (aumin = 1,76 et mar = 3,25) contre a = 1,21 estimé avec une aire
nette de 4065 + 1026 (voir Tableau 4.8). La problématique est identique avec la raie a 676,4 keV,
située dans une zone au fond Compton élevé et ou de nombreux pics sont présents. Globalement, ’es-
timation de son aire nette s’étend de 4519 £ 1377 coups a 7145 £ 1228 coups en fonction de la région
d’intérét définie par I'utilisateur (voir Figure 4.9). Ces valeurs meénent respectivement a des valeurs
d’enrichissement de 1,94 et 1,20 pour le ratio 1897,6 keV /676,4 keV du couple 3 Br/!®Ru. Par ailleurs,
I'incertitude sur la surface de pic annoncée par Genie2000 ne semble pas représentative de la réalité
étant donné que les enveloppes des valeurs extrémes des aires nettes ne se recouvrent pas. Il est donc
impossible, compte tenu de la précision sur ’estimation des aires nettes, de donner un résultat fiable
sur ’enrichissement dans ce cas de figure. On peut donc conclure qu’il est difficile, dans nos conditions
de mesure, de différencier précisément 1'>3°U de 1'>38U pour un échantillon d’'UHE d’environ 10 g situé
derriere 7,2 cm de béton apres 45 min de refroidissement, mais la gamme d’enrichissement obtenue
(autour de @ = 1) est nettement distincte du cas de échantillon d’UA (autour de a = 0). A ce stade,
la méthode permet donc quand méme une classification entre uranium appauvri, naturel ou faiblement
enrichi, et celui fortement enrichi.
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FIGURE 4.9 — Variations dans I’estimation de I’aire nette de la raie & 676,4 keV du '"’Ru.

4.3.2.4 Plutonium

Les spectres de rayonnements gamma retardés obtenus avec I’échantillon de plutonium placé dans le
méme insert périphérique que tous les échantillons d’uranium étudiés a travers cette Section 4.3.2 n’ont
pas pu étre exploités pour appliquer la technique de différenciation. Malgré un temps de refroidissement
tres court de 35 s et un temps de mesure conséquent de 22,1 h, la faible masse de I’échantillon (= 1g,
voir le Tableau 3.2 du Chapitre 3) ne permet pas d’obtenir une statistique de comptage suffisante.
A titre d’exemple, la raie la plus intense parmi celles émises par les produits de photofission, celle &
1383,9 keV du 2Sr, est montrée en Figure 4.10. Elle est située a coté de la raie & 1377,6 keV émise
par le produit d’activation ®"Ni. Cette raie du 92Sr est la seule émise par les produits de photofission
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faisant partie des couples utiles dans la différenciation 235U /23°Pu qui est visible dans les spectres.
Les raies du '°Ru, qui fait partie de tous les couples de produits de photofission identifiés pour la
différenciation, ne sont pas visibles.
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F1GURE 4.10 — Comparaison de la raie la plus intense du spectre émise par un produit de
photofission (1383,9 keV du ?2Sr) avec la raie du ®’Ni produit par activation du >®Ni
pour 2 h d’irradiation, 35 s de refroidissement et 22,1 h de comptage.

4.3.3 Impact de la géométrie des actinides sur leur quantification

La localisation et la différenciation des actinides sont des étapes indispensables en vue d’une quan-
tification des actinides. Nous avons vu dans les sections précédentes qu’elles nécessitent une bonne
statistique de comptage pour les rayonnements gamma d’intérét. Dans le cas contraire, les résultats
fournis présentent de larges incertitudes qui, une fois combinées, peuvent amener a estimer la masse
de matiere nucléaire avec un intervalle de confiance trés large. Mais la localisation et la différenciation
des actinides ne sont pas les seules sources d’incertitude sur la quantification de la matiere nucléaire,
notamment a forte masse ol on note également une incidence importante de la géométrie de cette
matiere via les effets d’auto-atténuation. Pour mettre ces effets en évidence, une étude par simulation
basée sur la géométrie de I’échantillon d’UA (voir le Tableau 3.2 du Chapitre 3) a été effectuée. Cet
échantillon ne contenant que 0,3 % d’?3°U, nous avons considéré dans 1’étude qu’il était exclusivement
composé d’?38U. Les spectres de I'UA dans la matrice enregistrés pour le test de la localisation en
position 2 (voir la Figure 4.3) pendant 1,3 h et apreés 44,9 min de refroidissement (cf. Tableau 4.2)
sont réutilisés. Pour rappel, I’échantillon d’UA est situé derriere 7,2 cm de béton et 4 mm d’acier et
irradié pendant 2 h a 200 Hz par le LINAC. Le but est de partir de I'aire nette de pics de rayonne-
ments gamma retardés et de remonter a la masse d’?33U dans la matrice. Les rayonnements gamma
étudiés ainsi que leur produit de fission émetteur sont reportés dans le Tableau 4.9. On y retrouve la
raie & 1383,9 keV émise par le ?2Sr, la plus intense du spectre, ainsi que d’autres raies émises par des
produits de photofission multi-émetteurs comme le 3*Br, I'13°T et le 1*2La. Les surfaces nettes de pics
sont estimées avec le logiciel Genie2000. Les périodes radioactives des produits de photofission sont
issues de la base de données JEFF-3.3 [106] sauf celle du °?Sr reprise des travaux de Leconte et al.
[117]. Les énergies et les intensités d’émission et incertitudes associées sont également issues de la base
de données JEFF-3.3 [106].
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TABLEAU 4.9 — Caractéristiques des rayonnements gamma retardés étudiés pour la quantification
ainsi que de leur produit de photofission émetteur.

Produit de photofission T1/2 Ye,8 (%) | E (keV) I (%) Surface nette (coups)
1897,6 | 14,56 £ 1,98 1969 + 144
84 . 3927,5 6,78 £+ 0,87 981 £ 73
Br 31,8 min | 101 £ 0,16 = e 5,66 = 0,83 1192 + 112
32353 | 2,04 + 0,37 243 + 75
928, 26h | 4,09+ 0,66 | 13839 | 93,0+ 0,5 123948 + 607
12604 | 28,70 + 0,92 31220 + 475
11315 | 22,59 + 0,72 26289 + 726
1678,0 | 9,56 + 0,36 12281 + 542
I 66 h 515 £ 0,95 1457,6 8,67 £ 0,28 11786 + 698
17912 | 7,72 + 0,24 8285 + 135
1706,5 4,10 =+ 0,17 5331 + 382
641,3 | 47,40 £ 0,50 65792 + 414
23978 | 13,27 + 0,32 19975 + 140
25427 10,00 £ 0,26 12652 + 296
oy L 5n | ama s ong | S99 [83LEOIT 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
15458 | 2,99 + 0,15 4365 + 145

La masse d'238U est estimée & partir de I’aire nette des pics par I’équation (4.5).
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Avec :

- 7 le taux de photofission en s'.g’!, estimé par simulation MCNP, avec la connaissance de la
profondeur de I’échantillon,

- ch;s le rendement de photofission cumulatif du produit de photofission j,

- ) la constante radioactive du produit de photofission j donnée en st

- A(E;) laire nette de la raie d’énergie E; émise par le produit de photofission j,

I(E_1i) l'intensité d’émission de la raie d’énergie E;,

- e(E;) Pefficacité de détection des photons d’énergie E;, prenant en compte l'efficacité géomé-
trique, l'efficacité intrinseque du détecteur Ge HP, l'atténuation au sein de I’échantillon (auto-
absorption) et latténuation par le béton et l'acier composant la matrice. Elle représente le
nombre de photons détectés par photon émis au sein de 1’échantillon et est simulée avec MCNP,

- tirr, trefr €t tmes respectivement les durées d’irradiation, de refroidissement et de comptage,

exprimées en s.
Pour mettre en évidence I'impact des effets d’auto-atténuation, & savoir l'autoprotection (vis-a-vis
du flux photonique interrogateur) et I’auto-absorption (des rayonnements gamma retardés), plusieurs
géométries d’échantillons ont été simulées. Les différences de configuration auront un impact sur le
taux de photofission et sur l'efficacité de détection (voir équation (4.5)) qui sont tous deux simulés
avec MCNP. Trois configurations ont été étudiées avec des cellules d’?**U de masse volumique égale
a4 18,96 g.cm™ (uranium métallique). La configuration 1 correspond & des effets d’auto-atténuation
faibles dans la cellule d’?33U simulée avec une fine épaisseur de 1 mm. La configuration 2 est la
configuration expérimentale de référence. Elle reprend la géométrie de 1’échantillon d’UA, soit 1 cm
d’épaisseur. L’efficacité de détection est calculée en simulant les rayonnements gamma retardés dans
I’échantillon avec la méme distribution en profondeur que les photofissions, comme expliqué dans la
Section 3.2.1.1 du Chapitre 3. Enfin, la configuration 3 vise & maximiser les effets d’auto-atténuation
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en simulant une sphére d’2**U de la méme masse que I’échantillon d’UA, soit plus de 200 g, et par suite
une sphere de diametre supérieur a 2 cm. Elle est donc le siege d’importants effets d’autoprotection
et d’auto-absorption illustrés sur la Figure 4.11 qui représente I’évolution du taux de photofission
en fonction de la profondeur de la sphere et les zones d’émission des rayonnements gamma retardés
qui parviennent a en sortir et a atteindre le détecteur Ge HP (& deux énergies extrémes, 641 keV et
3927 keV).

(a)

Flux de photons de
Bremsstrahlung /

=)

Taux de Gamma retardés Gamma retardés
photofission 641 keV 3927 keV

FIGURE 4.11 — Distribution en profondeur (a) du taux de photofission et des rayonnements gamma
retardés parvenant a sortir de la sphére et atteignant le détecteur aux énergies de (b)
641 keV et (c) 3927 keV dans la configuration 3.

Les résultats de simulation du taux de photofission dans les trois configurations sont donnés dans
le Tableau 4.10. Le taux de photofission est quasiment divisé par un facteur 2 entre le cas ou 'auto-
atténuation est limitée (configuration 1) et le cas ou elle est maximisée (configuration 3).

TABLEAU 4.10 — Taux de photofission (en st.g™!) simulé avec MCNP dans les différentes
configurations.

Configuration 1
Auto-atténuation

Configuration 2
Auto-atténuation

réaliste

Configuration 3
Auto-atténuation

maximisée

limitée

Taux de photofission

0o (4,30 £ 0,63) x 10°
T (s 1.g 1)

(3,37 4+ 0,49) x 10° | (2,18 £ 0,32) x 10°

Les efficacités de détection correspondantes, en fonction de 1’énergie du rayonnement gamma, sont
listées dans le Tableau 4.11. L’écart des efficacités de détection par rapport a la configuration 2 dans
les configurations 1 et 3 est tracé sur la Figure 4.12. Les efficacités simulées dans la configuration 1,
ou 'auto-atténuation est limitée, possedent plus d’écart avec la configuration 2 réaliste que celles de
la configuration 3 ot 'auto-atténuation est maximisée. En effet, ’échantillon réel de la configuration 2
a une épaisseur conséquente de 1 cm, pour laquelle les effets d’auto-atténuation sont déja prégnants.
Ainsi, pour des rayonnements gamma d’énergie inférieure a 1 MeV, I'écart d’efficacité de détection
vis-a-vis de la configuration 2 ne dépasse pas les 40 % dans la configuration 3 mais il atteint 105 %
pour des rayonnements gamma de 641,3 keV dans le cas de la configuration 1. Ces écarts élevés pour
les rayonnements gamma de basse énergie montrent qu’il est peu prudent d’utiliser des raies de moins
de 1 MeV pour la quantification, mais par contre elles peuvent permettre de mettre en évidence des
phénomenes d’auto-atténuation en comparant I'activité des produits de photofission multi-émetteurs
gamma estimée avec leurs différentes raies. Ce phénomene d’atténuation différentielle étant aussi utilisé
pour la localisation de la matiere nucléaire (avec les raies a 1435,9 keV et 2639,6 keV du '38Cs, voir
Section 4.2), notamment sa profondeur dans le béton, il conviendra aussi d’étudier I'influence de
I’auto-atténuation sur la localisation. A priori, avec la méthode proposée basée sur la distorsion du
ratio des raies dans deux positions angulaires de mesure, I'effet de I’auto-atténuation dans la matiere
nucléaire ne devrait pas étre significatif. Cependant, pour l'alternative consistant a repérer les points
chauds pendant l'irradiation (se référer au Chapitre 5) afin de focaliser la mesure Ge HP dessus (une
seule position angulaire de mesure), il devra étre pris en compte dans U'incertitude de localisation de

la profondeur de la matiére nucléaire.
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TABLEAU 4.11 — Efficacités de détection simulées avec MCNP dans les différentes configurations.

Configuration 1 Configuration 2 Configuration 3
Energie (keV) Auto-atténuation Auto-atténuation Auto-atténuation
limitée réaliste maximisée
641,3 4,27 x 10° 2,08 x 10° 1,30 x 10°
894,9 4,51 x 10° 2,63 x 10° 1,76 x 10°
1131,5 4,42 x 10° 2,89 x 10° 2,01 x 10°
1260,4 4,35 x 10° 2,93 x 10° 2,11 x 10°
1383,9 4,29 x 10° 3,00 x 10° 2,15 x 10°
1457,6 4,27 x 10° 2,99 x 10° 2,19 x 10°
1545,8 4,24 x 10° 2,97 x 10° 2,15 x 10°
1678,0 4,18 x 10° 2,90 x 10° 2,18 x 10°
1706,5 4,16 x 10° 2,90 x 10° 2,19 x 10°
1791,2 4,07 x 10° 2,91 x 10° 2,20 x 10°
1897,6 3,97 x 10° 2,82 x 10° 2,21 x 10°
1901,3 3,98 x 10° 2,82 x 10° 2,21 x 10°
2187,2 3,81 x 10° 2,74 x 10° 2,16 x 10°
2397.8 3,73 x 10° 2,65 x 10° 2,11 x 10°
24841 3,66 x 10° 2,61 x 10° 2,08 x 10°
25427 3,60 x 10° 2,59 x 10° 2,06 x 10°
2971,0 3,42 x 10° 2,47 x 10° 1,95 x 10°
3235,3 3,14 x 10° 2,41 x 10° 1,82 x 10°
3927.,5 2,86 x 10° 2,10 x 10° 1,58 x 10°
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FIGURE 4.12 — Ecart de Pefficacité de détection par rapport a la configuration 2 en fonction de
I’énergie du rayonnement gamma.

Les masses d 238U estimées pour chaque rayonnement gamma retardé dans les trois configurations
sont listées dans le Tableau 4.12. Ces données sont également tracées sur la Figure 4.13. L’incerti-
tude relative sur la masse d’238U évaluée est calculée comme la combinaison quadratique des sources

d’incertitude suivantes :

- Dincertitude sur l'intensité d’émission des rayonnements gamma retardés (voir Tableau 4.9),

- l'incertitude sur l'aire nette des raies (voir Tableau 4.9),

- l'incertitude sur le taux de photofission (voir Tableau 4.10),
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- Dincertitude sur le taux de production cumulatif du produit de photofission émetteur (voir
Tableau 4.9),

- une incertitude relative de 7 % sur l'efficacité de détection, elle-méme combinaison quadratique
d’une incertitude relative de 5 % sur efficacité de détection intrinséque et d’une incertitude
relative de 5 % sur Defficacité de détection géométrique et l'atténuation par la matrice.

Il existe une forte disparité de la masse estimée en fonction des raies. Par exemple, dans la configu-
ration 2, I'estimation la plus basse de 181,2 + 49,7 g se fait avec la raie & 1897,6 keV du 3Br dont
la surface nette est estimée a 1969 + 144 coups. Or, cette raie rentre en interférence avec la raie a
1901,3 keV du '*2La beaucoup plus intense, avec 11280 + 152 coups, rendant difficile I’estimation
précise de son aire nette. Cette raie fournit également 1’évaluation de masse la plus basse dans les
configurations 1 et 3. La méme problématique se présente avec la raie & 1457,6 keV de I''¥I qui estime
la masse la plus élevée de 309,4 + 74,9 g. L’extraction de 'aire nette est compromise étant donné
linterférence avec une raie & 1454,9 keV du 7" Ge issu de P’activation neutronique du détecteur Ge HP.

La configuration 2, pour laquelle I'auto-atténuation est réaliste par rapport a l’expérience, permet
d’évaluer une masse moyenne de 253,0 g d’?33U & 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
configuration 1 sous-estime la masse alors que la configuration 3 la surestime. Le Tableau 4.12 permet
de calculer une estimation moyenne de la masse d’?38U de 136,1 g pour la configuration 1 contre
528,0 g pour la configuration 3. Selon que ’on minimise ou maximise les effets d’auto-atténuation, il
existe donc quasiment un facteur 4 sur 'estimation de la masse.

TABLEAU 4.12 — Masse d’?%U estimée pour chaque rayonnement gamma retardé dans les trois
configurations étudiées.

Configuration 1 Configuration 2 Configuration 3
Energie (keV) Auto-atténuation Auto-atténuation Auto-atténuation
limitée réaliste mazrimisée
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 5444 + 1273
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 4431 + 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
24841 1447 + 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 1124 £+ 475 186,6 £+ 78,9 383,0 + 161,9
3927,5 150,0 £ 40,6 260,3 £ 70,4 534,0 + 1444
Valeur moyenne
136,1 253,0 528,0
de la masse (g)

Dans les cas ou 'auto-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 1’énergie du
rayonnement gamma considéré. Ce n’est pas le cas dans la configuration 3 ou l'auto-atténuation est

maximisée.
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FIGURE 4.13 — Masse d’?3%U estimée en fonction de I’énergie du rayonnement gamma retardé étudié
pour les trois configurations.

Ces études mettent en évidence le fait que la forme géométrique sous laquelle est considérée la
matiere nucléaire a une incidence directe sur I'estimation de sa masse. Cependant, il est important de
rappeler qu’un cas peu probable est étudié a travers ces simulations. En effet, il est peu envisageable
qu’une masse de plus de 200 g concentrée en un point chaud soit trouvée dans un colis de déchets. Qui
plus est, 'imagerie a haute énergie donnerait déja des informations sur cette masse de matiere nucléaire
dans le cas ou elle serait tres dense et peu étendue. Les effets d’auto-atténuation sont moindres dans
le cas d’une masse d’actinides plus faible. A titre d’exemple, une comparaison est effectuée entre la
masse d’23U d’environ 200 g utilisée lors des essais et une masse de 10 g & la méme position dans
la matrice en béton. Les configurations 1 et 3, i.e. une plaque de 1 mm d’épaisseur et une sphere,
sont reprises pour la masse de 10 g. Pour la masse voisine de 200 g, il existe un facteur 6,5 entre son
estimation dans les configurations 1 et 3 pour des rayonnements gamma retardés de 641,3 keV mais ce
facteur est réduit & 2,5 pour la masse de 10 g. A une énergie de 3927 keV, les effets d’auto-atténuation
sont moindres mais restent significatifs, ces deux facteurs d’écart entre les configurations géométriques
extrémes valant encore 3,6 et 1,7, respectivement pour 200 g et 10 g.

TABLEAU 4.13 — Comparaison des effets d’auto-atténuation pour une masse d’238U voisine de 200 g
(échantillon d’UA réel, valeur précise non communicable) ou égale a 10 g
(échantillon fictif modélisé).

Masse d’environ 200 g Masse de 10 g
Config. 1 Config. 3 masse config3 Config. 1 Config. 3 masse config3
7 (s"tg™h) 4,30 x 10° 2,18 x 10° masse config 1 5,18 x 10° 3,76 x 10° masse config 1

€ (641,3 keV) | 4,27 x107° 1,30 x 107° 641,3 keV : 6,5 | 4,17 x 107° 2,34 x 107° 641,3 keV : 2,5

€ (39275 keV) | 2,86 x 107° 1,58 x 107° | 3927,5keV :3,6 | 2,75 x 107° 2,19 x107° | 3927,5keV : 1,7

Sous-estimer la masse de matiére nucléaire étant inacceptable du point de vue de la stireté, on
peut envisager d’utiliser systématiquement une hypothese d’auto-atténuation maximale (sphére) et
une approche itérative pour ajuster le rayon de la sphere aprés une premiere estimation de la masse de
matiere. Néanmoins, une approche trop conservative pourrait conduire a dépasser le seuil de criticité
(par exemple 200 g de matiere fissile), donc il sera intéressant d’étudier les possibilités d’exploiter les
différences d’auto-atténuation de raies. On peut signaler des approches récentes consistant a exprimer
de fagon analytique l'auto-absorption (en spectrométrie gamma passive) en fonction du rayon d'un
échantillon de plutonium afin de déduire de la mesure des différentes raies du 23°Pu le rayon le
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plus vraisemblable, avec un formalisme Bayésien [122]. Dans cette méme étude, plusieurs détecteurs
Ge HP situés autour d’un fiit de déchets radioactifs permettent également d’obtenir une information
sur la localisation la plus vraisemblable des actinides dans une tranche du colis (avec un blindage
uniquement vertical, pour ne viser qu'une tranche, mais sans collimation angulaire). Ces approches
pourraient s’avérer d’un grand intérét pour la photofission car le cadre Bayésien permet d’appréhender
de fagon globale les différents phénomenes (ici Patténuation dans le béton et 'auto-atténuation dans la
matiére nucléaire, mais aussi tous les parametres d’influence, données issues d’autres mesures, comme
I'imagerie photonique & haute énergie, et les jugements d’experts) en recherchant les distributions des
informations d’intérét (comme la localisation, masse et géométrie des matieres 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 a
étudier 'atténuation différentielle des rayonnements gamma retardés de photofission a 1435,9 keV et
2639,6 keV émis par le ¥8Cs. Pour ce faire, des expériences avec les échantillons d’'UA et d’'UHE
placés derriére 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 a une carte de distorsion obtenue via des
simulations MCNP pour obtenir un couple (r,f) pour la localisation, r étant le rayon et 6 I'angle
auquel se situe I’échantillon. Finalement, un résultat de localisation des actinides est obtenu pour
chaque échantillon. Pour 'UA, la position obtenue est (42 + 1,5) cm, (47 £+ 10)°, pour 'UHE, le
résultat est (43 £ 3) cm, (33 £ 17)°, comparé a la position réelle de 43 cm pour r et 45° pour 6. Les
résultats sont encourageants mais montrent toutefois de moins bonnes performances de localisation
dans le cas de I’échantillon d’'UHE, de masse environ 20 fois plus faible que celui d’UA, ce qui met
en évidence 'importance d’avoir une bonne statistique de comptage pour les raies a 1435,9 keV et
2639,6 keV du 38Cs.

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 a I'interrogation photonique
active sur les échantillons d’'UA et d’'UHE situés derriére 7,2 cm de béton dans la matrice. Lorsque la
masse d’uranium est importante, en ’occurrence supérieure a 200 g dans certaines de nos expériences,
I’application de la technique de différenciation permet de déterminer un enrichissement correct. Ce-
pendant, lorsqu’une masse d’environ 10 g d’UHE est située a une profondeur de 7,2 cm dans la matrice
en béton, I'enrichissement en 23°U ne peut étre précisément évalué a cause de la faible statistique de
comptage et de la difficulté & estimer correctement les aires nettes des raies considérées, mais on peut
néanmoins déterminer de maniére qualitative la gamme d’enrichissement (appauvri ou faiblement en-
richi & moins de 20 % contre fortement & tres fortement enrichi au-dela). La méthode de différenciation
entre 1'>3°U et I'*)®U s’est montrée efficace sur des masses d’uranium de Iordre de 200 g localisées a
une faible profondeur dans la matrice. Des études complémentaires doivent étre effectuées pour op-
timiser la méthode, notamment la sélection des couples de produits de photofission les plus adaptés
a une mesure avec une forte atténuation des rayonnements gamma retardés, méme s’ils montrent un
pouvoir discriminant plus faible ou des caractéristiques temporelles moins favorables que les couples
identifiés a priori.

Des études par simulation ont également permis de mettre en évidence 'impact de la géométrie de
la matiere nucléaire qui a une grande influence sur les effets d’auto-atténuation, d’une part I’autopro-
tection vis-a-vis du flux photonique interrogateur et d’autre part I’auto-absorption des rayonnements
gamma retardés. En prenant comme référence la géométrie réelle de ’échantillon d’UA, deux autres
géométries enveloppes ont été modélisées (une plaque fine et une sphére d’uranium métallique) mon-
trant une différence d’auto-atténuation d’un facteur 4 entre ces deux cas extrémes et par suite sur la
masse d’23%U évaluée. Pour éviter de fortes sous-estimation ou surestimation de la masse d’actinides, il
sera donc primordial de chercher & évaluer le niveau d’auto-atténuation, par exemple en analysant les
intensités relatives des différentes raies de certains produits de photofission multi-émetteurs gamma
pour trouver un modele géométrique réaliste de la matieére nucléaire (ou un équivalent, comme par
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exemple une spheére de rayon paramétrable). Ce type d’information sur l'atténuation différentielle
des raies gamma d’un méme émetteur étant également utile pour la localisation en profondeur de la
matiere, il serait aussi pertinent d’étudier I’apport des approches bayésiennes pour ajuster au mieux
les distributions des informations recherchées (masse de matiére nucléaire, position et géométrie) en
fonction des informations disponibles (données mesurées de photofission ou d’autres techniques comme
I'imagerie photonique, données a priori du producteur de déchets ou jugements d’experts).

Enfin, il est important de mentionner que les cas étudiés dans ce chapitre considérent un seul amas
de matiere nucléaire & une altitude donnée du colis, considérée comme connue. En réalité, il est possible
que plusieurs amas soient localisés a 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
étre réalisé avec des détecteurs a scintillation comme des Nal(T1) ou des BGO, qui seraient capables de
mesurer globalement (sans spectroscopie fine) le rayonnement gamma retardé de photofission le plus
énergétique (pour s’affranchir du rayonnement gamma d’activation des matériaux non nucléaires) entre
des trains d’impulsions 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) plutdt que localisée comme étudié ici. Idéalement, le scan du colis pendant 'irradiation
devrait aussi permettre de mettre en évidence la présence de matiere répartie de facon homogene,
mais sa faisabilité expérimentale reste a démontrer.

124



Chapitre 5

Performances de la photofission en termes de
limites de détection

5.1 Introduction du chapitre

L’objectif de ce dernier chapitre est de réaliser une estimation des performances de détection et de
présenter les limitations de la méthode de caractérisation par Interrogation Photonique Active (IPA).
Dans un premier temps, les limites de détection sont calculées pour une matrice en béton utilisée
lors d’expériences dans la cellule CINPHONIE. Une comparaison entre les résultats expérimentaux et
ceux obtenus par simulation pour la matrice en béton nous permet dans un second temps d’évaluer les
performances de la méthode de caractérisation par IPA sur un colis 870 L. Ce type de colis historique
est difficile a caractériser étant donné son volume important, son enveloppe bétonnée et son contenu
hétérogene. La mise au point une méthode de caractérisation non destructive applicable a cette famille
de colis est nécessaire afin de les transporter, les entreposer et les stocker de fagon stire. Actuellement
entreposés a 'INB 56 du CEA de Cadarache, ces colis 870 L. doivent étre déplacés vers I'installation
d’entreposage CEDRA [37]. Un des critéres d’acceptation dans cette installation est qu’ils doivent
posséder au maximum 200 g de matiere fissile, incertitudes comprises. Une premiere estimation des
limites de détection atteignables via la caractérisation par IPA est donc effectuée afin de dégager les
limitations actuelles et les principaux axes d’amélioration de la méthode.

5.2 Performances pour une matrice en béton

5.2.1 Présentation du dispositif expérimental

Les expériences utilisant la matrice en béton et effectuées pour la mise au point de la technique de
localisation présentée dans le Chapitre 4 sont reprises pour 'estimation des limites de détection en
238U et 23°U. Pour rappel, un échantillon d’uranium avait été placé dans un trou périphérique de la
matrice en béton, comme indiqué sur la Figure 5.1. Les échantillons d’'UA et d’UHE sont les mémes
que ceux utilisés lors de la campagne expérimentale de 2021 (se référer au Tableau 3.2 du Chapitre 3
pour leur description).

=y

. Position Me——r
N échantillon ‘
-

Détecteur
Ge HP g

FIGURE 5.1 — Dispositif expérimental utilisé pour 'estimation des limites de détection en uranium
dans une matrice en béton.
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Une irradiation de 2 h avait été effectuée avec un faisceau de Bremsstrahlung de 17,5 MeV. Ensuite,
une premiere 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 ou ’échantillon était situé en face du détecteur
(voir la Figure 4.2 du Chapitre 4). Dans ce cadre, nous allons nous intéresser uniquement a la phase
d’irradiation et a la seconde phase de comptage durant laquelle les échantillons d’uranium étaient
situés en face du détecteur. Les configurations temporelles et géométriques sont rappelées dans le
Tableau 5.1.

TABLEAU 5.1 — Configurations temporelles et géométriques pour le calcul des limites de détection
dans la matrice en béton.

UA | UHE
Durée d’irradiation 2 h
Durée de refroidissement 44,9 min | 43,6 min
Durée de comptage 1,3h 20,4 h
Distance LINAC-échantillon 153,6 cm
Distance détecteur-échantillon 63,8 cm
Epaisseur 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 a 1383,9 keV émise
par le 92S8r 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 ’expérience est effectuée
pour valider I'approche numérique. Enfin, une évaluation des limites de détection en fonction de la
profondeur dans la matrice en béton peut étre conduite.

5.2.2.2 Estimation du nombre de rayonnements gamma retardés détectés

La premiere étape nécessaire a 1’évaluation des limites de détection est ’estimation du nombre de
rayonnements gamma retardés de 1383,9 keV détectés. Ce dernier est donné par I’équation (5.1).

1
Nt (1383,9 keV) = X><«rmotofimnxl(1383,9keV’)xs(1383,9keV)><};(925r)><(1—e—ktm~)e—meﬂ~(1—e—kws)
(5.1)
Avec :
- Nget(1383,9 keV') le nombre de rayonnements gamma de 1383,9 keV détectés,

- ) la constante radioactive de ?2Sr, égale & 7,42 x 107° 57! [117], correspondant & une période
d’environ 2,6 h,

- Tphotofissionle taux de photofission dans I’échantillon d’uranium, en st

1(1383,9 keV') l'intensité d’émission du gamma de 1383,9 keV, égale a 93 % [106],

£(1383,9 keV) Defficacité absolue de détection a 1383,9 keV,

Y,(?2S7) le taux de production cumulatif du 2Sr pour I'actinide de 'uranium considéré, égal
40,0409 £ 0,0066 pour 1'223U et & 0,0517 40,0090 pour 1'>3°U dans nos mesures de 2021,

- Lirrs trefr €t tmes les durées d’irradiation, de refroidissement et de comptage, en s.

Des simulations a 'aide du code de calcul MCNP 6.1 [104] sont effectuées, dans un premier temps
pour estimer le taux de photofission dans les échantillons d’uranium et dans un second temps pour
évaluer l'efficacité de détection des rayonnements gamma retardés de 1383,9 keV. Dans un souci de
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simplification, on néglige la part de fissions neutroniques pour laquelle des études qualitatives seront
abordées dans la Section 5.3.4 pour un colis 870 L. De méme, pour le calcul du taux de photofission
et du nombre de rayonnements gamma détectés, on considere que ’échantillon d’UA est composé a
100 % d’?38U et que celui d’'UHE est composé & 100 % d’?3°U. Les différentes étapes de calcul sont
listées sur la Figure 5.2.

Taux de photofission Efficacité de détection
Etape 1 Etape 3 Etape 5
:  Simulation MCNP du taux de Modélisation d’une source de Multiplication du flux par la
. photofission dans les photons dans les échantillons surface d’entrée du détecteur
échantillons —> dont I'émission suit la = > Nombre de photons
Tally FM4 N B distribution spatiale du taux entrant dans le
= Tphotofission PAr €lectron de photofission détecteur.photon source 1

[ | (! 1

: Normalisation du résultat brut = | : Simulation MCNP du flux de Simulation MCNP de
: parle nombre d'électrons par photons incident sur le capot I'efficacité intrinseéque
seconde déterminé dans le e du Ge HP = Tally F8
chap. 2 Tally F5 - Nombre de coups.photon
= Tphotofission PAr seconde - ® en cm.photon source entrant dans le détecteur

FIGURE 5.2 — Schéma de calcul permettant de déterminer le nombre de rayonnements gamma
retardés détectés via le taux de photofission dans les échantillons et 'efficacité de
détection des rayonnements gamma retardés.

Le taux de photofission est obtenu avec MCNP (Etape 1 de la Figure 5.2) en utilisant un estimateur
du flux volumique (tally F4) dans le volume des échantillons modélisés, convolué par la section efficace
de photofission a l'aide de l'option FM4 (pour tally multiplier card). Le résultat de la simulation
est normalisé (Etape 2) avec le nombre d’électrons par seconde calculé dans le Chapitre 2 pour les
expériences de 2021. L’efficacité de détection se calcule également par simulation MCNP, en deux
temps, ce qui se traduit par la formule (5.2). Dans un premier temps, 1’émission des photons source
au sein de I’échantillon (Etape 3 de la Figure 5.2) suit la distribution spatiale du taux de photofission
(voir la Section 3.2.1.1 du Chapitre 3) et on calcule efficacité géométrique combinée a Iatténuation
des rayonnements gamma retardés dans I’échantillon et la matrice en béton (Etape 4) en utilisant un
tally F5 (détecteur point donnant le flux de photons & I'entrée du détecteur, exprimé en photon.cm™
par photon source émis dans la matrice en béton) multiplié par la surface du capot du détecteur Ge HP
(Etape 5) qui est égale a 31,17 cm?. Enfin, lefficacité intrinseque du détecteur est calculée (Etape 6)
avec un tally F8 (histogramme des dépots d’énergie dans le cristal de Ge HP, c’est-a-dire le spectre
gamma en coups par photon source entrant dans le détecteur), avec des photons source entrant dans
le détecteur sous un angle d’incidence normal, soit €;ptrinseque (1383, 9keV') = 0,2163 £ 0, 0002.

In fine, efficacité de détection globale est donnée par :

£(1383,9keV) = F5(1383,9keV) X Seqpor X F8(1383,9keV) (5.2)

Les taux de photofission et efficacités de détection simulés en fonction de la profondeur a partir
de la surface de la matrice bétonnée et pour chaque échantillon d’uranium sont reportés dans le
Tableau 5.2. Le taux de photofission est 14,6 fois plus important a 5 cm de profondeur qu’a 50 cm. Il
existe également un facteur 800 entre l'efficacité de détection a 5 cm et & 50 cm pour un photon de
1383,9 keV. On peut donc s’attendre a observer un facteur 11600 entre le nombre de rayonnements
gamma détectés a ces deux profondeurs.
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TABLEAU 5.2 — Résultats de simulation pour les échantillons d’uranium placés dans la matrice en
béton.

UA

UHE

Profondeur (cm)

Tphotofission (S_l )

£(1383,9 keV’)

Tphotofission (S_l)

£(1383,9 keV))

5

(9,53 4 1,38) x 107

5,08 +0,36) x 1075

1,13+0,16) x 107

6,80+ 0,48) x 107"

10

7,05+ 1,02) x 107

2,33+0,16) x 1075

8,33+ 1,21) x 106

3,124+0,22) x 1075

15

5,224 0,76) x 107

1,084+ 0,76) x 107°

6,16 £+ 0,89) x 108

1,4540,10) x 107°

20

3,86 £ 0,56) x 107

4,56 £ 0,66) x 10°

6,80+ 0,48) x 107

25

2,86 4 0,41) x 107

2,40+0,17) x 1076

3,224 0,23) x 107°

30

(5,

( )

( )

(5,07 £0,35) x 107°
( )

(1,

1,154 0,80) x 106

2,524 0,37) x 10°

35

1,56 4+ 0,23) x 107

(5,52 +£0,39 x 1077

1,87+ 0,27) x 10°

7,3940,52) x 1077

40

1,18 £0,17) x 107

(2,67 +0,19) x 1077

1,39 +0,20) x 10°

3,58 £0,25) x 1077

45

8,79+ 1,38) x 108

(1,30 4£0,91) x 1077

1,04 +0,15) x 10°

1,7440,12) x 1077

50

)
( )
( )
( )
( )
(2,13 +£0,31) x 107
( )
( )
( )
( )

6,54+ 1,38) x 108

(6,37 +£0,45) x 1078

~| |~~~ =~ ||

) (
) ( )
) ( )
) ( )
3,38 40,49) x 10° | ( )
) x (1,5440,11) x 10°°
) ( )
) ( )
) ( )
) ( )

7,724+1,12) x 10° | (8,524 0,60) x 1078

L’incertitude sur le taux de photofission de 14,5 % est calculée comme la combinaison quadratique
de l'incertitude sur le flux de photons de Bremsstrahlung (estimée a 14,4 % dans le Chapitre 2) et
de l'incertitude sur la section efficace de photofission (estimée a 2 % d’apres les données disponibles
dans la base EXFOR [108]). L’incertitude relative de 7 % sur efficacité de détection correspond a la
combinaison quadratique d’une incertitude de 5 % sur I'efficacité intrinseque et de 5 % sur Defficacité

géométrique.

L’estimation 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 parametres décrits dans
I'équation (5.1). L’incertitude associée prend en compte celle sur le taux de photofission, sur les taux
de production et sur l'efficacité de détection. Elle s’éleve a 22,8 % pour 'UA et a 23,7 % pour 'UHE.

TABLEAU 5.3 — Estimation du nombre de rayonnements gamma retardés de 1383,9 keV détectés en
fonction de la profondeur de I’échantillon dans la matrice en béton.

Profondeur (cm)

UA

UHE

) 243752 £ 55565 168661 £+ 39994
10 82630 £ 18836 97138 £ 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

a0 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(z) = a.e™?®. Les paramétres de la
fonction d’ajustement sont disponibles sur la Figure 5.3 pour 'UA et 'UHE.
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FIGURE 5.3 — Evolution du nombre de rayonnements gamma détectés en fonction de la profondeur
dans la matrice en béton et ajustement des données avec une fonction exponentielle
décroissante.

5.2.2.3 Comparaison expérience vs. simulation

1l s’agit désormais de comparer le nombre de rayonnements gamma détectés estimé par simulation
MCNP et celui obtenu expérimentalement avec les échantillons d’uranium placés derriere 7,2 cm de
béton. On se base sur les parametres d’ajustement disponibles sur la Figure 5.3 pour obtenir les

résultats montrés dans le Tableau 5.4 et sur I'estimation des aires nettes des pics d’absorption totale
a 1383,9 keV avec le logiciel Genie2000.

TABLEAU 5.4 — Comparaison entre le nombre de rayonnements gamma détectés expérimentalement
et celui estimé par simulation MCNP pour les échantillons d’uranium situés a 7,2 cm
de profondeur.

UA UHE
Expérience 123948 £ 607 100612 £ 372
Simulation 151253 £ 34470

104737 £ 24833

Ecart relatif (%)

22,0

4,1

L’accord expérience-calcul est globalement satisfaisant. Les incertitudes indiquées sont, pour les
mesures, uniquement liées a la précision statistique (incertitudes relatives largement inférieures au
pourcent), et pour les simulations, ce sont celles précisées au paragraphe précédent. Le nombre de
coups estimé par simulation MCNP est légerement plus élevé que celui observé expérimentalement.
Ceci peut tout d’abord étre dii au fait que la simulation MCNP ne prend pas en compte des éven-
tuelles pertes causées par I’électronique de mesure ou une légere sous-estimation du temps mort par
le systéme d’acquisition (nombre de coups mesuré sous-estimé). Coté simulation, on peut avancer
plusieurs hypotheses telles qu'une surestimation du taux de photofission dans les échantillons, une
surestimation des taux de production du ??Sr ou encore une mauvaise connaissance de la composition
ou de la densité de la matrice en béton. Etant donné la seule incertitude d’environ 23 % sur le nombre
de rayonnements gamma détectés estimé par simulation pour les deux échantillons, les intervalles de
confiance des résultats expérimentaux et simulés se chevauchent. Les résultats simulés du nombre de
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Chapitre 5 Performances de la photofission en termes de limites de détection

rayonnements gamma détectés peuvent donc étre utilisés pour estimer de fagon réaliste les limites de
détection en fonction de la profondeur dans la galette en béton.

5.2.2.4 Limites de détection en fonction de la profondeur

Pour comprendre le concept de limite de détection, il convient de définir les erreurs de premiere et
seconde espece [123]. Tout d’abord, le risque de premiére espéce, appelé risque a ou risque de fausse
alarme, est associé a une probabilité a de statuer sur la présence d’un pic alors que le radioélément n’est
pas présent. Le risque 3 de seconde espece, ou risque de non-détection, est associé a une probabilité
B de déclarer I’'absence d'un pic alors que le radioélément est effectivement présent. On définit aussi
le seuil de décision (SD) qui est la surface nette du pic au-dela de laquelle on annonce en pratique la
présence du radioélément. Par définition de SD, on a seulement une probabilité o que le comptage
net soit supérieur a SD si le radioélément est effectivement présent (risque de fausse alarme). On
définit enfin la limite de détection (LD) qui correspond a la plus petite activité du radioélément qui a
une probabilité 5 de ne pas étre détectée (risque de non-détection). Ces concepts sont illustrés sur la
Figure 5.4 pour des distributions de résultats de mesure du bruit de fond et du signal a la limite de
détection suivant une loi normale.

»
>

Distribution des Distribution des résultats
résultats de mesure de mesure avec une masse
sans radioélement de radioélement égale & LD

e

Nombre de résultats

SD LD Signal
Risque de non Risque de fausse
détectionf=2,5% alarmea=2,5%

FIGURE 5.4 — Illustration des concepts de seuil de décision (SD) et limite de détection (LD) pour
des distributions de résultats de mesure suivant une loi normale [124].

Pour des risques « et 3 égaux a 2,5 % et pour un pic sans interférence, la limite de détection est
donnée par ’équation (5.3), d’apres la référence [125].

LD (coups) ~ 3, 92\/2 X BdF (coups) (5.3)
Avec :
- LD (coups) la valeur de la limite de détection, en coups,

- BdF (coups) l'intégrale du bruit de fond sous le pic, donné en coups, estimé sur une largeur
égale a 2,52 fois la largeur a mi-hauteur du pic.

Nous avons effectué une mesure du bruit de fond actif de la galette de béton apres 2 h d’irradiation,
pendant 68 h avec une réinitialisation du spectre toutes les minutes afin de disposer d’une grande
latitude dans I’estimation du bruit de fond pour les différentes mesures. Le bruit de fond sous le pic
a 1383,9 keV a ainsi été spécifiquement estimé pour 'UA et pour 'UHE, pour lesquels les temps de
refroidissement et de mesure étaient différents. Les valeurs de bruits de fond et les limites de détection
associées sont données dans le Tableau 5.5.
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5.2 Performances pour une matrice en béton

TABLEAU 5.5 — Bruit de fond actif et limite de détection associée pour la raie a 1383,9 keV et la
matrice en béton.

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

Connaissant les parameétres 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 & partir de laquelle les
échantillons d’'UA et d’'UHE dont nous disposions auraient créé un signal en dessous de la limite
de détection. Pour les configurations temporelles utilisées (cf. Tableau 5.1), ces profondeurs sont de
32,0 cm pour 'UA et 27,3 cm pour P'UHE. Les échantillons ne peuvent donc pas étre détectés au
centre de la matrice en béton, équivalent a 50 cm de profondeur, avec cette configuration de mesure.
La limite de détection exprimée en gramme se calcule via I’équation (5.4).

LD (coups)
Snet (Coups'gil)

LD(g) = (5.4)

Ou:

- LD (g) correspond a la limite de détection exprimée en g,
- LD (coups) est la limite de détection exprimée en coups et calculée avec I'équation (5.3),
- Shpet (coups.g™!) correspond au coefficient de sensibilité, c’est-a-dire le signal net en coups par
gramme d’actinide. Cette valeur est déterminée en divisant le nombre de gamma détectés estimé
par simulation par la masse de 1’échantillon d’uranium.

Les limites de détection en fonction de la profondeur pour I’'UA et ’'UHE et la configuration de mesure

utilisée sont données dans le Tableau 5.6 et sur la Figure 5.5.

TABLEAU 5.6 — 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
15 591 + 1,35 0,63 + 0,15
20 17,0 £ 3,9 1,80 + 0,43
25 48,6 + 11,1 512 + 1,21
30 136 + 31 144 + 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 'UHE sont globalement 10 fois inférieures que celles de 'UA. Cela
s’explique par le temps de mesure beaucoup plus élevé pour 'UHE (20,4 h contre 1,3 h), mais aussi
par la section efficace de photofission de ’>2°U deux fois plus grande que celle de I'***U, ainsi qu’un taux
de production plus élevé du 22Sr pour 1'’>3°U. Enfin, on peut incriminer les effets d’auto-atténuation
dans I’échantillon d’'UA qui a une épaisseur de 1 cm et une densité de 18,96, alors que 1’épaisseur de
I’échantillon d’"UHE est inférieure & 1 mm. Dans cette configuration de mesure, les limites de détection
deviennent rédhibitoires au-dela de 25 cm de béton environ. Cependant, le fait de considérer une
matrice de 100 cm de diametre constituée exclusivement de béton ayant une densité de 2,25 g.cm™
n’est pas représentatif d’'une matrice de colis 870 L. Nous allons donc nous pencher sur ’estimation de
la limite de détection pour ce cas plus représentatif des colis réels et considérer des pistes d’amélioration
de la limite de détection.
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FICURE 5.5 — Evolution de la limite de détection en fonction de la profondeur pour la matrice en
béton.

5.3 Estimation par simulation des limites de détection pour un colis 870 L

5.3.1 Modélisation d’une tranche de colis 870 L

Pour pouvoir appliquer la méthode utilisée pour l'estimation des limites de détection dans une
matrice en béton a un colis 870 L, la premiere étape a été la modélisation d’une tranche de colis
870 L a partir de données recueillies sur des colis réels. Les données disponibles dans le Tableau 5.7
sont des informations recueillies suite a la caractérisation destructive de 10 colis 870 L dans la cellule
CADECOL (Casemate DEcoupe de COLis) de l'installation CHICADE au CEA de Cadarache. Ces
informations couplées aux dimensions externes d'un colis 870 L. données sur la Figure 5.6 nous ont
permis de construire le modele de colis 870 L schématisé sur la Figure 5.7. Il comporte un conteneur en
acier de 5 mm d’épaisseur, un bloc de déchets compactés de 80 cm de diametre et de masse volumique
1,45 g.cm™ avec un enrobage de béton de 10 cm et de masse volumique 2,4 g.cm™ entourant le bloc
déchets.

TABLEAU 5.7 — Informations issues de la caractérisation destructive de 10 colis 870 L dans la cellule

CADECOL.
Poid du colis masse du colis masse de , Densité de
. . . Volume du L. . Masse du Volume du , volume de déchets .
N°Chrono | N°CARAIBE i avant injection | aprés injection . . déchets (kg) déchets
colis (L) mortier (Kg) | mortier (I) . i **

(kg) (kg) *) (ke/1)
1 C110785 870 870 1924 1054 439.17 673.00 403.83 1.67
2 C74685 870 892 1968 1076 448.33 695.00 394.67 1.76
3 C74678 870 786 1715 929 387.08 589.00 455.92 1.29
4 C75212 870 896 1932 1036 431.67 699.00 411.33 1.70
5 C75245 870 742 1874 1132 471.67 545.00 371.33 1.47
6 C13218 870 734 1702 968 403.33 537.00 439.67 trk)
7 C74629 870 922 1830 908 378.33 725.00 464.67 1.56
8 C74690 870 765 1650 885 368.75 568.00 474.25 1.20
9 C74631 870 916 1840 924 385.00 719.00 458.00 1.57
10 C96602 870 722 1600 878 365.83 525.00 477.17 1.10
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Conteneur en acier, p = 7,93 g.cm™3

1167 mm

Béton, p = 2,4 g.cm™3

Bloc de déchets compactés, p = 1,45 g.cm™3

980 mm

1154 mm

FIGURE 5.6 — Dimensions
externes d’un FIGURE 5.7 — Schéma de la structure interne d’un colis 870 L.

colis 870 L.

Un document interne CEA [126] reprenant les étapes de fabrication d’un colis maquette 870 L dans
les années 1990 a permis de définir une composition type du bloc déchets, donnée dans le Tableau 5.8.

TABLEAU 5.8 — Composition massique choisie pour le bloc déchets du modele de colis 870 L.

‘ Matériau Fraction massique (%) | Composition chimique |
PVC 16,73 CoH3Cl
Métal 43,57 Fer
Coton 9,70 Cellulose CgH1(O5

Il est important de mentionner que tous les colis 870 L sont différents, que ce soit au niveau de
I’épaisseur de l'enrobage en béton, de la densité du bloc de déchets (de 1,10 g.em™ & 1,76 g.cm™
pour l'analyse destructive des 10 colis présentée dans le Tableau 5.7) ou encore de la composition
des déchets. Comme mentionné dans le Tableau 1.6 du Chapitre 1, ces colis 870 L contiennent des
déchets technologiques hétérogenes compactés. D’apres les informations assurant la tracabilité des
déchets radioactifs générés par les installations du centre CEA de Cadarache, la composition du bloc
déchets des colis listés dans le Tableau 5.7 est tres diverse. Il peut contenir des déchets métalliques
entiers ou morcelés (Fe, Al, Mg...), de la matiére plastique et du caoutchouc, de la verrerie, des
matieres cellulosiques, des gravats ou encore des filtres de ventilation. Les flits de 870 L sont des colis
hétérogenes et donc difficiles a caractériser. Le but de cette section est de modéliser un colis 870 L type
afin de fournir des ordres de grandeur des limites de détection plus représentatifs que ceux présentés
plus haut avec une matrice en béton. Cependant, il faut garder a 'esprit cette grande variabilité des
colis 870 L qui peut significativement modifier la limite de détection. Seule une caractérisation non
destructive par imagerie photonique a haute énergie permettra d’obtenir des informations réalistes sur
le contenu spécifique de chaque colis.

5.3.2 Raies de rayonnments gamma retardés sélectionnées

Nous avons vu dans la Section 5.2.2.4 que les limites de détection dans la galette en béton en
mesurant la raie a 1383,9 keV émise par le ?2Sr sont trés élevées au centre du colis (voir Figure 5.5).
Afin d’abaisser les limites de détection, il peut étre pertinent de se tourner vers l’exploitation de pics
de rayonnements gamma retardés a plus haute énergie. En effet, bien que la raie a 1383,9 keV du ?2Sr
soit la plus intense du spectre, le facteur limitant a cette énergie est le fond Compton tres élevé qui
rentre directement en compte dans le calcul de la limite de détection (voir équation (5.3)). Les raies
a des énergies plus élevées sont moins concernées par cette problématique du bruit du fond Compton.
A titre d’exemple, la comparaison du fond Compton des raies du 92Sr a 1383,9 keV et du 3*Br a
3927,5 keV est donnée respectivement sur la Figure 5.8 et la Figure 5.9 pour I’échantillon d’UA dans
la matrice en béton et la configuration temporelle associée donnée dans le Tableau 5.1.
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FIGURE 5.8 — Raie gamma a 1383,9 keV FIGURE 5.9 — Raie gamma a 3927,5 keV émise
émise par le ?2Sr. par le ®Br.

Les raies a plus haute énergie listées dans le Tableau 5.9 sont donc étudiées afin de déterminer les
limites de détection associées. Les périodes radioactives des produits de photofission émetteurs ainsi
que les intensités d’émission des gamma retardés sont issues de la base de données JEFF-3.3 [106]. La
demi-vie du 92Sr fait toutefois exception puisqu’elle est issue du travail de Leconte et al. [117] qui a
montré une incohérence dans les différentes bases de données. A noter que I'incertitude sur 'intensité
d’émission de certaines de ces raies dépasse 10 %, notamment celle sur la raie a 3927,5 keV qui est
annoncée a 12,8 %, ce qui se répercutera sur l'incertitude associée aux limites de détection (nota : a
ce stade des études de faisabilité, un ordre de grandeur des limites de détection suffit).

TABLEAU 5.9 — Raies gamma étudiées et caractéristiques associées pour I’évaluation des limites de
détection dans un colis 870 L.

Produit de
T E (k I Al Y Y
o | T (keV) %) ) | Yes () o5 (%)
92g, 26 h 1383,9 93,00 0,50 4,09 + 0,66 5,17 + 0,90
24841 6,66 0,83
81 31,8 mi : : : 1,01 + 0,16 1,71 + 0,30
' /O i 3927.5 6,78 0,87 ’ ’ ’ ’
2632,4 476 0,41
95y 10,3 mi ’ ’ ’ 4,85 + 0,74 (a)
2 3576,0 6.38 0,54 : : 6,12 + 0,41
25548 9,23 0,63
87K 1,3h sl N : : 1,90 + 0,29 3,07 + 0,53
' ’ 5581 | P 3.92 0.31
S9Rb 15,4 min 25701 10,18 0,64 344 + 0.55 476 + 0,82

(a) Valeur non mesurée par nos soins, issue d’une moyenne des valeurs obtenues par Carrel et al. [90].

(b) Ces deux raies émises par le 87Kt seront considérées comme une unique raie dans le calcul des limites de détection
étant donné leurs énergies tres proches.

5.3.3 Limites de détection du colis 870 L

Les limites de détection sont évaluées de la méme maniere que dans la Section 5.2.2.4, en estimant
le nombre de rayonnements gamma retardés de I'énergie d’intérét détectés par gramme d’actinide
irradié (c’est-a-dire le coefficient de sensibilité global de la méthode). Nous ne disposons pas d'un
spectre de bruit de fond actif enregistré avec un colis 870 L. Or, la simulation d’un bruit de fond
actif est tres complexe car elle dépend des compositions détaillées, y compris certaines traces, des
éléments susceptibles d’étre activés, et elle donne généralement un résultat peu représentatif de la
réalité. Nous utilisons donc le spectre de bruit de fond actif enregistré avec la matrice en béton afin
d’utiliser une base plus réaliste pour ’estimation des limites de détection dans un colis 870 L dans
ces études préliminaires. De méme, il est important de rappeler que les colis 870 L ayant tous un
contenu différent (déchets technologiques compactés), le bruit de fond actif présentera une variabilité
significative. Mais comme rappelé plus haut, a ce stade, I'objectif principal est d’estimer un ordre
de grandeur des limites de détection. Les données nécessaires a 1’évaluation des limites de détection
dépendant de la raie de rayonnement gamma retardé observée sont disponibles dans le Tableau 5.10.
Les temps de refroidissement et de mesure ont été ajustés de sorte & pouvoir observer la quasi-totalité
de la décroissance radioactive des produits de photofission (environ 6 périodes).
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TABLEAU 5.10 — Données nécessaires a 1’évaluation des limites de détection pour chaque raie de
q
rayonnement gamina retardé.

Produit de
photofission Ty /2 E (keV) Eintrinséque|  refr tmes BdF (coups) | LD (coups)
92, 26 h 1383,9 0,2163 23s 10 b 66724 1432
24841 0,1405 7366 476
84 1 i ’ ! 45 mi 1h
g 3L8min ooy 0,0935 SA5min | 3,6 12 19
26324 0,1340 1418 209
9By 10,3 mi ! : 85 1,18 h
il TG 0,1019 ° ’ 33 32
2554.3 0,1374
8TK 13h ’ ’ i Ah 42
r 3 s 1 0157 9.5 min 8,7 5976 9
S9RD 15,4 min 25701 0,1366 5.45 min 1,70 b 2673 287

Afin de calculer les limites de détection en s’affranchissant des effets d’auto-atténuation dans les
échantillons étudiés précédemment, le taux de photofission a été simulé avec MCNP dans des cellules
d’uranium métallique minces. Ces dernieres sont des parallélépipedes de 2 cm de c6té et 1,319 mm
d’épaisseur avec une densité de 18,96, résultant en une masse simulée de 10 g. Les taux de photofission
en fonction de la profondeur pour 1'*3%U et 1'>3°U sont reportés dans le Tableau 5.11.

TABLEAU 5.11 — Taux de photofission (en s!) en fonction de la profondeur dans une cellule mince
d’uranium située dans la matrice de colis 870 L.

Profondeur (cm) B8y 25U
5(a) (5,96 +0,86) x 10° | (1,13 +0,16) x 107
10 (4,344 0,63) x 10 | (8,35 +1,21) x 10°
15 (3,394 0,49) x 10° | (6,46 & 0,94) x 10°
20 (2,67 £0,39) x 105 | (5,08 £0,74) x 10°
25 (2,10 £0,30) x 10 | (4,00 0, 58) x 105
30 (1,65 +0,24) x 105 | (3,154 0,46) x 10°
35 (1,31 +£0,19) x 105 | (2,49 +0,36) x 10°
40 (1,03 40,15) x 10° | (1,97 4 0,29) x 10°
45 (8,28 +£1,20) x 10° | (1,58 +0,23) x 10°
50 (6,53 +0,95) x 10° | (1,24 4+0,18) x 10°

(a) Le point & 5 cm se trouve dans ’enveloppe en béton.

L’efficacité de détection en fonction de la profondeur pour chaque énergie de rayonnement gamma
retardé étudiée est donnée dans I’Annexe 1. Elle correspond au produit de Defficacité intrinseque (cf.
Tableau 5.10), de Defficacité géométrique et d’un coefficient d’atténuation dépendant de ’épaisseur
de matrice traversée. Les limites de détection calculées pour chaque pic correspondant a 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 '>38U et 1'?35U. Les incertitudes sur la limite de détection
sont celles sur 'estimation du nombre de rayonnements gamma retardés détectés. Elles se calculent
comme la combinaison quadratique des incertitudes sur le taux de photofission (14,5 %), Uefficacité
de détection (7 %), les taux de production des produits de photofission (environ 16 %) et l'intensité
d’émission des raies de gamma retardés (entre 0,5 % pour la raie a 1383,9 keV du ?2Sr et 12,8 % pour
celle & 3927,5 keV du ®4Br). Ces incertitudes sont données a titre indicatif car les limites de détection
dépendent fortement du bruit de fond actif qui, comme signalé précédemment, sera propre a chaque
colis. Le retour d’expérience des premieres mesures de fiits réels de 870 L permettra de juger de la
variabilité du bruit de fond actif.
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TABLEAU 5.12 — Limites de détection en 2**U (en g) en fonction de la profondeur dans le colis 870 L
pour une masse volumique du bloc déchets de 1,45 g.cm™, avec les temps
d’irradiation, de refroidissement et de comptage du Tableau 5.10.

Raie gamma (keV) et son radioélément émetteur
Profondeur 1383,9 2484,1 2554,8/2558,1 2570,1 26324 3576,0 3927,5
(cm) 280 | (MBY) (¥7K) (¥Rb) | (V) (°5Y) (*1B1)
5 0,18+ 0,04 | 84+22 1,4 + 0,3 26+ 06 | 39+09 | 048+0,11 | 0,51 +0,13
10 056+ 0,13 | 222 + 5.7 | 36 + 038 68+16 | 101+24 | 12+03 | 12+03
15 12+03 |442+114| 74+17 | 135+32 | 199+47 | 22405 | 23+ 06
20 27+06 | 864+223| 144+34 | 262+62 | 387+92 | 41+1,0 | 43+ 1,1
25 5,7+ 1,3 167 £ 43 27,8 £ 6,5 50,6 £119 | 744177 | 7,7 £ 1,8 7,8 £2,0
30 120 £27 | 321 +83 | 53,1 £123 | 96,6+22,8 | 142 +34 | 141 +33 | 142 + 3,7
35 25,1 £5,7 | 611 £ 158 101 £ 23 183 £ 43 267 £ 64 25,7+ 6,1 | 25,7 £6,7
40 52,0 £ 11,9 | 1153 £ 298 189 + 44 344 £+ 81 501 £ 119 | 46,4 £11,0 | 46,1 £12,0
45 106 £ 24 2134 £ 551 349 £+ 81 633 £ 149 | 920 £ 219 | 82,2+£19,5 | 80,8 £21,0
50 217 £ 50 | 3993 £1030| 650 + 151 1179 £ 278 | 1702 £+ 405 147 £ 35 144 + 37

Les limites de détection pour 1'?38U obtenues par simulation pour le colis 870 L avec les configurations
de mesure décrites dans le Tableau 5.10 sont plus encourageantes que celles obtenues dans la matrice en
béton. Pour le 92Sr, la limite de détection au centre du colis est de 217 & 50 g contre plus de 8 kg dans
la configuration utilisée pour la matrice en béton. La raie de rayonnement gamma retardé a 3927,5 keV
émise par le 8*Br offre la meilleure limite de détection au centre du colis, i.e. 144 + 37 g. Le tracé
de la limite de détection en fonction de la profondeur pour cette raie est donné sur la Figure 5.10.
Les résultats obtenus avec la raie a 3576,0 keV du Y sont similaires, avec 147 4+ 35 g au centre.
Néanmoins, il peut étre plus intéressant en pratique de quantifier '>>*U avec cette derniére étant
donné que le temps de mesure nécessaire pour assister a la décroissance de quasiment tous les noyaux
de Y est 3 fois plus faible que pour le 3*Br (1,2 h contre 3,6 h).
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FIGURE 5.10 — Limites de détection dans le colis 870 L pour la raie & 3927,5 keV du 3*Br pour 1'*3%U

pour une densité du bloc déchets de 1,45 g.cm™.

Pour 1'?**U, comme dans le cas de 1’étude sur la galette bétonnée, on observe dans le Tableau 5.13
un abaissement systématique de la limite de détection par rapport au cas de 1'*33U étant donné la
section efficace de photofission plus grande de 1'**U et les rendements de ses produits de photofission
observés qui sont également plus élevés. La limite de détection au centre en 23°U pour la raie a
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1383,9 keV du ?2Sr passe & 90,2 & 21,4 g contre 217 £ 49 g pour 1'**U. Les études de faisabilité
menées par De Stefano et al. [27] utilisant Pactivation neutronique avec une phase d’irradiation de
2 h via un générateur de neutrons a forte émission (10'° s7!) suivie du comptage des rayonnements
gamma retardés avec un détecteur Ge HP 33 % pendant 3 h avaient conclu sur une impossibilité de
I'utilisation de cette méthode pour la caractérisation des fiits de déchets 870 L. En effet, les simulations
effectuées montraient que pour 10 g d’?35U 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 & 1383,9 keV du ?2Sr. A titre de comparaison, en se basant sur une durée d’irradiation 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 I'Interrogation Photonique Active (IPA) et la configuration expérimentale mise en
place.

TABLEAU 5.13 — Limites de détection en 2*>U (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

d’irradiation, de refroidissement et de comptage du Tableau 5.10.

Raie gamma (keV) et son radioélément émetteur

Profondeur 1383.9 2484,1 2554,8/2558,1 2570,1 2632,4 3576,0 3927,5

@) | sy | (B ("Kr) (“Rb) | (®Y) ey) | By
5 0,07 +0,02 | 2,6+0,7 | 046+ 0,11 | 0,99+ 024 | 1,6+ 0,3 | 0,20+ 0,04 | 0,16 + 0,04
10 0,23+ 0,05 | 68+ 18 12+03 | 26+06 | 42+08 | 048+ 0,09 | 0,37 + 0,10
15 051+ 0,1 | 137+37 | 24406 | 51+1,3 | 83+ 1,6 | 092=+0,18 | 0,71+ 0,19
20 L1+£03 | 268+72 | 47+12 99+24 | 161 +31 | 1,7+03 | 13+04
25 24+06 | 51,9139 ]| 90+22 | 192+47 | 309+60 | 32+06 | 24+07
30 50+1,2 | 99,6 +£268 | 17,2+43 | 36,7 +89 | 589+115 | 59+ 1,1 | 44+1.2
35 10,4 +25 | 190 +£51 | 327+81 | 694+169 | 1114+22 | 10,7 £21 | 80+ 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 matiére fissile, incertitudes comprises (seuil
d’acceptabilité de I'installation d’entreposage CEDRA par exemple), au centre du colis 870 L sont
celle & 3576,0 keV du ?°Y, celle & 3927,5 keV du ®*Br et celle & 1383,9 keV du ?2Sr avec des limites
de détection respectivement & 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 a 1383,9 keV est de 10 h, ce qui parait
difficile & mettre en place pour une industrialisation future de la caractérisation de colis de déchets par
IPA. Cela parait plus envisageable pour le Y et le 3¥Br qui nécessitent respectivement 3 et 10 fois
moins de temps de mesure pour atteindre les meilleures performances. Pour 1’23°U, l’exploitation de la
raie & 3576,0 keV du Y offre des performances significativement moins bonnes que la raie & 3927,5 keV
du #Br, contrairement au cas de 1'’>*®U. Cela provient de la différence de taux de production plus
élevée entre 1'235U et 123U pour le 84Br (voir Tableau 5.9). Le tracé de la limite de détection en
fonction de la profondeur pour la raie & 3927,5 keV du ®Br, 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, jusqu’ici, les simulations ont été effectuées
avec une densité du bloc déchets de 1,45 g.cm™ qui correspond a la valeur moyenne de la densité sur
I’analyse 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™ et 1,76 g.cm™. La méme approche appliquée a la
raie de 3927,5 keV du 3*Br pour ces valeurs enveloppes de la densité fournit des limites de détection
en 23°U au centre du colis de 20,0 & 5,6 g et 91,1 4 24,6 g, respectivement pour une masse volumique
de 1,10 g.cm™ et 1,76 g.cm™. Une variation de densité d’environ 25 % fait donc passer les limites de
détection du simple au double. Cela met en exergue le fait que ’application de 'IPA sur des colis 870 L
nécessite de disposer préalablement d’informations sur la densité et la composition du bloc déchets,
qui peuvent étre obtenues via 'imagerie haute énergie.
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FIGURE 5.11 — Limites de détection dans le colis 870 L pour la raie & 3927,5 keV du 3*Br pour I'**°U
pour une densité du bloc déchets de 1,45 g.cm™.

A ce stade de la recherche en IPA, seuls des ordres de grandeur des limites de détection peuvent étre
fournis pour quelques raies gamma favorables. Cependant, une méthode de différenciation basée sur les
ratios de surfaces nettes de raies gamma devra étre utilisée avant de pouvoir quantifier uniquement la
matiere fissile, et cela sous-tend aussi qu'une localisation des actinides puisse étre effectuée préalable-
ment, avec les techniques proposées dans les Chapitres 3 et 4. Or, pour de la matiére nucléaire située
a 50 c¢m de profondeur, il parait a ce stade difficile de pouvoir extraire des informations exploitables
sur suffisamment de raies gamma pour pouvoir appliquer ces méthodes. Par défaut, si un signal est
détecté avec une raie favorable mais que celui des autres raies n’est pas assez intense pour permettre
de localiser et différencier les actinides, il devra étre attribué a de la matiere fissile uniquement, qui
plus est localisée au centre du colis car ¢’est la position la plus pénalisante, de sorte a aller dans le sens
de la siireté en surestimant la masse de matieére fissile en présence. Ceci peut évidemment conduire
a une grande surestimation de cette derniere si le signal est en réalité dii en majeure partie a des
isotopes fertiles (238U).

5.3.4 Impact des neutrons
5.3.4.1 Part des fissions neutroniques

Jusqu’a présent dans ce chapitre, nous n’avons pas considéré les fissions neutroniques. Afin de
pousser plus loin l'analyse, la part des fissions neutroniques dans le colis 870 L a été estimée en
fonction de la profondeur dans la matrice avec le méme modele de colis que celui utilisé dans la
Section 5.3.3. Des cellules d’UA (99,7 % d’***U et 0,03 % d’**3U) et d’'UHE (plus de 90 % d’?3°U) de
10 g ont été simulées a différentes profondeurs dans le colis 870 L. La part de fissions neutroniques dans
les fissions totales est ensuite estimée avec MCNP. Les valeurs obtenues pour les deux échantillons
sont reportées sur la Figure 5.12.

Dans ’échantillon d’UA, la part de fissions neutroniques reste faible, entre 1,9 % a 5 cm de pro-
fondeur et 0,9 % au centre du colis. Elle est quasiment constante (environ 1 %) de 10 cm a 50 cm de
profondeur. Les fissions ayant lieu dans 'UA sont des fissions rapides étant donné qu’il est composé
4 99,7 % d’*8U. La part de fissions neutroniques plus élevée a 5 cm de profondeur, donc a I'entrée
du colis, signifie que les photoneutrons rapides créés dans la virole et le béton du colis, par réactions
(7,n), provoquent des fissions dans I'UA puis sont rapidement ralentis, en méme temps que le flux
photonique interrogateur est rapidement atténué dans le colis. Concernant 'UHE, la part de fissions
neutroniques varie entre 13,1 % a 5 cm de profondeur et 5,7 % a 20 cm de profondeur. Au centre du
colis, 7,4 % des fissions sont dues aux neutrons. En absolu, le taux de fission neutronique est environ

138



5.3 Estimation par simulation des limites de détection pour un colis 870 L

14 fois plus élevé dans I'échantillon d’'UHE que dans celui d’UA, malgré une masse environ 20 fois
plus importante de ce dernier. Ceci s’explique par la probabilité de fission de 1'>3°U tres élevée pour
des neutrons thermiques (environ 580 b), trés supérieure a celle de 1'>3%U pour des neutrons rapides
d’énergie supérieure a 1 MeV (de 'ordre du barn, voir Chapitre 1, Figure 1.7). L’évolution avec la
profondeur de la part de fissions neutroniques pour l’échantillon d’UHE est tres différente de celle
de 'UA. Elle nous laisse entrevoir que des processus de thermalisation ont lieu au sein des différents
constituants du colis. Afin de mieux comprendre ’évolution de la part de fissions neutroniques au sein
du colis 870 L, le flux neutronique a été simulé en fonction de la distance au LINAC.
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FICURE 5.12 — Part de fissions neutroniques en fonction de la profondeur dans le colis 870 L pour
les deux types d’échantillons.

5.3.4.2 Evolution du flux neutronique avec la profondeur

Dans le cas des mesures d’IPA sur échantillons nus, les neutrons étaient majoritairement produits
dans les échantillons eux-mémes (cf. Chapitre 3, Section 3.3.1.1). Il est également intéressant d’obtenir
une vision qualitative de la provenance des neutrons dans le colis 870 L. Les simulations ont été
effectuées avec le modele de colis utilisé précédemment au centre duquel une cellule d’uranium appauvri
(99,7 % d’#8U et 0,03 % d"23°U) de 10 g est placée (soit & 193,6 cm de la cible du LINAC). Des éléments
composant le colis ont été enlevés du modele numérique les uns a la suite des autres pour estimer les
différentes contributions au flux neutronique. La représentation du flux de neutrons total en fonction
de la distance au LINAC est donné sur la Figure 5.13. Le flux de neutrons de basse énergie (E < 1 eV)
est quant a lui représenté sur la Figure 5.14.

Tout d’abord pour une configuration sans colis, donc avec seulement ’échantillon d’UA au centre, on
voit que le flux de neutrons total est non nul seulement au niveau de I'uranium lui-méme. Cela confirme,
comme nous ’avions vu au Chapitre 2, qu'une part des neutrons est produite dans I’échantillon et que
le flux de neutrons issu du dispositif d’irradiation (LINAC, collimateur, blindage) est négligeable au
niveau du colis. Aucun neutron de basse énergie n’est par ailleurs produit dans ’échantillon d’UA. La
courbe représentant le flux de neutrons pour le colis sans le bloc déchet nous apprend qu’une grande
partie des photoneutrons sont produits dans les déchets directement (simulés ici avec 44 % de fer).
Cela illustre d’autant plus I'importance d’avoir des informations préalables sur la composition du bloc
de déchets. Les cas du colis complet et du colis sans sa virole en acier sont similaires du point de
vue du flux de neutrons. Sans la virole, la forte augmentation du flux total a lieu plus loin que le
début du colis. On peut en conclure que la virole n’est pas le contributeur le plus important au flux
de photoneutrons méme si elle a un impact visible sur le flux de neutrons. Enfin, le cas du colis simulé
sans virole en acier et sans enrobage en béton fournit un flux de neutrons total plus élevé que le cas ou
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le colis est complet. Ceci s’explique par Patténuation du flux de photons incident dans la virole (5 mm
de fer) et dans le béton, ce qui limite par la suite la création de photoneutrons dans le bloc de déchets.
Dans ce méme cas, le flux de neutrons de basse énergie est quasiment nul jusqu’au début du bloc de
déchets, contrairement au colis complet. Ceci confirme que le béton du colis joue un role a la fois de
modérateur des neutrons, et d’absorbant des photons interrogateurs. Le bloc de déchets est quant a
lui une source et un modérateur de photoneutrons et un absorbant des photons interrogateurs. Enfin,
il est important de mentionner que les neutrons de basse énergie représentent environ 10 % du flux
neutronique total, ce qui permet en partie d’expliquer la part de fissions neutroniques plus importante
observée pour I'échantillon d’'UHE que pour celui d’UA sur la Figure 5.12.
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FIGURE 5.14 — Flux neutronique de basse énergie (E < 1 V) dans le colis de déchets 870 L pour
différentes configurations.
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5.3.4.3 Conclusion

Cette étude préliminaire a permis d’évaluer la part de fissions neutroniques et 1’évolution du flux de
neutrons au sein d’un colis 870 L. Elle met en évidence le fait que les fissions neutroniques ne sont pas
négligeables dans le cas d’un échantillon d’"UHE puisqu’elles représentent en moyenne 7,5 % des fissions
totales. Or, cette étude concerne un seul colis 870 L simulé et laisse entrevoir que la composition de
leurs déchets influe particulierement sur le flux de neutrons via la production de photoneutrons et sur
le taux de fissions neutroniques via leur thermalisation. Dans de futures études, cette contribution
des neutrons aux fissions peut étre prise en compte, se rapprochant ainsi d’une double interrogation
photonique et neutronique simultanée comme étudiée dans [58]. Cependant, cela nécessite une tres
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 d’estimer la part des fissions neutroniques. Une autre possibilité est
de considérer ces fissions neutroniques comme une part du signal de photofission et donc d’accepter de
majorer la masse de matiére fissile, ce qui est acceptable du point de vue de la siireté mais risque de
faire dépasser les seuils (par exemple 200 g de matiere fissile) en cas de marge insuffisante. La part de
fissions neutroniques aura également une incidence sur le signal utile a la différenciation des actinides.
En effet, la distribution en masse des produits de fission est différente selon qu’il s’agisse de fission
neutronique ou de photofission. Les ratios de raies subiront donc une distorsion en fonction de la part
des fissions neutroniques.

5.4 Perspectives pour I'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 a 1383,9 keV émise par le
928r sont de 217 4 50 g et de 90,2 + 21,4 g, respectivement pour 1'?3%U et 1'2)U (voir Tableau 5.12
et Tableau 5.13). Méme si cette raie n’est pas aussi performante que la raie a 3927,5 keV du ®Br
(limites de détection de 144 4 37 g pour '**®U et de 44,6 + 12,1 g pour 1'2*3U), elle n’en reste pas
moins intéressante puisqu’elle est la plus intense du spectre. Il existe une possibilité d’améliorer la
limite de détection atteignable en diminuant le bruit de fond actif. En effet, comme mentionné dans
I’équation (5.3), la limite de détection est proportionnelle a la racine du fond Compton présent sous
le pic observé. Réduire les sources de rayonnements gamma d’activation permet de diminuer le bruit
de fond actif, ce dernier comportant des raies jusqu’a une énergie de 3369,8 keV émise par le 5Mn
(voir Chapitre 2, Tableau 2.16).

La premiére piste consiste & mieux protéger le systeme 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 d’activation provenant du détecteur (" Ge, 1'™In) ou de I’antimoine présent dans le plomb
du blindage (*?4Sb). Ces produits d’activation étant formés par capture des neutrons de basse énergie,
il faut adapter le blindage neutronique afin de diminuer leur nombre incident sur le plomb ou sur le
détecteur Ge HP. La configuration actuelle du systéme de détection et de son blindage est schématisée
sur la Figure 5.15. Les photoneutrons produits dans la cellule CINPHONIE durant ’irradiation sont
ralentis par le polyéthyléne. Ils sont ensuite & méme d’activer I’antimoine du plomb présent a la fois
sous forme de briques collées au polyéthyléne et de rondelles placées autour du détecteur Ge HP. De
plus, des neutrons déja thermalisés dans CINPHONIE peuvent atteindre les rondelles de plomb et le
cristal du détecteur depuis le dessous ou l'avant 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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FI1GURE 5.15 — Configuration actuelle du systeme de détection et de son blindage.
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Pour pallier ces problemes, une nouvelle configuration du systeme de détection et de son blindage
neutronique est imaginée sur la Figure 5.16. Elle consiste tout d’abord a ajouter une couche de poly-
éthylene en dessous du détecteur. Un bloc de polyéthyléne 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 d’irradiation et de ne pas dégrader la statistique de comptage en phase de mesure.
Enfin, ce qui permettrait d’abaisser de fagon significative le bruit de fond actif dii a 'activation du
germanium, de 'indium et de 'antimoine est l'installation d’une couche de neutrophage tapissant
les blocs de polyéthyléne. Les neutrons thermalisés par le polyéthylene seraient absorbés par le neu-
trophage avant d’atteindre le plomb ou le cristal du détecteur. Deux options sont envisagées, soit
I'utilisation d’élastobore au B4C facilement ajustable, soit I'impression 3D d’une coque sur mesure
avec un filament composé de nylon et de 25 % en poids de carbure de bore [127] qui peut étre mise
en place dans le cas de géométries complexes.

Vue de dessus Vue de cété
/| [ Polyéthyléne
e E [ Plomb
I:l | I:] Détecteur Ge HP
— Bl e— Il support métallique
| [ support plastique
Il Neutrophage

FI1GURE 5.16 — Configuration future du systeme de détection et de son blindage.

La deuxieme piste pour réduire le bruit de fond actif, & mener en parallele, consiste a limiter
l’activation du nickel et du manganese présents dans les aciers des gros composants de la cellule
CINPHONIE. L’activation des structures peut étre limitée en les éloignant le plus possible du faisceau
de photons interrogateurs, en bénéficiant de la variation en énergie qui est associée a I’angle de diffusion
Compton. Par exemple, le colis & caractériser peut étre placé sur un support en plastique de sorte a le
surélever par rapport au plateau tournant porte-colis en métal. Au-dela d’un angle de 8° par rapport
au faisceau a partir de la surface du collimateur du LINAC, I’énergie des photons diffusés issus d’un
faisceau de Bremsstrahlung de 17,5 MeV ne dépasse pas 1’énergie seuil de la réaction *®Ni(y,n)>"Ni
(12 MeV). Une diminution de I’énergie de fin de faisceau peut aussi étre envisagée pour diminuer
I'activation du nickel, mais au détriment du taux de photofission. Cependant, cela peut étre bénéfique
pour réduire l'activation des colis de déchets eux-mémes (enveloppe et déchets métalliques). Une
optimisation de la forme du collimateur en plomb peut également étre étudiée afin de mieux maitriser
la diffusion des photons de haute énergie du LINAC qui peuvent créer des photoneutrons dans la
cellule de mesure o le colis lui-méme (en dehors de la zone interrogée).
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Une solution idéale pour la création d’un futur poste de mesure en IPA serait un systeme de détection
isolé de la cellule d’irradiation, de sorte a 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 d’irradiation. Ceci
pourrait par exemple se faire avec une salle de mesure située au-dessus de la casemate d’irradiation,
séparée par une dalle en béton avec seulement une ouverture amovible pour le colis.

5.4.2 Utilisation de scintillateurs Nal(TI)

Les solutions proposées dans la section précédente pour réduire le bruit de fond actif permettent
d’abaisser les limites de détection pour les raies soumises a un fond Compton conséquent (e.g. la raie a
1383,9 keV du ?2Sr). Des études dans le domaine de la sécurité (détection de matiéres nucléaires dans
les conteneurs maritimes) ont montré que les rayonnements gamma d’énergie supérieure a 3 MeV sont
émis principalement par les produits de fission [25, 68]. Plus particuliérement, d’aprés nos mesures,
les pics gamma retardés de photofission d’énergie supérieure a 3369,8 keV (émission du °°Mn) ne sont
que treés peu concernés par la présence de bruit de fond actif (voir 'exemple sur la Figure 5.9). Elles
constituent donc, malgré leur faible intensité, un signal tres intéressant pour 'optimisation des limites
de détection du fait d’un excellent ratio signal/bruit. Pour rappel, les limites de détection obtenues
avec la raie & 3927,5 keV du ®*Br sont de 44,6 4+ 12,1 g pour I'**°U et 144 + 37 g pour I'*8U au centre
du colis 870 L (voir Tableau 5.12 et Tableau 5.13), celles associées a la raie a 3576,0 keV du Y sont
respectivement de 61,3 + 11,9 g et 147 4+ 35 g, alors que celles associées a la raie a 1383,9 keV du
928r sont de 90,2 + 21,4 g et 217 £ 50 g. Il existe d’autres raies de rayonnements gamma retardés
d’énergie supérieure a 3,4 MeV émises par plusieurs produits de fission ayant des périodes différentes.
Un spectre de rayonnements gamma retardés de photofission de haute énergie enregistré pendant 1,3 h,
apres 45 min de refroidissement et 2 h d’irradiation de I’échantillon d’UA dans la matrice en béton est
comparé sur la Figure 5.17 au bruit de fond actif. Méme apres 45 min de refroidissement, il subsiste
des raies & haute énergie émises par les produits de photofission, notamment celles du *?La.

—— Bruit de fond actif

103 —— UA dans la matrice en béton

--3459,3 keV — 1423
3612,1 keV —42(a
“-3632,7 keV — 142(a
3927,5 keV/ — 84Br

~+3576,0 keV — %Y
3719,1 keV —%2La

~--3850,4 keV - 423
4742,9 keV - 88Rb

- 4080,1 keV — 138Cs

o LT

3800 4000 4200
Energie (keV)
FIGURE 5.17 — Spectre de rayonnements gamma retardés de haute énergie enregistré avec
I’échantillon d’UA dans la matrice en béton et bruit de fond actif correspondant.

Toutefois, les raies de haute énergie les plus intenses sont émises par des produits de fission a vie
courte. Des exemples sont donnés dans le Tableau 5.14 et le Tableau 5.15. Le bruit de fond actif
d’activation étant négligeable au-dela de 3,4 MeV et le fond Compton étant essentiellement di aux
rayonnements gamma retardés d’énergie supérieure, un comptage total avec un seuil de coupure bas
a 3,4 MeV pourrait étre envisagé pour obtenir une information sur la quantité de matiere nucléaire.
Dans ce cas, la résolution du détecteur n’est pas cruciale mais si ’'on veut pouvoir mesurer des produits
de fission a vie courte, qui plus est dans un environnement activé, des détecteurs rapides permettant
d’atteindre de forts taux de comptage sont nécessaires. Une option serait d’utiliser un ou plusieurs
détecteurs a scintillation Nal(T1) qui sont rapides (impulsions de moins de 1 pus) et trés abordables en
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termes de colit (quelques k€ par litre de cristal, soit plus d’une décade de moins que les Ge HP qui
sont en outre bien plus sensibles aux dommages par les neutrons rapides).

La premiere option envisagée (schématisée sur la Figure 5.18) serait d’effectuer la mesure d’une
tranche de colis en mode post-irradiation a ’aide d’une couronne de détecteurs Nal(T1). Dans un pre-
mier temps, une tranche serait irradiée pendant la rotation du colis pour créer un taux de photofission
le plus homogéne possible & une distance par rapport au centre du colis. Dans un second temps, le
colis serait translaté verticalement de sorte a ce que la tranche irradiée se retrouve a l'intérieur d’une
couronne de détecteurs Nal(T1), tout en étant en rotation pour continuer lirradiation d’une autre
tranche. Les rayonnements gamma retardés émis par exemple par les produits de photofission listés
dans le Tableau 5.14 pourraient étre mesurés. Ce concept doit faire I’'objet d’études supplémentaires,
en particulier pour estimer si les détecteurs Nal(T1) et I’électronique de mesure associée, bien que non
placés dans le plein-flux du LINAC, seraient capables de supporter un tel taux de comptage. Un écran
supplémentaire pourrait aussi étre implémenté sous la couronne de détecteurs Nal(T1).

TABLEAU 5.14 — Exemples de produits de fission dont la mesure des rayonnements gamma retardés
d’énergie supérieure a 3,4 MeV peut étre envisagée en mode post-irradiation.

Produit de E (keV
photofission T1/2 [106] [i()ﬁ] ) L (%) [106]
4366,1 7,98
4135.,6 6,74
9ORb 157,0 s 3534,3 3,91
46464 2,04
5187,5 1,08
3599,7 10,44
91Rb 58,4 s 4078,3 4,09
3446,5 1,49

@ Irradiation d’une
tranche en rotation

@ Mesure en post-irradiation

apreés translation

Couronne de
détecteurs Nal

Banc mécanique

(JJD Rotation

du colis

Translation
verticale du colis

FICGURE 5.18 — Schéma du concept de la mesure en post-irradiation.

La seconde option (schématisée sur la Figure 5.19) consisterait a effectuer des mesures de rayonne-
ments gamma retardés en mode inter-impulsion en positionnant un détecteur Nal(Tl) collimaté a la
méme hauteur que la cible mais en retrait du LINAC pour ne pas le positionner dans le flux direct
de photons interrogateurs. Le colis serait en rotation constante de sorte a mesurer les rayonnements
gamma retardés émis directement dans la partie du colis venant d’étre irradiée. Des études doivent étre
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entreprises pour estimer la durée de vie des photoneutrons thermalisés dans la cellule CINPHONIE
apres chaque impulsion du LINAC, car ceux-ci vont générer par leurs captures radiatives un bruit
de fond rédhibitoire (jusqu’a plus de 10 MeV) pendant plusieurs dizaines de ms. La durée séparant
deux impulsions sera donc un parametre crucial et s’il est difficile d’opérer le LINAC a tres basse
fréquence, par exemple 10 ou 20 Hz, il sera par contre envisageable de délivrer des trains d’impulsions
a haute fréquence (typiquement 200 Hz) pendant quelques secondes ou fractions de seconde, espacées
de durées de comptage du méme ordre.

TABLEAU 5.15 — Exemples de produits de fission dont la mesure des rayonnements gamma retardés
d’énergie supérieure a 3,4 MeV peut étre envisagée en mode inter-impulsions.

Produit de E (keV)
T 106 I 106] | Y 94
photofission 1/2 [106] [106] (%) [106] ¢.8 (%) [94]
3932,2 3,59
88Br 16,5 s 41482 2,90 1,76 4+ 0,43
4563,2 2,65
3458,0 5,72
9Rb 5,8 s 3868,4 5,06 3,98 + 0,11
3803,7 2,18
3616,1 1,72
959 23,9 s ’ ’ 5,36 + 0,31
' oS 40751 1,22 : :
3401,4 14,22
97Y ) ’ S
3,758 3549.6 3.10
Vue de coté Vue de dessus

LINAC

Détecteur Nal collimaté
situé hors champ du LINAC
(méme hauteur)

Banc mécanique

>

FIGURE 5.19 — Schéma du concept de la mesure en mode inter-impulsions (un seul détecteur est
représenté avec son collimateur, mais plusieurs ensembles sont envisageables).

L’avantage de ces deux solutions est qu’elles permettraient, en théorie, d’obtenir a la fois une
information sur la localisation de la matiere nucléaire en altitude mais également sur le plan angulaire
(avec des collimateurs) au sein méme d’une tranche de colis. Si le signal obtenu est suffisant, cela
permettrait dans un second temps d’appliquer une technique de localisation des actinides en profondeur
plus précise, avec un détecteur Ge HP et plusieurs raies gamma émises par un méme produit de
photofission. Dans le cas ou 'utilisation de détecteurs Nal(T1) permettrait effectivement de réduire
les limites de détection grace au comptage total des rayonnements gamma retardés de haute énergie,
la mesure des taux de production des produits de photofission a vie courte deviendrait alors un
objectif intéressant pour obtenir une information de quantification de la masse fissile, ou une analyse
quantitative plus poussée pourrait étre réalisée avec le détecteur Ge HP sur les points chauds identifiés,
selon la précision visée.
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5.5 Conclusion du chapitre

A travers ce chapitre, les performances de détection et les limitations de la méthode de carac-
térisation par IPA ont été présentées. Tout d’abord, les limites de détection ont été estimées dans
une matrice en béton de 1 m de diametre. Le modele numérique permettant d’estimer le nombre de
rayonnements gamma détectés a été validé via une comparaison entre l’aire nette mesurée du pic du
928r & 1383,9 keV et celle estimée par simulation MCNP, pour des échantillons d’UA et d’UHE & 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 tres élevées dans les conditions de mesure mises en ceuvre (2 h
d’irradiation et plusieurs heures de comptage), avec plus de 8 kg d’UA et 800 g d’'UHE.

Néanmoins, la matrice en béton utilisée est plus pénalisante en termes d’atténuation photonique
qu'un colis de 870 L compte-tenu sa masse volumique élevée d’environ 2,3 g.cm™, contre 1,5 & 2 g.cm™
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 modeles des échantillons d’uranium
réels soumis a des effets d’auto-atténuation importants, en particulier pour celui d’UA qui est tres
massif. Afin d’obtenir des estimations de performances plus réalistes, des calculs par simulation ont été
menés sur un modele moyen de colis 870 L mis au point grace a des données recueillies lors de ’analyse
destructive de 10 colis 870 L, ainsi qu’aux caractéristiques d’un colis maquette de 870 L construit dans
les années 1990. Combinés a I'exploitation du bruit de fond actif obtenu expérimentalement avec la
matrice en béton, les calculs par simulation ont permis d’estimer des limites de détection de 217 g et
90 g, respectivement pour I’*2%U et 1'%°U au centre du colis 870 L pour la raie & 1383,9 keV du ?2Sr.
L’étude de raies de plus haute énergie, au-dela de 3,4 MeV, peu perturbées par le bruit de fond actif
di a l'activation, a permis d’abaisser significativement les limites de détection qui sont par exemple
de 144 g pour 1'*2®U et 44,6 g pour 1'>>*U avec la raie & 3927,5 keV du 34Br.

La contribution neutronique aux fissions a également été abordée au cours de ce chapitre et s’avere
non-négligeable pour 'UHE, représentant ainsi plus de 5 % des fissions totales. La production de
photoneutrons au sein d’un colis 870 L est un phénomene complexe qui dépend en partie de la com-
position de son bloc de déchets. En effet, ce dernier a un rdle a la fois de source et de modérateur
des photoneutrons, mais aussi d’atténuateur des photons interrogateurs. Ainsi, il est primordial d’ob-
tenir des informations sur le bloc déchets (densité, composition) en paralléle & la caractérisation par
IPA, ce qui est envisageable notamment par imagerie & haute énergie. Cela permet a la fois d’estimer
la contribution des fissions neutroniques, mais également de corriger au mieux les effets de matrice
pour fournir I’estimation de la masse fissile la plus précise possible, en association avec la méthode de
correction exploitant le spectre gamma lui-méme, présentée dans le Chapitre 4.

Dans la derniere partie de ce chapitre, des pistes pour ’abaissement des limites de détection ont
été abordées comme des perspectives avec un enjeu tres fort pour la gestion des gros colis de déchets
bétonnés. Elles consistent dans un premier temps a diminuer le bruit de fond actif en protégeant mieux
le détecteur des neutrons, limitant ainsi l'activation de ses composants et de I’antimoine présent dans
le plomb du blindage. Cela aurait pour effet de diminuer les limites de détection pour les raies de
rayonnements gamma retardés soumises & un fond Compton important, notamment la plus intense
du spectre & 1383,9 keV émise par le 92Sr. Enfin, une autre piste consisterait a se focaliser sur les
rayonnements gamma retardés d’énergie supérieure a 3,4 MeV, émis exclusivement par les produits de
fission (contribution négligeable de l'activation). Pour ce faire, I'utilisation de détecteurs a scintilla-
tion Nal(T1) en mode post-irradiation ou entre des trains d’impulsions 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 photofission & vie courte. De plus, ces techniques pourraient
potentiellement donner une premiere information de localisation sur d’éventuels points chauds dans
le colis, en altitude et angulairement au sein d’une tranche. Ces réflexions offrent de trés intéressantes
perspectives pour de futurs travaux. L’utilisation de détecteurs Nal(Tl) en méme temps que le fonc-
tionnement du LINAC, en mode trains d’impulsions, ou juste apres l'irradiation, devra étre validée
expérimentalement, le risque étant que 1’électronique de mesure soit saturée, ou que 'activation du
cristal de Nal(T1) soit trés importante, ou encore que le photomultiplicateur soit perturbé par le champ
électromagnétique du LINAC.
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L’objectif de cette these était de contribuer au développement d’une 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 a I'INB 56 du CEA de Cadarache
sont concernés par ce type de caractérisation non-destructive. Une quantification précise de la matiere
nucléaire dans ces colis a été étudiée en vue de les orienter vers la filiere de gestion la plus appropriée.
La technique de 'IPA qui est développée au Laboratoire de Mesures Nucléaires repose sur la réaction
de photofission des actinides et sur la détection de rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission en post-irradiation. Les développements menés au cours de cette these reposent a la fois
sur la mise en place d’expériences avec un LINAC situé dans la cellule d’irradiation CINPHONIE du
CEA de Cadarache, mais également sur des simulations Monte-Carlo effectuées avec le code de calcul
MCNPG6.1. Les principaux résultats obtenus sur les différents axes déterminés, ainsi que I’identification
des limitations actuelles sont rappelés, ce qui permet de dégager des perspectives d’amélioration 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 flux de photoneutrons qui y est asso-
cié. Cette caractérisation était essentielle pour la mesure des rendements des produits de photofission
qui sont des données rares dans la littérature, mais indispensables pour effectuer la différenciation et la
quantification des actinides au sein des colis de déchets radioactifs. Une méthode basée sur 'activation
photonique de matériaux de référence, couplée a 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
flux de photons associé. Pour la premiére campagne expérimentale effectuée en 2019, la distribution
en énergie des électrons comportait une énergie maximale de 15,8 MeV et le flux de photons produit
par le LINAC & 1 m de la cible était de (1,79 +0,25) x 107 photons.cm™2.impulsion . Pour la seconde
campagne expérimentale menée en 2021, ’énergie de fin de faisceau se situait a 17,5 MeV et le flux de
photons & 1 m dans 'axe du faisceau était de (2,54 & 0,37) x 10® photons.cm™2.impulsion’'. A partir
des caractéristiques du faisceau de photons déterminées expérimentalement, le flux de photoneutrons
produits lors de l'irradiation a ainsi pu étre calculé avec MCNP. Des mesures d’activation neutronique
sur des pastilles SNAC (Spectrometre Neutron a Activation) ont permis de valider ce modeéle de calcul
des photoneutrons, ce qui a permis par la suite de déterminer la part de fissions neutroniques dans les
échantillons d’actinides lors des mesures des taux de production des produits de photofission. La com-
paraison entre les résultats expérimentaux d’activation neutronique et les simulations nous a permis
de valider le modele MCNP du LINAC, du collimateur et du blindage associé, mais aussi de confirmer
efficacité du blindage neutronique, notamment 1’absorption des photoneutrons thermalisés (par le
polyéthyléne, boré ou non, autour de la cible du LINAC) par le revétement en cadmium disposé en
sortie de blindage de I’accélérateur. Enfin, 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 d’activation
neutronique issus du dispositif de détection ("Ge, "%™In et 124Sb), qui n’avaient pas été identifiés
lors des études préliminaires par simulation, a ainsi pu étre mise en évidence. Une autre observation
importante, en vue des études visant a rechercher les limites de détection les plus basses possibles,
concerne 'absence de raies issues de produits d’activation au-dela de 3369 keV, raie la plus énergé-
tique émise par le *®Mn. Le rapport signal sur bruit des raies des produits de photofission d’énergie
encore plus élevée sera donc tres favorable. Enfin, 'analyse du bruit de fond actif avec la galette en
béton a montré la présence de produits d’activation issus de réactions photonucléaires avec certains
composants du béton, ce qui nous donne un apercgu des raies qui seront potentiellement présentes suite
a l'irradiation d’un colis de 870 L ou les déchets sont bloqués dans un liant hydraulique.

La connaissance des caractéristiques du faisceau du LINAC (spectre en énergie, flux) nous a permis
d’effectuer de nouvelles mesures des taux de production cumulatifs des produits de photofission pour
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différents actinides. En 2019, 49 et 26 rendements de photofission ont été mesurés pour 1'2%U et 1'235U,
respectivement. Les mesures avec ’échantillon d’?38U sont cohérentes avec les valeurs publiées dans la
littérature et viennent enrichir les bases de données avec des taux de production cumulatifs non publiés
jusqu’a présent, a savoir ceux des produits de photofission “°Rb, ?°™Rb, 99mTc, 128mgp 130Gy 133G},
10Cs et "09La. Les mesures effectuées avec un échantillon d’'UHE ont permis quant & elles d’estimer
et de publier les taux de production cumulatifs de 22Y, 13"™Te et 1341 pour la photofission de 1'23°U
pour la premiere fois. Globalement, les valeurs obtenues pour les taux de production des produits
de photofission de ’>3°U sont légérement plus élevées que les valeurs publiées précédemment dans la
littérature, ce qui peut potentiellement étre expliqué par la mauvaise connaissance de la géométrie
réelle du ceeur fissile de I’échantillon d’UHE. Ces premiers travaux ont fait I’objet d’une publication
dans la revue NIM A [80]. Afin d’apporter de nouveaux résultats, une autre campagne expérimentale a
été menée en 2021, avec un faisceau de Bremsstrahlung différent, le méme échantillon d’UA qu’en 2019
et deux nouveaux échantillons, I'un plus massif I’UHE et I'autre de plutonium. Au total, 28 taux de
production cumulatifs ont été mesurés pour 1'*3%U et 26 pour I'>3°U et le 23°Pu. Les valeurs obtenues
pour I'2U sont en accord avec celles obtenues en 2019 et avec celles de la littérature. Concernant
1'235U, les valeurs obtenues en 2021 sont inférieures & celles de 2019 et plus en accord avec les rares
jeux de données publiés précédemment. Par ailleurs, le taux de production cumulatif de I''3?I a été
mesuré pour la premiere fois pour la photofission de 1'>3°U lors de cette campagne. Enfin, les valeurs
obtenues pour les taux de production cumulatifs lors de la photofission du 2*Pu sont supérieures aux
valeurs publiées précédemment et ont permis pour la premieére fois la mesure des taux de production
de 84Br, 91mY, 128Gh et 1351, Ces travaux sont détaillés au travers d’une autre publication dans la
revue NIM A [118]. Les données obtenues au cours de la campagne expérimentale de 2021 ont ensuite
été utilisées afin d’identifier des couples de produits de photofission 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
qu’une composition isotopique cohérente pouvait étre déduite de la mesure de ratios dans le cas de
mélanges de deux actinides.

En pratique, la technique de différenciation doit étre validée pour des actinides au sein d’une matrice,
le but final étant la caractérisation de colis de déchets. Une étape cruciale pour la différenciation est
la localisation de la matiere 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 I’objet d’une présentation
orale lors de la conférence ANIMMA en 2021 et de la publication d’un article dans les actes de la
conférence [128]. Elle consiste a exploiter 'atténuation différentielle des rayonnements gamma retardés
de photofission & 1435,9 keV et 2639,6 keV émis par le 38Cs. Le ratio des aires nettes de ces deux
raies est mesuré dans deux positions de I’échantillon au sein de la matrice et comparé a une carte
de distorsion obtenue via des simulations MCNP, ce qui permet d’obtenir un couple (r,0) compatible
avec les deux mesures, r étant le rayon et 6 'angle auquel se situe I’échantillon. Pour 'UA, la position
obtenue est (42 £ 1,5) cm, (47 &+ 10)°, pour 'UHE, le résultat est (43 &+ 3) cm, (33 &+ 17)°, & comparer
avec la position réelle de 43 cm pour r et 45° pour 6. Les résultats sont encourageants mais moins
précis dans le cas de I’échantillon d’'UHE, qui est 20 fois moins massif que celui d’'UA, mettant en
évidence I'importance d’avoir une bonne statistique de comptage pour les raies du 23Cs.

Cette problématique est également présente pour la différenciation des actinides au sein de la matrice
en béton. Lorsque la masse d’uranium est importante, en ’occurrence supérieure a 200 g, I'application
de la technique de différenciation 23U /23U permet de déterminer un enrichissement correct. Cepen-
dant, lorsqu’une masse d’environ 10 g d’UHE est située a une profondeur de 7,2 cm dans la matrice
en béton, I'enrichissement en 23°U ne peut étre précisément évalué a cause de la faible statistique
de comptage et de la difficulté a estimer correctement les aires nettes des raies considérées. On peut
néanmoins déterminer de maniere qualitative la gamme d’enrichissement et distinguer de 'uranium

appauvri, naturel ou faiblement enrichi par rapport & de I’'uranium fortement enrichi.

Des études par simulation ont également permis de mettre en évidence I'impact de la géométrie
de la matiere nucléaire sur ses effets d’auto-atténuation, d’une part ’autoprotection vis-a-vis du flux
photonique interrogateur et d’autre part 'auto-absorption des rayonnements gamma retardés de pho-
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tofission. Pour un échantillon de plus de 200 g tel que celui d’UA utilisé dans ces travaux, les effets
d’auto-atténuation peuvent ainsi induire des écarts trés importants sur la masse d’uranium estimée
(d'un facteur 6,5 pour une raie a 641,3 keV et d’un facteur 3,6 pour une raie & 3927 keV) avec
deux hypotheses extrémes sur la géométrie de ’échantillon, a savoir une sphére ou une plaque fine.
Cependant, pour une masse de 10 g plus proche des valeurs attendues dans les colis réels, les ef-
fets d’auto-atténuation sont nettement plus faibles (facteurs respectifs de 2,5 et 1,7 4 641,3 keV et
3927 keV).

Pour terminer, les performances de détection et les limitations de la méthode de caractérisation par
IPA ont été étudiées. Tout d’abord, les limites de détection ont été estimées dans la matrice en béton
utilisée précédemment. Le modele numérique permettant d’estimer le nombre de rayonnements gamma
détectés a d’abord pu étre validé via une comparaison entre I’aire nette mesurée du pic & 1383,9 keV
du ?2Sr et celle estimée par simulation MCNP, pour des échantillons d’'UA et d’UHE placés & 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 étre tres élevées dans
les conditions de mesure mises en ceuvre lors des essais (2 h d’irradiation suivies de plusieurs heures
de comptage), s’élevant en effet a plus de 8 kg d’UA et 800 g I’'UHE. Afin d’obtenir des estimations de
performances plus réalistes (car la matrice étalon utilisée, entierement constituée de béton de densité
2,25, est tres pénalisante en termes d’atténuation photonique), des calculs ont été menés sur un modele
moyen de colis 870 L. Combinés a 'exploitation du bruit de fond actif mesuré expérimentalement avec
la matrice en béton, ces simulations ont permis d’estimer des limites de détection de 217 g et 90 g,
respectivement pour 1'’>22U et 1'>3°U au centre du colis 870 L pour la raie & 1383,9 keV du ?2Sr. L’étude
de raies de plus haute énergie, au-dela de 3,4 MeV et donc de tout bruit de fond di a I’activation des
matériaux non nucléaires, a permis d’abaisser significativement les limites de détection, par exemple
144 g pour 1’8V et 44,6 g pour 1'**°U avec la raie & 3927,5 keV du %*Br.

L’enjeu de la caractérisation par IPA étant la gestion de gros colis bétonnés, un des objectifs princi-
paux est d’abaisser encore les limites de détection. Pour ce faire, plusieurs pistes peuvent étre étudiées.
Une solution idéale pour la création d’un futur poste de mesure en IPA serait un systéme de détection
isolé de la cellule d’irradiation, de sorte a 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 d’irradiation. Ceci
pourrait par exemple se faire avec une salle de mesure située au-dessus de la casemate d’irradiation,
séparée par une dalle en béton avec seulement une ouverture amovible pour le colis. Ceci étant difficile
a mettre en ocuvre, un aménagement de la cellule d’irradiation peut étre effectué en premier lieu,
d’une part pour optimiser la géométrie en rapprochant le colis de déchets au plus pres du LINAC
pendant l'irradiation et du détecteur Ge HP pendant la mesure afin de maximiser le signal. Il est
aussi nécessaire de diminuer le bruit de fond actif issu du systéme de détection suite a I'observation de
nombreux produits d’activation (""Ge, '™ In et 124Sb) créés par captures neutroniques dans le cristal
de germanium, ses contacts électriques contenant de 'indium et le blindage du détecteur en plomb a
I’antimoine. Pour limiter le nombre de neutrons thermiques atteignant le détecteur et le plomb compo-
sant le blindage, une plaque de polyéthylene sous le dispositif de détection et une couche de matériau
neutrophage entourant le détecteur Ge HP et son collimateur en plomb peuvent étre ajoutées. Cela
aura pour effet de diminuer le signal sous les raies soumises a un fond Compton important, notamment
la plus intense du spectre & 1383,9 keV émise par le ?2Sr.

Une autre piste consisterait a se focaliser sur les rayonnements gamma retardés d’énergie supérieure
a 3,4 MeV, qui sont émis exclusivement par des produits de fission. Cette méthode de comptage des
rayonnements gamma retardés de haute énergie, ne nécessitant pas une bonne résolution spectro-
scopique, pourrait permettre d’abaisser encore les limites de détection en utilisant des détecteurs a
scintillation (Nal(T1), BGO, plastiques, LaBrs...) de grande efficacité, soit en mode post-irradiation
comme avec le détecteur Ge HP, soit durant Iirradiation entre des trains d’impulsions 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 photofission a vie courte, de 'ordre de
la milliseconde a la seconde, inaccessibles en post-irradiation avec des temps de refroidissement de
Iordre de la minute. L’utilisation de ces détecteurs en méme temps que le fonctionnement du LINAC
(en mode trains d’impulsions) devra étre validée expérimentalement car les difficultés potentielles sont
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Conclusion et perspectives

multiples : saturation de 1’électronique de mesure, activation du détecteur, dégats dans les milieux
scintillants créés par la dose recue, perturbations électromagnétiques du photomultiplicateur par le
LINAC, ete.

Si la mise en place de cette approche de comptage des rayonnements gamma retardés de photofission
de haute énergie s’avérait faisable, elle pourrait potentiellement donner une premiere information de
localisation sur d’éventuels points chauds dans le colis. Les travaux réalisés dans [54] ont ainsi montré
la possibilité de localiser la matiére nucléaire en altitude par un scanning axial, puis dans une coupe
réalisée a ’altitude d’intérét, celle de réaliser une tomographie de photofission en utilisant un détecteur
BGO et le comptage des rayonnements gamma retardés d’énergie supérieure a 3 MeV. 1l serait aussi
possible de multiplier le nombre de ces scintillateurs pour abaisser les limites de détection et améliorer
I'information sur la localisation.

Apres cette localisation préalable avec des scintillateurs, une autre perspective importante pour la
phase de mesure post-irradiation de haute résolution (nécessaire pour 'identification des actinides avec
des ratios de raies gamma) consisterait a multiplier le nombre de détecteurs Ge HP autour du colis
et & analyser les informations mesurées a 1'aide de méthodes bayésiennes [122]. Celles-ci permettent
en effet d’appréhender les différents phénomenes comme ’'atténuation dans la matrice de déchets en
fonction de la localisation et I’auto-atténuation dans la matiére nucléaire en fonction de sa masse et de
sa géométrie. Tel qu’illustré dans cette référence, la formalisation analytique des différents phénomenes
physiques permet d’ajuster, par une approche de Monte-Carlo basée sur de nombreux tirages aléatoires
sur les distributions des grandeurs d’influence, la distribution des grandeurs recherchées (masse et
répartition de la matiére notamment) en fonction des observables mesurées (raies gamma des produits
de photofission et éventuellement informations issues d’autres mesures comme l'imagerie photonique
ou la composition isotopique par spectrométrie gamma passive) et d’éventuelles données a priori
(connaissances du producteur sur les colis de déchets, jugements d’experts).

Il est a ce titre important de mentionner que des données issues de mesures par imagerie photonique
a haute énergie [97] permettent d’apporter des informations complémentaires et utiles a tous les stades
de la caractérisation par IPA. Ces informations sont directement utiles pour la localisation de la ma-
tiere nucléaire, ainsi que pour la correction des effets de matrice dans le cadre de la différenciation et de
la quantification des actinides. Elles pourraient également étre directement intégrées dans les données
disponibles a priori dans le cadre de I'utilisation d’un formalisme Bayésien. Grace a I’excellente résolu-
tion de ces images et a la précision sur la densité, de 'ordre de 10 %, on pourrait méme tenter, en cas
d’estimation d’une forte masse de matiere nucléaire localisée par photofission, de repérer visuellement
I'objet incriminé (plusieurs cm® d’uranium ou de plutonium sous forme métallique ou d’oxyde).

L’imagerie haute énergie pourrait, en outre, étre utile au traitement du signal issu des fissions
neutroniques. Dans les développements présentés, ce signal n’a pas été pris en compte. Cependant,
une étude préliminaire nous a permis d’évaluer par simulation la part de fissions neutroniques et
I’évolution du flux de neutrons au sein d’un colis 870 L avec la profondeur. Elle met en évidence le fait
que les fissions neutroniques ne sont pas négligeables dans le cas d’un échantillon d’'UHE puisqu’elles
représentent 7,5 % des fissions 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 influe particulierement sur
le flux de neutrons interrogateur et le taux de fissions neutroniques via la production de photoneutrons
in situ et leur thermalisation. Dans de futures études, cette contribution aux fissions des neutrons
produits dans le colis peut étre prise en compte, se rapprochant ainsi d’une double interrogation
photonique et neutronique simultanée étudiée dans [58]. Cependant, cela nécessite une trés bonne
connaissance de la structure interne et de la composition du bloc de déchets du colis 870 L, informations
qui peuvent potentiellement étre obtenues via 'imagerie haute énergie, notamment en mode bi-énergie
qui permet de reconstruire le numéro atomique moyen des matériaux en complément de I’information
sur la densité [129]. Dans le cas contraire, il est difficile d’estimer la part des fissions neutroniques
mais une autre possibilité est de conduire 'interprétation en les considérant comme une contribution
supplémentaire au signal de photofission, ce qui conduit a majorer la masse de matiere fissile, démarche
acceptable du point de vue de la siireté mais risquant de faire dépasser les seuils (par exemple 200 g
de matiere fissile) 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 I'IPA devront se focaliser sur
I’abaissement des limites de détection via 'utilisation de scintillateurs et la mesure de rayonnements
gamma retardés de haute énergie. Cependant, les études concernant 'utilisation de détecteurs Ge HP
et la mesure des rayonnements gamma retardés en post-irradiation doivent se poursuivre. Elles sont les
seules a ce jour a apporter des informations précises concernant la différenciation et la quantification
des actinides. Elle peut aussi apporter des informations complémentaires de localisation, angulaires via
I'utilisation de plusieurs détecteurs visant le colis sous différents angles ou en profondeur via I’analyse
des différentes raies gamma d’un méme produit de photofission. De futurs travaux devront étre dédiés
a I'application des techniques développées au cours de cette these sur un colis maquette, puis des colis
réels de 870 L.
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Annexe A

Données détaillées de I'analyse des rayonnements
gamma retardés émis par les produits de

photofission de I’>33U pour les mesures de 2019

Energie de la Intensité Taux de
Produit de Temps de Temps de Aire nette
raie gamma d’émission production
photofission refroidissement mesure (coups)
(keV) (%) cumulatif (%)

84pr 19,8 min 3,2h 881,60 41,60 9965 + 174 1,37
402,59 49,60 42830 + 403 1,99
. ) 2554,80 9,23 3882 + 70 1,87
Kr 5,6 min 7,6 h 2558,10 3,92 1646 + 52 1,87
2011,88 2,88 1497 + 78 2,01
2392,11 34,60 24501 + 164 2,18
834,83 12,97 18760 + 287 2,33
196,30 25,98 17385 + 582 2,34
88y 30 s 17 h 1529,77 10,93 11463 + 156 2,27
2029,84 4,53 3860 + 98 2,46
2035,41 3,74 3441 + 96 2,46
2231,77 3,39 2658 + 78 2,26
88Rb 30 s 18,8 h 1836,02 22,40 23215 £ 173 2,68
1032,00 63,60 14361 £ 159 3,55
89Rb 16,7 min 1,8h 1248,20 45,60 9090 + 129 3,42
657,80 11,00 2723 + 185 3,42
831,68 39,90 1665 4 103 1,62

9ORb 30 s 15,2 min
3383,4 6,66 109 + 15 1,90
90mRb 3,6 min 25,3 min 831,69 94,09 2228 + 114 1,06
1024,30 33,50 88784 + 381 3,88
91g, 5,6 min 2,4 jours 749,80 23,68 67494 + 485 3,77
652,90 8,04 24203 + 478 3,88
9my 30 s 2,6 jours 555,57 95,00 179440 + 688 2,34
1383,90 93,00 185418 + 450 4,05

928y 30s 17 h

1142,39 2,86 6065 + 195 3,86
92y 30 s 1,6 jours 561,10 2,39 9197 + 466 4,80
93Gr 30s 1,1h 1387,11 3,47 843 + 87 4,44
93y 30 s 2,6 jours 266,90 7,42 18045 + 765 4,70
948r 30 s 7,1 min 1427,70 94,42 2913 + 68 4,35
9ty 30s 2h 918,74 56,00 45081 4 257 4,48
954,00 15,80 6711 + 145 4,65
1324,00 4,91 2215 + 98 5,81
95y 30 s 1,1 h 2175,60 7,00 1926 + 63 5,08
2632,40 4,76 944 =+ 40 4,32
3576,00 6,38 1023 + 34 4,89
1149,97 2,62 9894 + 240 5,95

97y 9,6 min 2,8 jours
355,40 2,09 7902 + 687 5,90
99Mo 9,6 min 2,8 jours 777,92 4,28 8320 + 428 4,65
99mme 9,6 min 2,8 jours 140,51 89,00 39715 4 850 4,36

155



Annexe A Données détaillées de I'analyse des rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission de 1’*3*U pour les mesures de 2019

191,92 18,21 5925 + 326 5,38
1010 30 s 15h 1304,00 2,71 1646 +103 5,36
1599,26 1,75 919 +80 5,38
101e 30 s 29h 306,83 88,70 105166 + 462 5,61
358,00 89,00 41397 + 341 3,62
104, 5,6 min 2,2h 1612,40 5,79 1929 + 85 3,22
1596,70 4,18 1414 + 82 3,25
316,44 11,12 15466 £ 510 2,77
105Ry 46,1 min 1,1 jours 262,83 6,58 7300 + 536 2,63
413,53 2,27 4035 + 441 2,98
105Rh 9,6 min 2,8 jours 318,90 19,10 25015 + 728 2,78
482,30 59,00 14261 =+ 336 0,57
1288n 30s 59 h

557,30 16,52 4119 + 303 0,57
754,00 100,00 13089 =+ 417 0,20

1283 1,5h 2,8 jours
314,10 61,00 6821 + 685 0,22
753,90 96,40 14579 + 200 1,61

128mgp, 30s 1,1h

314,00 88,69 13222 + 283 2,03
812,80 47,60 35168 + 345 1,09

129g, 30 s 1,1 jours
683,50 5,66 4447 + 358 1,11
1308 30 s 22,3 min 780,50 56,43 875 + 119 0,45
793,40 100,00 8827 + 176 0,75
150 839,52 100,00 9622 + 169 0,84
Sb 1h 4h 182,33 65,00 2549 + 306 0,83
732,00 22,00 2201 + 172 0,84
943,40 46,20 19388 £ 190 2,38
131 ) 933,10 25,87 12628 + 177 2,79
Sb 5,6 min 2,2h 1207,4 3,88 1463 + 121 2,38
854,6 3,23 1465 + 158 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
954,55 17,57 29802 + 331 4,88
132] 30 s 2,8 jours 630,19 13,32 24867 + 523 4,87
727,20 3,16 5752 + 456 4,85
1338p 30s 22,3 min 1096,22 43,00 2165 £ 96 2,59
912,67 55,27 70144 4+ 325 3,17
647,51 19,40 30434 + 341 3,63
L33 863,96 15,64 19427 + 249 3,05
Te 30s 8 h 914,77 10,94 13995 =+ 222 3,20
978,30 4,86 6903 + 193 3,67
1683,23 4,15 3837 + 108 3,24
565,99 18,60 36590 + 333 5,39
435,06 18,90 32642 + 355 5,01
134 30 s 42h 210,46 22,40 22979 + 428 5,84
461,00 10,60 19492 + 330 5,24
464,64 5,03 9270 + 313 5,24
847,03 95,70 386358 & 659 7,28
884,09 65,08 262124 + 551 7,38
1072,55 14,93 53751 + 284 6,97
154 595,36 11,10 47620 + 380 7,24
I 30s 9,4 h 1136,16 9,09 33235 & 246 7,40
857,29 6,70 26628 + 270 7,14
947,86 4,01 16365 + 221 7,77
1741,49 2,57 7312 + 120 7,62
1260,41 28,70 103434 + 363 5,93
1131,51 22,59 84064 + 355 5,79
135] 30 s 1,6 jours 1457,56 8,67 26695 + 209 5,50
1678,03 9,56 28593 + 197 5,97
1791,20 7,72 21157 + 169 5,74
135mye 30 s 1,7 jours 526,57 80,84 64938 + 553 1,32
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138X¢ 30 s 15h 2015,82 12,25 3750 & 84 3,75
1435,86 76,30 130311 & 375 5,95
158 1009,78 29,83 61012 + 293 5,96
Cs 30s 4,7h 2218,00 15,18 17644 + 144 5,54
871,8 5,11 10134 + 210 5,32
140y 30 s 7,1 min 602,36 52,80 2335 + 106 5,65
1596,20 95,40 68089 + 285 5,71
10 , . 487,02 46,10 47606 + 621 5,72
La 9,6 min 2,8 jours 815,78 23,72 25183 =+ 403 5,72
328,76 20,8 14948 + 714 5,71
190,33 46,00 14922 + 347 4,69
» . 343,67 14,44 9776 + 292 4,97
Ba 2,5 min 1,8 h 457,80 5,01 3560 + 249 4,45
462,30 4,88 3471 + 248 4,45
255,30 20,50 6593 + 291 5,00
895,20 13,86 6072 & 152 4,59
1204,30 14,23 5082 & 129 4,21
1078,70 11,46 4190 + 128 4,09
142, 30s 11h 949,10 10,60 4120 + 134 4,13
1001,20 9,72 4019 + 134 4,52
231,61 12,12 3410 & 293 4,95
425,04 5,72 2478 + 232 4,51
1202,40 5,54 1979 + 114 4,21
641,28 47,40 139288 & 483 4,89

14275 30s 10,2 h
1363,00 2,13 4832 + 140 4,95
293,27 42,80 82517 + 760 4,41
1430 14h 2.8 jours 664,57 5,69 15052 + 453 4,36
721,93 5,39 14039 =+ 431 4,36
453,88 48,00 5991 & 197 5,90
146y 14h 241 1524,73 15,60 1435 + 65 5,89
735,72 7,49 951 =+ 134 5,87
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Annexe B

Données détaillées de I'analyse des rayonnements
gamma retardés émis par les produits de

photofission de I’>3°U pour les mesures de 2019

Energie de la Intensité Taux de
Produit de Temps de Temps de Aire nette
raie gamma d’émission production
photofission refroidissement mesure (coups)
(keV) (%) cumulatif (%)
402,59 49,60 10621 + 147 4,66
87Ky 6,5 min 7,6 h 845,44 7,34 731 £+ 69 4,15
2554,80 9,23 370 & 25 4,45
2392,11 34,60 2535 + 55 5,54
834,83 12,97 2234 + 88 5,16
o 165,98 3,10 1575 + 246 5,15
Kr 30's 17 h 1529,77 10,93 1124 + 53 4,47
2035,41 3,74 208 + 36 4,53
2231,77 3,39 249 + 31 5,72
89Rb 15,6 min 19h 1248,20 45,60 880 + 43 6,89
1024,30 33,50 6820 + 101 7,62
o1 ) 749,80 23,68 6493 + 121 7,92
Sr 6,5 min 22h 652,90 8,04 2296 + 120 7,34
652,30 2,98 851 + 113 7,34
9lmy 30 s 22,1 h 555,57 95,00 20125 + 181 4,80
1383,90 93,00 15870 + 134 7,92
928y 30s 17 h
430,48 3,35 1506 + 128 7,65
92y 30 s 22,1 h 934,50 13,90 4358 + 92 9,01
) 168,50 18,43 1614 + 118 8,08
938r 30 s 1,1h
888,13 22,10 610 & 50 7,95
93y 30 s 22,1 h 266,90 7,42 4946 4 188 8,19
104e 6,5 min 22 h 358,00 89,00 2219 + 98 1,52
724,30 47,30 3206 + 102 1,83
105 . 469,37 17,55 1742 & 115 1,83
Ru 45,7 min 22,2 h 316,44 11,12 1866 + 152 2,20
676,36 15,66 1042 + 105 1,69
482,30 59,00 2967 + 111 1,38
1288n 30s 59 h
557,30 16,52 705 + 95 1,34
314,10 61,00 3968 + 150 0,99
128 743,30 100,00 2788 + 91 0,91
Sb 1,6 h 20,5 h 754,00 100,00 2540 + 88 0,84
526,50 45,00 1627 + 101 0,87
812,80 47,60 4025 + 101 2,31
1206y, 30 s 221h 544,70 18,09 2746 + 126 2,95
1030,00 13,33 960 + 70 2,40
182,33 65,00 1963 + 123 1,66
150 330,91 78,00 1713 4+ 94 1,60
Sb 1h 4h 793,40 100,00 777 + 54 1,22
839,52 100,00 864 + 52 1,42
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Annexe B Données détaillées de I'analyse des rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission de 1’*3U pour les mesures de 2019

) 943,40 46,20 1404 =+ 58 3,57

131gp 6,5 min 22 h
933,10 25,87 632 + 52 2,82
773,67 39,51 1416 + 95 2,08

131mme 30s 22,1 h
852,21 21,40 572 £ 79 1,45
277,95 21,30 5444 + 144 5,31
134 767,20 29,60 3249 + 89 5,51
Te 30s 4,2 h 201,24 8,90 2502 + 150 4,97
565,99 18,60 2509 + 98 5,18
884,09 65,08 13413 + 133 7,45
L34 595,36 11,10 3487 + 112 8,38
I 30's 9,4 h 405,45 7,37 3180 + 128 8,09
857,29 6,70 1526 & 78 8,28
1260,41 28,70 5217 + 89 7,23
1131,51 22,59 4657 + 91 7,49
288,45 3,10 2153 + 176 7,81
1351 30 s 22,1 h 836,80 6,69 1704 + 86 7,21
1457,56 8,67 1496 + 58 7,84
1678,03 9,56 1316 + 53 7,05
1791,20 7,72 997 + 47 6,95
258,41 31,50 4479 + 121 7,48
138x 30 s 15h 1768,26 16,73 390 + 33 6,27
2015,82 12,25 293 + 28 7,32
1435,86 76,30 7856 + 96 7,79
138 g 30 s 4,7h 2218,00 15,18 1060 =+ 40 7,78
2639,59 7,63 448 + 26 7,85
141B,, 3,5 min 1,8 h 304,19 25,44 3441 + 109 6,92
1428, 30s 1,1 h 985,20 13,86 411 + 49 5,98
894,90 8,34 1499 + 76 6,40

14215 30 s 10,1 h
2397,80 13,27 998 + 38 6,38
143 Ce 1,4 h 20,7 h 293,27 42,80 9883 4+ 170 6,41
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Annexe C

Données détaillées de I'analyse des rayonnements
gamma retardés émis par les produits de
photofission de I’>33U pour les mesures de 2021

Energie de la Intensité Taux de
Produit de Temps de Temps de Aire nette
raie gamma d’émission production
photofission refroidissement mesure (coups)
(keV) (%) cumulatif (%)
881,60 41,60 72262 + 695 0,88
1897,60 14,56 24041 + 318 0,95
1015,90 6,16 13767 + 562 1,13
o ) 802,20 5,99 9578 + 723 0,82
Br 20,0 min 3,2h 2484,10 6,66 10377 & 173 1,03
3927,50 6,78 8729 + 95 1,20
3365,30 2,87 3461 + 78 0,99
3235,30 2,04 2452 +77 0,95
402,59 49,60 250860 + 1359 1,79
o7 ) 2554,80 9,23 60419 + 281 1,97
Kr 19,0 min 7,6 h 2558,10 3,92 25636 + 211 1,97
2011,88 2,88 19727 + 313 1,79
2392,11 34,60 400897 + 659 2,34
834,83 12,97 191623 + 938 2,39
1529,77 10,93 159206 + 571 2,42
88y 19,0 min 16,7 h 2029,84 4,53 58502 4 374 2,39
2035,41 3,74 48190 + 358 2,39
2231,77 3,39 39608 + 314 2,26
1518,39 2,15 31391 + 456 2,42
1032,00 63,60 149511 + 623 3,43
. ) 1248,20 45,60 106176 + 516 3,44
Rb 19,0 min L7h 657,80 11,00 23747 + 801 3,47
2570,10 10,18 17964 + 177 3,47
1024,30 33,50 1025360 + 1223 3,97
9lgy 19,0 min 416 h
749,80 23,68 666694 + 1258 3,83
92gy 19,0 min 16,7 h 1383,90 93,00 2317890 =+ 1589 4,09
918,74 56,00 260995 + 1461 4,87
91y 19,0 min 1,9 h
550,9 4,93 19427 + 892 4,94
1149,97 2,62 105437 & 705 5,83
97y 19,0 min 41,6 h
1750,24 1,09 39384 + 399 5,78
99Mo 19,0 min 41,6 h 739,50 12,12 215280 + 1085 6,01
590,10 19,21 69639 + 824 6,76
101\ 19,0 min 1,4 h 1012,47 13,02 52392 +524 6,49
1532,49 6,14 23139 + 337 6,40
358,00 89,00 178773 + 1124 3,87
535,10 14,69 40712 + 913 3,57
101 ) 893,10 10,23 32790 + 599 3,37
Te 19,0 min L9k 1596,70 4,18 14101 + 332 3,80
1157,40 2,85 11038 + 479 4,10
2123,80 2,23 6507 + 241 3,70
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Annexe C Données détaillées de 'analyse des rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission de 1’*3*U pour les mesures de 2021

724,30 47,30 919049 & 1370 2,81

105Ry 19,0 min 26,2 h 676,36 15,66 275906 + 1169 2,59
469,37 17,55 260961 + 1454 2,76

1289y 19,0 min 5,6 h 482,30 59,00 93194 + 1186 0,58
128gp, 1,5h 40,4 h 754,00 100,00 141414 + 801 0,22
812,80 47,60 403876 + 1076 1,24

126 , 544,70 18,09 141730 + 1277 1,36
Sb 19,0 min 26,2 h 966,50 8,14 66692 & 746 1,16
683,50 5,66 44137 =+ 1051 1,19

839,52 100,00 103362 + 624 0,85

150 793,40 100,00 109564 + 652 0,92
Sb L0 h 3,0 h 330,91 78,00 43614 + 946 0,92
732,00 22,00 21619 =+ 634 0,84

943,40 46,20 162988 + 677 2,66

151 . 933,10 25,87 90233 + 626 2,63
Sb 19,0 min L,9h 1207,40 3,88 13656 + 458 2,66
2335,00 1,85 4798 + 191 2,45

13lmmTg 19,0 min 41,6 h 852,21 21,40 90922 + 897 0,86
132 e 40,2 min 41,3 h 228,33 88,12 301254 + 8404 4,71
1321 19,0 min 41,6 h 667,71 98,7 1128590 + 1521 4,72
912,67 55,27 633754 & 1055 3,17

Ls5m . 647,51 19,40 208071 & 1112 3,25
Te 19,0 min 7,6 h 863,96 15,64 181664 + 862 3,25
914,77 10,94 123117 + 772 3,10

767,20 29,60 448907 + 1026 5,67

. _ 565,99 18,60 230043 + 1096 5,22
Te 19,0 min 3,9 h 277,95 21,30 123853 + 1307 5,49
464,64 5,03 54548 & 1119 5,32

884,09 65,08 2484463 + 1738 6,95

. . 1136,16 9,09 364607 + 843 7,36
I 19,0 min 9,2 h 540,83 7,66 252969 & 1237 7,49
1613,80 4,31 159594 + 543 7,32

1260,41 28,70 1282530 + 1250 5,86

1131,51 22,59 919069 + 1151 5,22

1678,03 9,56 410034 + 736 6,06

1457,56 8,67 388947 + 768 6,07

135] 19,0 min 38,9 h 1038,76 7,95 352406 + 900 5,72
1791,20 7,72 312318 =+ 652 5,83

836,30 6,69 208895 £ 1021 5,95

1706,46 4,10 175261 + 549 6,06

1124,00 3,62 147227 + 746 5,22

138X e 19,0 min 14h 1768,26 16,73 49177 + 340 5,59
462,80 30,75 431772 & 1294 5,83

138 19,0 min 44h 871,80 5,11 100812 + 759 6,13
408,98 4,66 58254 + 1179 5,87

304,19 25,44 53238 + 1030 5,28

141B4 19,0 min 1,4 h 343,67 14,44 37741 £+ 988 5,60
739,20 4,83 23791 + 682 5,78

641,29 47,40 743908 + 1202 4,93

2397,80 13,27 156821 + 415 4,26

894,90 8,34 134809 + 672 4,60

1427, 19,0 min 9.2 h 1901,30 7,16 105968 + 397 4,78
1011,40 3,93 66289 + 560 4,76

2055,20 2,18 31017 + 274 4,76

3313,80 0,95 9499 =+ 104 4,55
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Annexe D

Données détaillées de I'analyse des rayonnements
gamma retardés émis par les produits de
photofission de I’>3°U pour les mesures de 2021

Energie de la Intensité Taux de
Produit de Temps de Temps de Aire nette
raie gamma d’émission production
photofission refroidissement mesure (coups)
(keV) (%) cumulatif (%)

881,60 41,60 27836 + 387 1,79
84py 19,9 min 28h 2484,10 6,66 2322 + 84 1,48
3927,50 6,78 1765 + 42 1,56
402,59 49,60 178305 =+ 914 3,09
ar ) 2554,80 9,23 16155 + 149 2,96
Kr 5,8 min 7,5 h 2558,10 3,92 7386 & 116 3,20
2011,88 2,88 5792 & 182 2,95
196,30 25,98 102192 =+ 1261 3,46
o 834,83 12,97 60791 + 570 3,48
Kr 42's 17,0 h 1529,77 10,93 34211 + 325 3,71
2231,77 3,39 10623 + 184 3,55
1248,20 45,60 28161 + 258 4,80

89Rb 16,9 min 1,8h
2570,10 10,18 4169 + 85 4,58
1024,30 33,50 194351 =+ 588 4,68
91gy 5,8 min 238 h 749,80 23,68 146727 £+ 674 4,47
925,8 3,85 23247 + 462 4,68
928y 42's 17,0 h 1383,90 93,00 532609 4 778 5,17
918,74 56,00 93343 + 448 6,03

91y 7,8 min 1,8 h
1138,9 5,99 9275 + 271 6,03
739,50 12,12 21083 + 571 4,24

99Mo 9,8 min 23,8 h
777,92 4,28 7828 + 530 4,56
10100 42 s 1,4 h 1012,47 13,02 19380 + 432 5,43
358,00 89,00 67074 + 763 2,00
104, 5,8 min 21h 1596,70 4,18 1782 £ 188 1,71
3149,20 1,16 334 + 35 1,74
724,30 47,30 85493 + 557 1,28
105}y 46,2 min 23,2 h 676,36 15,66 29663 + 534 1,31
316,44 11,12 23348 + 897 1,32
482,30 59,00 56919 + 796 0,93

12890 42 s 59h
680,50 15,93 16847 + 590 1,12
812,80 47,60 114447 + 637 1,67

1298h 1,5h 224 h
544,70 18,09 49999 + 766 1,71
793,40 100,00 26825 + 361 1,10

1308h 1,0 h 29h
839,52 100,00 26971 + 346 1,13
) 943,40 46,20 36721 + 387 2,08

131gp, 5,8 min 2,1h
933,10 25,87 18752 + 366 1,87
852,21 21,40 14450 4 527 1,00

131m e 42's 239 h
1125,44 11,90 9653 + 380 1,33
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Annexe D Données détaillées de I'analyse des rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission de 1’*3U pour les mesures de 2021

132 40,1 min 23,3 h 228,33 88,12 129579 4+ 1055 4,57
667,71 98,70 189532 & 779 4,89
1321 42 s 93,9 h 522,65 15,99 32271 + 782 4,87
630,19 13,32 26635 + 693 4,93
912,67 55,27 151897 & 584 3,13
L35 647,51 19,40 61265 + 665 3,23
Te 42's 8,0 h 863,96 15,64 43916 =+ 520 3,14
978,30 4,86 13696 + 411 3,30
134T 42 s 4,1h 767,20 29,60 95959 + 587 4,12
884,09 65,08 413068 + 789 5,00
1341 49 s 94h 1072,55 14,93 88376 + 471 5,00
595,36 11,10 78034 + 708 4,87
1260,41 28,70 176093 + 518 4,80
1131,51 22,59 134550 & 516 4,44
1357 42 s 93,9 h 1038,76 7,95 48496 + 460 4,43
1678,03 9,56 52684 + 322 4,92
1457,56 8,67 52650 + 352 5,09
1768,26 16,73 15536 + 246 4,34

138Xe 425 1,4 h
258,41 31,50 43390 + 1181 4,39
1435,86 76,30 271157 + 573 4,99
1380 12 s 47h 1009,78 29,38 122123 + 506 5,03
2218,00 15,18 42828 + 255 4,87
190,33 46,00 62679 + 942 4,98
» . 304,19 25,44 54247 + 828 5,37
Ba 2,7 min L7h 276,95 23,41 48450 + 836 5,43
343,67 14,44 30891 + 758 5,28
641,29 474 189460 + 632 5,30
894,90 8,34 30424 + 362 5,37
o 1901,30 7,16 18446 + 188 5,17
La Llh 8,7 h 2187,20 3,70 9598 + 146 5,65
2971,00 3,13 5885 & 80 4,97
2055,20 2,18 5271 & 136 5,04
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Annexe E

Données détaillées de I'analyse des rayonnements
gamma retardés émis par les produits de
photofission du ?3°Pu pour les mesures de 2021

Energie de la Intensité Taux de
Produit de Temps de Temps de Aire nette
raie gamma d’émission production
photofission refroidissement mesure (coups)
(keV) (%) cumulatif (%)

1897,60 14,56 24858 + 312 1,23

1015,90 6,16 18493 + 565 1,46

8413, 50,1 min 2,3h 2484,10 6,66 7682 + 164 1,01
3927,50 6,78 5977 £ 79 1,16

1463,80 1,96 3631 & 357 1,13

402,59 49,60 958383 £ 1801 2,00

8TKr 50,1 min 6,8 h 2554,80 9,23 74263 £ 308 2,17
2558,10 3,92 31501 £+ 229 2,17

196,30 25,98 547139 + 2605 2,23

2392,11 34,60 525449 + 752 2,31

834,83 12,97 426400 & 1122 2,64

1529,77 10,93 224744 + 660 2,28

88Ky 50,1 min 16,2 h 2195,84 13,18 222652 + 544 2,40
2029,84 4,53 80749 £ 413 2,39

2035,41 3,74 66486 + 394 2,39

2231,77 3,39 51489 + 342 2,19

1518,39 2,15 44384+ 508 2,28

1032,00 63,60 30790 + 352 3,80

. . 1248,20 45,60 21750 + 277 4,24
Rb 9,5 min L7h 657,80 11,00 7528 + 523 4,24
2570,10 10,18 2629 + 82 3,81

1024,30 33,50 1799550 + 1512 4,50

01 749,80 23,68 1580910 + 1540 4,86
Sr 1,8 h 229 h 652,90 8,04 510024 + 1294 4,33
652,30 2,98 189136 + 1163 4,33

my 9,5 min 20,4 h 555,57 95,00 302322 + 923 3,19
1383,90 93,00 3168600 + 1831 4,74

92Gy 1,8 h 22,9 h 953,30 3,62 148282 + 809 4,64
1142,39 2,86 108084 + 785 4,70

92y 1,8h 22,9 h 934,50 13,90 1140370 + 1291 5,42
266,90 7,42 406743 £ 2240 3,64

93y 1,8 h 229 h 947,10 2,12 137801 =+ 806 5,35
680,20 0,67 45512 + 1029 4,79

9y 9,5 min 1,8 h 918,74 56,00 70359 + 1167 7,05
7y 1,8 h 229 h 1147,97 2,62 211786 + 796 8,81
535,10 14,69 22763 + 609 7,00

884,40 10,95 12685 + 394 6,44

104 9,5 min 2,1h 893,10 10,23 13116 £ 394 7,18
1676,80 7,83 6592 £ 196 7,12

1612,40 5,79 4632 + 199 6,59
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Annexe E Données détaillées de I’analyse des rayonnements gamma retardés émis par les produits
de photofission du ?*°Pu pour les mesures de 2021

724,30 47,30 3994660 -+ 2209 6,30
469,37 17,55 1727880 + 2019 6,22
676,36 15,66 1365110 + 1557 6,30
105Ry 18h 922.9 h 316,44 11,12 1076530 + 2253 6,06
393,36 3,78 383858 + 1781 6,22
875,85 2,50 211630 + 895 6,93
969,44 2,11 164478 + 813 6,66
. s . 318,90 19,10 1045508 + 2234 7,07
' ' 306,10 5,10 285966 + 2103 7,28
1289y 50,1 min 51h 482,30 59,00 483730 £ 1472 1,14
314,10 61,00 1233351 + 2298 1,20
128 754,00 100,00 1639830 =+ 1557 1,18
Sb 1,8 h 229 h 636,20 36,00 457603 + 1144 0,86
628,70 31,00 415906 + 2162 0,91
812,80 47,60 1586460 =+ 1505 2,66
914,50 20,94 584657 + 1065 2,36
1206 1,81 22.9 h 760,80 3,33 114663 + 934 2,66
772,80 3,05 104078 + 911 2,66
876,00 2,86 81428 + 819 2,36
793,40 100,00 549107 + 1050 1,63
330,91 78,00 569154 + 1592 1,72
130G, 50,1 min 31h 839,52 100,00 533861 + 1023 1,63
182,33 65,00 204834 + 1730 1,52
732,00 22,00 100176 + 888 1,30
943,40 46,20 29222 + 394 2,78
131gh 9,5 min 2,1h
933,10 25,87 17640 + 382 2,98
) 277,95 21,30 411731 + 1685 4,88
134T 50,1 min 33h
201,24 8,90 123133 + 1767 4,92
857,29 6,70 432668 + 1051 7,21
1347 50,1 min 86h 1613,80 4,31 177159 + 583 6,50
1741,49 2,57 107325 + 487 7,34
1260,41 28,70 1844600 + 1454 5,87
1131,51 22,59 1416620 + 1386 5,40
1038,76 7,95 552762 + 1017 5,69
836,80 6,69 476552 + 1059 5,27
1351 18h 22,9 h 1678,03 9,56 497395 + 781 5,65
1457,56 8,67 499735 + 818 5,75
1791,20 7,72 394075 + 690 5,80
1124,00 3,62 227641 + 847 5,40
1706,46 4,10 211984 + 563 5,67
1435,36 76,30 1214440 + 1177 8,32
1009,78 29,83 568411 + 991 7,97
138 50,1 min 47h 2218,00 15,18 178761 + 486 8,32
871,8 5,11 103228 + 795 7,77
2639,59 7,63 77034 + 304 8,12
739,20 4,83 6597 + 467 7,07
141B, 9,5 min 1,7h
625,40 3,59 5681 =+ 529 7,64
641,29 47,40 3033430 + 2131 6,28
894,90 8,34 460260 + 1040 6,33
1427 4 50,1 min 93 h 1901,30 7,16 230758 + 578 5,99
1011,40 3,93 202468 + 856 6,34
1043,70 2,70 135455 + 805 6,29
293,27 42,80 1816230 + 2477 4,78
4 350,62 3,23 144406 + 1899 4,78
Ce 1,8 h 229 h 231,55 2,05 59502 & 2382 4,08
880,46 1,03 34612 + 787 4,82
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Annexe F

Caractéristiques des produits de photofission
utilisés pour la différenciation entre les actinides

[106]
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Annexe F Caractéristiques des produits de photofission utilisés pour la différenciation entre les

actinides

84p,

87Ky

881y

89RH

olgr

923y

104

T/ = 190565

T1/2 = 4578 s

Tijp = 10224 s

T1/2 =924 s

Ty g =34740s

Ty/p = 926645

T1/2 = 1098 s

235U/238U
235U/238U 235 230 235U/239Pu - . - ) 235U/239Pu - )
35y /239py 23515 /239py 2355 /239py 23575 /238y
235U/239Pu 238U/239Pu 238U/239Pu
238U/239Pu
E(keV) | 1(%) | E(keV) | I1(%) | E(keV) | 1(%) | E(keV) | I1(%) | E (keV) | 1 (%) | E (keV) | 1 (%) | E (keV) | I (%)
881,60 | 41,60 | 402,59 | 49,60 | 2392,11 | 34,60 | 1032,00 | 63,60 | 1024,30 | 33,50 | 1383,90 | 93,00 | 358,00 | 89,00
1897,60 | 14,56 | 2554,80 | 9,23 | 219584 | 13,18 | 1248,20 | 45,60 | 749,80 | 23,68 | 953,30 3,62 530,50 | 15,57
3927,50 | 6,78 845,44 7,34 834,83 | 12,97 | 219590 | 14,56 | 652,90 8,04 430,48 3,35 535,10 | 14,69
2484,10 | 6,66 | 2558,10 | 3,92 | 1529,77 | 10,93 | 657,80 | 11,00 | 925,80 3,85 241,65 3,07 884,40 | 10,95
101590 | 6,16 | 2011,88 | 2,88 | 2029,84 | 4,53 947,70 | 10,24 | g52.30 208 | 114539 | 2,86 893,10 | 10,23
802,20 599 | 174052 | 2,04 | 203541 | 3,74 | 2570,10 | 10,18 1676,80 | 7,83
3365,80 | 2,87 2231,77 | 3,39 | 1538,10 | 2,74 1612,40 | 5,79
1213,30 | 2,56 362,23 2,25 | 2007,59 | 2,54 1596,70 | 4,18
3045,40 | 2,50 1518,39 | 2,15 | 2707,12 | 2,07 1157,40 | 2,85
2029,60 | 2,08 792,50 2,49
3235,30 2,04 349,30 2,49
1396,60 | 2,40
2123,80 | 2,23
1281,80 | 2,05
105Ru IQSSn 12SSb 1318b 134Te 135[ 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 238U/239Pu 238U/239Pu
235U/238U Fissile vs.
e Fissile vs. 238y/239py 238y/239py Fissile vs. Fissile vs.
235y /239py fertile
fertile fertile fertile
E (keV) | 1(%) | E(keV) | 1(%) | E (keV) | 1 (%) | E (keV) | 1 (%) | E (keV) | 1 (%) | E (keV) | I (%) | E (keV) | I (%)
724,30 | 47,30 | 482,30 | 59,00 | 754,00 | 100,00 | 943,40 | 46,20 | 767,20 | 29,60 | 1260,41 | 28,70 | 641,28 | 47,40
469,37 | 17,55 | 557,30 | 16,52 | 743,30 | 100,00| 933,10 | 25,87 | 210,46 | 22,40 | 1131,51 | 22,59 | 2397,70 | 13,27
676,36 | 15,66 | 680,50 | 15,93 | 314,10 | 61,00 | 642,30 | 23,10 | 277,95 | 21,30 | 1678,03 | 9,56 894,90 10,00
316,44 | 11,12 | 404,40 5,90 526,50 | 45,00 | 1123,60 | 9,10 435,06 | 18,90 | 1457,56 | 8,67 | 1901,30 | 7,16
262,83 6,58 436,70 4,13 636,20 | 36,00 | 1854,40 | 4,44 565,99 18,60 | 1038,76 | 7,95 | 1011,40 | 3,93
393,36 3,78 628,70 | 31,00 | 726,30 4,02 742,59 | 1540 | 1791,20 | 7,72 | 218720 | 3,70
875,85 2,50 654,20 | 17,00 | 1207,40 | 3,88 461,00 10,60 | 546,56 7,15 | 2971,00 | 3,13
413,53 2,27 813,60 | 13,00 | 854,60 3,23 201,24 8,90 836,80 6,69 | 154580 | 2,99
969,44 2,11 1181,60 | 4,50 | 1267,50 | 2,91 464,64 5,03 | 1706,46 | 4,10 | 1756,40 | 2,70
656,21 2,08 727,60 4,00 | 1722,00 | 2,40 712,97 470 | 1124,00 | 3,62 | 1043,70 | 2,70
499,30 2,03 1047,50 | 3,50 301,40 2,36 417,63 3,53 | 2055,20 | 2,18
878,00 3,50 1233,80 | 2,26 288,45 3,10 1363,00 | 2,13
683,90 3,00 2179,90 2,03
322,30 3,00
317,70 3,00
845,80 2,50
667,10 2,50
1112,70 | 2,00
1078,60 | 2,00
692,90 2,00
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Annexe G

Différenciation 238U vs. 23%9Pu

Le cas de la différenciation entre 1'38U et le 239Pu posséde un intérét pour déceler du plutonium
dans les cas ou la matiere fertile serait majoritaire dans les colis de déchets. Les courbes représentant
la variation du critére § en fonction de la fraction a de ?*°Pu sont données sur la Figure G.1 pour
un mélange 238U /239Pu. Les six couples de produits de photofission les plus efficaces pour discriminer
le 2391)u et 17238U sont 128Sb/134Te, 1288b/1351, 88KI‘/128Sb, 1288b/1318b, 87K1"/128Sb et 9281“/128Sb. A
noter que le '28Sb fait partie de tous les couples de produits de photofission discriminants et que sa
valeur pour le 23Pu n’avait pas été publiée avant nos mesures effectuées en 2021.

— 128gp134Te
128G /135|
—— 88Kr/'?85p
— 128gp131g)
—— 87Ky/1285
925r/1285p

Critére de discrimination &

0.0 02 0.4 0.6 0.8 1.0
a, fraction de 23%Pu

FIGURE G.1 — Fonction 6 = f(a)) pour les 6 meilleurs couples de produits de photofission
discriminant 238U et 239Pu.

Les courbes donnant 1’enrichissement en fonction du ratio de raies corrigé R’ sont représentées sur
la Figure G.2 et la Figure G.3. Les couples '2Sh/134Te, 128Sb /135 et 128Sh/131Sh dont les courbes
a = f(R’) sont représentées sur la Figure G.3 semblent moins efficaces, leur ratio corrigé R’ variant
trés peu sur la plage d’enrichissement totale.

1.0
IZBSb/134Te
1285b/135|
0.8 88Kr/128Gp
5 | lzssb/Hle
4] - 87Kr/1285b
% ’ 92sr/1285b
c
2
G 04
o Y-
= |
g
0.27
0.0}

2 4 6 8 10
Ratio corrigé R'

FIGURE G.2 — Courbes a = f(R’) pour les couples de PF discriminants dans la configuration
28817 /239py,
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Annexe G Différenciation 233U vs. 239Pu

1.0
1285b/134Te
IZSSb/135|
0.8 1285b/1315b
o]
o
o
Q
v 0.6
T
=
o)
T 0.4
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FIGURE G.3 — Courbes a = f(R’) pour les faibles ratios R’ dans la configuration 23U /23Pu.

La liste des rayonnements gamma retardés émis par les produits de photofission utiles pour la
différenciation est donnée dans I’Annexe F. L’usage du ?4Te pourrait se retrouver limité dans le cas
ou une matrice dense est présente. En effet, il émet au maximum un rayonnement gamma de 767,2 keV
qui serait facilement atténué en présence de matériaux denses.

La méthode de différenciation 23¥U/239Pu est testée ci-dessous sur les spectres de rayonnements
gamma retardés enregistrés avec les échantillons nus de plutonium et d’'UA qui ont permis la mesure
des taux de production des produits de photofission du 23°Pu et de 1'238U.

B Fchantillon de plutonium

Pour le cas de I’échantillon de plutonium, nous attendons une valeur de «, la fraction massique
de 239Pu, proche de 1. Sur les six couples de produits de photofission mis en avant précédemment,
nous en avons étudié cinq pour lesquels les rendements des produits de photofission ont été mesurés
dans la configuration de mesure « Pu 1 », ce qui n’est pas le cas du *'Sb (voir Tableau 3.11). On se
propose d’étudier un ratio de raies par couple de produits de photofission. Les temps de refroidissement
et de mesure suivant les 2 h d’irradiation pour chaque produit de photofission sont reportés dans

le Tableau G.1. Les ratios de raies corrigés et les enrichissements calculés sont disponibles dans le
Tableau G.2.

TABLEAU G.1 — Parameétres temporels de refroidissement et de mesure pour les produits de
photofission du plutonium observés pour la différenciation 23U /23Pu.

Produit de photofission Ty /2 Temps de refroidissement | Temps de mesure
8TKr 1,3h 50,2 min 6,8 h
88Kr 2,8 h 50,2 min 16,2 h
928y 2,6 h 1,8 h 229 h
128G, 9,0 h 1,8h 229 h
134T 41,8 min 50,2 min 3,3 h
1351 6,6 h 1,8h 229h

Pour les couples 87Kr/128Sb, 88Ky /128Sh, 9281 /128Sh et 128Sbh /1351, les valeurs obtenues pour la frac-
tion massique de 23*Pu sont proches de 1. Toutefois, par rapport aux cas de différenciation 23°U /238U
et 23°U/#9Pu, la méthode est ici moins précise pour la différenciation 233U /239Pu. Cela est attri-
buable & la faible différence de nombre de masse entre 1'?3%U et le 23°Pu qui rend plus difficile la
différenciation. Cela se traduit par des intervalles de confiance sur la valeur de « tres larges. Le couple
128Gh /134Te n’est pas utilisable en I’état, il fournit une valeur de « sans signification physique, & -1,62.
Une hypothese permettant d’expliquer ce résultat est la mauvaise estimation des aires nettes des pics
du 13*Te. De nouvelles mesures devront étre effectuées pour confirmer cette hypotheése et tester plus
amplement la différenciation 233U /239Pu.
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TABLEAU G.2 — Résultats de la méthode de différenciation 235U /2%9Pu pour 1’échantillon de

plutonium.
PF1 | PFy | E1 (keV) | Eo (keV) Aq (coups) A9 (coups) R o Qmin | Omag
8TKr | 288b 2554,8 314,1 74264 + 309 1233351 + 2299 | 1,80 £ 0,25 | 0,96 | 0,66 1,67
88Ky | 128Gh | 8348 314,1 426400 & 1123 | 1233351 + 2299 | 2,19 £ 0,29 | 0,85 | 0,62 | 1,31
92gr | 1288 | 1383,9 314,1 | 3168600 + 1831 | 1233351 + 2299 | 3,04 £ 048 | 1,21 | 0,81 | 2,28
128G [ 134Te | 314,1 278,0 | 1233351 + 2299 | 3994660 + 2210 | 0,90 + 0,11 | -1,62 | -1,83 | -1,49
128G | 1351 314,1 1260,4 | 1233351 &+ 2299 | 1844600 + 1454 | 0,20 0,03 | 0,98 | 0,69 | 1,43

B [chantillon d’'UA

Pour le cas de ’échantillon d’UA, nous attendons une valeur de «, la fraction massique de 23?Pu,
proche de zéro. Les six couples de produits de photofission mis en avant précédemment ont été consi-
dérés. On se propose d’étudier un ratio de raies par couple de produits de photofission. Les temps de
refroidissement et de mesure suivant les 2 h d’irradiation pour chaque produit de photofission 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 — Parametres temporels de refroidissement et de mesure pour les produits de

photofission de 'UA observés pour la différenciation 235U /23Pu.

Produit de photofission Ty /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
928Gy 2,6 h 19,0 min 16,7 h
128G, 9,0 h 1,5 h 40,4 h
131Gh 23,0 min 19,0 min 19h
134Te 41,8 min 19,0 min 39h
1351 6,6 h 19,0 min 389h

TABLEAU G.4 — Résultats de la méthode de différenciation 235U /#9Pu pour 1’échantillon d’UA.

PFq PFo | E1 (keV) | Eg (keV) Aq (coups) A9 (coups) R @ Qmin | Cmaz
STKy | 128Sh | 402,6 7540 | 250860 + 1360 | 141414 + 802 | 842 + 1,15 | 0,00 | -0,01 | 0,02
8Ky | 1288h | 23921 754.0 400897 + 659 | 141414 + 802 | 10,94 + 1,43 | 0,00 | -0,01 | 0,01
928, | 1285h | 1383,9 7540 | 2317890 + 1589 | 141414 + 802 | 19,36 + 2,36 | 0,00 | -0,01 | 0,01
128gy, | 131Qp 754,0 943,4 141414 + 802 29222 + 394 36,0 + 4,89 | -0,65 | -0,65 | -0,65
128Qh | 134Te 754,0 767,2 141414 + 802 448907 + 1026 0,09 + 0,01 0,16 | 0,12 0,19
128G | 1951 | 754,0 12604 | 141414 + 802 | 1282530 = 1251 | 0,03 + 0,004 | -0,01 | 0,00 | -0,02

Pour les couples 87Kr/128Sh, 8Kr/!128Sb, 9281 /128Sh et 128Sh/1351, les valeurs obtenues pour la
fraction massique de 23*Pu sont trés proches de zéro. La différenciation 233U /239Pu est trés peu sensible
pour les faibles enrichissements en 2*?Pu, comme constaté sur la Figure G.2. Le couple '28Sb/131Sh
n’est pas utilisable en 1’état, il fournit une valeur de « sans signification, a -0,65. Une hypothese
permettant d’expliquer ce résultat est la mauvaise estimation des aires nettes des pics du '3'Sb. La,
méme remarque peut étre effectuée pour le couple ?8Sb /134Te qui fournit une valeur d’enrichissement
en 2%*Pu & 0,16. De nouvelles mesures devront étre effectuées pour confirmer ces hypothéses.
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Annexe H

Différenciation dans la matrice en béton pour le
cas de I’échantillon d’'UA

Cette annexe fait référence a la Section 4.3.2.1. Elle propose de lister tous les résultats d’enrichisse-
ments obtenus pour I’étude des ratios de raies dans le cas de I’échantillon d’UA situé derriere 7,2 cm
de béton dans la matrice, y compris ceux donnant des valeurs erronées, cas que nous tenterons d’ex-
pliquer. Pour rappel, les couples de produits de photofission les plus efficaces pour la différenciation
28517 /238U sont $1Br/105Ru, 195Ru/!23Sn, 87Kr/105Ru, 34Br/1Te, 194Tc /12880 et 87Kr/194Te.

Les spectres étudiés sont ceux enregistrés pendant 1,3 h apres 2 h d’irradiation 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 photofission sont estimées avec le logiciel Genie2000 et
reportées dans le Tableau H.1. Les enrichissements obtenus suite a ’analyse 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 — Surfaces nettes des pics de rayonnements gamma retardés étudiés pour la
différenciation 2*5U /238U de I’échantillon d’UA dans la matrice en béton.

Produit de
. Ty /2 E (keV) Surface nette
photofission
1897.6 1969 + 144
2484,1 1192 + 112
84Br 31,7 min 3927.5 981 + 73
3365,8 1251 + 60
3235,3 243 + 75
402,6 11326 + 398
ar 2554,8 5595 + 160
Kr 1,3 h
2558,1 2117 + 95
2011,9 1699 + 96
358,0 6150 + 432
535,1 2005 =+ 337
104 ) 893,1 14350 + 1128
Tc 18,3 min
1596,7 6352 + 144
1157,4 3105 + 217
2123,8 1652 + 93
724,3 25588 + 1571
105Ry 44h 676,4 25679 + 354
469,4 5647 + 599
1288 59,1 min 482.4 5084 4 372
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Annexe H Différenciation dans la matrice en béton pour le cas de I’échantillon d’UA
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TABLEAU H.2 — Résultats de la méthode de différenciation 23°U /238U pour I’échantillon d’UA

derriere 8 cm de béton.

PF, PF, Ei1(keV) | E;(keV) A; (coups) A; (coups) R’ a Qmin Qmax
1897,6 724,3 1969 + 144 25588 + 1571 0,33 + 0,06 0,03 | -0,11 | 0,04
1897,6 676,4 1969 + 144 25679 + 354 0,11 + 0,02 -0,30 -0,32 -0,27
1897,6 | 469,4 1969 + 144 5647 + 599 0,54 + 0,11 0,19 | 0,06 | 0,32
2484,1 724,3 1192 + 112 25588 + 1571 0,48 + 0,09 0,13 0,03 0,23
2484,1 676,4 1192 + 112 25679 + 354 0,16 + 0,03 0,24 | -0,27 | -0,20
2484,1 469,4 1192 + 112 5647 + 599 0,77 + 0,17 0,44 0,27 0,61
3927,5 724,3 981 + 73 25588 + 1571 0,49 + 0,09 0,14 | 004 | 0,25

34Br 105Ry 3927,5 676,4 981 + 73 25679 + 354 0,16 + 0,03 -0,23 -0,27 -0,20
3927,5 469,4 981 + 73 5647 + 599 0,79 + 0,17 0,46 | 0,29 | 0,63
3365,8 724,3 1251 + 60 25588 + 1571 1,35+ 0,28 1,01 0,75 1,26
3365,8 676,4 1251 + 60 25679 + 354 0,44 + 0,09 0,09 | 0,01 | 0,19
3365,8 469,4 1251 + 60 5647 + 599 2,17 + 0,49 1,72 1,31 2,09
3235,3 724,3 243 + 75 25588 + 1571 0,36 + 0,14 0,00 -0,16 0,15
3235,3 676,4 243 + 75 25679 + 354 0,12 + 0,04 -0,28 -0,34 -0,23
3235,3 469,4 243 + 75 5647 + 599 0,58 + 0,22 0,24 -0,01 0,48
724,3 482,4 25588 + 1571 5084 + 372 8,18 + 1,46 -0,18 -0,22 -0,12

105Ry 12850 676,4 482,4 25679 + 354 5084 + 372 24,95 + 5,01 -0,35 -0,37 -0,33
469,4 482,4 5647 + 599 5084 + 372 5,09 + 1,02 -0,02 -0,09 0,07
402,6 724,3 11326 + 398 25588 + 1571 0,31 + 0,04 -0,25 -0,28 -0,22
402,6 676,4 11326 + 398 25679 + 354 0,10 + 0,01 -0,39 -0,40 -0,38
402,6 469,4 11326 + 398 5647 + 599 0,49 + 0,08 -0,12 -0,18 -0,07
2554,8 724,3 5595 + 160 25588 + 1571 0,87 + 0,12 0,12 0,04 0,19
2554,8 676,4 5595 + 160 25679 + 354 0,29 + 0,04 -0,26 -0,29 -0,24

s7kp 10sgy 2554,8 469,4 5595 + 160 5647 + 599 1,40 + 0,23 0,44 0,30 0,58
2558,1 724,3 2117 + 95 25588 + 1571 0,78 + 0,12 0,06 | -0,01 | 0,13
2558,1 676,4 2117 + 95 25679 + 354 0,25 + 0,04 -0,28 -0,31 -0,26
2558,1 469,4 2117 + 95 5647 + 599 1,25 + 0,22 0,35 | 0,22 | 0,48
2011,9 724,3 1699 + 96 25588 + 1571 0,78+ 0,11 0,06 -0,01 0,13
2011,9 676,4 1699 + 96 25679 + 354 0,26 + 0,03 0,28 | -0,31 | -0,26
2011,9 469,4 1699 + 96 5647 + 599 1,26 + 0,21 0,36 0,23 0,48
1897,6 358,0 1969 + 144 6150 + 432 0,65 + 0,13 0,64 | 0,42 | 0,86
1897,6 535,1 1969 + 144 2005 + 337 0,35+ 0,09 0,13 -0,01 0,28
1897,6 | 893,1 1969 + 144 14350 + 1128 0,04 + 0,01 -0,37 | -0,38 | -0,36
1897,6 1596,7 1969 + 144 6352 + 144 0,03+ 0,01 -0,38 -0,39 -0,37
1897,6 | 1157,4 1969 + 144 3105 + 217 0,05 + 0,01 0,36 | -0,37 | -0,34
1897,6 2123,8 1969 + 144 1652 + 93 0,06 + 0,01 -0,33 -0,35 -0,31
2484,1 358,0 1192 + 112 6150 + 432 0,94 + 0,19 1,13 | 081 | 1,46
2484,1 535,1 1192 + 112 2005 + 337 0,50+ 0,13 0,39 0,17 0,61
2484,1 893,1 1192 + 112 14350 + 1128 0,05 + 0,01 -0,35 | -0,37 | -0,33
2484,1 1596,7 1192 + 112 6352 + 144 0,05 + 0,01 -0,35 -0,37 -0,34
2484,1 | 1157,4 1192 + 112 3105 + 217 0,07 + 0,01 -0,32 | -0,35 | -0,30
2484,1 2123,8 1192 + 112 1652 + 93 0,09 + 0,02 -0,29 -0,32 -0,26
3927,5 358,0 981 + 73 6150 + 432 0,96 + 0,19 1,18 | 0,85 | 1,51

34Br 104T¢ 3927,5 535,1 981+ 73 2005 + 337 0,51+ 0,13 0,41 0,19 0,63
3927,5 893,1 981 + 73 14350 + 1128 0,05 + 0,01 -0,35 | -0,36 | -0,33
3927,5 1596,7 981+ 73 6352 + 144 0,05 + 0,01 -0,35 -0,37 -0,34
3927,5 | 1157,4 981 + 73 3105 + 217 0,07 + 0,01 0,32 | -0,34 | -0,30
3927,5 2123,8 981+ 73 1652 + 93 0,09 + 0,02 -0,28 -0,31 -0,25
3365,8 358,0 1251 + 60 6150 + 432 2,63 + 0,56 4,41 3,26 5,63
3365,8 535,1 1251 + 60 2005 + 337 1,41+ 0,38 1,98 1,29 2,70
3365,8 893,1 1251 + 60 14350 + 1128 0,14 + 0,03 -0,20 -0,25 -0,14
3365,8 1596,7 1251 + 60 6352 + 144 0,13 + 0,03 -0,22 -0,27 -0,17
3365,8 1157,4 1251 + 60 3105 + 217 0,19 + 0,04 -0,13 -0,20 -0,06
3365,8 2123,8 1251 + 60 1652 + 93 0,25 + 0,06 -0,03 -0,12 0,06
3235,3 358,0 243 + 75 6150 + 432 0,70 + 0,27 0,73 0,28 1,20
3235,3 535,1 243 + 75 2005 + 337 0,38+ 0,16 0,18 -0,07 0,44
3235,3 893,1 243 + 75 14350 + 1128 0,04 + 0,02 -0,37 -0,39 -0,34




3235,3 | 1596,7 243 + 75 6352 + 144 0,03+0,01 | -0,37 | -0,39 | 0,35
8pr | 1%4Tc | 32353 | 1157,4 243+ 75 3105 + 217 0,05+0,02 | -0,35 | -0,38 | -0,32
32353 | 21238 243 + 75 1652 + 93 0,07+0,03 | -0,32 | -0,36 | -0,28
358,0 482,4 6150 + 432 5084 + 372 4,19 + 0,77 0,25 | 0,14 | 0,42
535,1 482,4 2005 + 337 5084 + 372 7,84+196 | -007 | 015 | 0,05
wire | g, | 8931 482,4 | 14350+ 1128 | 5084+372 | 77,25+16,61 | -0,41 | -0,41 | -0,40
1596,7 | 482,4 6352 + 144 5084 +372 | 84,97 +16,32 | -0,41 | -0,41 | -0,40
1157,4 | 482,4 3105 + 217 5084 +372 | 59,47 +12,30 | -0,39 | -0,40 | -0,38
21238 | 4824 1652 + 93 5084 + 372 4438+873 | -0,38 | -0,39 | -0,36
402,6 358,0 11326 + 398 6150 + 432 0,60 + 0,09 0,09 | 0,01 | 0,17
402,6 535,1 11326 + 398 2005 + 337 0,32+0,07 | -0,17 | -0,23 | 0,10
402,6 893,1 11326 + 398 | 14350 + 1128 0,03 +0,01 0,43 | -0,43 | -0,42
402,6 | 1596,7 | 11326+ 398 6352 + 144 0,03+0,00 | -0,43 | -0,44 | 0,43
402,6 | 11574 | 11326+ 398 3105 + 217 0,04+001 | -0,42 | -0,43 | 0,41
402,6 | 2123,8 | 11326+ 398 1652 + 93 0,06 +0,01 | -0,41 | -0,42 | -0,40
25548 | 3580 5595 + 160 6150 + 432 1,70 + 0,25 1,16 | 0,91 | 1,41
25548 | 5351 5595 + 160 2005 + 337 0,91 + 0,20 039 | 019 | 0,58
25548 | 8931 5595+ 160 | 14350+1128 | 0,09+0,02 | -0,37 | -0,39 | 0,36
2554,8 | 1596,7 5595 + 160 6352 + 144 0,08+0,01 | -0,38 | -0,39 | -0,37
25548 | 11574 5595 + 160 3105 + 217 0,12+0,02 | -0,35 | -0,37 | 0,33
o | i | 25548 | 21238 5595 + 160 1652 + 93 0,16 +0,03 | -0,31 | -0,34 | -0,29
2558,1 | 358,0 2117 4+ 95 6150 + 432 1,52 + 0,24 097 | 074 | 1,21
2558,1 | 5351 2117 + 95 2005 + 337 0,81 + 0,19 029 | 0,12 | 0,47
2558,1 | 8931 2117 + 95 14350+ 1128 | 0,08 +0,02 | -0,38 | -0,40 | -0,37
2558,1 | 1596,7 2117 4+ 95 6352 + 144 0,07+0,01 | -0,39 | -0,40 | -0,38
2558,1 | 1157,4 2117 + 95 3105 + 217 0,11+0,02 | -0,36 | -0,38 | -0,34
2558,1 | 21238 2117 + 95 1652 + 93 0,14+0,02 | -0,33 | -0,35 | 0,31
2011,9 | 3580 1699 + 96 6150 + 432 1,53 + 0,23 098 | 0,76 | 1,22
20119 | 5351 1699 + 96 2005 + 337 0,82 + 0,19 030 | 0,12 | 0,47
2011,9 | 8931 1699 + 96 14350+ 1128 | 0,08 +0,02 | -0,38 | -0,40 | -0,37
2011,9 | 1596,7 1699 + 96 6352 + 144 0,08+0,01 | -0,39 | -0,40 | -0,38
20119 | 1157,4 1699 + 96 3105 + 217 0,11+0,02 | -0,36 | -0,38 | -0,34
2011,9 | 21238 1699 + 96 1652 + 93 0,14+0,02 | -033 | -035 | -031

La plupart des ratios considérés ne donnent pas une valeur représentative de «. On propose de
passer en revue les raisons pour lesquelles certains ratios ne peuvent étre utilisés.

- Tout d’abord, la raie & 3365,8 keV du ®*Br rentre en interférence avec celle & 3369,8 keV du
°6Mn, un produit d’activation. L’estimation de I'aire nette est donc entachée d’erreur. On ne
peut ainsi pas utiliser de facon fiable les ratios comportant cette raie.

- Les raies du '“Tc semblent toutes inutilisables en combinaison avec les raies du 8"Kr. En
I’occurrence, seule la raie a 535,1 keV semble pouvoir étre utilisée avec les raies a 1897,6 keV et
3235,3 keV du 84Br et la raie a 4824 keV du 128Gy,
S’agissant de la raie a 358,0 keV, on comprend aisément en voyant la Figure H.1 que l'esti-
mation de son aire nette avec le logiciel Genie2000 est complexe, compte-tenu du fond Compton
important dans cette région d’intérét. La raie a 893,1 keV est quant a elle quasiment masquée
par une raie beaucoup plus intense & 895 keV (voir Figure H.2). Concernant la raie a 1596,7 keV,
elle est juxtaposée a une raie aux alentours de 1602 keV (voir Figure H.3), ce qui implique une
forte variabilité dans I’estimation de son aire nette en fonction des bornes choisies par I'utili-
sateur pour la région d’intérét. La méme problématique se retrouve pour la raie a 1157,4 keV
(voir Figure H.4). La raie & 2123,8 keV se situe a proximité de la raie & 2113,1 keV émise par le
%6Mn, un produit d’activation. Cette derniére étant trés intense (voir Figure H.5), il est difficile
d’estimer l'aire de la raie & 2123,8 keV émise par le 1%Tc de facon précise. Enfin, bien que la raie
a 535,1 keV fasse partie de plusieurs ratios de raies donnant un résultat d’enrichissement proche
de celui attendu, elle se situe dans une zone d’énergie tres peuplée (cf. Figure H.6). L’estimation
de son aire nette est donc affectée d’une incertitude significative.

- L’estimation de l'aire nette des raies a basse énergie avec Genie2000 est également complexe.
Par exemple, la raie 4 402,6 keV émise par le 3" Kr se trouve dans une zone ot le fond Compton est
tres élevé (voir Figure H.7). L’intégrale du fond Compton sous le pic, d’environ 100000 coups, est
approximativement 10 fois plus élevée que la surface du pic, estimée a 11000 coups. On comprend
alors que 'estimation de la surface nette et de I'incertitude associée peut s’en retrouver affectée.
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De plus, on constate la présence de pics a proximité, rendant parfois une déconvolution nécessaire,
et 'estimation du fond Compton plus difficile. Des explications similaires peuvent étre apportées
concernant l’estimation erronée des aires nettes des raies a 469,4 keV du '’Ru et 482,4 keV du
12891 (Figure H.8) et a 676,5 keV du %Ru (Figure H.9).
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Annexe |

Différenciation dans la matrice en béton pour le

cas des échantillons d'UA et d’UHE combinés

Cette annexe fait référence a la Section 4.3.2.2. Elle propose de lister tous les résultats d’enrichis-
sements obtenus pour 1’étude des ratios de raies dans le cas des échantillons d’UA et d’UHE situés
derriere 7,2 cm de béton dans la matrice, y compris ceux donnant des valeurs erronées. Les spectres
étudiés sont enregistrés pendant 4,8 h apres 2 h d’irradiation et 5,4 min de refroidissement. Les surfaces
nettes de pics pour les rayonnements gamma émis par les produits de photofission utiles a la différen-
ciation sont reportées dans le Tableau I.1. Les enrichissements obtenus suite a ’analyse des ratios de
raies mesurés sont disponibles dans le Tableau 1.2. Les ratios reportés dans le corps du manuscrit sont

surlignés en vert.

TABLEAU 1.1 — Surfaces nettes des pics de rayonnements gamma retardés étudiés pour la

différenciation 235U /238U des échantillons d’'UA et d’'UHE dans la matrice en béton.

Produit de
. Ty /2 E (keV) Surface nette
photofission
881,6 8238 £ 484
1897,6 6996 + 593
84 . 1015,9 4627 £ 378
Br 31,7 min
24841 3984 + 105
3927.5 3618 £ 129
3235,3 908 + 43
402,6 48420 £+ 775
o 2554,8 17372 + 598
Kr 1,3h
2558,1 7157 + 280
2011,9 5298 + 317
358,0 36921 + 2230
lo4 . 535,1 4896 + 1075
Tc 18,3 min
1596,7 33309 4+ 829
11574 11191 + 429
724,3 88584 + 2356
105Ru 44h 676,4 68805 + 2959
469,4 25581 + 982
12881 59,1 min 4824 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 1.2 — Résultats de la méthode de différenciation 2*U /238U pour les échantillons d’UA et
d’UHE derriere 8 cm de béton.

180

PF1 PF2 Ei (keV) | E;(keV) A1 (coups) A; (coups) R’ a Qmin T
881,6 724,3 8238 + 484 88584 + 2356 0,10 + 0,01 -0,30 -0,32 -0,28
881,6 676,4 8238 1+ 484 68805 + 2959 0,04 + 0,01 -0,37 -0,38 -0,37
881,6 469,4 8238 + 484 25581 + 982 0,13 + 0,02 -0,27 -0,30 -0,25
1897,6 724,3 6996 + 593 88584 + 2356 0,27 + 0,05 -0,11 -0,17 -0,05
1897,6 676,4 6996 + 593 68805 + 2959 0,11 + 0,02 -0,29 -0,32 -0,27
1897,6 469,4 6996 + 593 25581 + 982 0,33 + 0,06 -0,04 -0,11 0,03
1015,9 | 724,3 4627 +378 | 88584+12356 | 0,39+0,07 | 0,04 | -0,05 | 0,12

sapy 1058, 1015,9 676,4 4627 + 378 68805 + 2959 0,17 + 0,03 -0,23 -0,26 -0,19
10159 | 4694 4627 +378 | 25581+982 | 048+009 | 0,14 | 003 | 0,23
2484,1 724,3 3984 + 105 88584 + 2356 0,36 + 0,06 0,00 -0,07 0,06
2484,1 676,4 3984 + 105 68805 + 2959 0,15 + 0,03 -0,24 -0,27 -0,21
2484,1 469,4 3984 + 105 25581 + 982 0,44 + 0,07 0,09 0,01 0,17
3927,5 724,3 3618 + 129 88584 + 2356 0,41 + 0,07 0,05 -0,03 0,13
3927,5 676,4 3618 + 129 68805 + 2959 0,17 + 0,03 -0,22 -0,26 -0,18
3927,5 469,4 3618 + 129 25581 + 982 0,50 + 0,09 0,15 0,06 0,25
3235,3 724,3 908 + 43 88584 + 2356 0,30 + 0,06 -0,07 -0,14 0,01
3235,3 676,4 908 + 43 68805 + 2959 0,13 + 0,03 -0,27 -0,31 -0,24
3235,3 469,4 908 + 43 25581 + 982 0,37 + 0,08 0,01 -0,08 0,10
724,3 482,4 88584 + 2356 15436 + 684 6,87 + 1,10 -0,13 -0,17 -0,07

105Ry 12850 676,4 482,4 68805 + 2959 15436 + 684 16,21 + 2,67 -0,31 -0,33 -0,28
469,4 482,4 25581 + 982 15436 + 684 5,59 + 0,92 -0,06 -0,11 0,01
402,6 | 7243 | 48420+ 775 | 88584+12356 | 0,46+0,06 | 0,15 | -0,18 | -0,11
402,6 676,4 48420 + 775 68805 + 2959 0,20 + 0,03 -0,32 -0,34 -0,31
402,6 | 469,4 | 48420+ 775 | 25581+982 | 0,557+0,07 | -0,08 | -0,12 | -0,03
2554,8 724,3 17372 + 598 88584 + 2356 0,95+0,12 0,17 0,09 0,24
25548 | 6764 | 17372+598 | 68805+2959 | 0,40+0,05 | -0,18 | -0,22 | -0,15

s7kp 1058, 2554,8 469,4 17372 + 598 25581 + 982 1,17 + 0,16 0,30 0,21 0,40
2558,1 724,3 7157 + 280 88584 + 2356 0,92+ 0,13 0,15 0,07 0,23
2558,1 676,4 7157 + 280 68805 + 2959 0,39 + 0,06 -0,19 -0,23 -0,15
2558,1 469,4 7157 + 280 25581 + 982 1,13 + 0,16 0,28 0,18 0,38
2011,9 724,3 5298 + 317 88584 + 2356 0,86 + 0,12 0,11 0,04 0,18
2011,9 676,4 5298 + 317 68805 + 2959 0,36 + 0,05 -0,21 -0,24 -0,18
2011,9 469,4 5298 + 317 25581 + 982 1,05+ 0,15 0,23 0,14 0,32
881,6 358,0 8238 1+ 484 36921 4 2230 0,25 + 0,04 -0,03 -0,10 0,03
881,6 535,1 8238 + 484 4896 + 1075 0,32 + 0,09 -0,09 -0,05 0,24
881,6 1596,7 8238 1+ 484 33309 + 829 0,01 £+ 0,00 -0,41 -0,41 -0,40
881,6 1157,4 8238 + 484 11191 + 429 0,03 + 0,01 -0,38 -0,39 -0,37
1897,6 358,0 6996 + 593 36921+ 2230 0,62 + 0,13 0,60 0,39 0,81
1897,6 | 5351 6996 + 593 | 4896 + 1075 082+025 | 093 | 0,51 | 1,37
1897,6 1596,7 6996 + 593 33309 + 829 0,04 + 0,01 -0,37 -0,38 -0,36
1897,6 | 11574 | 6996 + 593 11191 + 429 0,07 +002 | -031 | 034 | -0,29
1015,9 358,0 4627 + 378 36921 + 2230 0,93 + 0,18 1,11 0,81 1,43
1015,9 535,1 4627 + 378 4896 + 1075 1,22 + 0,36 1,63 1,00 2,29
1015,9 1596,7 4627 + 378 33309 + 829 0,05 + 0,01 -0,34 -0,36 -0,33

sapy 1007 1015,9 1157,4 4627 + 378 11191 4+ 429 0,11 + 0,02 -0,25 -0,29 -0,22
2484,1 358,0 3984 + 105 36921+ 2230 0,85 + 0,15 0,98 0,72 1,24
2484,1 535,1 3984 4+ 105 4896 + 1075 1,11 +£ 0,32 1,45 0,89 2,02
2484,1 1596,7 3984 + 105 33309 + 829 0,05 + 0,01 -0,35 -0,37 -0,34
2484,1 1157,4 3984 4+ 105 11191 + 429 0,10 + 0,02 -0,27 -0,30 -0,24
3927,5 358,0 3618 + 129 36921 + 2230 0,96 + 0,17 1,17 0,87 1,48
3927,5 535,1 3618 + 129 4896 + 1075 1,26 + 0,36 1,71 1,07 2,38
3927,5 1596,7 3618 + 129 33309 + 829 0,05 + 0,01 -0,34 -0,36 -0,33
3927,5 1157,4 3618 + 129 11191 + 429 0,11 + 0,02 -0,25 -0,28 -0,21
32353 | 3580 908 + 43 36921+2230 | 0,71+0,16 | 0,75 | 0,48 | 1,02
3235,3 535,1 908 + 43 4896 + 1075 0,94 + 0,29 1,14 0,63 1,66
32353 | 1596,7 908 + 43 33309 + 829 0,04+0,01 | -036 | 038 | -0,35
3235,3 1157,4 908 + 43 11191 + 429 0,08 + 0,02 -0,29 -0,33 -0,26




358,0 482,4 | 36921+2230 | 15436 + 684 4,53 + 0,78 0,20 | 011 | 0,34

wire | gy | 5351 482,4 4896 + 1075 15436 + 684 3,45 + 0,97 041 | 022 | 0,76
1596,7 | 482,4 33309 + 829 15436+ 684 | 80,26 +14,71 | 0,41 | 0,41 | -0,40

1157,4 | 4824 11191 + 429 15436+ 684 | 3861+733 | 037 | 038 | -0,35

402,6 358,0 48420+ 775 | 3692142230 | 0,76 + 0,10 0,25 | 015 | 0,35

402,6 535,1 48420 + 775 | 4896 + 1075 1,00 + 0,26 048 | 023 | 0,73

402,6 | 1596,7 | 48420 + 775 33309 + 829 0,04+0,01 | -042 | -042 | -0,41

402,6 | 11574 | 48420 4+ 775 11191 4 429 0,09+001 | -038 | -0,39 | -0,36

25548 | 358,0 17372 + 598 | 36921+ 2230 1,57 + 0,23 1,03 | 081 | 1,26

2554,8 | 535,1 17372+ 598 | 4896 + 1075 2,07 £ 0,55 1,53 | 098 | 2,10

2554,8 | 1596,7 | 17372+ 598 33309 + 829 0,09+0,01 | -038 | -0,39 | -0,36

8Ky | 10%Tc | 2554,8 | 1157,4 | 17372 +598 11191 4 429 0,18+0,03 | -029 | -0,32 | -0,26
2558,1 | 3580 7157 +280 | 36921+ 2230 1,53 + 0,23 099 | 076 | 1,21

2558,1 | 5351 7157 + 280 4896 + 1075 2,01+ 0,54 1,47 | 0,93 | 2,03

2558,1 | 1596,7 7157 + 280 33309 + 829 0,09+0,01 | -038 | -0,39 | -0,37

2558,1 | 1157,4 7157 + 280 11191 + 429 0,18+0,03 | -0,30 | -0,32 | -0,27

20119 | 3580 5298 + 317 36921 + 2230 1,42 + 0,21 0,88 | 067 | 1,09

2011,9 | 5351 5298 + 317 4896 + 1075 1,87 + 0,50 1,33 | 0,83 | 1,84

2011,9 | 1596,7 5298 + 317 33309 + 829 0,08+0,01 | -039 | -040 | -0,37

20119 | 11574 5298 + 317 11191 4 429 0,17+0,03 | -031 | -0,33 | -0,28

Bien que la statistique de comptage soit meilleure dans le cas des deux échantillons d’'UA et d’'UHE
combinés (temps de refroidissement plus court et temps de comptage plus élevé), certaines raies ne
sont pas exploitables :

- De la méme fagon que pour le cas de I'UA seul (voir Annexe H, de la Figure H.1 & la Figure H.6),

les raies du '%*Tc ne sont pas exploitables.

- La raie & 881,6 keV émise par le 3*Br est incluse dans la raie & 884,1 keV de ''3*I qui est tres
intense (voir Figure I.1).

- Se référer aux explications données dans I’Annexe H pour les raies non mentionnées ici.
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Annexe J

Différenciation dans la matrice en béton pour le

cas de lI'échantillon d’'UHE

Cette annexe fait référence a la Section 4.3.2.3. Elle propose de lister tous les résultats d’enrichisse-
ments obtenus pour ’étude des ratios de raies dans le cas de I’échantillon d’'UHE situé derriere 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 apres 2 h d’irradiation et 43,6 min de refroidissement (dans la position 2
de la matrice, c¢f. Figure 4.3). Les surfaces nettes de pics pour les rayonnements gamma émis par les
produits de photofission utiles a la différenciation sont reportées dans le Tableau J.1. Les enrichisse-
ments obtenus suite a ’analyse 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 — Surfaces nettes des pics de rayonnements gamma retardés étudiés pour la
différenciation 2*U /238U de I’échantillon d’'UHE dans la matrice en béton.

Produit de
. Ty /2 E (keV) Surface nette
photofission
881,6 2044 4 492
a4 ) 1897.6 1735 4+ 152
Br 31,7 min
2484.1 567 £ 75
3927,5 451 + 62
402,6 16953 + 680
o 2554,8 3175 £ 100
Kr 1,3 h
2558,1 1276 4 92
2011,9 1916 + 126
104 18,3 min 1596,7 6352 + 144
724,3 42824 + 1340
105Ru 44 h 676,4 6964 + 485
469,4 4065 + 1026
12881 59,1 min 4824 5258 + 629
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Annexe J Différenciation dans la matrice en béton pour le cas de I’échantillon d’'UHE

TABLEAU J.2 — Résultats de la méthode de différenciation 23°U /23U pour I’échantillon ’UHE

derriére 7 cm de béton.

PFy PF, | Ei(keV) | E;(keV) A (coups) A; (coups) R’ a @ | G

881,6 724,3 2944 + 492 42824 +1340 | 0,42+0,09 | 0,07 | -0,03 | 0,16

881,6 676,4 2944 + 492 6964 + 485 0,86+0,19 | 0,553 | 0,33 | 0,72

881,6 469,4 2944 + 492 4065+ 1026 | 1,63+054 | 1,27 | 0,77 | 1,72

1897,6 724,3 1735 + 152 42824 +1340 | 0,78+0,15 | 046 | 030 | 0,61

1897,6 676,4 1735 + 152 6964 + 485 1,60+0,33 | 1,24 | 094 | 1,52

sig, | wsp, | 18976 | 469,4 1735 + 152 4065 + 1026 | 3,04+0,96 | 2,36 | 1,64 | 2,98
2484,1 724,3 567 + 75 42824+ 1340 | 0,624+0,13 | 0,28 | 0,14 | 0,42

2484,1 676,4 567 + 75 6964 + 485 1,26 +0,28 | 0,92 | 066 | 1,18

2484,1 469,4 567 + 75 4065 + 1026 2,39+0,78 | 1,89 1,25 | 2,46

3927,5 724,3 451 + 62 42824 +1340 | 0,62+0,13 | 029 | 0,14 | 043

3927,5 676,4 451 + 62 6964 + 485 1,274+0,29 | 094 | 0,66 | 1,20

3927,5 469,4 451 + 62 4065 +1026 | 2,42+0,80 | 1,91 | 1,25 | 2,49

724,3 482,4 42824 + 1340 5258 + 629 4,414+0,86 | 0,04 | -0,04 | 0,15

ospy | 1285y | 76,4 482,4 6964 + 485 5258 + 629 2,17+069 | 049 | 0,28 | 0,88
469,4 482,4 4065 + 1026 5258 + 629 1,144+ 0,36 | 1,21 | 0,86 | 1,83

402,6 724,3 16953 + 680 | 42824 +1340 | 0,69+0,09 | 0,00 | -0,05 | 0,06

402,6 676,4 16953 + 680 6964 + 485 1,404+ 0,20 | 0,44 | 0,32 | 0,56

402,6 469,4 16953 + 680 4065 + 1026 | 2,67+0,75 | 1,14 | 0,74 | 1,51

2554,8 724,3 3175 + 100 42824 4+ 1340 | 0,844+0,11 | 0,20 | 0,03 | 0,17

2554,8 676,4 3175 + 100 6964 + 485 1,72+0,25 | 0,62 | 0,48 | 0,77

a7k | 105gy | 2554,8 | 469,4 3175 + 100 4065+ 1026 | 3,26+0,92 | 1,44 | 0,97 | 186
2558,1 724,3 1276 + 92 42824 +1340 | 0,80+0,12 | 0,07 | 0,00 | 0,15

2558,1 676,4 1276 + 92 6964 + 485 1,62+0,27 | 057 | 0,42 | 0,72

2558,1 469,4 1276 + 92 4065 + 1026 3,09+0,91 | 1,35 | 0,89 1,78

2011,9 724,3 1916 + 126 42824 +1340 | 1,49+0,21 | 049 | 037 | 061

2011,9 676,4 1916 + 126 6964 + 485 3,03+0,47 | 1,32 1,08 | 1,55

2011,9 | 4694 1916 + 126 4065 +1026 | 576+1,66 | 2,50 | 1,82 | 3,09

881,6 1596,7 2944 + 492 6352 + 144 0,00 -0,42 | -0,42 | -0,42

sagy | 1wer. | 18976 | 15967 1735 + 152 6352 + 144 0,01 041 | -0,42 | -0,41
2484,1 1596,7 567 + 75 6352 + 144 0,01 -0,42 | -0,42 | -0,41

39275 | 1596,7 451 + 62 6352 + 144 0,01 042 | -0,42 | -0,41

1047c | 1285y | 15967 | 4824 6352 + 144 5258 + 629 382 + 92 0,43 | -0,44 | -0,43
402,6 1596,7 16953 + 680 6352 + 144 0,01 -0,45 | -0,45 | -0,45

gy | ey | 25548 | 15967 3175 + 100 6352 + 144 0,01 0,45 | -0,45 | -0,45
2558,1 1596,7 1276 + 92 6352 + 144 0,01 -0,45 | -0,45 | -0,45

2011,9 | 15967 1916 + 126 6352 + 144 0,02 0,44 | -0,45 | -0,44

La masse de ’échantillon d’UHE étant environ 20 fois plus faible que celui d’UA, la statistique de
comptage s’en trouve trés affectée. Pour les mémes raisons que celles évoquées dans I’Annexe H et
I’Annexe I, certaines raies ne sont pas exploitables.
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Annexe K

Efficacité de détection en fonction de la
matrice de colis 870 L pour les

profondeur dans la
différentes raies

de gamma retardés étudiées

Profondeur 2554,8 keV/
(cm) 1383,9 keV 2484,1 keV 2558.1 keV 2570,1 keV
5 (6,604 0,46)x 1075 | (5,3140,37)x1075 | (5,234 0,37)x1075 | (5,224 0,36)x 1075
10 (2,91 4£0,20)x 1075 | (2,7740,19)x 1075 | (2,884 0,20)x 107> | (2,754 0,19)x 10>
15 (1,704£0,12)x 1075 | (1,78 +£0,12)x1075 | (1,78 +£0,12)x 1075 | (1,78 +£0,12)x 1075
20 (1,00 4+ 0,07)x 1075 | (1,164 0,08)x 1075 | (1,154 0,08)x 1075 | (1,164 0,08)x 1075
25 (5,96 +0,42)x 1076 | (7,604 0,53)x1076 | (7,634+0,53)x1076 | (7,644 0,53)x10~6
30 (3,58 £0,25)x 1076 | (5,024 0,35)x1076 | (5,064 0,35)x 1076 | (5,07 & 0,36)x 106
35 (2,16 £ 0,15 x 1076 | (3,354 0,23)x1076 | (3,394 0,24)x 1076 | (3,394 0,24)x 106
40 (1,32 4£0,09) x 1076 | (2,2440,16)x1076 | (2,28 40,16)x 1076 | (2,28 £0,16)x 106
45 (8,09 +0,57)x10~7 | (1,5140,11)x107% | (1,544 0,11)x107% | (1,554 0,11)x 106
50 (4,99 +£0,35)x10~7 | (1,024 0,07)x10~% | (1,054 0,07)x10~% | (1,054 0,07)x 106
Profondeur
(em) 2632,4 keV 3576,0 keV 39275 keV

5 (5,16 £ 0,36) x 1075 | (4,23 £0,30)x1075 | (3,96 £0,28)x10~°

10 (2,7340,19)x1075 | (2,39£0,17)x1075 | (2,28 £0,16)x107°

15 (1,774 0,12)x 1075 | (1,61 40,11)x107% | (1,54 +£0,11)x 107>

20 (1,16 £ 0,08) x 1075 | (1,09 4 0,08) x 10> | (1,06 & 0,07) x 10>

25 (7,66 + 0,54) x 1076 | (7,474 0,52)x 1076 | (7,30 £0,51)x 10~

30 (5,10 +£0,36) x 1076 | (5,16 +0,36)x 1076 | (5,08 & 0,36)x 106

35 (3,424 0,24)x 1076 | (3,58 +0,25)x 1076 | (3,57 £ 0,25)x 106

40 (2,3140,16)x1076 | (2,5140,18)x1076 | (2,52 +0,18)x 10~

45 (1,57 4£0,11)x1076 | (1,76 £0,12)x1076 | (1,794 0,13)x 106

50 (1,08 £0,08)x1076 | (1,25 4+0,09)x1076 | (1,27 £0,09)x 106
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Résumé

La caractérisation de la matiére nucléaire dans les colis de déchets radioactifs présente un
intérét fort pour leur gestion, d’une part en termes de masse fissile pour les aspects de stireté-
criticité des transports, entreposages ou stockages, d’autre part en termes d’activité alpha a
long terme pour les envoyer vers un exutoire approprié. L’Interrogation Photonique Active est
étudiée dans cette thése pour la caractérisation par photofission de colis bétonnés de 870 L
dont le contenu en actinides ne peut étre quantifié par d’autres mesures nucléaires non
intrusives. L’enjeu est de réaliser une différenciation entre les actinides qui ont tous une section
efficace de photofission similaire. Dans ce but, les taux de production cumulatifs des produits
de photofission de I’*°U, 1’28U et du 2*Pu ont été mesurés. Une méthode de localisation des
actinides dans une matrice en béton est également présentée ainsi que 1’évaluation par
simulation des limites de détection dans un colis 870 L.

A bstract

The characterization of the nuclear material content in radioactive waste packages is
essential for their management. On the one hand, the fissile mass has to be evaluated for
criticality and safety aspects of transport, storage or disposal. On the other hand, the long-
term alpha activity has to be evaluated for sending them towards an appropriate final
repository. Active Photon Interrogation is under development for the characterization of 870 L
concrete packages whose actinide content cannot be quantified by other non-intrusive nuclear
measurements. The challenge is to differentiate actinides that all have a similar photofission
cross section. For this purpose, the cumulative yields of the photofission products of 23U, 238U
and 2%Pu have been measured. A method for localizing actinides in a concrete matrix is also
presented as well as the evaluation of the detection limits in 870 L waste drums with MCNP
simulations.
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